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Resumo

Nesta tese de doutorado estudamos a dindmica e as propriedades de aprisionamento de
vortices em supercondutores de alta temperatura critica. Encontramos o desaparecimento
com a diminuicao do tamanho da amostra do efeito chamado segundo pico na magnetizacao,
um aumento na largura do “loop” de magnetizacao em funcao do campo magnético aplicado.
Mostramos que este efeito pode ser explicado pela teoria da instabilidade termo-magnética,
onde o movimento tipo avalanche dos vortices causa um aumento local da temperatura, que
quando nao dissipado, resulta em uma diminui¢do da magnetizacao irreversivel.

Através de medidas de resisténcia nao local identificamos correlacoes vortice-vortice acima
da fronteira de transi¢ao de primeira ordem. Identificamos esta fronteira como uma transi¢ao
de desancoramento da rede de vortices da rede atomica, ou seja, uma transicao entre um
estado de vortices menos ordenado e um estado mais ordenado dos vortices. Identificamos
também que a transicao de fusao da rede de vortices pode ocorrer bem acima da fronteira
de transicao de primeira ordem.

Medidas da magnetizacao e resisténcia basal em funcao da temperatura e campo mag-
nético em grafite mostraram evidéncias da ocorréncia de instabilidades supercondutoras.
Transicao induzida por campo magnético entre um comportamento tipo metalico para um
comportamento tipo semicondutor da resisténcia basal acontece em um campo H,. ~ 1kQOe
aplicado paralelo ao eixo-c cristalografico. A anélise dos dados usando uma teoria de escala
revelou uma grande similaridade entre esta transicao e a medida em filmes finos supercon-
dutores e outros sistemas 2D, porém esta transicdo em grafite é observada em temperaturas

duas ordens de grandeza maiores.
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Abstract

In this thesis we have studied dynamics and pinning properties of the vortex matter in
high temperature superconductors. It is found that the second magnetization peak (SMP)
effect, an increase in the magnetization hysteresis loop width in Bi2212 single crystals va-
nishes with decreasing the crystal size. We showed that this effect is not related to the
critical current enhancement but can be well explained within a framework of the thermo-
magnetic instability theory, where the avalanche-like motion of the vortices causes a local
increase of the temperature, that if not dissipated, results in a decrease of the irreversible
magnetization.

Through non-local in-plane resistance measurements we have concluded on vortex-vortex
correlations above the first order transition (FOT) boundary. We identified the FOT with
a decoupling transition of the flux line lattice from the atomic lattice, that is the transition
from a relatively disordered vortex state to a more ordered vortex lattice state. Our results
suggest also that the melting transition of the flux line lattice can occur well above the first
order transition boundary.

Basal plane resistance R, (H,T) and magnetization M (H,T) measurements performed on
graphite provide evidence for superconductivity instability occurring in this material. In par-
ticular, we have found a magnetic-field-induced transition from metallic- to semiconductor-
type resistance behavior. The analysis of the data using a scaling theory revealed a striking
similarity between this transition and that measured in thin-film superconductors and other
2D systems. However, in contrast to those materials, the transition in graphite is observable

at almost two orders of magnitude higher temperatures.
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Introducao Geral

Esta tese de doutorado trata de assuntos que sao pontos de muita discussao na comuni-
dade cientifica atualmente. O primeiro é o estudo de transicoes de fase na rede de vortices
em supercondutores de alta temperatura critica, enfocando principalmente a fusao da rede
de vortices e sua transi¢cdo de desancoramento (“depinning”). O segundo topico estudado é
a possibilidade de correlagoes supercondutoras a altas temperaturas em grafite, um sistema

bidimensional com elétrons fortemente correlacionados.

A tese estd dividida em duas partes. A primeira parte trata do comportamento de vor-
tices em cupratos supercondutores enfocando a fusao da rede de vortices. No capitulo 1
introduziremos os conceitos basicos necessarios ao entendimento das transicoes de fase no
estado de vortices em supercondutores. No capitulo 2 descreveremos os métodos experimen-
tais utilizados, os equipamentos de medidas, os programas desenvolvidos para o controle dos
equipamentos e as amostras utilizadas nesta tese, o modo de preparo e suas caracterizacoes.
No capitulo 3 apresentaremos e discutiremos os resultados obtidos e fechando a primeira
parte, no capitulo 4 faremos a conclusao.

Na segunda parte trataremos da transicao do tipo supercondutor-isolante no grafite. No
capitulo 5 introduziremos as idéias béasicas sobre a transicao supercondutor-isolante. No
capitulo 6 descreveremos as amostras de grafite utilizadas, apresentaremos os resultados

obtidos e discutiremos suas possiveis interpretagoes. No capitulo 7 concluiremos esta parte.






Parte 1

Comportamento de Voértices em

Cupratos Supercondutores






Capitulo 1

Introducao

1.1 Estado Misto de Supercondutores de Alta Tempera-

tura Critica (Cupratos)

Com a descoberta da supercondutividade de alta temperatura critica em 1986 por Bed-
norz e Miiller [1], novos fendmenos nos supercondutores do tipo II ficaram acessiveis a ex-
perimentacao. Uma das principais caracteristicas que distingue estes novos materiais dos
convencionais é o possivel surgimento de novas fases no estado de vortices devido as altas
temperaturas de transicao, além da alta anisotropia destes materiais e o pequeno compri-
mento de coeréncia . Transigoes de fases, tanto dindmicas quanto estaticas, foram sugeridas
para explicar as observacoes experimentais nesses novos materiais. Primeiro descreveremos
as propriedades dos supercondutores convencionais e depois mostraremos as diferencas dos
supercondutores de alta temperatura critica (“High Temperature Superconductors”, HTS).

Os materiais supercondutores sao divididos em dois tipos: os chamados supercondutores
tipo I e os supercondutores tipo II. A caracteristica que determina de qual tipo é o supercon-
dutor é o parametro de Ginsburg-Landau k = A\/£, onde A é o comprimento de penetracao
do campo magnético no supercondutor e £ é o comprimento de coeréncia dos super-elétrons,
como veremos mais adiante. Para k > 1/1/2 o supercondutor ¢ do tipo IT enquanto que para
K < 1/\/§ o supercondutor é do tipo I.

Nos supercondutores do tipo I, por exemplo, alguns elementos puros, a supercondutivi-
dade desaparece quando submetidos a campos maiores que um campo critico H., o campo

critico termodinamico. Para os materiais do tipo II, por exemplo, alguns compostos e ligas,



Capitulo 1

alguns elementos puros e os supercondutores de alta temperatura critica, quando submetidos
a campos maiores que o chamado primeiro campo critico, H.;, o0 campo penetra no super-
condutor na forma de fluxéides quantizados formando uma rede triangular com constante
de rede ay = 1.075(®,/B)Y?. Cada fluxoéide, ou vértice de fluxo magnético, carrega um
quantum de fluxo magnético ®y = hc/2e ~ 2 x 10~ "Gem?. Este estado é chamado de estado
misto.

Estes vortices tém a forma de cilindros orientados na dire¢cao do campo aplicado e podem
ser considerados como tendo um nticleo de material normal de raio £ rodeado por material
no estado supercondutor, com o campo magnético constante no interior do niicleo, decaindo
exponencialmente fora dele em um comprimento de penetracao A. A figura 1.1 mostra a

estrutura de um vértice isolado.

h(r)

Yo

gluf(r)l

| i
0& )L P ——

Figura 1.1: Estrutura de um vortice isolado mostrando as defini¢goes do compri-
mento de coeréncia £ e do comprimento de penetracao .

