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Resumo

Experimentos de absor¢do de microonda sdo muito utilizados em compostos
onde o estudo da impedancia de superficie Zg pode revelar propriedades fisicas
importantes do material, na frequéncia de microonda.

Nos compostos supercondutores em especial, a resposta dos vortices ao campo
magnético da microonda pode gerar efeitos dissipativos que sdo estudados
através da variacdo da resisténcia da superficie (Rs) da amostra, ¢ que podem
revelar informacdes sobre as possiveis dindmicas dos vortices € de sua
interacdo como meio supercondutor (viscosidade).

No presente trabalho, realizamos uma adaptacdo do nosso espectrdmetro de
E.P.R. para viabilizar o estudo do comportamento de Rg sem prejudicar a
utilizagdo convencional do espectrometro. Utilizamos como pardmetro de
medidas a tensdo de proveniente do cristal detector que € inversamente
proporcional ao fator de qualidade da cavidade (Q), sendo portanto
diretamente proporcional a resisténcia de superficie (Rg). Realizamos entdo
medidas do nosso sinal dc relativo a absor¢do para os compostos de Bi, St; Ca,
Cu3019 em po € cerdmico ¢ em cerdmicas de La; ,Ca,MnQs, que recentemente
vem sendo muito estudado por apresentarem efeitos de magnetoresisténcia
negativa gigante préximo a um ordenamento ferromagnético € uma transi¢fo
1solante-metal.

Nos estudos do comportamento do nivel de absor¢do em func¢do do campo
magnético aplicado no composto Bi, Sr, Ca, Cu;050 em pod observamos
diferentes comportamentos que refletem mudanca pa dindmica da rede de
vortices. Para T< 30 K encontramos um comportamento andémalo para o nivel
de absor¢do, que diminue de valor com o aumento no campo magnético
aplicado. Isto significa uma diminui¢do da resisténecia de superficie com o
campo, ou s¢ja, em cfeito de magnetoresisténcia negativa.

Coffey-Clem. estudando a respostas dos vortices ao campo magnético
alternado, desenvolveram um modelo que prevé para experimentos a
frequéncia de microonda e temparatura fixa, um comportamento de vH# da
resisténcia de superficie em fun¢fio do campo magnético aplicado.



Para T > 30 K nds mostramos que temos dois comportamentos +H com
coeficientes diferentes para H< H*(T) ¢ H> H*(T). O campo de crossover
H*(T) foi identificado como o campo de desacoplamento dos vértices, ou seja,
um ponto de transi¢do de um regime de dissipagéo 3D para 2D.

Baseado neste resultado sugerimos algumas possiveis interpretagdes para o
comportamento andmalo encontrado abaixo de 30 K.

Para os compostos de magnetoresisténcia negativa gigante La;..Ca,MnQOs
realizamos medidas de absor¢do de microonda em funcdo da temperatura para
diferentes campos magnéticos aplicados e em funcio do campq para diversas
temperaturas. Para alguns destes compostos foi possivel observar através do
comportamento de Rs uma transi¢fio isolante-metal proximo a temperatura de
ordenamento ferromagnético. Porém nestas medidas ndo foi possivel observar
o efetto de magnetoresisténcia negativa devido a presenga de grande absorgéo
de microonda em forma ressonante, proveniente da linha de ressonéncia
ferromagnética atribuida ao sistema Mn"-O-Mn™ acoplado via interagdo de
dupla-troca.
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1) INTRODUCAO

O objetivo e a principal motivagio deste trabalho foi a adaptagio de um
espectrometro de E.P.R, a fim de viabilizar sua utilizacdo em estudos de
absor¢édo de microonda em forma ndo ressonante, ou seja, pura ¢ simplesmente
devido a variagéo de impedéncia de superficie (Zs) da amostra, sem prejudicar
seu aproveitamento convencional.

Como veremos no capitulo 3, a detecgdo convencional do sinal relativo a
absor¢do em um espectrometro de E.P.R., depende de um campo magnético
de modulagdo que gera uma sinal detectado em fase que na verdade é a
derivada da absor¢do. Para se estudar a absorcdo direta da simples interagéo
microonda-amostra, sem campo de modulagfo, foi necessario buscar uma
maneira alternativa de detectar o sinal relativo a absor¢éo.

Além do trabalho de instrumentacfio, nos aplicamos esta técnica como
exemplo de medida de impendéncia de superficie em dois sistemas altamente
estudados pela sua interessante aplicacdio tecnolégica: os supercondutores de
alta T¢ ( em particular ndés estudamos o composto Bi,Sr;Ca,CuszOyg) , e
compostos com magnetoresisténcia negativa gigante, em nosso ¢aso
especifico, os materiais de La; ,Ca,MnQs.

Apresentaremos agora, em linhas gerais, qual o interesse em um estudo de
absor¢do de microonda nestes materais.

1a) Microonda e Supercondutividade de Alta T¢

Desde a sua descoberta, os supercondutores de alta-T¢ tém sido o centro de
intensivos estudos em busca de esclarecimentos para se entender e descrever a
natureza ¢ as propriedades fisicas do estado supercondutor destes materiais,
podendo com isto viabilizar seu aproveitamento para aplicagéo tecnolégica.

Como se sabe, os supercondutores de alta-T¢ sdo supercondutores Tipo-II, ou
seja, para um campo magnético aplicado superior ao campo critico inferior
He1(T) ocorre a penetragdo de campo em forma de tubos de fluxos magnéticos
quantizados que recebem a denominacdo de vortices. Ao se circular uma
corrente suficientemente grande em um supercondutor tipo-II, as linhas de
vortices se¢ movem devido a uma interagdo tipo Lorentz com a corrente
perpendicular. Contrario ao movimento dos vortices surge uma forga de
friccdio dada por uma viscosidade (n ) que em geral depende da taxa de
relaxagio 1/t das quase-particulas (excitagdes dos pares de Cooper)
localizadas no interior do nucleo (“core”) do vortice[1]. Esta viscosidade gera
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portanto efeitos dissipativos que podem ser aferidos através de medidas
macroscopicas como tensdo mduzida ou fendmenos de absorcéo.

Para o caso dos supercondutores de alta-T¢ mesmo pequenas correntes sdo
suficientes para “libertar’os vortices dos centros de “pinning”’(mais detalhes
nos capitulos tedricos) € mové-los em resposta a corrente, causando portanto
dissipacdo, Inviabilizando sua aplicagdio tecnolégica. Portanto se faz
estritamente necessario a investigacio da dindmica dos vortices destes materias
¢ sua interacdo com o meio supercondutor via viscosidade (n (1) ), pois
mvestigando suas diferentes dindmicas ¢ o comportamento dissipativo relativo
a estas dindmicas poderemos de alguma maneira buscar solu¢des para permitir
a utilizacdo técnoldgica destes materias.

Neste papel as medidas em altas frequéncias sdo muito importantes, pois
possibilitam, por exemplo, uma resposta dos vortices formados no material,
em forma de pequenas oscilagdes (da ordem de angstrons), podendo neste
caso exibir efeitos dissipativos mesmo enquanto aprisionados (“pinning”) [2],
ao contrario de medidas dc ou de baixa frequéncia que estdo mais relacionados
com um movimemto macroscopico dos vortices

Em particular as medidas de absor¢do de microonda na pratica s¢ fazem
através do estudo de uma impedéncia de superficie Zs, a qual estd relacionada

com um comprimento de penetragio complexo//l« v (©,B,T), que depende da

frequéncia ®, do campo magnético B, e da temperatura T. O campo oscilante
da microonda induz correntes alternadas que movimentam os vortices
proximos 4 superficie. O movimento dos vortices induzem supercorrentes
alternadas que agem sobre outros vortices em regides mais interiores da
amostra. Esta resposta dos vortices gera efetivamente uma redistribui¢do de
correntes induzidas quec caracterizam © comprimento de penetragdo

com lexo/l (0,B,T). Este comprimento de penctra¢io esta relacinonado
p % p p

como as grandezas mensuraveis Xs € Rs Xs ¢ a chamada reaténcia de
superficic ¢ esta relacionada com fenémenos dispersivos, sendo medida
através do deslocamento da frequéncia de ressonéncia da cavidade onde se
encontra amostra. Ja Rg definida como resisténcia de superficie, estd
relacionada com fendmenos de absor¢do, ¢ pode ser medida através da
variagdo do fator de qualidade (Q) da cavidade ressonante. As medidas de Zg
sdo bastante interessantes, pois reportam o comportamento do estado
supercondutor a frequéncias altas, avaliando a potencialidade destes materiais
para aplicagdes a frequéncias de Ghz. Além disso, estudos da variagdo da
impedancia de superficie Zs , no estado misto sob influéncia de um campo
magnético externo podem levar a conclusdes importantes sobre a dindmica dos
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vortices nestes materiais, reportando o comportamendo da viscosidade n(T)
proveniente da interacéio do vdrtice em movimento com o meio supercondutor.
Sob esta o6tica, diversos trabalhos foram realizados nos ultimos anos, trazendo
resultados importantes sobre a dindmica dos vortices ¢ efeitos dissipativos em
supercondutores de alta-T¢ , na frequéncia de microonda.

Pardmetros importantes para a caracteriza¢fo -destes materias, como
comprimento de penetracdo de London (4 ) e comprimento de coeréncia (&),
podem ser obtidos também através de medidas com microonda [3], bem como
a determinacéo da linha de irreversibilidade, através de medidas do campo de
“crossover” na dindmica dos vértices ( “ flux pinning > para “ flux flow” ) [4],
para diferentes temperaturas.

Tendo em vista este panorama de estudos usando a técnica de absor¢fio de
microonda, o objetivo deste trabalho foi, adaptar um espectrémetro de E.P.R.
para viabilizar a aplicacfo desta técnica em nosso laboratoério, e estudar entre
outros compostos, o material Bi, Sr; Ca, Cu; Oy que apresenta interessantes
propriedades no que diz respeito a dindmica de vortices.[5,6].

1b) Compostos de La, ,M;MnQO; ( M = Ca, Sr, Ba) e Magnetoresisténcia
Gigante

Existe um renovado interesse nos compostos tipo peroskita de La,.
MMnO; ( M = Ca, Sr, Ba), devido ao fato destes compostos, com uma certa
concentracdo de dopantes, apresentarem um efeito de magnetoresisténcia
gigante préxima a temperatura de ordenamento ferromagnético dos spins do
Mn. Experimentos realizados com filmes finos do composto Lag¢7 Cag:3Mn0O;
[7] registraram um efeito de magnetoresisténcia (AR/Ry) de até 3.300%
proximo a temperatura de 120 K.

As propricdades magnéticas ¢ eletrdnicas destes materiais tém sido
tradicionalmente estudadas usando como ferramenta o mecanismo de “double
exchange”, o qual considera o acoplamento magnético entre os fons Mn"™ e
Mn'*. Desta fora, a quantidade de pares de Mn™ e Mn™ ¢ uma variavel
fundamental nas propriedades destes materias. Portanto, um controle na
estequeometria de oxigénio dos compostos causa alteragdes destas
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propriedades , como deslocamento da temperatura de ordenamento de Curie
(6¢) e alteracdes de intensidade do efeito de magnetoresisténcia.|8].
Recentemente, tém aparecido trabalhos que adicionam outros mecanismos
importantes para os entendimentos das propriedades magnéticas e eletrdnicas
destes materiais, como por exemplo efeitos de variagdo do pardmetro de
rede[9], transi¢bes estruturais [10] e mecanismos de acoplamento elétron-
fonon tipo Jahn-Teller[11].

Tendo em vista este efervescente interesse nestes materiais, utilizamos neste
trabalho a técnica de absor¢do de microondas por nés desenvolvida para
estudar como ¢ o comportamento do fendmeno de magnetoresisténcia na faixa
da microonda. Variagdes da resisténcia de superficie (Rg) em fungio do
campo foram medidas através da variagdo do fator de qualidade (Q ) da
cavidade ressonante.

Nestes compostos também foram realizadas medidas de magnetizagdo em
fungdo do campo ¢ em func¢do da temperatura.
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2) Fundamentacao Teodrica

2a) Dinimica de Vortices e Dissipacio em Cavidades.

Como ja dissemos anteriormente, a compreensdo dos mecanismos de
dissipacdo via viscosidade, ¢ uma parte muito interessante dos estudos em
supercondutividade, pois devido aos supercondutores de alta-T¢ apresentarem
baixa corrente critica (J¢) , ou seja, pequenas correntes sdo suficientes para
acarretar efeitos dissipativos, este tipo de estudo se faz muito importante no

intuito de conseguir viabilizar a aplicacdo tecnologica destes materiais. ¢
Passamos agora a uma descrigdo da natureza do estado misto dos
supercondutores tipo-II, estado este no qual ocorre a penetragdo dos vortices
com a aplica¢do de um campo suficientemente grande.

Um diagrama de fase de um supercondutor tipo-II pode ser representado (fig.
2a.1) por duas curvas que definem os campos criticos He; (T)e Hep (T).

A curva H¢; (T) separa o estado Meissner, ou seja, estado de completa
expulsdo do campo magnético, do estado misto, onde o campo magnético
externo penetra de forma ordenada. A curva Hc, (T) separa o estado misto do
estado normal.

H (T)

normal metal

0 T To

Fig-2a.1-Diagrama fase para um supercondutor tipo-II.
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A transi¢do em Hc, (T) € uma transi¢do de segunda ordem , podendo portanto
ser estudada pela teoria de Landau para transi¢des de segunda ordem. Para
entendermos um pouco a natureza desta transi¢do e de que forma ocorre a
penetracdo de campo no estado misto, vamos nos ater um momento no
desenvolvimento da teoria fenomenologica de Ginzburg-Landau[12].

Em 1937 Landau propds uma teoria geral para transi¢oes de fase de segunda
ordem, baseada em trés suposi¢des fundamentais:

a) Existe um pardmetro de ordem W que se anula na trans1gao

b) A energia livre do sistema pode ser escrita como uma expansdo em série de
poténcias de V.

c) Os coeficientes da expansao sdo fungdes regulares da temperatura.

Entdo, segundo Landau, a energia livre por unidade de volume pode ser
escrita como:

fenorampf o A e v (2

onde a energia A ¢ a energia do estado normal e os coeficientes o T) e B(T)
sdo dados abaixos:

a(T) = (T - Tc)(z—f}‘) [222]

B (T) = B (To) [2a3]

A expressdo [2a.1] é limitada para o caso onde o pardmetro de ordem YW ¢
constante em toda amostra. Para incluir uma variagfio espacial de W pode-se
acrescentar um termo proporcional a | V¥ |2

Incluindo-se o termo acima e intengrando sobre todo o volume da amostra
[2a.1] torna-se:
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F=Fv+ a¥ + ‘B(TT)M“ + |V + ... [224]

A expressdo [2a.4] nfo scria de grande utilidade no entendimento das
propriedades dos supercondutores se Ginzburg ¢ Landau ndo tivessem
propostos uma extensfio a [2a.4] para descrever o supercondutor na presenga
de um campo magnético. Eles consideraram o pardmetro de ordem W como
uma espécie de “fungdio de onda” para uma “particula” de massa m e carga
e.