Na figura 1.1 9 é uma pseudo-funcao de onda, também conhecida como parametro de
ordem de Ginzburg-Landau. A densidade local dos portadores de carga supercondutores
pode ser escrita como ng = |1ﬁ|2, dai a semelhanca com a funcdo de onda da mecéanica
quantica. Como % pode variar com a posi¢ao, isto permite tratar densidades de carga que
variam no espaco, como é o caso dos vortices de fluxo, ji que eles apresentam um niicleo
normal com variacao da densidade de carga em um comprimento de coeréncia &.

O diagrama de fases campo magnético - temperatura (H - T) dos supercondutores conven-
cionais do tipo II de baixa temperatura de transicao é bem descrito pela teoria de Abrikosov-
Gorkov [2], que inclui a fase Meissner, caracterizada pela completa expulsdo do campo mag-
nético do interior do material para campos abaixo do campo critico inferior H.., H < H., e
fase mista, na qual o campo magnético H > H. penetra no material de forma quantizada,

gerando linhas de fluxo, os chamados vortices Abrikosov. Com o aumento do campo mag-
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nético a densidade de vortices aumenta até que seus nucleos se sobrepoem no campo critico
superior H = H_., quando entao o material se torna um metal normal. Este diagrama de

fases estd mostrado na figura 1.2.

0
o
=
=
T
En Metal Narmal
2 Fstada Misto
[
o,
E
o
< Hy(T)
Estado Mceissner
L)) Te

Temperatura T

Figura 1.2: Diagrama de fases de um supercondutor convencional do tipo II.

1.2 Teoria elastica da rede de vortices

A alta anisotropia devido a sua composicao lamelar é uma das caracteristicas que dife-
renciam os HTS dos supercondutores convencionais. Os dois compostos mais estudados sao
os cupratos a base de bismuto e itrio, BisSryCaCusOgys (Bi2212) e YBayCuzO7_s5 (Y123).
Nestes sistemas, os planos de 6xido de cobre sao um elemento estrutural comum, onde supoe-
se ocorra a supercondutividade. Na figura 1.3 mostramos a estrutura cristalografica destes
compostos.

Devido a sua anisotropia, os supercondutores de alta temperatura critica sao caracteri-
zados por dois comprimentos de penetragao, Ay ao longo do plano ab, e A, ao longo do eixo
¢, assim como por dois comprimentos de coeréncia, &, e . O parametro de anisotropia
I' = A/Aap € T = 5 para Y123 e I' > 150 para Bi2212, ou seja, o Bi2212 é muito mais

anisotropico que o Y123. Neste caso, os vortices sao considerados como um empilhamento

7



Capitulo 1

Figura 1.3: Estrutura cristalina dos cupratos supercondutores (a)Y123 e
(b)Bi2212, conforme a ref. [3]. Os pardmetros de rede para o Y123
s30: @ = b= 3,89A e ¢ = 11,65A e para 0 Bi2212: a = b = 5,4A e
c=30,8A.

de panquecas de vortices. O campo de uma panqueca de vortice tem uma componente z

simétrica e uma componente radial no plano [4]:

B,(r) = (s¢0/47r/\2b7“) exp(—7/Aap)

By (r) = (spoz/4mAgyr1)[exp(— |2] [Aa)/ |2] — exp(=1/Aw) /7]

Numa linha de fluxo, as componentes radiais da panqueca de vortice se cancelam e
somente a componente z se mantém. Uma panqueca de vortice no plano z = z, contribui
com um fluxo ¢o(z,) = (dos/2 as) exp(— |z| /Aas) para o fluxo que passa pelo plano z = 0.
Isto significa que o fluxo de uma panqueca de vortice é muito menor que ¢y, mas a soma

de todos ¢y(z,) ao longo do empilhamento resulta em ¢q. Panquecas de vortices no mesmo

8



Capitulo 1

plano se repelem enquanto que aquelas em diferentes planos se atraem. Esta é a razao pela

qual uma rede regular de linhas de fluxo tem a menor energia.

Quando o campo é aplicado quase paralelo aos planos ab o niicleo do vortice prefere ficar
entre os planos de CuQO. Quando o acoplamento dos planos é fraco, as linhas de fluxo entre
planos ab sao chamados de vortices Josephson. Eles nao tem nicleo normal como os vortices
Abrikosov. A corrente que circula o vortice tem que tunelar através do espaco entre planos.
A largura do nicleo do vortice Josephson é A; = I's e sua espessura é s (no Y123, s é o
espacamento entre planos de CuO, s = 12A e no Bi2212 s é a separacio entre diferentes
conjuntos de biplanos de CuO, s = 15A, veja figura 1.3).

A teoria de Lawrence-Doniach [5] é a mais utilizada para descrever supercondutores
lamelares quando a temperatura nao estd muito proxima de 7T.. Este modelo define para
cada plano supercondutor um pardmetro de Ginzburg-Landau bidimensional ¢, (z,y) (n =
indice do plano, z, = ns) e substitui o gradiente ao longo do eixo z||¢c por uma diferenca

finita. O funcional de energia livre é:

2

hZ
Fl{gn(ry), A(r)} = SZ/d%{—a | + g |t + 5 | iV + 28 A

h
hQ ) 9 B2 3
+W |¢n+1 - 1[Jn exp(z[n)\ }+ / 2—/1,0d T (1.1)
2e [M5FS 2e
L(ry) = 5 A, (ry,2)dz = ESAZ(U, ns) (ses < \). (1.2)

Aquirl = (z;y), a < T,—T, m e M sdo as massas efetivas dos pares de Cooper se movendo
no plano ab e ao longode ¢, B =V x A, 2e/h = 27/¢y, A, = ZA, e a integral (1.2) é calculada
ao longo de uma linha reta. Tem-se £3, = h*/2ma, & = B?/2Ma, N2, = mB/4pe’a,
A2 = MB/4Appe*a. Para & > s, a diferenca em (1.1) pode ser substituida pelo gradiente
(0/0z — 2ieA,/h)Y(x,y, 2), e a teoria anisotropica de Ginzburg-Landau é recuperada. No
limite oposto, £, < s, (1.1) descreve um supercondutor lamelar com fraco acoplamento

Josephson entre planos.