Desta fora, eles escreveram a energia livre do estado supercondutor como:

F e 2 2
(-ihV ) Eé} + B” pas
¢ 87

onde A ¢ o potencial vetor para o campo B e B>/ 8 ¢ a energia magnética.
Quando minimizamos [2a.5] com relagdo a variages de ¥ ¢ A obtemos as
duas equacdes de Ginzburg e Landau:

1
2m

Fs — B + a(D)9f° + ﬂ_z@m{‘ +

&

: [— A _‘L;\}p +a¥ + B ¥Y =0 [24]

2m C

~ - . Y
VEB _J _ e v www)- S WA [22.7]
A c 2im ¢ mec¢

A primeira equagdo de Ginzburg-Landau[2a.6] permite calcular o pardmetro
de ordem ¥ em presenca de campo magnético, enquanto a segundal2a.7]
considera a circula¢do de correntes.
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Vamos agora examinar a equagdo [2a.7], substituindo e por 2¢, m por 2m e
considerando W real, constante com valor W, que é o valor de |‘P | em
auséncia de campo. Com estas consideragdes ficamos com:

2
J = ?—h(w*vw—wvw*)—“iw; [22.8]
1m mc

Tomando o rotacional de J, obtemos:

2
vei=- X ywh [22.9]
mc

a qual é equivalente a equag¢do de London com comprimento de penetragido
igual a :

2 2
A(T) = mcz - [2a.10]
16z e™Y,

Este comprimento de penetragdo de London € uma importante caracteristica do
material, que reflete a distdncia na qual o campo magnético cai a 1/e do seu
valor na superficie ao penetrar em um supercondutor.

Uma outra caracteristica importante do material € o chamado comprimento de
coeréncia £ (T), que ¢ a distdncia na qual o pardmetro de ordem se anula (cai a
1/e ) em uma interface normal-supercondutor (IN-S).

O comprimento de coeréncia & (T), pode ser facilmente relacionado com o
campo critico superior He, da seguinte forma:

18



1
2
é’(T) — &_ [2a.11]
27 H,,

Com base nestes dois comprimentos podemos definir o pardmetro de
Ginzburg-Landau K (T) como:

k(T)= AMT) [2a.12]

5(T)

Vamos agora considerar a energia envolvida na constituigdo de uma interface

N-S. Esta energia Ops ¢ a chamada energia de superficie ¢ dependendo de K
(T) vai gerar caracteristicas diferentes aos materiais.

Vamos entdo supor uma amostra infinta com as seguintes condi¢des de
contorno:;

parax = -o0nds queremos que a amostra seja normal e portanto ¥ =0e B =
H¢ (campo critico termodindmico)

para X = o0 a amostra € supercondutora entdo W =%,¢e B =0.

Desta forma o pardmetro de ordem ¥ ¢ o campo B variam espacialmente
produzindo a barreira (fig.2a.2).

A energia de superficie Opg entdo serd a diferenga entre a energia Fs da
situacdio acima € a chamada energia de condensacgfo jH. /87 dv que

apareceria se a amostra fosse interiamente supercondutora.

Normal Supercondutor

Fig-2a.2- Variaciio de ‘V'( linha negra) ¢ B (linha vermelha) com a posigio
parak >> 1,
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Portanto a energia de superficie por unidade de area pode ser escrita como:

Oy = F - I(Hé /87Z) [2a.13]

S

onde Fs ¢ dado por:

87

26‘&}?[2 LB palg
C

F, = jdv:ia¥’ +£"P]4 L [—ihV-_—
2 2m

Desenvolvendo a expressfo 2a.13 [12] encontra-se que dependendo do valor

de K a energia de superficie Gpg pode ter valores distintos e gerar fenémenos
fisicos diferentes:

s ParaK >> 1, ou segja, para um supercondutor tipo-1I, a energia de superficie
Oy € negativa;
¢ Para K << 1, ou seja, para um supercondutor tipo-I, a energia de superficie

Ohps € positiva,

Isto significa portanto, que para um supercondutor tipo-II, acima do campo
critico He; , € energéticamente favoravel permitir variagdes de ¥ ¢ B como
na figura 2a.2 do que continuar a expelir completamente 0 campo externo.
Sabe-se que para um campo externo aplicado acima de H¢,, 0 campo penetra
formando tubos de campo magnético paralelos ao campo aplicado, tendo no
seu interior uma regifo (de dimensdes da ordem do comprimento de coeréncia
& (T)) onde o pardmetro de ordem W se anula, tendo portanto propriedades
fisicas como as do estado normal. (fig.2a.3).

Estes tubos de fluxo magnético s@o os chamados vértices ¢ seu “ndcleo
normal ” ¢ chamado nucleo ou “core” de um vortice. Cada vortice possui no
seu interior um quantum de fluxo magnético @, ( onde ®y =2.7 x 10” gauss-
cm®) . Pode se demonstrar a quantizacdo do fluxo, escrevendo o potencial
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vetor A em funcdo de J ¢ W através da equagéo [2a.7] e calculando a integral
de linha de A ao redor de circulo fechado I, isto é:

4[24;&’ = LV®Z.d§ — SjB’.cﬁ ~ @ 2015}

2X

—

2¥

Fig-2a.3- Esbo¢o da variacdo de 'V e B no interior de um vortice.

Usando [2a.7] :

mc

jlq*:l dl + — IV¢ dl [ 22.16]

onde W foi escrito como | W e
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Exigindo que ¥ seja uma funcdio de valor unico, ou seja, obrigando a fase ¢ a
variar de 2nn (onde # ¢ um nimero inteiro ou zero) quando se completa uma
volta ao redor de I, e escolhendo I' de modo a J ser sempre perpendicular a dl
encontra-se:

O=nd, [2a.17]

onde : D 0= C—h =2 x 10_7 gauss-cm’ [2a.18]

2e

Para minimizar a energia do material para cada vortice, existe apenas um
quantun de fluxo.( n=1).

Assim sendo, para um campo externo aplicado superior a H¢) , os vortices
penetram no supercondutor constituindo tubos de campo magnético com fluxo
quantizado de valor ®¢, que se formam paralelos ao campo externo.

Mas se é energéticamente favoravel a penetracdo dos vortices, até quando eles
penetram? O que acontece quando eles comecam a interagir ?

‘Para podermos responder estas perguntas, vamos estudar que tipo de
intera¢des os vortices tém entre si.

Considerando dois vortices ¢ duas linhas paralelas ao longo do eixo z com
posi¢ies r; = (x7, y1 ) e r; = (X, y2 ) (fig.2a.4), a distribuicdo espacial do
campo magnético serd determinada pelas equacdes:

B+AVOVQH=®|5(r—-r)-8(r—r)] 219

onde H ¢ a superposi¢do dos campos Hie H, devido aos filamentos 1 e 2.
A energia do sistema € entfo escrita:

F:IH + (Ve H) & 220
8
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Desenvolvendo-se esta expressdo[ 13], chegamos a uma interagéo do tipo:

— (DOHIZ

[2a.21]
2 A

U

onde:

D V-
H,=H(r)=H,(r,)= 27[/‘/12 KO( ! p 2) [22.22]

Esta energia {J |, Tepresenta uma energia de interacdo repulsiva que decresce

exponencialmente a grandes distdncias, e diverge logaritimicamente a
pequenas distancias. A forca experimentada pela linha 2 por exemplo pode ser
escrita;

[2a.23]

Fiz

-
1

Fig-2a.4- Representacio do tipo de interaciio entre dois vortices,
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Portanto, quando os vortices estdo penetrando em um supercondutor passa a
ocorrer uma competicdo entre a pressdo magnética externa € a interagdo
repulsiva entre eles.
Abrikosov em 1952, demonstrou que a condi¢éo de equilibrio para a situagdo
acima se dd quando os vortices se dispdem de maneira a formar uma rede
triangular, cujo pardmetro de rede a depende do campo aplicado da seguinte
forma:
1
OY
a=1,075 EO [2a.24]

Assim sendo, num supercondutor sem defeitos, ao se aplicar um campo maior
que Hc; , os vlrtices passam a penetrar nesse supercondutor até constituirem
uma rede triangular perfeita.
Mas efetivamente um supercondutor real apresenta defeitos, ou seja regides
onde existe material normal ou de pior “qualidade”supercondutora.
Lembrando que quando um vortice penetra em um supercondutor, este “perde”
2
uma energia de condensagfo igual a —<- . y» {onde v, € o0 volume do “core”do
87 °
vortice) devido a regifio do “core” constituir-se “normal”; ao penetrar em um
supercondutor real os vortices “preferem” se posicionar sobre os defeitos, ndo
desperdi¢ando portanto, energia de condensacdo.
Deste modo, os defeitos dos cristais exercem sobre os vortices um potencial
atrativo. Dependendo dos valores de campo aplicado e temperatura podemos
ter todos os vortices aprisionados nos defeitos, podendo inclusive “danificar’a
estrutura de rede triangular perfeita de Abricosov (fig.2a.5 e fig.2a.6). Este
regime em que os vortices estdo aprisionados € denominado regime de
“pinning”. Os potenciais que mantém os vortices aprisionados s#o
denominados potenciais de “pinning” , em geral sdo fun¢des da temperatura ¢
sdo representados com uma fungdo U (T). O regime de “pinning” &
responsavel pelas propriedades itreversiveis dos supercondutores.
Uma outra caracteristicas dos potencias de “pinning” é que eles tém
profundidade finita, ou seja, € possivel libertar os vortices fornecendo energia,
seja de forma térmica ou através de campos magnéticos ou correntes externas.
Por exemplo, a uma temperatura finita , as linhas de voértices tendem a se
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mover da regides de alto B para as regides de baixo B através de “saltos”
termicamente ativados, cruzando as barreiras de “pinning”.

Fig. 2a.5-Foto de uma decoragiio magnética realizada em uma amostra de ZH-Ne,Se,
mostrando a estrutura da rede de véortices para T=7.4 K, H=35 G ¢ I =100 mA [14].

e
TAVAVAVAVAN
VAVAVAVAY, SVAVAVAVAVAVAVA
VA YAV AVAAAAY] VAVM%I%;‘I%LQ 2
ISR RIS
AT avAIRATEYE S B TAA VAV

_ A
VV%NAVN‘YQ&%&A

Fig. 2a.6-Determinacio da densidade de defeitos da rede de voértices da decoragio

acima, pelo método da triangulacio de Landé. As regides rachuradas constituem um
defeito[14].
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Estes “saltos”dos vortices geram na média uma velocidade v, das linhas numa
dada direcdo x. Varios métodos podem ser utilizados para a detecgdo deste
movimento das linhas de fluxo:

1. Medidas magnéticas: Numa dada temperatura, o campo magnético aplicado
H é mantido constante ¢ mede-se a magnetizagdo da amostra em fungdo do
tempo.(Relaxacdo Magnética)

2. Medidas elétricas: Se as linhas estdo se movendo, forgas eletromotrizes séo
criadas € podem ser medidas diretamente.Uma situagfo simples como a
destas medidas ¢ representada na fig. 2a.7.

O campo elétrico resultante do fluxo de linhas na direcdo x é ao longo do eixo

y e no limite H >> H¢, € dado por [13] :

E = X [23.25]

E a velocidade de fluxo de linhas, chamada para este caso velocidade de

“creep”, tem um comportamento segundo uma energia de ativagdo U(T)
dado por:

A% x — voe_U(T)/KﬁT [2a.26]

onde v , ¢ daordem de 1000 cm/s para tipicos casos.

A equacdo [2a.25] denota um efeito dissipativo no estado supercondutor.

Este regime onde através de flutuagGes térmicas se conseguem saltos das
linhas de vortices € consequente efeito dissipativo é chamada regime de “Flux
Creep™.

Vamos agora supor que a energia fornecida a rede de vortices seja tanta que os
voértices estdo totalmente livres.

Realizando o experimento da fig.2a.7 aparecera um forga tipo Lorentz causada
pela interagfo entre o fluxo magnético de cada vortice e a corrente ortogonal
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externa. Este forca faz com que os vortices fluam através do supercondutor
numa direcdo perpendicular ao campo aplicado.

A velocidade de fluxo dos vortices através do supercondutor ¢ determinada
pelo balango entre a for¢ca de Lorentz JxB ¢ o coeficiente de viscosidade
gerado pelo movimento do vortice através do material supercondutor. Este
movimento da linhas indux uma voltage que pode ser medida entre dois pontos

H‘.

Velocidade de deslocamento das linhas

Fig-2a.7-Esquema de uma medicio elétrica para detectar o deslocamento
das linhas de vortices.

diferentes da amostra. Isto manifesta a existéncia de uma resisténcia no
estado supercondutor chamada resistividade de fluxo.

Um simples célculo nos permite encontrar a resiténcia de fluxo em fungéo do
campo aplicado e da resistividade do estado normal.

Para uma dada corrente de transporte J; , a taxa de vortices que cruza o
supercondutor € proporcional a densidade de vortices. Para um campo
aplicado H, >> H¢, , a densidade de vortices € dado por [15]:

H, 1

— g [2a.27]

- H, &
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onde o ¢ o nimero de vortices por unidade de arca e Hep € & t€m os
significados usuais. O campo ¢elétrico gerado pelo fluxo dos vortices através do
supercondutor € dado por :

E=0cdyv [2a.28]

onde v ¢ a velocidade dos vortices.
Agora esta velocidade é o quociente entre a for¢a de Lorentz € a contante de

viscosidade; entdo:

y=-1 [2a.29]
n
De [2.28] e [2.29] temos :
cJ®d’
F=—t"9° [2a.30]
n
Para uma dada corrente de transporte a resistividade de fluxo é :
E
pf = [2a.31]
J,
Entdo:
2 2
O 0 H O,
P, = = —- [2a.32]
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Fazendo H, = H¢; , encontra-se a resistividade do estado normal. Substituindo
a resistividade do estado normal em [2a.33], ficamos com:

H

p, = Ha 0, | [2a.33]

C2

onde p, ¢ a resistividade do estado normal.

Este regime na qual os vortices estdo livres para mover-se em reposta a um
estimulo externo recebe 0 nome de “flux flow”.