Uma das caracteristicas mais marcantes dos HTS é a possibilidade de ocorrer a fusao
da rede de vortices devido as flutuagoes térmicas em um campo magnético bem abaixo de

H,., |6,7]. Devido a sua caracteristica unidimensional, podemos calcular a distor¢do sofrida

9
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por uma linha de fluxo usando a teoria da elasticidade. A energia linear eléstica F,s da
rede de vortices pode ser mais convenientemente expressa no espaco k. Os deslocamentos
das linhas de fluxo u;(z) = 7;(2) — Ri = (ui; wiy; 0) das posicoes ideais R; = (X;; Y5 2) s@o
expressos pelos componentes de Fourier:

ui(z) = /B ) %u(lﬂ)eikm, u(k) = %Z / dzu;(z)e” ™ F (1.3)

e entdo a forma quadratica mais geral em u(k) = (ug; u,; 0) é escrita

Fawi =+ [ (00 (k)3 k) (1.4)
elast — 9 5y 873 Ug afB U,B .
com (a,f) = (z,y). As integrais no espago k, egs. (1.3) e (1.4) sdo sobre a primeira

zona de Brillouin (BZ) da rede de vortices e sobre —£7! < k, < €71 O coeficiente ®,4(k),
chamado matriz elastica, é real, simétrico e periédico no espaco k. Dentro da teoria continua
deste meio elastico uni-axial, ®,4 esta relacionado com o médulo elastico ci1 de compressao

uni-axial, cgg de cisalhamento e ¢4 de inclinacao (“tilt”), por:

(I)ww = Cuki + Csﬁkz + C44kz + aL(k)
(byy = 066]172 + Cllkz + 044]473 + aL(k)
(I)wy = (I)yw = (611 - Cgﬁ)kwky (15)

Para complementacao, o parametro de Labusch «; foi adicionado e descreve a interacao
elastica da rede de vortices com o potencial de aprisionamento causado por inomogeneidades
no material. Para aprisionamento coletivo fraco [8] ayz (k) deve decrescer quando k; > R;*
ou k, > Lgl onde R, e L. =~ (cy4/ 066)1/ 2R, s3o o raio e o comprimento das regides coerentes
da rede aprisionada.

Para distorcoes uniformes, os modulos elasticos da rede triangular sao:

c11 —ceg = B?0*°F/0B* = (B?/10)0B,/0B
Caqa = B@F/(?B = BBa//,L()
1
ces ~ (Bgo/16mA\po)(1 — 2—1#)(1 —b%)(1 —0,58b + 0,295%) (1.6)

10
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com b = B/B., B, = ugH, onde H, é o campo magnético aplicado, e k = A/, Aqui
c11 — cgs € 0 modulo para compressdo isotropica e B, /g = 0F /0B é o campo aplicado que
esta em equilibrio com a rede de vortices na inducao B, onde F' é o funcional de Lawrence-
Doniach (1.1). A equagcao (1.6) mostra que o médulo de cisalhamento cg6 tende a zero quando
k= 1/v/2, quando A — oo (forte sobreposicio dos campos dos vortices) e quando B — By,

(forte sobreposi¢ao dos niicleos dos vortices).

Para materiais anisotropicos os modulos (1.6) resultam em:

B? 1+ A2k?
K o= 2 c 1.7
)= TN (L AR+ V) (17)
B? 1 f(k2)
o= 2 1.8
awlh) = e e T, (18
1 2 In 1+ k2/(\2 + k2
flk,) = In — S + n LK/ Oy + K6 (1.9)
o2 N7 k2 4 [2R2 2KZNZ,
ces ~ Bao/(16TA2u0) (1.10)

Estes resultados sao validos para b = B/B < 0,25 e k = Ay /& > 2. Para estender estes
resultados para b > 0,5 o modulo de cisalhamento cg6 (1.6) deve ser usado com A substituido
por Aap; A2, e A2 em (1.7) e (1.8) devem ser divididos por 1 — b, e o segundo termo dentro
dos colchetes em (1.8) deve ser substituido por (1 — b)/(A\2k%,) = (1 — b)do/(4mBA?). Note
que o fator 1 — b leva todos os modulos a tenderem a zero para B — B.s.

Flutuacoes térmicas da rede de vortices podem ser muito grandes em HTS devido as
altas temperaturas de transicao e a grande elasticidade que é causada pela maior penetracao
magnética e pronunciada anisotropia. O deslocamento quadréitico médio das posi¢oes dos
vortices pode ser calculado da teoria eléstica atribuindo para cada mdédulo elastico da rede

uma energia média kg7/2. Com (1.4) tem-se:

(ua(k)Pop(k)ug(k)) /2 =kpT /2, assim (uq(k)ug(k)) = kBT(IJ(;Bl(k), (1.11)

onde @;é(k) é a matriz elastica reciproca. Dos coeficientes de Fourier (1.11) a média térmica
(u?) = <|u,,(z)|2> é obtida como uma soma sobre todos <|u,,(z)|2> Fazendo V' — oo esta

soma se torna uma integral sobre a zona de Brillouin e sobre todo k,,

11



Capitulo 1

2 2 2 d’k [ dk, -1 -1
(u?) = (ui +u) :kBT/BZ = / 5 (Paz (k) + @y (B)] - (1.12)

Com a aproximacao continua (1.5) para ®,s, que por consisténcia requer que se substitua a
primeira zona de Brillouin hexagonal por um circulo de raio kpz = (47 B/¢o)'/? = (2b)'/2/¢,

e omitindo os modos de compressiao pois ¢1; > cgg, temos explicitamente para Bl|c,

kgT [*ez o0 dk
2 B z
= — dk  k )
<u > 27‘(‘2 0 L /0 CGGki + C44(k)]€§ + g,

A maior contribuicao para esta integral vem dos grandes valores de £, = kg7 devido ao fator

(1.13)

k; no numerador. O mo6dulo de inclinagdo (1.8) é entdo fortemente reduzido com respeito
ao seu valor para esfor¢o uniforme (k = 0). A dispersao de cy (k) aumenta a flutuagao (u?)
préximo de B, aproximadamente por um fator kgzA./2(1 — b)'/? = [bk?/2(1 — b)]}/’T =
[BInk/4B. (1 — B/Bo)]Y?T > 1.

Uma boa aproximagio que superestima ligeiramente (u?) (1.13) é a substituigdo de k
por kpz no modulo de inclinagio cq(k) (1.8); a contribui¢do dominante para cqq entdo vem
do segundo termo em (1.8). Notando que k%, = 47B/¢dy = 2b/Ew € In(E7%/T%k%,) ~
In(1/2b) (para k > 1), tem-se a formula de interpolacdo cy(k, = kpz)/cas(0) = (1 —
b) In[2 + (1/2b)'/?]/(2bk2T2) e ce5 ~ b(1 — b)? (1.6). Assim obtemos para 0 < b < 1, k > 1
e Bl|c as flutuacdes térmicas (u?) ~ (kgT/4n)|kpz — (o /ces)'/?][cescas(ks = kpz)] 72,

explicitamente:

(u?y = kT (%{%ﬁww)w [(1 —b)%In (2 + %)} o [1 — (%) 1/2] : (1.14)

A seguir, desconsideraremos a corre¢do devido aos centros de aprisionamento 2¢/b =
ar/cesk,; = dapXZpo/B? < 1. O resultado geral (1.14) é melhor expresso em termos do
nimero de Ginzburg Gi = L[kpT,I'po/4mE3,(0)B2(0)]?, que determina a largura relativa do

regime de flutuagdo de um supercondutor proximo a Beo(T):

() AR Lo e

onde a? = 2B/\/§¢0. As flutuagdes (u?) sao muito amplificadas pela anisotropia e pela
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criacao e movimento de deslocagoes e outros defeitos estruturais na rede de vortices.