Temos visto, portanto, até aqui, possivels regimes nas quais podemos
encontrar a estrutura dos vértices. O regime de “pinning”, nos quais os
vortices estdo aprisionados nos defeitos ndo podendo responder a um estimulo
de uma corrente dc ou de ac de baixa frequéncia. Para o caso de altas
frequéncia como radiagdo de microonda, que € o caso deste trabalho, os
vortices podem, em resposta a radiacfo, realizar movimentos oscilatérios
apresentando efeitos dissipativos semelhantes ao regime de flux flow. Este
regime recebe o nome de “flux pinning”.

O regime de “flux creep”no qual os vortices por ativagdo térmica podem saltar
entre as barreiras de “pinning”. E por Gltimo o regime de “flux flow” onde os
vortices estdo livres para se mover pelo supercondutor.

Até agora sé estivemos tratando da interag¢fo voértices-defeito para classificar
seu regime. Mas ndo podemos esquecer que os vortices interagem entre si, ¢
tendem, como ja discutido, a formar uma rede hexagonal. Quando a interagfo
entre os vortices prevalece sobre as demais intera¢des, formando portanto uma
rede hexagonal, dizemos que temos um “soélido”de vortices. Ao se fornecer
energia suficiente a rede supera-se a interagdo entre os vortices, ¢ a rede se
“funde”, deixando os vortices distribuidos sem  qualquer simetria,
aumentando-se inclusive a densidade de voértices. Neste caso dizemos que
exite um “liquido” de vértices. Exitem muitas controvérsias a respeito de como
acorre a transi¢fio de solido para liquido numa dada temperatura, campo ou
corrente, se esta transi¢do é realmente uma fusdo, ou seja, uma transicdo de
primeira ordem onde os vortices estdo em um estado ordenado ¢ se fundem
num liquido.
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Y. Kopelevich et. al [6] realizaram estudos da magnetizagdo dc em um
composto cerdmico de Bi:2223 e extraindo dos dados experimentais o
comprimento de penetragio no plano ab A.(T), encontraram que a linha de
irreversibilidade obtida do ponto que a curva de Mpc(T) comeca a se separar
da curva Mzec(T), pode ser quantitativamnte comparada com as predigdes de
um modelo de fusdo (“melting”) da rede de vortices. Assim sendo, a linha de
irreversibildade proxima a T, obtida em [6], p6de ser associada a uma fusdo
da rede de vortices causada por flutuagdes térmicas.

Usando um modelo de fusfio o campo de fusédo ¢ dado por {6]: .

¢t
— 0~L
167°k; i A, (DT? [22.34]

a

Portanto a dependéncia com a temperatura de H,,, pode ser dada por[6]:
2
H (T)=A(1-T/1;) [2a.35]

Mas podemos ter, ainda, auséncia de rede de voértices sem que ocorra fusdo.
Para o caso onde os potencias de “pinning”’sdo muito fortes, 0s vortices séo
aprisionados nos defeitos vencendo qualquer interacfio entre si deformado a
rede. Neste caso os vortice ndo constituem nenhuma rede e sim um estado
amorfo, conhecido como vidro de vortices. O estado de vidro “ideal” seria
aquele em que potencias de “pinning” fortissimos manteriam os vortices
aprisionados mesmo a altas temperaturas ¢ altas correntes, dando ao material
resisitividade realmente nula.

Um estado de pinning forte podem além de deformar a rede, constituir um
estado formado por um possivel “emaranhado” de vortices surgido pela
competéncia entre a energia de deformacgdo de linha e os potencias de
“pinning”, além das caracteristicas planares do supercondutores de alta-T¢.
(fig.2a.19). Este estado onde os vortices estdo como que enrolados recebe o
nome de estado “entangled”, ou ainda “espaguetti”.

Tendo visto umia descrigdo bdsica fenomenolégica do comportamento dos
vortices e suas possiveis dindmicas, vamos agora cstudar como serdo os
possiveis comportamentos da rede de vortices para o nosso experimento, onde
temos um campo fixo para gerar os vortices, ¢ outro campo oscilante de
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microonda- que vai inferagir com os vortices gerando possiveis efeitos
dissipativos que serdo medidos pela variacdo da absor¢do de microonda pela
cavidade, onde se localiza amostra (mais detalhes no cap.3).

Fig. 2a.8-Esboc¢o dos vortices em um estado “espaguetti”.

Em nosso experimento a amostra ¢ colocada na regido da cavidade onde ¢
maximo o campo magnético ¢ ¢ minimo o campo elétrico da microonda. Além
disso o campo magnético da microonda ¢ perpendicular ao campo fixo.

A Forga de Lorentz proveniente de correntes induzidas ac¢ fazem com que o0s
vortices proximos a superficie s€ movam para frente € para tras, induzindo
portanto supercorrentes alternadas que agem sobre os vortices que estdo em
regides mais interiores do material . A resposta dos vortices geram
efetivamente uma redistribuicdo da densidade de correntes induzidas no

material, caracterizada por um comprimeno de penetragdo complexo ﬂ, v
(0,B,T), que depende da frequéncia ®, do campo magnético B, e da

temperatura T. A partir de ﬂ y bodemos definir uma impedancia de

superficie dada por:

Z,=R,+ X, =iowupl, (@0,T,B) a3
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Quanto mais mobilidade os vortices t€m, mas eles poderdo se mover durante
um dado periodo de oscilagdo do campo alterno da microonda e mais
profundamente no interior da amostra as correntes induzidas fluirdo, dando

como resultado um maior ﬂ, v

Um estudo do comportamento de /1 y ¢ feito através dos pardmetros

mensuraveis Rg e Xg. A reatdncia Xg estd relacionado com fendémenos
dispersivos, e pode ser medida experimentalmente pela variagdo de frequéncia
de ressonéncia da cavidade[16]. A resisténcia de superficic Rg esta relacionada
com a absor¢do da microonda, ¢ € o tema central deste trabalho.

S. Shridar el at.[16] demonstrou que Rg pode ser facilmente obtido através da
medida do fator de qualidade (QQ) através da seguinte relagfo:

-T 1 1 [2a.37]

R = _
oloM o

onde Q¢ ¢ o fator de qualidade da cavidade sem amostra ¢ I'; € um fator
geométrico.

O fator geométrico 1’y pode ser obtido através de uma. estimativa para Rg em
fun¢do da resistividade do material no estado normal [16]. Para uma
temperatura T>T¢ faz-se:

R, =R, = \mvouops [2238]

Comparando-se [2a.37] e [2a.38] obtém-se I7,.

Vamos a partir de agora examinar a dinfmica de vortices no estado misto
( Hey << H << Hg, ) considerando a dependé€ncia da resisténcia de superficie
(Rs ), com o campo magnético € a temperatura.

A dindmica dos vortices deve ser considerada atrdves das forgas locais que
governam seu movimento.

Um modelo simples para a resposta dos vortices a um campo ac pode ser
obtido da equagdo de movimento[4] :
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nx+apx=J,P [22.39]

onde 77 ¢ a viscosidade de fluxo e ¢¥ ,. é a constante de for¢a de “pinning”.

pP

Esta equagdo resulta em :

Jo =[(a »t z'a)ry) / za)(DOB]Ea, [22.40]

Da equacgdio [2a.36] tanto absorc¢do de microonda, representada por Rg
(0,TH), bem como a resposta reativa (dispersdo), representada pelo
comprimento de penetracdo A (o, T,H), podem ser calculados.

O modelo acima permite-nos encontrar:

Ry(w,T,H)= f(w, TWH [2a.41]

isto €, um comportamento de JH para Rg para experimentos com frequéncia
e temperatura fixas.

J. Owhaie et al.[4] realizaram experimentos de absorgdo de microonda para
temperaturas € frequéncia fixas € encontraram que um simples comportamento
~ H niio descreve o comportamento de Rg (fig.2a.9).

Na verdade € claro nos dados de [4] uma passagem entre dois
comportamentos, a baixo ¢ a altos campos. A falha deste modelo esta no fato
de ndo ter sido considerado a dependéncia com o campo dos pardmetros de
“pinning”.

Para a consideragdo destes termos deve-se utilzar uma equacgéo de movimento
mais complexa:

_ apL
-
2 sen(2mx/ L)

=J,®0+F(T) 1]
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onde o Gltimo termo representa a infuéncia das flutuagdes térmicas.

Coffey e Clem[17] analizaram a respostas dos vortices a altas frequéncias em
termos da equaco [2a.42], baseado na  analogia da equacdo de
movimento browniano de uma particula em um potencial periodico da
formal/ 0= U [1 — COS(Z?Z' x/ L)] “guiada”por um campo magnetico
ac.
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Fig.2a.9- a) Rs(H) - Rs (H=0) versus Hpara T =81.2 K e b) [Rs(H) - Rg
(H = 0))* versus H para difentes temperaturas. As linhas sélidas
representam cilculos tedricos. Note para o caso b) a passagem de

comportamento ~/ /7 a baixos campos para o comportamento /[ a
altos campo|3}.

A vpartir dos resultados de Coffey e Clem|[17], Sridhar et. al.[4,18]
introduziram um campo de escala /' " (T) , o qual ¢ obtido de um potencial

separavel da forma U(T,H) = A(T)/ H onde H *(T) = A(T)/2ksT, e
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1
o comprimento de escala 5* = [(I)O H* (T)/ﬂoa)ﬂ(T) ]E . Isto

permite escrever Rg da forma [4]:

R, = —wuyIm[A,] [22.43]

R, = —wugo *( T) Im[ixg(a)ro,x)]l/ 2 [2a.44]

onde g ¢ definido de [_)V = pfg(coro,x), sendo pf a

resistividade de “flux flow”e pV a resistividade complexa obtido em [18]; e

/1 y € 0 comprimento de penetragdo complexo também obtido em [18]. A

dependéncia com o campo da contribui¢do dos vértices para a resisténcia de

H

superficie (Rg) € definida em termos da variavel y — —5

H

Examinando-s¢ a equacfio [2a.41] para os limites de alto € baixo campo

E
encontramos que o campo de escala H (T) separa as regides de flux-pinning
¢ flux-flow para frequéncia fixas. Os comportamento para estas regides sdo:

e H< H*(T), limite de “pinning™ R —» ((DOH0604772 /406?9)1/2\/?[

o H>H (1), limite de “flux flow”: Ry —> (@ guqw / 277)1/ 2JH

Portanto, 0 modelo acima fornece uma dependéncia de Rg «c+/ H para altos e

baixos campos, com uma “passagem”’em H= H " (T).

Nossos dados para temperaturas acima de 30 K serfo analisados utilizando
este modelo permitindo uma interpretragio ao estilo da que foi dada em [4].
Passamos agora a descrever algumas propriedades do composto em particular
- estudado neste trabalho e tentar entender como estas propriedades podem
aparecer em. nossas medicgdes.
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2b) Compostos de Bi,Sr,Ca,Cu;044

Os_compostos da familia do bismuto Bi:2212 ¢ Bi:2223, possuem como a
maioria dos supercondutores estrutura lamelares (fig-2b.1) e comprimento de
coeréncia muito pequeno,caracteristicas que acabam por gerar propricdades
fortemente anisotropicas. Supercondutores anisotrOpicos possui valores
grandes do nimeros de Ginsburg dado por

Gi=05(T.y /H(Z;(O)ffzb)2 , onde o parAmetro anisotropico
¥ = Ae/Aav(Ac € Agp s80 08 comprimentos de penetragdo para as supercorrentes
ao longo do eixo-c ¢ no plano ab). Em particular para estes materais o numéro
de Ginsburg ¢ estimado em G ~0.1-1 enquanto para supercondutores
convencionais G ~ 107

Um valor grande para o parimetro de Ginsburg implica, entre outras coisas,
que as flutuacdes térmicas sdo de grande importincia. No estado misto forte
flutuagbes térmicas causam uma redugdo do potencial de “pinning”’e um
rapido decréssimo da corrente critica com um aumento da temperatura.

Um campo magnético aplicado perpendicular a plano ab cria (2D) voértices
bidimensionais “panquecas”, nos planos de CuO, as quais estdo acopladas
umas as outras magneticamente e via tunclamento Josephson entre as
camadas. O acoplamento Josephson é determidado pela constante efetiva de
elasticidade K, = @5 /87 ’dA%  (d ¢ a distancia entre planos), a qual
depende da diferenca do pardmetro de ordem das camadas adjacentes. Se as
“panquecas” em planos vizinhos estdo alinhadas, K; é maximo. Entretanto,
com o forte “pinning” a baixas temperaturas, “panquecas”’ pertencentes a
mesma linha de vortice sfio deslocadas de uma linha reta reduzindo o valor de
K.

Ao mesmo tempo, os supercondutores altamente anisotropicos sdo descritos
para T<T¢, como uma superposi¢do de camadas supercondutores (planos de
Cu0, ) com acoplamento Josephson entre eles). FlutuacOes térmicas também
podem causar aumento da defasagem entre “panquecas”de camada adjacentes,
reduzindo o valor de K; ¢ enfragquecendo do acoplamento Josephson entre os
planos. Aumentando-se suficientemente a

temperatura pode-se aumentar a defasagem a tal ponto que a corrente critica
entre planos se¢ anula. Esta transicdo ¢ conhecida com transicdo de
desacoplamento dos vortices.

Kopelevich et al.[5] realizaram experimentos de relaxagdo magnética em uma
amostra cerdmica, orientado no ¢ixo-¢ ,do composto Bi,Sr;Ca,Cu;O;4 para um
campo magnético fixo de H=1.0 T aplicado ao longo do ¢ixo-c.
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Fig-2b.1-Ilustraciio da estrutura do composte Bi:2212 mostrando a

caracteristica lamelar dos supercondutores de alta-T¢.
Estudando a dependéncia da energia de ativagdo U, com a temperatura, obtida
experimentalmente através da medida de taxa de relaxagdo 3, eles obtiveram
uma possivel transi¢do de desacoplamento de voértices para uma temperatura
ao redor de 30 K. Assim como a corrente critica entre planos, a energia de
ativagio U, diminui com aumento da defasagem entre as “panquecas” de
planos adjacentes com o acréscimo da temperatura. Na temperatura de
desacoplamento T, , a corrente critica se anula e a energia de ativagdo torna-se
praticamente independente da temperatura(para T> T4 , a dependéncia com a
temperatura de U, € relativa apenas a variagdo dos parametros supercondutores
nos planos) (fig-2b.2).
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Fig-2b.2-A energia de ativa¢iio reduzida medida em BipSrpCaCu3zOqy)

[4](em vermelho) e densidade de corrente critica intercamadas obtida em
monocristal de Bi:2212.

Assim, ao final desta secg¢do, vimos no conteddo deste capitulo,um
desenvolvimento simplificado da teoria de Ginzburg-Landau, introduzindo
conceitos como supercondutor tipo-II, quantizagdo de fluxo, comprimento de
penetracdo € comprimento de coeréncia; um tratamento fenomenolbgico das
possiveis dindmicas da rede de vortices; o modelo de Coffey ¢ Clem de
difusdo de vortices, elaborada para o estudo da mobilidade dos vortices em
resposta a um campo magnético oscilante e resultados de alguns trabalhos
sobre absor¢do de microonda que tem contato direto com nossos resultados
experimentais.
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Esperamos portanto com a discussdo apresenada termos os subsidios
necessarios para a interpretagdo dos nossos resulados.

Passamos agora a parte téorica relativa as propiedades fisicas dos compostos
de magnetoresisténcia gigante, La;_,Ca; MnOQs.

2¢) Magnetismo em compostos de La, M, MnQO;

E notorio o renovado e recente interesse nos compostos tipo peroskita de La,
MMnO; ( M = Ca, Sr, Ba), devido ao fato destes compostos com uma certa
concentragdo de dopantes, apresentarem um efeito de magnetoresisténcia
gigante proxima & temperatura de ordenamento ferromagnético dos spins do
Mn. Experimentos realizados com filmes finos do composto Lag g7 Cag3:MnQO;
[7] registraram um efeito de magnetoresisténcia (AR/Ry) de até 3.300% .

160
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p (s sm)

40

-8 -4 0 4 8
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Fig-2¢.1-Resistividade versus campo magnético a temperatura de 190 K
para um filme de La-Ca-Mn-O[7].

Existem muitas controvérsias quanto aos mecanismos responsaveis pelo
surgimento do efeito de magnetoresisténcia gigante negativa.
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Vamos nos ater um pouco nos estudos das propriedades magnéticas destes
compostos para podermos interpretar melhor nossos resultados.

Os compostos LaMnO; sdo isolantes com um ordenamento magnético tipo-A
[19], ou seja, com um ordenamento ferromagnético nos planos Mn[100] e um
ordenamento anti-ferromagnético entre os planos Mn[100]. (fig. 2¢.2).

AR |

W‘o v

®1la ©¢Mn (O O

7\
A

Fig. 2¢.2-Ordenamento magnético tipo-A do compesto L.aMnQ3.[20]

Os ions Mn"” estdo acoplados via interagio de “supertroca” através da
interagdo dos orbitais d do manganés ¢ p do oxigénio. Introduzindo-se
dopantes bivalentes como Ca™ ou Sr'>, comegam aparecer atomos de
manganés com valéncia Mn™.

A interagsio de “dupla-troca”entre os jons Mn" e Mn™ tém sido usado como
ferramenta para explicar o aparecimento do comportamento metalico e
ferromagnético nos compostos dopados8,21,22].

Zener [23] e posteriormente P.W. Anderson et. al. [24] propuseram este
mecanismo de interacdio entre spins eletronicos que permite que um elétron
extra possa “pular’entre um ion e outro.

Vamos nos ater um pouco, para termos uma idéia deste modelo.

0 modelo de dupla-troca ¢ eshogado na figura (2¢.3).
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Fig. 2¢.3- Representacio de um modelo simplificado de dupla- troca.

Consideramos que o atomo de O tem uma camada fechada e os dois atomos
magnéticos Mn tenham um ntimero de eletréns-d que da a cada um o spin
apropriado 8, € um elétron extra que pode estar tanto em um como no outro
atomo magnético.

A tranferéncia deste clétron extra pode ocorrer através do atomo intermediario
O sem qualquer mudanga do spin deste elétron. Neste caso a tranferéncia J*
ocorre via integral de troca da seguinte forma [23,24]:

J = [ (DY ,(VHY, (¥ 0(2)  pen

Esta transferéncia ¢ na maioria das vezes negligencidvel a nfo ser que ocorra
sobreposi¢do das fungdes da onda d dos dtomos de manganés.

Vamos agora levar em conta o spin do elétron, que pode estar acoplado com o
spin do ion onde ele se encontra por uma interagdo intra-atdmica de troca J.
Dependendo da ocupagdo das camadas do ion, a interacdo J com o elétron
pode alinhar seu spin paralelo ou anti-paralelo com o spin do ion € o sinal de J
¢ um fator importante na transferéncia do elétron pelos ions.

Zener [25] relacionou a condutividade elétrica do material com 0 magnetismo
consequente destas interacbes. Ele demonstra 0 mecanismo que permite o

ferromagnetismd aliado a condutividade. Sejam /1 e Y/, definidos por:
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Y, = Mn 0% Mn™
¥, = Mn ™ 0% Mn™

[2¢.2]

A interagéo de dupla-troca pode entfio ser representada pela integral :

(¥, (H — &) V,ar [2¢.3]

onde H ¢ a Hamiltoniana do sistema, g, é a energia associada com os estados

inicias /1 e /7 ¢ a integral se extende sobre todo o espago e sobre os spins de
todos os elétrons. Esta interagio de troca entre Mn"™ e Mn™ ocorre quando os
spins de suas respectivas camadas d apontam na mesma dire¢do. Assim o

estado estacionario € representado por uma combinagdo linear de /3 e Y/, da
forma:

Y, = \Pl +\P2 R \Ij_ = \Pl *\Pz [2¢.4]

Dependendo do sinal da integral de troca [2¢.3], a interacfio de dupla-troca

permite uma energia a \J/+ menor que a energia de \JJ_, ou vice-versa. Portanto
a energia de um destes dois estados ¢ diminuida via interagdo de dupla-troca
que ocorre com quando os spins das camadas d estéo paralelos.

A ordem de grandeza da energia de troca € determina a razdo na qual os
elétrons pulam de um fon Mn"™ , através de um jon intermediario O™ para um
jon adjacente Mn™ . O coeficiente de difusdo dos elétrons entre os ions Mn"?
para Mn** é dado por{25]:

D=a%c/h [2¢.5]

onde a é o parAmetro de rede.
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2
Da relagfo de Einstein ,0 = K€ D/ kT , entre a condutividade elétrica
o, o cocficiente de difusdo D, ¢ o numero de ions (Mn™ ) por unidade de
volume »n, n0s obtemos:

o = xee /| ahkT [2¢.6]

onde x ¢ a razdo dos fons que tem carga +4. Por outro lado a temperatura de
Curie, T¢ , € dada aproximadamente por :

kT. = ¢ [2¢.7]

Eliminando a desconhecida energia de troca € da equagdo [2¢.6], ficamos com:

o = (xe’s/ ah)(T¢ | T) 208

O centro do intervalo 0.2< x < 0.4 corresponde a regido de condutividade ¢
forte ferromagnetismo. Para uma dada temperatura proxima a temperatura de
ordenamento (T¢), um campo magnético externo pode favorecer o
ordenamento ferromagnético dos spins dos ions de Mn, gerando o efeito de
magnetoresiténeia  negativo, observado proximo a temperatura de
ordenamento, nestes compostos [8,21,22].

Como vimos anteriormente, a concentracdo de pares Mn" - Mn™ ¢ uma
variavel importantissima no comportamento dos compostos La;.Ca ,MnOs;.
Esta concentra¢o pode ser controlada através de dopagem ou através da
estequiometria de oxigénio. |

H.L. Ju et al. [8] estudaram a dependéncia com a estequiometria de oxigénio
da magnetoresisténcia e das curvas de magnetizacdo para 0 composto de
Lag¢7Bag33MnQO; . Eles observaram que dependendo da estequiometria de
oxigénio, pode-se deslocar a temperatura de ordenamento para mais baixa ou
mas alta temperatura e¢ variar a intensidade do efeito de magnetoresiténcia
negativa.(figs.2¢.4 e 2¢.5).

As amostras nas quais se retirou oxigénio, a temperatura de ordenamento se
deslocou para mais baixa temperatura e a magnetizagéo de saturagdo diminui.
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Mesmo estas amostras sendo “menos” ferromagnéticas, apresentaram maior
efeito magnetoresistivo.(fig.2c.6).

£

3

- "

?E-;»“: 2.9 ",

g f\:::

Cuo toe 100 300 s00
T{Ki}
Fig.2¢.4-Dependéncia com a temperatura da resistividade para o

composto Lagg,Bag;3:MnO, (2.80 < z <2.99). As linhas verticais indicam os
picos de resistividade[8].

M{emufgram)

4 L0 204 156 400
T(X)
Fig.2¢.5-Dependéncia com a temperatura da magnetizaciio para
Lag¢Bag3:Mn0, (2.80 < z <2.99) para um campo aplicado de 5000 gauss.
A temperatura de ordenamento magnético definida como a maxima na

derivada dM/dT, sio indicadas com uma linha vertical sobre as curvas de
magnetizacio|8].
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Fig. 2¢.6-Dependéncia com temperatura da resistividade(circulo sélido) e
da razdo de magnetoresisténcia (MR) (circulo vazio) para a)
Lag.67Bao_33Mll02_99 € b) Lao_57Bao.33Mll02.90 . A razio MR é definida como
[R (0) - R (H=35T)}/R(0).[8]

O aumento do efeito magnetoresistivo a baixas temperaturas “sugere” que
alguma componente fondnica pode ser importante.

A. J. Millis [11} et al. propuseram um forte acoplamento elétron-fonon
proveniente de um “splitting Jhan-Teller” do nivel d do atomo de Mn" , em
adicdo ao modelo de dupla-troca para explicar o comportamento da
resistividade dos compostos La;.,Sr, MnOs.

H. Y. Hwang [9] et al. realizaram experimentos com estes compostos
substituindo o atdmo de La por outras terras raras, encontrando uma relagéo
direta entre o raio atdbmico da terra rara , a temperatura de ordenamento (T¢), €
a intensidade do efeito magnetoresistivo. Este resultado mostra que a nogdo de
interagdo dupla-troca deve ser generalizada para incluir efeitos de rede, que
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causam mudangas nos parametros de “saltos”dos elétrons entre os atomos de
Mn como resultado das mudancas no dngulo da ligagcdo Mn-O-Mn.,

A. Asamitsu et al. [10] mostraram que transi¢es estruturais podem ser
inclusives induzidas através da aplicagéio do campo magnético extemo.

Como vemos as interessantes propriedades fisicas destes materias tém gerado
um efervescente estudo nestes ultimos anos , o que nos atraiu a investigar este
material através da técnica desenvolvida neste trabalho.

Mas ¢ importante lembrar que nossa técnica(mais detalhes no cap.3) se refere
ao estudo de uma impedéincia de superficic a frequéncia de microonda.
Portanto nio podemos esquecer que a interacio do campo magnético da
microonda com 0s momentos magnéticos localizados do compostos, pode
gerar absor¢do da microonda em forma ressonante. Vamos nos ater um pouco
no entendimento desta ressondncia que pode vir a estar presente em nossas
medidas.

As propriedades ferromagnéticas da matéria sdo causadas pelos momentos
magnéticos de spins incrente aos elétrons nas camadas dos atomos. Um
sistema ferromagnético ¢ constituido de portadores de momentos magnéticos
elementares que interatuam através de forcas de natureza elétrica € magnética.
Quando uma amostra ¢ homogencamente magnetizada por um campo
magnético externo, a ponto de desaparecer toda a estrutura de dominios, o
vetor de magnetizacdo M ¢ paralelo ao campo aplicado e tem moédulo igual a
soma dos momentos magnéticos dos elétrons num volume V da amostra, para
uma dada temperatura. Se a amostra € homogénea do ponto de vista
magnético, esta pode ser representada por uma molécula gigante com

momento magnético 7 = MV, que depende da temperatura.

O momento magnético intrinsico p de cada elétron pode ser relacionado com
seu momento angular de spin S através da seguinte relagdo[26]:

H=— [2¢.9]

onde v € a raz&o giromagnética que ¢ dada por :

g
}/ = 1 1
2myc [2¢.10]
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Neste caso ¢ ¢ velocidade da luz, my é a massa do elétron e e € a carga do
elétron.

Vamos agora considerar a variagdo com o tempo da magnetiza¢io média de
um volume onde particulas ndo interagentes, cujo movimento em resposta ao
campo magnético podem ser decritos pelas equagdes de Pauli.[26]. Para este
caso aequacdo vetorial para M pode ser escrita como:

j‘iqld[—:—;/[Mxl-I]

dt [2¢.11]

Quando existe apenas um campo externo constante Hy, , as solugGes da
equagdo [2c.11] descrevemn uma precessdo infinita do vetor de magnetizagdo

w, yH,

ao redor do campo fixo com a frequéncia de Larmor V, = or 2 Ccom

angulo de precessdo constante 3¢ [26].

Considerando que além do campo fixo age sobre amostra um campo oscilante
de h(t) de frequéncia © perpendicular ao campo fixo, sendo | h(t)l << H,.

Para este caso, a magnetizagao do sistema pode ser representada como:

M= M, +m(t), |m(t)| << M, [2¢.12]

onde a magnetizagdo estatica M, ¢ paralela ao campo fixo Hy , ¢ o vetor de
magnetizacdo m(t) € pequeno ¢ varia harmonicamente.
Deste modo, da equagdo [2c.11]ignorando-se o termo mx h, obtém-se:

dm
— =7 M, xh]=ylmx H,] [2¢.13]

Resolvendo-de esta equacio para m, nés encontramos[26]:
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m=;{h—i[G?<h] [2¢.14]

onde a susceptibilidade dmimica ¥ e o vetor momento angular
G sdo definidos pelas relagdes:

2
a, yw luo .
= —,G= —  H . =, W, = H
X Zomgba)z Zowﬁﬂwz 0> Ao H, o = Vi1y [2¢.15]

Da equagfo [2¢.14], levando em conta que G // Hp € h = (hy, hy ,0), nés temos:

m, = y h, +iGhy
my, = —iGh, + yh, [2¢.16]
m, =0

Isto significa que para pequenas amplitudes do campo oscilante o vetor de
magnetizagdo oscilante m(t) gira no plano xy ao redor do campo constante Hy
(fig.2c.7).

Para uma onda eletromagnética que pode estar polarizada no sentido horario

ou anti-horario, ou seja, ]’L|_ = ]’lx + l.hy, podemos  escrever
my. = m + im.,. Das equagdes [2¢.14] e [2¢.15], n6s obtemos:

Y
@0
my == xo ——hyg;
Wo— @ [2¢.17]
: w
m_=y_h_ =0 —h;
wyg— o
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Fig.2¢.7-Precessio do vetor de magnetizacio M em um campo magnético
fixo Hp ¢ um campo oscilante h.

As componentes do tensor de susceptibilidade dindmica ¥~ € Y. podem ser
representados da seguinte forma:

1 1
== 2-): 0= (gety-) Dol

A magnetizagdo total do sistema pode ser escrita de forma tensorial como:

M; =2 yirHy [2¢.19]
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onde

y iG O
zikl=1-iG x 0 [2¢.20]
0 0 ZO

A susceptibilidade dindmica { e o vetor momento angular G*qualitativamente
transmitem as caracteristicas do comportamento da magnetizagdo de um
composto sujeito a um campo magnético fixo Hy e um campo magnético
oscilante h(t).