Em analogia com redes de cristais, uma temperatura de fusao 7, da rede de vorti-
ces tridimensional pode ser estimada do critério de Lindemann para flutuacoes térmicas,
(u2)1/2 = cpa, onde ¢, &~ 0,1 — 0,2 e a é o espagamento entre vortices. Usando (1.15),

T,, = t,,T. € dado implicitamente por:

3Gi B A\4(Tw) to
™ Bp(0) A3(0) (1—0)*In(2+1/v2b)’

Esta ¢ uma estimativa geral das flutuagoes, porém, um pouco superestimada, pois k| =~ kgz

4 _
Cr, =

(1.16)

foi assumido em ¢4 (k). Para obtermos expressoes explicitas assume-se B (1) & Beo(0)(1—1)
e Aap(T) = Aep(0)/(1 — t)'/2, com t = T/T,, o que significa independéncia da temperatura
para k& = Agy/Eap- Escrevendo B = bBey(T) = bB(0), 1—b = 1—b/(1—t) = (1—t—b)/(1—1),
e tm = T/ Te, obtemos:

3Gi b 2, 3Gi b3 (1 —ty)

4 = . 1.17
Cr ) (1 _ b)3 1—1, 2 (1 —t, - b)3 ( )
Para baixa indu¢do b < 1, a expressdo explicita para o campo de fusdo B,,(7T) fica:
BT =5 (1) m . B L (1.18)
m = n s = . .
O\t V2 0T 127kR TR pENE, (0)

Isto significa que B,,(T) x (T. — T)? proximo a T, e B,,(T) o< 1/T? longe de T,.. A assim
definida temperatura de fusao T2P(B) é baixa. Como dito acima, o amolecimento da rede

de vortices pelos defeitos estruturais diminui ainda mais T3°. Para T3P ~ T, tem-se:

1\ /2
T T, |1 - (247rB/ ln%) kool AZ,(0)/c3 o0 | - (1.19)

Devido a suas caracteristicas lamelares, HT'S podem exibir caracteristicas bidimensionais.
Quando a temperatura é diminuida desde 7, uma transicao de supercondutividade 3D para
supercondutividade 2D é esperada quando o comprimento de coeréncia ao longo do eixo c,
£(T) ~ (T,—T)~/2, se torna menor que o espacamento s entre os planos supercondutores [5].
Varias transicoes de fase foram preditas para este sistema quase 2D. Descreveremos a seguir
as duas mais importantes para este trabalho, a transicao de fusao 2D e a transicao de

desacoplamento dos planos supercondutores.
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A transicdo de fusdo 2D pode ser desenvolvida a partir de (1.19) tomando como base um
filme fino de espessura d. Uma rede de vortices 2D infinita livre de centros de aprisiona-
mento é sempre instavel pois sua energia livre pode ser reduzida por nucleagoes térmicas de
deslocagoes (“edge dislocations*) mesmo quando 7' — 0. Mas mesmo aprisionamentos fracos

estabilizam a rede 2D'. Isto pode ser visto da estimativa das flutuacoes 2D:

&k fAn%d kT Kz oo
-~ :kT/ L _ 1 (HL), 1.20
(u”) fitme = "P [ ook + o Amdcgs ! aL 120

conforme (1.13) com f:{‘;

grandes dos centros de aprisionamento, oy > kyyces = B?/(4Npo), temos (u?) .. =

G0k, =1 /d inserido. Assim para forcas de restauracdo elastica

kgTk%,/(4nard) = kgTB/(¢oard) =~ kT /(arda?), mas para ay pequenos as flutuagoes
divergem logaritmicamente com a diminuicao de «, ou d para filmes de tamanho infinito.
Na rede de vortices 2D de um filme fino de espessura d e raio r, nucleacao espontianea de
deslocagoes na rede de vortices com espagamento a custa uma energia U = (da®cgs/47) In(R/a)
e aumenta a entropia em S = kgIn(R/a), onde R?/a? é o niimero de possiveis posi¢oes dos
nicleos de deslocacoes. A energia livre F' = U — T'S pode, portanto, ser diminuida pelas
criacoes espontaneas de deslocacoes, levando a uma fusao mediada pelas deslocacoes em
T = T2P = a*dces/(4mkp). Para se obter a fusdo para camadas de filmes ou planos, co-
mo nos HTS, deve-se substituir d pelo espacamento entre planos s. Inserindo o modulo de

cisalhamento cgg (1.10), temos explicitamente:

72D _ a’s ceg _ Pas
m 47TkB 6471'2]{33/1,0)\31)'

(1.21)

Note que T2 nio depende de B.

Espera-se que panquecas de vortices 2D em planos vizinhos separados por uma distancia
s se desacoplem quando a energia de cisalhamento tipica da rede de vortices %k% 7 Ce6 COMECA
a exceder a energia de inclinacdo $k%,cu(k) em k, = w/s. Com os médulos elasticos de (1.8)
a (1.10) esta estimativa fornece o campo de desacoplamento Bsp acima do qual os planos

estao desacoplados e a rede 2D de panquecas de vortices estao descorrelacionadas:

Bap = (1¢0/T%5%) In(T's/m€a). (1.22)

! Giamarchi e Le Doussal [9,10] previram teoricamente a ocorréncia de uma fase de vidro de Bragg (“Bragg
glass®) ordenada a baixos campos que se transforma em um vidro de vértices ou em um liquido a altos campos
na presenca de desordem. N3o trataremos deste ponto.
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As flutuagoes térmicas da rede de panquecas de vortices nos planos supercondutores levam
a um desalinhamento dos vortices em planos adjacentes. Com um alinhamento perfeito, isto
é, se as linhas de vortices sao retas e perpendiculares aos planos, a diferenca de fase entre
planos vizinhos ¢ §,(r;) = 0. Com o aumento da temperatura, as médias temporais e
espaciais (62) aumentam, até que em (02) & 1, a coeréncia de fase entre planos é destruida
e os planos entdo se desacoplam. Glazman e Koshelev [11] encontraram para esta transi¢ao
de desacoplamento T = TSK ~ a¢?(47)73/2/(pokpAapAe). Em termos da temperatura de

dec

transigdo de fusdo 2D (1.21) pode-se escrever como:

TSK ~T?P(B,/B)? com B,, ~ 64m¢,/T?s. (1.23)

dec

Assim, para campos suficientemente altos B > B,,, desacoplamento dos planos deve ocorrer
em T abaixo de T?2P.

Quando B é menor que B,,, as forcas de restauragao inter-planos sao mais importantes
e a temperatura de fusao aumentard e se aproximara da dependéncia 3D. Combinando os
resultados de 3D e 2D para materiais altamente anisotrépicos como o Bi2212 para H || ¢,
espera-se que a linha de fusao inicie-se proximo a 7, com B,, seguindo inicialmente como
(T. — T)? até que B,, atinja um valor ~ B, em T ~ TP ap6s o que B,, aumenta quase
verticalmente. Este cenério esta exemplificado esquematicamente na figura 1.4(b) para um

material altamente anisotrépico como o Bi2212.

o | Liquido \ He
2D g V,d¢ \
S ortices  \
= |
a !
o |
¢ |
5 SR N
3-D

Figura 1.4: Diagrama de fases esquematico levando em consideracao as flutuacoes
térmicas, mostrando a linha de fusao da rede de vortices (a) para um
material com baixa anisotropia (como Y123) e (b) para um material
lamelar, altamente anisotropico (como Bi2212). Da referéncia [12].
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Como vimos acima, na auséncia de centros de aprisionamento a rede de vortices passa
por varias transicoes de fase e, como conseqiiéncia das flutuacoes térmicas, o diagrama H-T
se modifica, como mostrado na figura 1.4, onde estas fases sao mostradas.

Com esta revisao da teoria das transi¢oes de fase no estado de vortices na auséncia dos
centros de aprisionamento temos a base necesséria para entendermos os resultados que apre-
sentaremos no capitulo 4, porém para materiais reais a presenca de centros de aprisionamento
modifica o comportamento da rede de vortices. Veremos a seguir como a presenca de centros

de aprisionamento modificam suas propriedades magnéticas e de transporte.

1.3 Transporte em supercondutores do tipo II

Quando uma densidade de corrente 7 é aplicada ao sistema de vortices, as linhas de fluxo
comecam a se mover devido a forca de Lorentz IFL) = 7 X E)/ c. Esta forca é compensada
pela forca de friccao ﬁn = —7)7, onde T ¢ a velocidade do sistema de vortices no estado
estacionario, ¥ = 7 X § /cn e m é o coeficiente de fricgdo. Com os vortices em movimento
surge um campo elétrico ﬁ = § XU /¢ na mesma dire¢do da densidade de corrente aplicada e
observa-se entao uma poténcia dissipada P = (? X §)2 /c®n. Para que tenhamos novamente o
estado supercondutor sem dissipacao, as linhas de fluxo devem ficar presas e nao se moverem,
de modo que ¥ = 0 mesmo que ?’L # 0. Isto ocorre em materiais reais, onde existem
defeitos (desordem) que prendem os vortices. Esses defeitos, também chamados de centros
de “pinning” ou aprisionamento, compensam a forca de Lorentz, impedindo que se movam,
ZFL) + Fpin, = 0. Porém, aumentando a densidade de corrente j além da densidade de corrente
critica j. = ¢Fyi,/B (supondo 7J_§ ) causa o chamado “depinning” ou desancoramento
dos vortices, condicao em que eles se tornam livres para se mover e em conseqiiéncia hé
dissipagao de energia. Um modo de quantificar a intensidade dos centros de aprisionamento
de um determinado material é calcular a razio j./jo, onde jo = cH,./3v/67)\ é a densidade de
corrente de desemparelhamento dos pares de Cooper e H, é o campo critico termodinamico,
o que d& uma estimativa da desordem no material. Como Larkin e Ovchinnikov [8,13]
demonstraram, a desordem destroéi a ordem translacional de longa distancia, com importantes
conseqiiéncias sobre o diagrama de fases H-T.

Outra forma de desordem sao as induzidas por flutuagoes térmicas, que discutimos em

detalhes anteriormente. Elas sao responsaveis pelo movimento dos vortices mesmo que j < j.,
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fazendo com que estes pulem as barreiras de potencial dos centros de aprisionamento, efeito
conhecido como “flux creep” [14, 15|, cujo efeito é equivalente a um movimento dirigido
dos vortices, gerando novamente dissipagdo e que veremos em detalhes mais adiante. A
competicao entre os efeitos da flutuagao térmica e os defeitos causa outros fendémenos além
do “creep”, o principal é uma diminuicao da forca de aprisionamento devido as oscilacoes
na posigao dos vortices reduzindo assim a densidade de corrente critica j. do sistema. Este
efeito é conhecido como “thermal depinning” ou desancoramento térmico. O parametro que
governa as flutuagoes térmicas é o ntimero de Ginsburg Gi = [kgT.['/H?(0)£3(0)]?/2 que ¢é
a relagdo entre a energia térmica em 7T, e a energia de condensacao (T=0) dentro do volume
de coeréncia &3.

Com estes dois parametros quantificando a intensidade da desordem (j./jo) e as flutuagoes
térmicas (G7) podemos comparar de uma maneira bem sucinta os materiais supercondutores
de alta temperatura critica com os supercondutores convencionais. Nos supercondutores con-
vencionais, o aprisionamento é muito forte, j./jo ~ 1072 — 10™', enquanto que as flutuagoes
térmicas sao fracas, Gi ~ 10~8. Nos supercondutores de alta temperatura o aprisionamento
é fraco, j./jo ~ 1073 — 1072, enquanto as flutuagdes térmicas sao enormes Gi ~ 1072 — 1.

Como dito acima, as linhas de fluxo sdo aprisionadas por defeitos no material que impe-
dem seu movimento, porém quando temos uma corrente aplicada ao supercondutor maior
que j., de modo que a forca de Lorentz é maior que a forca de aprisionamento, o vortice entao
se movimenta sem sentir a presenca dos centros de aprisionamento. Este efeito é chamado
de “flux flow”. No entanto, estes vortices livres nao estao s6 sob a agao da forga de Lorentz,
pois também existe uma for¢a de viscosidade agindo sobre o vortice no sentido contrario ao
seu movimento. Sendo v a velocidade do vortice, a forca viscosa é dada por ? = —777, onde
1 € o coeficiente de viscosidade. Igualando a for¢a de viscosidade a forca de Lorentz temos
a relacao dos moédulos dada por:

J90

= 1.24
T = (1.24)

Como isso representa um comportamento 6hmico (J o< v x E) podemos escrever

E_p

Prf = 7 = BCQ77. (1.25)

Assim, se 1 é independente de B, pyy, a resistividade de “flow”, é proporcional a B. Entao

o problema se reduz a achar 7, que pode ser expresso em termos de poténcia dissipada na
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forma W = —? Y = nv?. n pode ser encontrado utilizando-se um modelo desenvolvido
por Bardeen e Stephen [16] onde o niicleo do vortice é considerado como uma regido normal

de raio £&. Como resultado temos [12]:

H
c2pn,
e substituindo na equagdo para a resistividade “flow” (eq. 1.25) chegamos a:
H
= Pp—-- 1.27
P = P (1.27)

onde tomamos H ~ B.

Ou seja, a resistividade de “flow” é linear com o campo aplicado sendo esta dependéncia
muitas vezes utilizada para se verificar experimentalmente a ocorréncia do regime de “flux

flow”.

A energia térmica tem grande influéncia nos processos dissipativos em materiais super-
condutores de alta temperatura. A ativacao térmica faz com que vortices adquiram energia
suficiente para pular a barreira de potencial que os prendem em centros de aprisionamen-
to [14,15]. Nao havendo corrente elétrica fluindo no supercondutor, a probabilidade de um
vortice saltar de um centro de aprisionamento para outro vizinho é igual para todas as

diregbes considerando centros idénticos (ver figura 1.5(a)).

VAV \VAVANE

TUa+TUT,

Figura 1.5: Potenciais dos centros de aprisionamento sem corrente aplicada (a) e
com corrente aplicada (b).
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Quando se tem uma corrente fluindo pelo material as probabilidades de salto se modi-
ficam, favorecendo os saltos em uma direcao, por exemplo, no mesmo sentido da forca de
Lorentz devido a uma corrente aplicada externamente (1.5(b)). Chamando a probabilidade
de saltos a favor da forca de Lorentz de R, e contra a forca de Lorentz de R_ podemos

escrever.

R+ = woexp[—(Uo—UL)/kT]
R = wyexp[—(Uy + UL)/kT] (1.28)

onde wy é uma freqiiéncia caracteristica de vibracao da linha de fluxo e k£ é a constante de
Boltzmann. Aqui definimos Uy, = (7 X E))TPVC e Up = (Je X E))TI,VC, onde 7, é o alcance
do potencial de aprisionamento, V, é o volume do pacote de vortices (consideramos aqui um
pacote de vortices que podem saltar em conjunto as barreiras de potencial em vez de apenas
um vortice saltando individualmente) e j. é a corrente critica de desancoramento definida
como o prolongamento da regiao linear de “flux flow” até E = 0 numa curva E x J (figura
1.6). Uy é chamada de energia de ativacdo e Uy é a energia associada a for¢a de Lorentz.