Para frequéncia de oscilagbes de h(t) proximas a frequéncia wq = yH, , as
equagdes [2¢.15] perdem a validade uma vez que possiveis perdas de energia
no meio material néio foram consideradas em [2c¢.11].

Considerando-se as perdas de energia no meio material caracterizadas por um

fator de amortecimento adimensional o, a susceptibilidade dindmica ) e o
vetor momento angular G tornam-se¢ complexos e, em contraste com [2¢.11]
sdo expressados por :

a):‘; +iam,o
ZZZO 2

@,

w’ + 2iaw

[2¢.21]

Yo
G = ZO 2 2 . H
w, -0 +2icoo0
onde
@ 2 1
= (+ )2 {[Hy + (N, = N M Hy + (N, - N M) 12 o2z

e 0s N; cstdo relacionados com fatores de desmagnetizagfo.
Pata {ima meio infinitoNy = Ny = N, =0) ¢ sem perdas (0=0), as equagdes
[2¢.21] se tornam como [2c¢.11]. :
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Separando a susceptibilidade dindmica ¢ o vetor momento angular nas suas

: . . - 7l
partes reais ¢ imagindrias , } = Z' — l}["e G=G -i¢d , NOS
podemos obter as equagdes [2¢.21], para a condigdo de ressondncia m, =
o[26]:

1 yw _ 1~ @4
2)(0 : Zlfes =S X0 >

X
res 240 G

G =0:G" =20 2623]
2¢

A absor¢do de energia da radiacdo & proporcional a Z" ¢ maxima na

condiclo de ressonéncia.

A largura da linha de ressonéncia AH, definida como a distincia na escala de
campo, entre 0s campos a redor de Hg para a qual o nivel de absorc¢do caia
pela metade, ¢ a posicdo do campo ressonante sdo fatores que podem ser
alterados por mecanismos mternos ou externos agindo sobre ou no interior do
material.

Alargamentos € deslocamentos da linha de ressonéncia podem ocorrer pelas
mais variadas razdes como anisotropia de campo interno, interagdes dipolares.
acoplamentos de spin, variagdo do tempo de relaxagéo, etc.

Nos compostos ferromagnéticos por exemplo podem ocorrer alargamentos €
deslocamentos da linha da ressondncia préximos a temperatura de
ordenamento[27].

Assim , temos visto uma pequena descrigdo qualitativa do fendmeno de
ressondncia ferromagnética. O objetivo com isto, é pura ¢ simplesmente
Justificar uma influéncia de uma absor¢do em forma ressonante em nossos
estudos de absorgdo de microondas nos compostos La, Ca,MnO;. Um estudo
detalhado do fénomeno da ressonincia nesta matéria poderia ser feito
utilizando a detecgdo convencional do espectrometro de E.P.R, indo além do
objetivo deste trabalho.

Tendo visto, portanto, neste capitulo, a fundamentagdo teérica necessaria para
a interpretagdo dos resultados obtidos neste trabalho para os dois sistemas
estudados, passamos agora para a parte experimental, onde serd descrita toda a
adptacdo do espectrometro de E.P.R e a smtemat}ca utilizada na realizacfio dos
experimentos.
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3) MONTAGEM EXPERIMENTAL
3.a) Adaptacdio do Espectrometro de R.P.E.

Para entendermos melhor como foi feita a adaptacdo do espectrOmetro, e por
que ela se fazia necessdria para os nossos propositos, vamos descrever de
forma simplificada o aparato de laboratério utilizado para as medi¢Ges de
ressondncia paramagnética eletrénica. (um pouco do fénomeno em si, também
sera abordado).

0 principal elemento deste aparato ¢ o espectrometro de ressonéincia, em volta
do qual toda a sistematica do experimento é plancjada e montada.

Desde o seu surgimento no periodo subseqiiente a segunda guerra mundial, os
espectrdmetros de ressondncia eletrénica ¢ nuclear tém se tornado uam técnica
bastante utilizada. Houve, entdo, um grande avanco na tecnologia dos radares
( geradores de microonda, detetores a cristal, amplificadores de banda estreita
para detecdo em fase, etc. ) ¢ na tecnologia bésica de semicondutores. 0
estudo da absor¢iio e da dispersdo da radiagfo eletromagnética causadas pela
precessdo de momentos magnéticos nucleares ou eletrénicos de uma amostra,
submetida a um campo magnético externo aplicado, tém possibilitado o acesso
a informacgdes da dindmica magnética interna de substincias, que muitas
vezes, nao tém nem mesmo suas estruturas cristalinas conhecidas.

A ressonéncia paramagnética eletrénica estuda basicamente sistemas que
possuem um momento magnético localizado, dentre os quais se destacam
aqueles relativos a ions de elementos do grupo de transi¢do onde as camadas
parcialmente cheias possuem elétrons n@o emparelhados. Dentre estes,
podemos destacar os elementos do grupo do Ferro (3d), do grupo do Paladio
(4d), dos grupos das terras raras (4f) e do grupo dos actinideos (5f).

As transi¢des magnéticas entre os diferentes niveis de energia separados
(“splitting” ) por um campo externo ocorrem pela aplicagdo de um campo
oscilante ( de microondas ) perpendicular ao campo fixo. Podemos entfo
definir a dependéncia da susceptibilidade magnética com a frequéncia deste
campo oscilante H; (t) [ 28 ]:

xw) = r'(v)y -1x"(v) [3a1]
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Temos entdo uma parte real x° que corresponde a componente do momento
magnético em fase com o campo oscilante HI(t) ( dispersdo ), € uma parte
imaginaria X correspondente a componente retardada do momento em
relacdo ao campo ( absor¢do ). A poténcia média absorvida pelos momentos
magnéticos ¢ [28]:

P= y'Tlv le [3a.2]

0 principio do espectrdmetro € entdo, a detecgfio da poténcia absorvida em
fungdo do campo magnético H, aplicado ( ou da frequéncia de microonda ).
Portanto a descri¢do de seu funcionamento pode ser resumida 4 forma de
detecdo da absorgdo de microonda.

Uma radiacdo de microonda ¢ gerada com uma frequéncia bem definida.
Depois esta radiagdo ¢ atenuada e levada até uma cavidade ressonante
metalica, dentro da qual se localiza a amostra. A microonda refletida € entdo
conduzida até um cristal detetor. A partir de entdo temos um sinal que pode
fornecer uma funcdo-P(H), desde que utilizemos uma frequéncia fixa, ¢ um
campo estacionario varidvel. A faixa de variacdo deste campo geralmente csta
entre 0 e 14.000 Gauss, partindo-se sempre do campo zero e crescendo
linearmente.

A microonda € gerada por um "Klystron" ( gerador baseado numa valvula com
este nome } que no caso do utilizado neste experimento ¢ de fabricacéio Varian,
operando na faixa de 8.8 a 9.6 GHz de frequéncia,.a e com 200mw de
poténcia maxima. A radiac¢do ¢ entdo direcionada por um circulador ( que
permite que o sinal passe num s6 sentido ), nivelada por um sistema de
controle de poténcia ( "power leveler" ),dividida em um feixe que € atenuado e
mandado para a cavidade e outro que é atenuado ¢ utilizado num acoplador
direcional para a detecdo do sinal refletido pela amostra. Dois sistemas de
modulagdo de frequéncia estdo conectados em paralelo com as bobinas de
modulagéio ( de alta e baixa frequéncia permitindo a op¢fio de um deles para a
modulagio do campo polarizado). 0 sinal detectado é pré-amplificado e
enviado a unidade de modulacdo, através de um sistema seletor que processa o
sinal, convertendo-o numa diferenca de potencial (d.c.) que € conectada ao
eixo y do registrador.

Um outro sistema importante no espectrometro ¢ 0 Controle Automético de
Frequéncia (CAF na figura-3a.1) que consiste de um pré-amplificador, um
amplificador, um -detetor ¢ um refletor.Este aparato ¢ utillizado na
estabilizacdo das flutuagdes entre a frequéncia do "Klystron" € da frequéncia
de ressonéncia da cavidade.

53



Sist. de Modulagio Sist. de Modulacio
100 KHz Baixa Freq.

Oscilescopio
Recepior  }— - Receptor |
Transmissor Trasnmissor
Q@ | B Pt
/I dc.
Sistema Seletor 4 A,
. Fonie de / /
—G—-I i E:E I—-{—- Klysiron 4 Klystron /
\ Circulador T
Power Leveler /
T Acoplador C*‘“’/?
direcional g/
Phas
/ S]ﬁft:r Pre.amp
Circulador
T  Atenuadores A 1
4 . [Cristal
I ‘5’2 ?f " 1Deteior
‘ Acoplador
Ponte de Microonda Direcional
T 1
| 3 .
deB ﬁtm I I Criostaio
=7)) I
T l
Field Dial ) I L.
RN A eletroimi
eletroima
Registrador
FONTE DE —
ALIMENTA ¥ .
ﬂﬂ x b ]
P
conirole de campo

Fig-3a.1- Esquema em blocos do Espectrometro de R.P.E, mostrando o
ponto do circuito onde se retirou a tensio dc.
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Isto € feito através da modulagdo da frequéncia de microonda por um sinal de
70 Hz aplicado ao refletor do "Klystron", que possibilita que se¢ obtenha no
sistetma de detecdo um sinal modulado ecm amplitude, que ao ser
amplificado ¢ comparado por detecdo de fase, sendo corrigido
proporcionalmente ao desvio de frequéncia.

A maioria dos espectrémetros de RPE t€ém como forma de linha registrada., a
derivada da linha de absor¢do. Isto acontece pela utilizagcdo de um detetor
sensivel a fase ("lock-in detector"). Entre as vantagens obtidas( para medidas
de RPE) , tém-s¢ a possibilidade de maior precisio na medida da largura de
linha ( que neste caso € a distincia entre os dois picos ).

Utilizamos neste trabalho um espectrémetro Varian (E112) unido a uma
cavidade ressonante retangular E-231 com modo de operacdo TE 102 em
experimentos em banda-X ( v= 9,5 GHz ).

Uma vez entendido o funcionamento bésico de um espectrdmetro de R.P.E.,
vamos passar a descrever as adaptagdes realizadas que deram origem a técnica
utilizada neste trabalho.

O objetivo da técnica € medir dirctamente a variagdo de absor¢do de
micoroonda pela cavidade, em condi¢gdes fora de ressonéncia. Isto pode ser
feito através do estudo das variagbes no fator de qualidade (Q) (fig.3a.2), o
qual pode ser definido por[28]:

Vo

Q:_

AV [3a.3]

O problema passa a ser entdo como desenvolver um método de medigéo de Q,
J& que o espectrdmetro ndo possui dispositivos que permitam uma medicdo
de vy e de Av diretamente do modo da cavidade. Para podermos entender
melhor 0 método usado nas nossas medi¢cdes vamos descrever um pouco 0s
passos de um experimento ¢ R.P.E.

O gerador de microondas (Klystron) possui dois modos de operacio o modo
“Tune”, no qual se modula o potencial do refletor, ¢ o0 modo “Operation”. Ao
iniciar-se um experimento de¢ R.P.E, depois da amostra colocado na cavidade,
com o Klystron no modo “tune” observa-se 0 modo da cavidade (fig.3a.2) em
um osciloscopio (fig.3a.1).

Este modo da cavidade € representado por um ninel de no eixo y, que é
proporcional a absor¢fio de microonda pela cavidade; e pela frequéncia da
microonda no eixo x. Portanto o Klystron operando no modo “tune” envia para
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a cavidade uma banda de microonda e através do modo no osciloscépio
determina-se a frequéncia de ressonéncia do sistema cavidade-amostra. Uma
vez determinada a frequéncia de ressonéncia, muda-se o modo do operagdo do
Klystron para “operation” ¢ este passa a operar somente ha frequéncia de
ressonancia da cavidade.

Usando-se o controle automatico de frequéncia (CAF), obriga-se o Klystron a
seguir qualquer variacdo na frequéncia de ressonéncia da cavidade. Desta
forma garante-se que qualquer variagdo do Q da cavidade seja devido a
varia¢do na quantidade de microonda absorvida.

Fig-3a.2- Esbo¢o do modo da cavidade mostrado no osciloscépio, onde vy
¢ a frequéncia de ressonincia, Av que a diferencga entre os valores de
frequéncia acima e abaixo da frequéncia de ressonincia para os quais o
valor dc relativo a absorciio vale o valor médio entre a mixima ¢ a
minima (em ressonincia) absor¢io e o sinal dc ¢ nosso parimetro de
medida.
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Poderiamos pensar em realizar os experimentos de absor¢do, utilizando o
Klystron no modo “tune”’e acompanhar diretamente a variacdo no sinal de (fig.
3a.2) medindo no osciloscopio, mas ha entre outras coisas, dois problemas
fundamentais que inviabilizam este tipo de medigdes.

1) Com a Kystron no modo “tune”, acompanhando o modo da cavidade no
osciloscopio estariamos sujeitos a efeitos dispersivos, ou seja, qualque
variagdo na frequéncia de ressondncia da cavidade causaria deslocamento do
modo acarretando variagdo no Q, e consequente variagdo no sinal de¢, que € o
nosso parametro medido. _

E com o Klystron no modo “tune’nédo € possivel a utilizago do CAF, pois o
CAF corrige desvios de frequéncia para o Kystron operando numa dada
frequéncia escolhida, ou seja, somente no modo “operation”.

2) Desta maneira ndo é possivel observar pequenos efeitos de variacdo de Q,
como os efeitos de dissipagdo nos compotos de Bi:2223, no estado misto, em
func¢éio do campo magnético externo para baixas temperaturas. Observando-se
0 modo, mesmo na maxima resolugdo do osciloscopio ndo se observou
variacdo de Q para medidas em fungdo do campo.

Para solucionarmos o problema dos efeitos dispersivos basta usar o Klystron
no modo “operation” com o CAF, que garante que o Klystron estara sempre
operando na frequéncia de ressonéncia da cavidade, sendo portando qualquer
variagdo do Q resultando de uma variagdo na absor¢do de microonda pela
cavidade.

Pode-se obter desta forma também informacdes sobre os deslocamentos de
frequéncia de ressondncia da cavidade, medindo-se num frequencimetro a
frequéncia de operagdo do Kystron.