Com isso podemos calcular a taxa liquida de salto:

Resf =Ry — R_ = 2wyexp(—Uy/kT)sinh(U, /kT) (1.29)

Escrevendo a velocidade média dos vortices como v = R.;rL, onde L é a distancia média
entre centros de aprisionamento (ver figura 1.5), ji que os centros de aprisionamento tem
uma distribuicao aleatéria; temos entao que o campo elétrico gerado pelos saltos é:

E— 2&)03[/

exp(—Uy/kT) sinh(U/kT) (1.30)

No limite de baixas densidades de corrente (j < j.) podemos escrever o campo elétrico

como (usando a definigdo de Uy, e aproximando sinh pelo seu argumento):

E « jexp(—Uy/kT) (1.31)

0 que nos d& uma relagao linear e 6hmica num grafico E x J. Este regime é chamado de
TAFF (“Thermally Activated Flux Flow”).
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Com densidades de correntes proximas a j. o campo elétrico é dado por (usando a defi-

ni¢do de Uy, e aproximando sinh por exp):

E  exp(j) (1.32)

cuja caracteristica é uma curvatura positiva num grafico E x J. Este regime é chamado de
“fux creep”.

O grafico abaixo (figura 1.6) apresenta a caracteristica geral das curvas E x J para uma
ampla faixa de corrente englobando todos os efeitos descritos anteriormente. Resumindo,
para j < j. temos o regime TAFF dando uma caracteristica linear e 6hmica para a curva
E x J. Para j ~ j. temos o regime de “flux creep”, cuja caracteristica é um campo elétrico
crescendo exponencialmente com a densidade de corrente e por fim temos o regime de “flux

flow”, cuja caracteristica ¢ um campo elétrico linear com a corrente porém nao 6hmico.

E
Flux Creep
TAFF E«e’ Flux Flow
EccJ (niio linear) E «J-Je
(ohmico) T, (linear)
J=<T, I=I
J

Figura 1.6: Caracteristica de uma curva E x J para uma ampla faixa de corrente.

Teorias de “creep” coletivo ampliam o modelo de Anderson e predizem que o volume
termicamente ativado V. depende da densidade de corrente .J e se torna infinito para J — 0.
Com isso a energia de ativagdo também diverge, U «x V, o 1/J* com a > 0. Como
conseqiiéncia a resistividade p(J,T) ~ exp[—U(J)/kT| vai realmente a zero para J — 0.
Qualitativamente o mesmo resultado é obtido pela teoria de “vortex glass” [17,18]. A idéia
basica do comportamento vitreo é que se existe uma transicao de fase de segunda ordem
para este estado de “vortex glass” similar as teorias de “spin glass”, entao o comprimento de

correlagao caracteristico {,; e o tempo de relaxagao 7, das flutuagoes do parametro de ordem
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do estado vitreo devem divergir na temperatura de transicao para o estado vitreo Ty,

@(T,B) = gg(B)|1_T/Tg|_V
17,(T,B) ~ 1,B)|1-T/T,™" (1.33)

O modelo de “vortex glass” prevé leis de escala, isto é, o campo elétrico deve escalar como
E{f;*l = fi(Jfffl) onde z & 4, D é a dimensdo espacial e fi(z) sdo fungdes de escala para
as regides acima e abaixo de T,. Para z — 0 tem-se fi(x) = const e f_(x) — exp(—z7#).

Em T, uma lei de poténcia para a curva corrente por voltagem (I x V) é esperada, £
JED/(D=1) " assim

p oc JEHV@-D=1 porg T =T, (1.34)

p x exp[—(Jo/J)*] paraT < T, (1.35)

onde J, ¢ uma densidade de corrente caracteristica dependente da temperatura [4].
Na teoria de “creep” coletivo nao ha uma temperatura de “glass” explicita mas o modelo
é semelhante pois o “creep” coletivo s6 ocorre abaixo da temperatura de fusao 7,, acima da

qual a rede de vortices perde sua rigidez. Assim T, tem um significado semelhante a 7.

1.4 Magnetizagcao em supercondutores do tipo II

Nas propriedades magnéticas os centros de aprisionamento também causam modificacoes.
Na auséncia de centros de aprisionamento, a rede de vortices pode sempre alcancgar seu estado
termodinamico de equilibrio. A magnetizagdo neste caso é reversivel, ou seja, nao depende
da historia termo-magnética da amostra. Os centros de aprisionamento possibilitam um
estado de nao equilibrio ou uma distribuicao espacial nao uniforme dos vortices, que sao
estabilizados, pelo menos temporariamente, nos centros de aprisionamento. Neste caso as
propriedades magnéticas sao irreversiveis.

No estado de nao equilibrio, um gradiente de densidade de vortices corresponde a um
gradiente de campo, que através da lei de Ampere, V x Ff) = (4m/ c)?, deve corresponder a

uma, corrente volumétrica. Assim o aprisionamento nao uniforme das linhas de fluxo dentro
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de um supercondutor na fase mista é a base para a circula¢ao de correntes supercondutoras.
A corrente ao redor dos vortices distribuidos nao uniformemente através do material cria um
momento de dipolo magnético que pode ser medido. Este momento pode ser diamagnético
(negativo) ou paramagnético (positivo), dependendo da histéria magnética da amostra, como
veremos a seguir.

Para quantificar o comportamento de supercondutores, uma relacao deve ser estabelecida
entre a magnetizagao irreversivel M;,, e a densidade de supercorrente J. Isto é feito através
do modelo de estado critico de Bean [19]|. Este modelo é baseado em duas hipéteses simples,
a primeira de que a densidade de supercorrente J é dada pela densidade de corrente critica
J., a segunda de que qualquer mudanca na distribui¢ao de fluxo é introduzida pela superficie
da amostra, desprezando-se efeitos de desmagnetizagao referentes a geometria da amostra.

A relagao especifica entre M;,,. e J. depende da geometria da amostra. Aqui descrevere-
mos o0 caso mais simples, uma placa de espessura L, submetida pelos dois lados a um campo
magnético H aplicado paralelo aos planos. Comecaremos de H = 0 e procederemos conside-
rando o “loop” de histerese completo, positivo e negativo, e voltando a zero. Serd ignorado
a magnetizacao reversivel e consideraremos J. independente de B. O “loop“ de histerese
resultante esta ilustrado na figura 1.7, junto com os perfis de fluxo através da espessura da
placa para varios pontos do “loop“.