O problema entdo se torna o seguinte: ao passar do modo de operagio
“tune”para 0 modo “operation” perde-se o modo da cavidade e
consequentemente nosso pardmetro de medida (dc¢). Passamos entdio a um
intenso estudo dos circuitos dos aparatos da fig.3a.1, para encontramos para
onde 1ria o sinal dc proveniente da ponte de microonda, ao passarmos do modo
“tune”para “operation”.

Encontramos estdo que esta tensdo de, que € proveniente do cristal detetor ¢
passa por um pré-amplificador (fig. 3a.1), € a tensdo que vai para o medidor
de corrente do Klystorn que indica a corrente no cristal detetor. Percebemos
que poderiamos pegar o sinal deste ponto ao notarmos visiveis variagGes de
correntes no medidor na transi¢do normal-supercondutor dos compostos de
Bi:2223. Portanto o sinal de¢, que no modo “tune”’esta no €ixo y no
osciloscopio, no modo “operation” esta sobre o medidor de corrente do cristal
detetor. Justamente neste ponto do circuito fizemos uma liga¢do, pegando este
sinal de, levando a um conversor analdgico-digital e conectando a um
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computador com programas de aquisi¢do de dados. Temos portanto nosso
pardmetro de medida que € inversamente proporcional ao Q da cavidade,
sendo portanto diretamente proporcional a absor¢do de microonda pela
cavidade. Na secgéio 4a deste trabalho, mostramos como relacionar uma
varia¢do de sinal de¢ com a variacdo da resisténcia de superficie da amostra.,
ou sgja, encontrar a constante de proporcionalidade entre Ade € ARs.

E importante resaltar que toda a parte de detecio em fase usual do
espectrometro ndo poderia ser utilizada para as medidas, pois para que haja
detec¢do no sistema

convencional de R.P.E € necessdrio o campo de modulag:ao parametro este
que ndo queriamos presentes em nossas medidas.

Por exemplo, as medidas nos compostos de Bi:2223 no estado misto, so
extremamente sensivets a amplitude e a frequéncia do campo de modulagdo.
Como o objetivo do estudo destes materias era observar simplesmente os
mecanismo de dissipagfio gerados pela dindmica dos vértices em resposta ao
campo magnético da microonda, eliminamos o campo de modulagdo, a
deteccdo em fase e utilizamos a detecgdo direta, eliminando qualquer problema
de interpretacdo, como por exemplo atribuir efeitos de dissipacfo a resposta
dos vértices a0 campo da microonda, quando na verdade os efeitos gerados
sdo respostas dos vortices a0 campo de modulacdo.

Medidas de absor¢do de microonda sob cfeito do campo de modulacdo sdo
estudados em outro tipo de técnica denominada MMMA (Magnetically
Modulated Microwave Absortion).| 29].

Uma vez descrito como foi obtido o nosso pardmetro de medida experimental
que ¢ proporcinal a absor¢do de microonda na cavidade, passamos agora a
narrar a sistematica utilizada em nossos experimentos.

3. b) Descricéio dos experimentos

Antes que todas as medidas presente neste trabalho fossem realizadas, nos
dedicamos algum tempo a calibragio do espectrémetro, para um melhor
aproveitamento do equipamento no tipo de medidas que nos interessava.
Todos os fatores que influem nas medi¢gdes tais como condigbes de
acoplamento ( casamento de impedancia entre a guia de onda e a cavidade),
poténcia de micronda, massa de amostra ¢ a utilizagdo ou ndo do
“Referencial

Arm™) foram devidamente testados para conseguir as methores condi¢des para
a as nossas medicdes.
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* Poténcia de Microonda de ImW
Condi¢des de acoplamento de modo a gerar para a poténcia de lmW, uma
sinal de¢ de 2500 mV, para o sistema cavidade-amostra a 300 K.

¢ massa da amostra por volta de 20 mg.

e sem “referencial arm”™.

Para alguns casos pode-se tentar melhorar a sensibilidade do sinal aumentado a
quantidade de amostra ou a poténcia e variando a condigdo de acoplamento de
modo a manter os mesmos 2500 mv de sinal de a temperatura ambiente.

Apods colocarmos a amostra na cavidade os padrdes acima sdo estabelicidos
permanecendo inalterados durante toda a realizagdo do experimento,
garantindo assim que qualquer variacdo do sinal dec € resultado de uma
variagdo no mecanismo de absorcdo do sistema cavidade-amostra. O sinal de
“background” relativo a absor¢éo da cavidade foi devidamente estudado em
fun¢dio do campo ¢ da temperatura para serem utilizados no calculo de Rg e
para termos certeza da origem dos fendmenos de absor¢do. Este sinal de
“background” foi também um pardmetro importante na determinacdo da
massa da amostra, poténcia € do acoplamento que foram utilizados, para
garantir medidas a baixas temperaturas com sinais superiores ao de
“background . Ha trabalhos que vém sendo realizados, onde se utilizam
cavidades de baixissimo nivel de absor¢do de microonda para contornar este
problema.[16].

Em todas as medidas de absor¢do de microonda realizadas neste trabalho foi
utilizado 0 mesmo aparato experimental.

Usamos o espectrdmetro de R.P.E adaptado ja descrito, implementados com
dois tipos de sistema de temperatura. Um sistema é baseado em um fluxo
- controlado de gas hélio e um pequeno aquecedor. A intensidade do fluxo de
hélio pode ser controlada através de um fluxémetro que se localiza apds a
circulacdo do gés pelo sistema, ou através de uma valvula agulha situada na
saida da linha de transferéncia. (fig- 3a.3). A escolha da temperatura € feita
através de um controlador de temperatura que possibilita a variacdo da
corrente que passa pelo aquecedor. Existe um indicador de temperatura que da
a temperatura bem proximo ao aquecedor, servindo para a referéncia do
controlador. A temperatura dada com da amostra ¢ lida em outro indicador que
esta situado a + 1 cm da amostrél. Estimou-se que a diferenca entre a
temperatura deste pontoe a temperatura real da amostra ¢ de 1K, quando a
temperatura esta estabilizada. A estabilizacfio de temperatura para este sistema
¢ conseguido em + 1 K, ¢ consegue-se variar a temperatura de 300 a 7.4 K.

59



Este sistema de controle de temperatura e um sistema comercial da marca Air
Productos and Chemicals.

Itens adicionas necessarios;

l. Dewsar de Hélio de 30 litros
2.Cilindro de Hélio gas
3.Requlador de pressdo

4 Mandmetro de mercirio
b.Man@metro de mercirio
6.Bombas de vacuo
7.Controlador de Temperatura
3.Indicador de Temperatura

-

Fig. 3a.3-Esquema do sistema de controle de temperatura de fluxo de
hélio que permite variar a temperatura de 7.4 a 300 K
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O segundo sistema ¢ baseado num criostato com um dewar de quartzo no seu
interior, no qual se deposita hélio liquido.(fig.3a.4). Com uma bomba de vacuo
acoplada pode-se variar a temperatura de 4.2 a 1.7 K, com este sistema.

Uma vez ja descrito o espectrometro adaptado, os sistema de controle de
temparatura ¢ as varidveis padrdo, vamos nos ater agora a sistematica dos
experimentos. _

Vamos comecar descrevendo os experimentos realizados com o composto de
Bi:2223. Foram realizadas medidas destes materias em forma de p6 ¢ em
cerdmica. A massa de Bi:2223 cermico foi de 70 mg, bem acima do
parametro escothido para padrdo(nfio se desejava partir a amostra). Por isso
melhorou-se o acoplamento de

modo ao nivel de permanecer por volta de 2500 mV para T = 300 K ¢
poténcia igual ImW. A massa de pé utilizada deste mesmo composto foi =
10mg .

Estes compostos utilizados foram bem caracterizados por difracdo de raio-x e
analises metalograficas[6]. Apresentaram estrutura ortorrdmbica com
pardmetros de rede a=5.51 £ 0.01 A’ b=15.19 +0.01 A’ e c=37.28+ 0.03
A, ¢ temperatura de transi¢do para resistividade a campo zero Te = 109 K.

Ao miciarmos o experimento, coloca-se a amostra dentro de um tubo de
quartzo € coloca-se¢ o tubo dentro da cavidade, de modo que a amostra se
localize no centro da cavidade. Ajusta-se o acoplamento da cavidade para
termos 2500 mV de sinal de a T = 300 K ¢ P= ImW. A partir dai estamos
prontos para realizar o experimento, lembrando que estamos com o
Kystron no modo “operation”, emitindo uma frequéncia fixa com corregdes
dadas pelo CAF, de acordo com a variagdo da frequéncia de ressondncia da
cavidade. Mantendo a poténcia e as condigdes de acoplamento constantes,
qualquer variac@o do nivel de reflete a variagdo da absorg¢do pela cavidade.
Neste composto de Bi:2223 foram realizadas medidas de nivel de, ou seja,
absor¢do, em fungdo do campo magnético externo e em fungdo da
temperatura.

As medidas em funcgiio de campo foram realizadas para T< T¢ , foram todas
realizadas a ZFC (zero field cooling), ou seja, esfriou-se a amostra sem campo
até a temperatura desejada, e entéio colocou-se a campo variando de 0 a 1.4 T.
Para as medidas em fun¢fio da temperatura colocou-se campo fixo desejado
para amostra a temperatura ambiente e entfio esfriou-se a amostra, varrendo o
intervalo de temperatura desejado. Para as medidas em fung¢do do campo sob
diferentes poténcias, seguiu-se 0 mesmo procedimento:

Escolhido o valor da poténcia de funcionamento do Kystron, acertava-se as
condi¢des de acoplamento para termos 2500 mV de sinal de a temperatura
ambiente e esfriava-se a amostra at¢ a temperatura desejada e fazia-se a
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varredura de campo. Para trocarmos o valor da poténcia, subia-se a
temperatura até a ambiente, variava-se a poténcia, ajustava-se 0 acomplamento
e voltava-se a esfriar o sistema.

Para os compostos de La, ,Ca,MnO; também foram realizados experimentos
de sinal de em fungfio da temperatura para um campo magnético fixo aplicado
¢ em fun¢do do campo para uma dada temperatura. Seguiu-se 0 mesmo
procedimento descrito para as medidas dos compostos de Bi:2223, salvo as
preocupagdes relativas as propriedades supercondutoras, como o fato de subir
acima de T¢ apds cada medida de sinal de¢ verus campo magnético aplicado.

Bornba de véicuo

\ Porta amostra

Bomba de
viituo L

Nitrogénio
Liquido
\ Hédio
Liquido
Magnaty

Amostra

a

Fig-3a.4-Esquema simplificado do criostato com hélio liquido usado para
medidas no intervalo de temperatura de 1.7 a 4.2 K.

As amostras dos compostos La)..Ca,MnQ; foram todas fornecidas pelo Prof.
Dr. S. Oseroff, da San Diego State University, San Diego, California, USA.
Para estes compostos foram feitas medidas de magnetizacdo em fungdo de
temperaura ¢ em funcgdo do campo, para gerar subsidios para o
entendimento do comportamento magnético destes compostos € de como sua
natureza magnética poderia influir os mecanismos de absorcdo ressonante €
nfo ressonante (variagdo de Rg).As medidas de magnetizagdo foram realizadas
usande um magnetémetro comercial tipo SQUID da Quantum Design.
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4a) Estimativa do valor absoluto de Rg

Apesar de neste trabalho ndo estarmos interessados no valor absoluto de Rg ,
mas sim no seu comportamento qualitativo, nesta sec¢do vamos estimar o
valor absoluto de Rg e a constante de proporcionalidade entre a diferenga [1/Q
- 1/Qug ] € Adce, ou seja, a variacdo de uma unidade em 1/Q, significa quantos
mV no nosso pardmetro dc.

Utilizando a equac¢@io 2a.35 ¢ o valor tipico da resitividade nos gréios para o
composto Bi1:2223 de 200uQ2.cm (T = 300 K), a fréquencia de 9.3 GHZ
encontramos o valor de Rg (T=300 K). :

R,=017Q

O valor acima ¢ da mesma ordem dos valores encontrados em [4] para o
composto YBa,Cu;075 .

Vamos utilizar este resultado para estimar a constante de proporcionalidade
entre a diferenga [1/Q - 1/Qy, ] € Adc,

Realizamos para o composto Bi:2223 em pé diveras medidas do nivel de com
€ sem amostra na cavidade para poténcia de ImW.

Nos encontramos um  Ade = 280 + 20 mV. Como sabemos este sinal ¢
proporcional a 1/Q, entdo de acordo com a equagio 2a.37 podemos escrever:

Ry =T,C_,Adc

cal [4a.1]

Assim pelos nossos calculos, o produto I'y.Ccy vale aproximadamente 6,0.
10* Q/mV.

Utilizando valores tipicos para T, da ordem de 10* [16] , encontramos um
constante de calibragdo C.y vale aproximadamente 6.0 . 10® mV! Isto
significa a varia¢fo de 1 mV representa 6.0 . 10 ® unidades de 1/Q.
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4b) Graficos e anilises

B1:2223

Como foi descrito na secgdo 3b, realizamos experimentos com O COmposto
B1:2223 ceramico ¢ em po. Foi estudada a dependéncia do nivel de absorgdo
de microonda pela amostra (sinal dc, proporcional a resisténcia de superficie)
com a temperatura, para diferentes campos magnéticos aplicados e
principalmente a dependéncia com o campo magnético para diferentes
temperaturas.
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Graficol-Comparacio entre a curva de resistividade versus temperatura
tomada com o método convencinal de quatro pontos e a curva de
Resisténcia de Superficie medida utilizando a nossa técnica de absorcio
de microonda.

Afim de nos familiarizarmos com a utilizagdo da nossa técnmica em
supercondutores, realizamos primeiramente a medida a campo zero do nivel de
absor¢do de microonda como fungdo da temperatura. Como j4 foi descutido na
seccdo 3b, mantendo-se a poténcia e as condi¢des de acoplamento constantes,
a variagdo do nivel de absorgdo , sinal dc, reflete a variagdo da resisténcia de
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a variacdo do nivel de absorcdo , sinal de¢, reflete a variagcdo da resisténcia de
superficie da amostra. No grafico 1, a titulo ilustrativo comparamos a variago
da resisténcia de superficic (Rs) , normalizada para T=300 K, com a
dependéncia com a temperatura de resistividade dc (p), também normalizada
para o seu valor a T=300 K. No grafico-1 notamos para T< T¢ =109 K[6] o
nivel de absor¢fo cai, ficando para baixas temperaturas pouco superior ao
nivel de absor¢do da propria cavidade, que foi subtraido dos dados mostrados
no grafico-1. Para T=7.4 K, o nivel dc vale aproximadamente 5% seu valor a
temperatura ambiente.
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Grifico2-Absorcio de microonda versus temperatura para diferentes
campos aplicados.