Inicialmente o fluxo penetra pelas superficies, com um gradiente (47r/c)7 dado pela
equacao de Ampere. As fronteiras de fluxo, esbocadas para o ponto 1 da figura 1.7, penetram

uma distancia cH /4w J. dentro da placa. A magnetizacdo, dada por 4rM = B — H é agora

AnM = (cH?/4rJ.L) — H. (1.36)

Quando as fronteiras de fluxo atingem o centro, em H = 27J.L/c, a magnetizagdo atinge

seu maximo valor diamagnético,

M = —J,L/4c. (1.37)

Este é o famoso resultado do modelo de Bean do estado critico, mostrando que a magnetiza-
¢ao aumenta linearmente com a dimensao L da amostra. Resultados similares as equacoes
(1.36) e (1.37) para magnetizacdo podem ser derivados para diferentes pontos ao redor do
“loop” de histerese. Uma previsao notavel é que a magnetizacao muda de sinal na parte em

que se decresce 0 campo e se torna paramagnético (positivo). Assim, comportamento dia-
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Figura 1.7: Hustragdo do “loop” de histerese para uma placa de espessura L, sub-
metida pelos lados a um campo magnético H paralelo ao seu plano,
com os perfis de fluxo através da espessura mostrado para varios pon-
tos do “loop”. As 4reas sombreadas representam regides de penetragdo
do fluxo. Da referéncia [20].

magnético (exclusdo de fluxo) e paramagnético (concentracdo de fluxo) é possivel no estado
de nao equilibrio.

Quando o campo é reduzido para zero depois de um aumento inicial para um valor
positivo, o fluxo é preso no interior da amostra, resultando no que é chamado de magnetizacao
remanente.

Os centros de aprisionamento também influenciam a magnetizacao de equilibrio como
mostrado experimentalmente por van der Beek et al. [21] e Puzniak et al. [22] e teoricamente
por Bulaevskii et al. [23].

A densidade de energia livre F' no regime de magnetizacao reversivel usando a aproxima-
¢ao de London é dada por [24]:
nHeo

B®
0 In . (1.38)

2
& F =B +47T)\3b 5

onde 7 é um fator da ordem da unidade, que depende do arranjo da rede de vortices. A
configuragao dos voértices pode ser afetada pela presenca de centros de aprisionamento no
material, e diferentes configuragoes dos vortices resultam em diferentes valores de . Usando a
relagio —4mM = H— B e sabendo que H = 4ndF /0B, e supondo que a influéncia dos centros

de aprisionamento sobre 7 dependa do campo magnético B e da linha de irreversibilidade
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B+ (B € 0 campo que separa a regido reversivel da regido irreversivel da magnetizagao),

temos que a dependéncia da magnetiza¢do com o campo é dada por [22]:

M(H) =

(1.39)

B 0N (ln n(B — Biyr)He n Ban(B — Bm)/aB) .
32m2\2,(T) H n(B — Bjy)

O segundo termo no lado direito de (1.39) difere de zero na regido reversivel proxima a linha
de irreversibilidade e é devido a influéncia dos centros de aprisionamento na configuracao
dos vortices. Porém, bem acima da linha de irreversibilidade, o efeito dos centros de aprisi-
onamento sobre a distribuigdo dos vortices é desprezivel e a derivada 0n(B — B;,,)/0B vai a
Zero.

Agora que sabemos como se comporta a rede de vortices e a influéncia que os centros de
aprisionamento tem sobre as propriedades de transporte e magnética dos supercondutores,

veremos como esta sendo identificada a transicao de fusao em HTS.

1.5 Evidéncias da fusao da rede de vortices

Vérios trabalhos tentaram encontrar esta transicao de fusao prevista. Um dos primeiros
experimentos interpretados como dando evidéncias diretas de uma transi¢ao de fusao da rede
de vortices foram os experimentos de “vibrating reed” de Gammel et al. |25] com amostras de
Y123 e Bi2212 em campo magnético. Eles encontraram um pico estreito no amortecimento
do movimento oscilatorio numa temperatura dependente do campo 7, (H) para campos entre
2T e 57T e interpretaram como uma transicao de fusao.

Mais recentemente, medidas de magnetizacao mostraram saltos na magnetizacao de equi-
librio na regiao reversivel em cristais de Bi2212 para campos H ~ 500 Oe medidos tanto por
micro-sensores Hall [26] (como exemplo veja a figura 1.15(a) e (b)) como por magnetémetros
“SQUID” (“Superconducting Quantum Interferometer Device”) [27]. Este salto foi interpre-
tado como indicacao de uma transicao de fase de primeira ordem (“First Order Transition”,
FOT) entre um estado solido e um estado liquido de vortices. Medidas calorimétricas [28] e
magnéticas [29] também mostraram a existéncia de uma possivel transi¢ao de primeira ordem
no sistema de vortices em Y123, porém para Bi2212 medidas calorimétricas nao mostraram
nenhuma indicagio desta transi¢ao [30]. Atualmente acredita-se que esta transi¢ao de fase
de primeira ordem esté relacionada a transicao de fase de fusao da rede de vortices.

Na figura 1.8 mostramos os pontos experimentais dos trabalhos de Gammel et al. [25] e
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Figura 1.8: Diagrama H-T com os dados experimentais para a linha de fusdo da
rede de vortices para Bi2212. Os pontos de Gammel et al. [25] foram
obtidos através da técnica de “vibrating reed” enquanto os pontos de
Avraham et al. [31] foram obtidos por magnetizacdo local. O “inset”
mostra uma ampliacao para a regido de baixa temperatura.

Avraham et al. [31] em um mesmo gréfico. Estes resultados sdo de cristais de Bi2212 com
caracteristicas semelhantes. Como se pode observar ha uma grande diferenca com relacao

ao campo magnético em que se define a ocorréncia da transicao de fusao da rede de vortices.

Vamos relembrar o que é uma transicao de fase de primeira ordem. Suponha que tenha-
mos algum tipo de liquido em um cilindro, tal que podemos comprimi-lo pressionando um
pistao e queremos determinar como a pressao varia com o volume mantida a temperatura
constante, ou seja, determinaremos a linha isotérmica no diagrama P-V. O liquido no cilindro
estd em equilibrio com seu gas. Se aplicarmos pressao suficiente, a substancia condensara
em liquido. Agora se pressionarmos ainda mais, o volume mudara muito pouco e a linha
isotérmica aumentard rapidamente com a diminui¢ao do volume, como mostrado na figura
1.9.

Se aumentarmos o volume puxando o pistao, a pressao diminui até que se atinja o ponto
em que o liquido comeca a ferver, e entao vapor comeca a se formar. Se puxarmos o pistao
ainda mais, mais liquido sera vaporizado para manter a pressao constante. Na parte plana da
curva na figura 1.9 a pressao nao muda e seu valor é chamado pressao de vapor a temperatura
T. Continuando a puxar o pistao, chegaremos num ponto em que nao havera mais liquido

para evaporar. Neste ponto, expandindo mais o volume, a pressao diminuira, como mostrado
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Figura 1.9: Linhas isotérmicas para um vapor comprimido em um cilindro. Na
esquerda (V' < VL), a substéncia esta na fase liquida. Na direita (V' >
Vi), ela esta na fase de vapor. No meio, liquido e vapor estao presentes
no cilindro.

no diagrama P-V. A curva de baixo na figura 1.9 é uma linha isotérmica numa temperatura
um pouco menor T'— AT. A pressao na fase liquida é um pouco reduzida pois o liquido
se expande com o aumento da temperatura (para a maioria das substéncias) e, portanto, a

pressao de vapor é menor para temperaturas menores.