Realizando 0 mesmo experimento para campo magnéticos H= 5 e 10 kG,
vemos que para 30 K <T<110 K , a presen¢a do campo magnético aumenta 0
nivel de absorgdo.(grafico-2). Como sabemos um campo magnético suficiente
introduz vortices no material supercondutor, ¢ a resposta dos vortices ao
campo de microonda pode gerar efeitos dissipativos. Para termos mais clareza
da origem dos efeitos dissipativos no estado misto passamos a realizar
experimentos de nivel de absor¢do de microonda em funcdio do campo
aplicado, para diferentes temperaturas T<T¢. Os resultados destas medidas
estdo ilustrados no grafico-3. Como ja foi discutido em 3b, estas medidas
foram todas ZFC, ou seja, a amostra foi resfriada a campo zero, ¢ numa dada
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temeperatura, variou-se a campo magnético aplicado do seu valor
remanente(por volta de 60 gauss) até 1.4 T. No grafico-3 € possivel observar
dois comportamentos do nivel de absor¢do em fun¢do do campo, para distintas
temperatura. Um efeito de aumento de absor¢do com a aplicagdo do campo
magnético para baixo campo H<2000 gauss que vai diminuindo de intensidade
com a temperatura ¢ uma variacdo de comportamento qualitativo para altos
campos com o aumento da temperatura.
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Grafico3-Absor¢ao de microonda em fun¢do do campo magnético
aplicado para diferentes temperaturas, para o composto cerimico de
bi:2223.

O comportamento a baixo campo pode ser explicado considerando a estrututa
granular dos materais supercondutores ceramicos, nos quais os granulos do
material estdo ligados uns aos outros por acoplamento Josephson fraco,
possuindo um material de pior “qualidade”supercondutora entre eles[30].

O efeito de aumento de absor¢do para baixo campo pode entdo ser explicado
pela dissipagdo relativa aos vortirces Josephson inter-grdos. Para  altas
temperaturas € altos campos temos o comportamento relativo aos vortices de
Abrikosov, no interior dos grdos.. Para confirmar esta idéia realizamos o
mesmo experimento(grafico-4) para composto cerdmico € em po, onde a
inomogeneidade ¢ removida. Vemos que o efeito a baixo campo desaparece
para as medida no composto em p6 e para altos campos as medidas de pé ¢
cerdmica praticamente coincidem. Para nos livrarmos da influéncia do material
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inter-gréos, passamos a realizar todas as medidas do composto Bi:2223 em pé,
Ja que até hoje ndo se conseguiu crescer este composto em monocristais.
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Grafico4. Comparacio entre o comportamento da absorciio de
microonda para o composto Bi:2223 ceramico e em pé. A grande
absorc¢io de microonda a baixe campeo para o composto cerimico, mostra
um efeito de inter-grios.

Para o composto em po, realizamos entdo medidas do nivel de absor¢éo de,
em fun¢do do campo, para diferentes temperaturas.(grafico-5). Daqui para
frente nos concentramos na interpretacdo da medidas apresentadas no grafico-
5. E possivel notar a variagio do comportamento qualitativo do nivel de
absor¢do de microonda em fun¢io do campo para distintas temperaturas.

Vamos nos concentrar primeiramente nas medidas a baixa temperaturaturas.
Para T< = 30 K encontramos uma comportamento anémalo para a nivel da
absor¢@o de microonda em funcdo do campo aplicado. Nessa regido de
temperatura encontramos uma diminui¢@o do nivel da absor¢do com aplicagéo
do campo. Isto significa uma diminui¢do da resisténcia de superficie Rg em
funcdo do campo, ou seja, uma magnetoresiténcia negativa. De acordo com a
equagdo [2a.37] a diminuigdo de Rg significa uma redugdio do comprimento de

penetragdo complexo /1 y (0.BT) , 0 qual sugere uma diminui¢do da
mobilidade dos vortices com o aumento do campo. Até onde temos
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conhecimento,

este

comportamento

anomalo jamais

fo1

observado

anteriomente o0 que faz o seu entendimento bastante complexo e
empolgante. Voltaremos a este ponto mas tarde.
Para ilustrar a mudan¢a de comportamento qualitativo para T > 30K e T < 30K
graficamos Ry(H = 1.4T) - R(H = 0T) em fungdo da temperatura.(grafico6)

baixas temperaturas, mostrado a regido de pendente negativa.
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Grifico5-Absorcio de microonda em funcio do campo magnético
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Passamos agora a analisar os resultados obtidos para T>30 K. Veremos que
para temperaturas entre 30 K e 60 K, os resultados obtidos se assemelham
muitos as curvas obtidas por J.Owliaei et. al [4]. Isto sugere, a exemplo de [4].
a utilizacdo do modelo de Coffey e Clem[17].
Como foi visto em 2a, 0 modelo de Coffey e Clem prevé para um experimento
a temperatura e frequéncia fixa, um comportamento tipo raiz quadrada para a

resiténcia de superficie Rg em fung¢do do campo aplicado, ou seja :

Ry(w,T,H)= f(o,TIWH
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Para fazermos contato deste modelo com nosso dados experimentais
graficamos o nivel de absor¢do em funcdo do campo menos seu valor a campo
zero para este intervalo de temperatura. Portanto o que estamos fazendo €
analisando [Rs (H) - Rg(1I=0)]° em fun¢dio do campo em busca de um
comportamento linear.
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Grifico6-Diferenca entre o valor de R, para um campo aplicado de
1.4T, e sem campo aplicado, para diferentes temperaturas .
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Grifico7-Dependéncia de [Rg (H) - Rg(H=0)]* com o campo magnético
para T=30 K. A linhas em cores siio ajustes de curva para o
comportamento linear, ¢ 0 cruzamento entre elas define campo de

®
“crossover” H (T).
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Analisando os graficos 7,8,10,11, 12, notamos que, a exemplo dos resultados
de Shidrar et. al [3], uma simples linha reta nao descreve o comportamento de
[Rs (H) - Rg(H=0)]* com o campo magnético, mas sim duas retas com
inciinac;(”)gs diferentes, com a mudanga de inclinagdo ocorrendo em um dado
campo H (T).

Para a temperatura T=40 K (grafico9) graficamos puramente [Rg (H) -
Rs(H=0)] em fungfio do campo, onde fica bastante evidente 0 comportamento

CVH  com coeficientes diferentes para H< H (T) e B> H (T)
Como vimos em 2a, J. Owliaei et. al [4] interpretaram H (T) como sendo o

campo onde se d4 uma mudanga na dindmica da rede de vortices de um
regime de “pinning’para um regime de “flux-flow”. Noés discutiremos o
%

significado da curva H (T) em nosso ponto de vista, mais adiante, onde

mostraremos algumas curvas de um possivel diagrama de fase para compostos
supercondutores de alta anisotropia, em compara¢do com nossos resultados.
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Grifico8-Dependéncia de [Rg (H) - Rg(H=0)]* com 0 campe magnético
para T=35 K.

70



Bi:2223 (pé)
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T=40 K. AS linas coloridas representam os ajustes de curva para o
comportamento H .
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Para as temperaturas T= 55K e T=60 K (graficos 11 e 12, respectivamente)
*

podemos observar que apesar de ser claro o “crossover” em H (T), o ajuste
linear nao estd muito bom para altos campos, ou seja, aparentemente ndo

temos um comportamento simplesmente +/ . Para T=70 K ¢ T= 80 K

(graficos 13 e 14, respectivamente)) o ajuste linear para o comportamento de

[Rs (H) - Rs(H=0)]* torna-se claramente ineficaz para altos campo. No entanto
*

a identifigdo de H (T), ainda pode ser feita. Analisando 0 comportamento a
pequenos campos magnéticos ¢ possivel indentificar o campo de “crossover”
*

H (T) separando um a comportamento ainda linear para [Rg (H) - Rg(H=0)]?
*
para H < H (T) de uma comportamento linear apenas para os campos mais de
*
proximos de H (T) .

Para mais altas temperaturas o comportamento +/A deixa de existir para
todo intervalo de variagdo de campo.
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Grificoll- Dependéncia de [Rs (H) - Rs(H=0)]* com o0 campo magnético
para T=55 K.
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Grificol2- Dependéncia de [Rs (H) - Rs(H=0)]> com o campo magnético

para T=60 K.
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Graficol3- ljependéncia de [Rs (H) - Rs(H=0)]? com o campo magnético
para T=70 K. No destaque a regido para baixo campo onde ¢ possivel
*

observar a mudanca de comportamento em H (T).

73



Bi: 2223 (p6)
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Grificol4- Dependéncia de [Rg(H) - Rs(H=0)]* com o campo magnético
para T=80 K. No destaque a regiiio para baixo campo onde é possivel
*

observar a mudanca de comportamento em H (T).

Chegamos entdo ao ponto de discutir qual o significado da curva H*(T). Para
isto graficamos nossos pontos experimentais de H*(T) e comparamos com
medidas dc realizadas neste materias.(grafico 15).

Os pontos vemelhos representam dados experimentais obtidos através de
medidas de relaxagio magnética realizada no composto Bi;2223. Estes pontos
reprentam o valor de temperatura ¢ campo para qual ocorrem transicdes de
desacoplamento de vortices, ou seja uma transigdo 31D-2D. Como foi discutido
na sec¢do 2b, através do estudo do comportamento da energia de ativagdo
Uy(T), pode-se determinar a temperatura de desacoplamento para um dado
valor de campo magnético. Lembrando-se que um campo magnético aplicado
perpendicular a plano ab cria vortices bidimensionais (2D) “panquecas” nos
planos de CuQ;, as quais estdo acopladas umas as outras magneticamente ¢ via
tunclamento Josephson entre as camadas. As flutuagGes térmicas causam
aumento da defasagem entre “panquecas”de camada adjacentes, reduzindo o
valor de K e enfraquecendo do acoplamento Josephson entre os planos. Assim
como a corrente critica entre planos, a energia de ativagdo Uy diminue com
aumento da defasagem entre as “panquecas” de planos adjacentes com o
acréssimo da temperatura. Na temperatura de desacoplamento T, , a corrente
critica se anula ¢ a energia de ativagio torna-se praticamente independente da
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temperatura (para T> T, , a dependéncia com a temperatura de U, € relativa
apenas a variagdo dos pardmetros supercondutores nas planos[5].

H(T)

"4 I ; i i i i i i i l i l
10 0O 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 110
T(K)

Grafico-15- Plano HxT mostrando a curva de irreversibilidade[6], os
pontos H*(T) e os campos de desacoplamento Hp, obtidos em medidas de
relaxiio magnética. A linha sélida representa a predi¢ido do
comportamento Hp o« ¢ dado em [31].

Analisando o grafico-15 observamos que o nossos pontos H*(T), estdo bem
abaixo da linha de irreversibilidade e estdo bem proximos dos pontos relativos
a transicdo de desacoplamento. Assim, podemos interpretar nosso campo
magnético H*(T) como o campo de “crossover”’entre um regime 3D-2D. Este €
um resultado muito interessante, que mostra a observagdo a frequéncia de
microonda de uma mudanga de regime de dissipagdo em trés dimensdes para
um regime de dissipagdo relativo ac movimento das “panquecas” nos planos.
O modelo Coffey-Clem ndo considera a transi¢do desacoplamento, ¢ que nos
impede de realizar uma interpretagdo a exemplo do que foi realizado em [4] ao
observar um “crossover” pinning-flow, interpretando H*(T) como a linha de
“depinning” em concordincia com experimentos de. No entanto, ndo temos

duvida de termos um comportamento +//{ para Rg para o intervalos de
temperatura 30<T<60 K, em todo intervaalo de campo e para T =70 K e T =80
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K, para pequenos campos, ¢ que o campo de crossover H*(T) representa a
transi¢fo de desacoplamento dos vortices.

Para o comportamento T< 30 K podemos propor om modelo de “two level
absortion”[32], que prevé uma diminui¢io da resisténcia de superficie com
campo magnético para baixa temperaturas. e baixas frequéncias. Dentro deste
modelo um estado de forte “pinning” pode ser caracterizado por uma grande
nimero de configuragdes metacstaveis, e o “saltos” entre difcrentes estados
metaestaveis se tornam a contribui¢fio principal para o comportamento de Rs.
Como relacionar este modelo que prevé um comportamento magnetoresistivo
para Rg , para baixas frequéncia com o observado neste trabalho, a
frequéncias de GHz, serd motivo de trabalhos futuros.

E claro que este utilizagdo deste modelo ¢ apenas uma idéia ¢ estamos
trabalhando para concluir as interpretagdes com todo cuidado por se tratar de
um resultado inédito.
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La,..Ca,MnO;

Nos realizamos neste trabalho medidas de absor¢do de microonda em funcio
da temperatura para diferentes campos magnéticos aplicados € em fungdo de
campo para diferentes temperaturas. Para caracterizacdo das propriedades
magnéticas das amostras foram realizadas medidas de magnetizagdo em
funcdo do campo magnético ¢ em fungdo da temperatura em magnetdmetro
comercial de SQUID da Qantum Design, modelo MPMSR-2. Todas as
amostras sdo cerdmicas e foram fornecidas pelo Prof. Dr. S. Oseroff da San
Diego University, Califonia, U.S.A.

Inicialmente realizamos medidas de absor¢do de microonda em fungdo da
temperatura para campo zero ¢ diferentes campos magnéticos aplicados. Estas
medidas estdo ilustradas nos graficos 15,16,17,18 e 19.
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Graficol6-Absorcio de Microonda em funcio da temperatura a campo
zeroepara H=1.2T.

As amostras de La;.,CaMnO; para X = 0, 0.33 e 0.50 (graficos 16,17,18,
repectivamente) apresentaram um pico no nivel de absor¢@o microonda, ou
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seja, na resisténcia de superficie, nas medidas em fung¢do da temperatura. Na
regido de temperatura onde aparece o pico, um efeito do campo magnético no
nivel de absor¢fio foi observado. No composto Lay,sCag7sMnOs(graficol9)
um pico na resisténcia de superficie foi observado porém sem nenhum efeito
do campo magnético para todo intervalo de temperatura.
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Grificol7-Absorcae de Microonda em funcio da temperatura a campo
zeroepara H=1.2T.
De acordo com [8], como foi discutido em 2¢, o pico na resistividade nas
medidas de ¢ o efeito de magnetoresisténcia negativa acontecem quase sempre
na regido da temperatura de ordenamento ferromagnético destes materiais.
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Grificol8-Absorgio de Microonda em funciio da temperatura a campo
zeroepara H=1.4T.
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Assim realizamos as medidas de magnetizacéio nos nossos compostos afim de
relacionar o comportamento magnético com o comportamento da resisténcia
de superficie em fun¢fio da temperatura.
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Griafico21-Dependéncia com a temperatura das curvas de magnetizagio
dos compostos Lag¢7Ca93:MnQO; submetidos a diferentes tratamentos

térmicos. A temperatura de ordenamento ferromagnético T¢ € definida
como 0 miximo na derivada dm/dt.
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Griafica22-Dependéncia com a temperatura das curvas de magnetiza¢io
dos compostos LaMnQO; submetidos a diferentes tratamentos térmicos. A
temperatura de ordenamento ferromagnético T¢ é definida como o
méiximo na derivada dm/dt.
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Analisando os graficos 16 e 22, para o compostos L.aMnQO;(como preparado),
vemos que o pico da resisténcia de superficie e o efeito do campo magnético
estio proximos a temperatura de ordenamento ferromagnético {T¢ = 145 K)
para este composto. O mesmo acontece para amostra Lag ¢7Cag 33MnO3 (como
preparada) onde a temperatura de ordenamento ferromagnético encontrada foi
Te =263 K. (graficos 17,21)
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Grafico23-Dependéncia com a temperatura da magnetizacio do
composto Lag50Cags50MnQO;,

Para as medidas de magnetizagdo versus temperatura para 0 composto
LagsoCapsoMnO;, ndés  encontramos um pico na curva de
magnetizagdo(grafico23) na mesma regido de temperatura em que um pico na
absor¢do de microonda € o efeito do campo no secu comportamento foram
observados. Nos ndo temos ainda a explicacfo para este pico, mas sugerimos
que para esta amostra a estrutura magnética € mais complicada, onde
ordenamentos ferro e antiferromagnéticos competem. Medidas de difragdo de
raio-x e espectroscopia Raman realizados por grupos colaboradores no mesmo
composto, mostraram uma transi¢do de fase ortorrdmbica-pseudoctbica na
mesma regido de temperatura dos picos de absor¢do e magnetizagfo.

Nos concentrando por um momento nas amostras LaMnO;(como preparada) e
Lag¢7CagssMnO;  (como preparada) mnossos resultados sdo bastante
semelhantes aos resultados obtidos por HL Ju et al. [8] em medidas de
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O pico de absor¢do acompanhou o deslocamento de Tc e o efeito do campo
magnético diminuiu de intensidade (grafico25). Pelas curvas de magnetizacio
¢ possivel notar que as amostras com maior quantidade de oxigénio
apresentam maior magnetizacdo de saturacdo, o que significa maior razdo de
concentragio Mn™/Mn ™. Em contrapartida as amostras que apresentaram Tc a
mais baixa temperatura, mesmo com menor magnetizacdo de saturagdo
apresentaram maior efeito do campo magnético. '
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Griafico25-Absorcio de Microonda em fungiio da temperatura a campo
zeroepara H=10T.

Estes resultados sfo bastantes similares aos obtidos em medidas de
resistividade de [7,8,22], onde o efeito de magnetoresisténcia negativa aparece
cerca da temperatura de ordenamento ferromagnético e maior quanto menor
for o valor de T¢ . Entretanto alguns resultados obtidos em nossas medidas
medidas levantavam suspeitas sobre se o que estavamos vendo neste
compostos poderia mesmo ser atribuidos a0 comportamento da resisténcia de
superficie da amostra. Por exemplo para a amotras LaMnOs-2 (como
preparada), uma segunda amostra de LaMnQO;, observou-se um efeito
magnetoresistivo positivo acima da temperatura de ordenamento, fato nunca
observado em medidas de nestes materias (grafico26). Esta medida foi
repetidas varias vezes repetindo o resulado. Outra discordancia entre nossas
medidas com o comportamento da resistividade dc¢- [8,22] em policristais
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destes compostos € relativo ao valor do campo magnético utilizado. O maior
valor que campo que alcangamos com nosso equipamento € H=1.4 T.

Se observarmos os graficos 15 e 23, podemos notar que campos ao redor de
H=1.0 T sfo suficientes para “destruir’o pico de absorcdo. Em contrapartida
nas medidas dc [8,22] campos da odem de 5.0 a 8.0 T eram utilizados para se
observar o efeito magnetoresistivo na curva de resistividade. Pequenos efeitos
como nos graficos 16 e 24 seriam mais compativeis com o valor de campo que
nos utilizamos.
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Grafico26-Absorcio de Microonda em func¢do da temperatura a campo
zeroe para H=1.0T.

Para temos certeza se os resultados dos graficos 16 e 24 eram uma propriedade
exclusiva de medidas na frequéncia de microonda ou se havia alguma
contribui¢fio na absor¢fio nfo relativa a variagdo da resisténcia de superficie,
passamos a fazer medidas de absor¢do em fungdo do campo magnético para
temperaturas fixas, para os compostos que apresentavam maior efeito de
campo.

Em busca de um comportamento a exemplo da fig.2¢.1 para T=110 X, ou seja
proximo ao pico de absor¢dio para este composto, realizamos a medida de
absor¢do versus cantpo para a amostra LaMnO;( como preparada)(grafico 27).
Observando o grafico 26, notamos um aumento da absor¢&o para H< 4000 G,
em relacdo a seu nivel a campo zero, seguida de uma queda e uma saturagéo.
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com cuidado o grafico 27, notamos também que a curva é simplesmentc a
linha de ressonéncia deslocada para baixo campo.

Fazendo o experimento de absor¢do de microonda em funcfo do campo para a
amostra LaMnOs-2(como preparada), obtemos o resultado mostrado no
grafico29. Neste grafico a posigédo da linha de base da ressonéincia ¢ dada pela
valor de temperatura, e percebemos entdo que o “degrau” existente no
grafico29 ¢ mesmo relativo ao comportamento de Rs. No entanto € impossivel
definir se a diferenga entre a curva com ou sem campo no grafico 26, ¢ uma
inclinagfio da linha de base, ou é, consequéncia do comportamento da linha de
ressonancia. Chegamos ao ponto entdo de discutirmos o comportamento da
linha de ressondncia para entendermos nossos resultados.

As amostras mais ferromagnéticas ( com maior magnetizagdo de saturacgio)
como as amostras LaMnQO; (annealing em O,), Lags7CagssMnO; (como
preparada) ou LaMnQOs; -2 possuem uma transi¢do de ordenamento mais
estreita do que as amostras menos ferromagnéticas LaMnO; (como preparada)
e Lagg;Cag33sMnQs; (“annealing” em argdnio). A ressonédncia ferromagética
nestes compostos estdo associadas ao sistema Mn™ - O - Mn™ acoplados via
interacdio de dupla-troca. A intensidade da ressondncia para este caso € muito
~ superior a linha de ressonéncia associadas aos ions Mn"” ou Mn™ isolados,
para o caso dos compostos antiferromagnéticos| 27 ]. A linha de ressonéncia
associada ao sistema Mn”™ - O - Mn™ ao se aproximar da transi¢iio de
ordenamento sofrem um alargamento e um deslocamento a baixo campo que
perdura durante todo o intervalo da transi¢do. Assim, nas amostras de
transi¢gdes mais largas, a linha se desloca até mais baixas temperaturas
causando grandes variacdes no nivel de absor¢dio a campo zero. Nos
compostos mais ferromagnéticos , como a transicdio a mais aguda o
deslocamento da linha & menos influente na absor¢do a campo zero
permitindo identificar o comportamento dos graficos 17, 25, 26, como relativo
a variagdo da resisténcia de superficie. A variag@o da linha da base no grafico-
29, nfio deixa davidas a respeito. Outro resultado interessante ¢ relativo ao
comportamento da curva de absor¢do em fungdio da temperatura para a
amostra Lag2sCap7sMnO; (grafico 19). Esta amostra, para medidas de
absorc¢do direta, ndo apresenta ressonancia. Portanto todo comportamento da
curva so pode ser atribuido a variagfio da resisténcia de superficie da amostra.

Os picos da amostras onde foi possivel indentificar o comportatiento da
resiténcia de superficie, ¢ atribuido & transicdo de isolante para metal
observados nestes -materais na regifo da temperatura de ordenamento.[8,22].
No entanto, quanto a diferenga das curvas com e sem campo aplicado, ndo se
pode afirmar que é devido a uma inclinag3o da linha de base, ou seja, uma
variagdo de Rg com o campo magnético, ou € apenas influéncia da linha no
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valor do nivel de absor¢do a campo zero. Nossos resultados mostram que a
aplicacdo da técnica desenvolvida neste trabalho deve ser tratada com muito
cuidado ao ser utitlizada em materias magnéticos, a menos que a ressonancia
seja localizada, ou se consiga eliminar a ressonincia das medidas. Estamos
trabalhando para isto.

5) Conclusdes e Perspectivas Futuras.

Como primeiro ponto a se ressaltar deste trabalho, podemos discutir a
adaptacdo realizada no nosso espectrometro de E.P.R. Sem prejudicar seu uso
convencional, conseguimos implementar um maneira sistematica de se utilizar
o espectrOmetro para estudar variagdes do fator de qualidade (Q) da cavidade,
relativos ao comportameno da resiténcia de superficie da amostra.

Noés usamos como pardmetro de medida o sinal de proveniente do cristal
detector, € conseguimos um estudo sistematico do comportamento da
resisténcia da superficie livres do efeito do campo de modulacéio ¢ detectando
a absorcdo direta.

Como exemplo das possiveis aplicagdes desta técnica realizamos experimentos
em dois compostos : o supercondutor de alta-temperatura critica Bi, Sr, Ca;
Cu; O e 0os compostos de magnetoresiténcia negativa gigante La; .Ca,MnQO; ,
no entanto ,obviamente, esta técnica ndo se aplica somente a estes compostos.
Nos estudos do comportamento do nivel de absor¢do em func¢do do campo
magnético aplicado no composto Bi, Sr, Ca; Cu;Opp em p6 observamos
diferentes comportamenos que refletem mudanga da dindmica da rede de
vortices. Para T< 30 K encontramos um comportamento andmalo para o nivel
de absor¢do, que diminue de valor com o aumento no campo magnético
aplicado. Isto significa uma diminui¢do da resisténcia de superficie com o
campo, ou s¢ja, em cfeito de magnetoresisténcia negativa. O modelo de “two-
level absorption”préve este comportamento para baixa frequéncia € estamos
estudando como podemos extendé-lo para nossos experimentos.

Para para T>30 K nos mostramos que temos dois comiportamentos ~/H
previstos pelo modelo de Coffey-Clem, com coeficientes diferentes para H<
H*(T) e H> H*(T). ‘O campo de crossover H*(T) foi identificado como o
campo de desacoplamento dos vértices, ou seja, um ponto de transi¢do de um
regime de dissipacdo 3D para 2D.
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Para os compostos de magnetoresisténcia negativa gigante La; ,Ca,MnOj; as
medidas de absorcio de microonda em fun¢do da temperatura para diferentes
campos magnéticos aplicados, ¢ em funciio do campo para diversas
temperaturas mostraram que para alguns destes compostos, como LaMnO;-
2(como preparda ) ¢ LagsCag;sMnQO;, foi possivel observar através do
comportamento de Rg uma transi¢do isolante-metal préximo a temperatura de
ordenamento ferromagnético. Porém nestas medidas ndo foi possivel
observar o efeito de magnetoresisténcia negativa devido a grande absorcdo de
microonda em forma ressonante, provenient¢ da linha de ressonéncia
ferromagnética atribuida ao sistema Mn"-O-Mn™ acoplado via interagdo de
dupla-troca.

Este resultado ilustra uma dificuldade que pode ocorrer nos estudos de
resisténcia de superficic em materias magnéticos, aplicando nossa técnica, ou
seja, na frequéncia de microonda. A linha de ressonédncia se ndo for bem
localizada, pode acarrctar efeitos de absor¢do de microonda de forma
ressonante que podem ser confundidos com variacdo de Rg, gerando uma
falsa interpretacgéo.

Como perspectivas futuras, uma vez a técnica desenvolvida, pretendemos
continuar com o estudos de materias supercondutores estudando monocristais
em diferentes orientagdes em relagfo aos campos de microonda ¢ fixo.
Continuaremos com os estudos dos compostos de magnetoresiténcia gigante
procurando maneiras de se conseguir separar bem os efeitos de varia¢do de Rg.
Mas como ponto importante deste trabalho ressaltamos o desenvolvimento da
técnica que pelos nossos proprios resultados podem ftrazer excelentes
informagdes sobre o comportamento das propriedades fisicas dos materias na
frequéncia de microonda.
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Abstract

Microwave absorption experiments are specially important to study
compounds whose the behavior of the surface impedance (Zg) can reveal
interesting physical properties of the samples at the microwave frequency.

In the special case of the superconductor materials the response of the vortices
to the microwave magnetic field can generate dissipation effects that are
studies by the changes of the surface resistance (Rg) of the sample. It’s can
give information about the possible vortices dynamics and the interaction
between the vortices and the superconductor medium.

In this work, we adapted our EPR spectrometer to make possible the study of
the behavior of Rg without any prejudice to the conventional use of the EPR
spectrometer.

We have used as measurement parameter the dc signal originating of the
detector crystal that is proportional to the inverse of the quality factor of the
cavity (Q) and what means proportional to the Rg.

We have performed measurements of the de signal related to the absorption in
the cavity for the powered and bulk Bi,Sr,Ca,Cu; 059 high-T¢ superconductor
and the bulk La;Ca,MnO; compounds that have been intensively studied
recently for showing colossal magnetoresistance near of the ferromagnetic
transition.

The study of the absorption level as a function of the applied magnetic field at
different temperatures for the powered Bi,Sr,Ca,Cuz;O, samples show
different behaviors that reflect changes of the dynamics of the vorticgs lattice.
For T < ~30 K we found an unusual behavior for the absorption level that
seems to decrease when the applied magnetic field increase. It could be mean a
decrease of the surface resistance with the applied magnetic field or a negative
magnetoresistance ¢ffect.

Coffey-Clem studied the response of the vortices to the ac magnetic field.
They developed a model that predicts a A behavior for microwave
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absorption experiments at fixes temperatures as a function of applied magnetic
field (H).

For T> ~30 K we show that there are two H behaviors with different
coefficients for H > H'(T) and H < H'(T). The crossover field H'(T) was
identified as a ficld of the vortices decoupling or the point of the crossover of
the 3D dissipation regime to a 2D dissipation regime.

For the CMR La,;_,Ca,MnQO; compounds we have performed measurements of
microwave absorption as a function of temperature for different applied
magnetic fields and as a function of magnetic field at various temperatures. In
some of these compounds we have found an insulating-metal transition near of
the ferromagnetic ordering. However, in these measurements we have not be
able to found the negative magnetoresistance in Rg behavior due the existence
of a large resonant microwave absorption originating in the ferromagnetic
resonance lines that probably results from Mn™-O-Mn"* system coupling by
double exchange interaction.

92