Faremos agora um ciclo das duas linhas isotérmicas conectando-as por processos adia-
béticos nos finais da secao plana usando o argumento de Carnot que nos diz que o calor
adicionado na mudanca de liquido para vapor esta relacionado com o trabalho feito pela
substancia durante o ciclo. Vamos chamar de AQ o calor necessario para vaporizar a subs-
tancia no cilindro. O trabalho AQ(AT/T) é igual a area do ciclo, que podemos aproximar
por AP(Vg — V1), onde AP é a diferenga na pressdo de vapor entre as duas temperaturas,
TeT— AT, Vi é o volume do gas e V, é o volume do liquido, ambos medidos na pressao
de vapor. Igualando estas duas quantidades temos AQAT /T = AP(Vg — V), ou

AQ

TV = (0P,4p/0T). (1.40)

Esta equacao relaciona a taxa de mudanca da pressao de vapor com a temperatura com a
quantidade de calor requerida para evaporar o liquido. Esta relacao foi deduzida por Carnot,

mas é mais conhecida como equacao de Clausius-Clapeyron. Apesar de ter sido deduzida
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para um gas condensando em liquido, esta equagdo se aplica para qualquer mudanga de

estado. Lembrando que a entropia AS = AQ/T, podemos reescrever 1.40 como:

AS Vo — Vi) (1.41)

:8—T(

Voltando ao nosso sistema de vortices, o salto na magnetizacao ou na indu¢do magnética
pode ser relacionado diretamente ao salto na entropia da transicao de fase através da equacao

de Clausius-Clapeyron:

1 dH,
AS=—-———""AB, 1.42
A dT ( )
onde H,, é o campo em que ocorre o salto na magnetizacdo e AB é o respectivo salto na

inducao magnética.

Hetzel et al. [32] usando simulagoes por Monte Carlo mostraram que na fusdo da rede
de vortices, a entropia apresenta um salto de 0, 3kp por vortice por plano supercondutor. O
primeiro trabalho experimental a observar o salto na magnetizacao foi feito por Pastoriza et
al. [27] em cristais de Bi2212. Eles calcularam o salto na entropia de 0,06kp por vortice por
plano supercondutor. Dodgson et al. [33] desenvolveram um modelo para tentar explicar o
salto da magnetizacao baseado na teoria da fusao da rede de vortices na auséncia de centros
de aprisionamento e usando a equacao de Clausius-Clapeyron. Partindo do funcional da
energia livre efetiva na aproximacao de London, eles calcularam a funcao de particao do

sistema, cuja derivada com relacao a temperatura é a entropia e encontraram a relacao

T dGO T dGO F
S=5\1-——— ) +—m5= 1.43

0 ( €0 dT> edl'T (1.43)
onde F' é a energia livre que se mantém continua na transicao de fase enquanto que a
entropia exibe um pulo, ¢¢ = (®¢/47)\)?, com a dependéncia da temperatura dada por

A(T) = N3/[1 — (T/T.)?]. De 1.43, eles inferiram a relagio entre o salto na entropia e sua

parte configuracional ASj:

AS <1 T@) _ 1+ (Ta/Te)? (1.44)

ASy, ' &dT) 1—(Tn/T.)*

A parte configuracional do salto da entropia é escrita como:
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v
ASy = nkp——, (1.45)

Vedr
com Vg = ead, € = m/M < 1 é o parametro de anisotropia, V € o volume do sistema e

1 = 0,16. Combinando estas duas equacoes eles chegaram ao salto na entropia por voértice

por plano supercondutor:

d kg
AS, ~ ot B
4% a1 — (T /T0)?

com d o espacamento entre planos de CuQ. Para determinar o salto na indugao AB, temos

. . ~ . ~ ®p 4 626(2))\2
que encontrar a inclinacdo 0B, /0T da linha de fusdo. Usando B,,(T) ~ 334mc; 7%z X

L(kpT)?
(1 —T?%/T?)% |33], temos

(1.46)

€0 dT

dBy _ 2By (, _ T deo
dT T '

Assim a expressao final para o salto na inducao AB usando a equacdao de Clausius-

Clapeyron e o salto na entropia calculado acima fica:

kBTm 4 (I)O
~6x10 1.47
(1)060,0 % )‘2(Tm) ’ ( )

AB = pu
com pu = 2mn ~ 1.

Este resultado, apesar de nao incluir o efeito dos centros de aprisionamento, apresenta
uma boa concordancia com os resultados experimentais de Schilling et al. [28] como mostra-
do na figura 1.10 para um cristal de Y123. Enquanto esta aproximagao obtém éxito quando
aplicada a um supercondutor anisotrépico continuo como o Y123, ha a necessidade de se
reconsiderar a situacao para materiais lamelares como o Bi2212. Nestes materiais, a linha
de fusdo é puxada para campos baixos B, (T) < By(T) = ®,/)\%. A interacdo dominan-
te no sistema de vortices é a eletromagnética, neste caso a linha de fusdao tem o seguinte

comportamento:

em (I)() C% 60d T2 2

Préximo a 7T, as interacoes Josephson se tornam relevantes e a linha de fusao apresenta

o seguinte comportamento [34]:
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Figura 1.10: (acima) Salto na indugdo AB em func¢do da temperatura 7' medido
em um cristal de Y123 [28] e calculado da expressdo (1.47) (linha
continua). (abaixo) Mesmo salto para um cristal de Bi2212 [26], cuja
linha é calculada da expressao (1.50). Da referéncia [33].

B (T)

2 2\ 3/2
~, Do, cco) (1 T) (1.49)

N kT > :

Eles chegaram entao no comportamento do salto da inducao magnética A B para materiais

lamelares:
,kBTm T. < Tem
AB w1 oot e (1.50)
,wﬁ 1—(Tn/T.)?, T < T,
com [ & [i.

Este resultado descreve as observacoes experimentais do salto da indugao magnética em
cristais de Bi2212 razoavelmente bem, apesar de nao considerar os centros de aprisionamento,

como, por exemplo, os medidos por Zeldov et al. [26] e mostrado da figura 1.10. Para
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baixas temperaturas, T,, < T, — 7 K, o salto AB aumenta linearmente com a temperatura.
Ao redor de 7 K antes da transicao, AB decresce rapidamente e desaparece em T,.. Este
comportamento pode ser explicado em termos de um crossover em 7", onde o acoplamento

Josephson entre planos se torna relevante e interrompe o aumento das flutuacoes.

1.6 Explicacao alternativa para o salto da magnetizacao

Uma explicacao alternativa para o salto da magnetizagao é possivel. Ja foi mostra-
do tanto experimentalmente [21] quanto teoricamente [23]| que a interacdo dos vortices
com os centros de aprisionamento aumenta o valor absoluto da magnetizacao de equili-
brio | Me,(T, H) |, indicando claramente a influéncia dos centros de aprisionamento nas
propriedades de equilibrio e termodinamicas dos supercondutores. Se o desancoramento da
rede de vortices é abrupto, entdao pode-se esperar uma mudanga abrupta na magnetizagao
de equilibrio |[AM.,(T,H)| = |Mggs (T, H) — M.,(T, H)‘ ao longo da fronteira H;(7T"). Aqui
‘M dis(T, H)| > |Mey(T, H)| é a magnetizagio de equilibrio absoluta na presenca de desordem
que é medida logo abaixo de H;(T). A magnetizacdo de equilibrio de uma rede de vortices
ordenada e desancorada no regime de London (H < H,y) e desconsiderando flutuagdes é
dado por [35]:

Po
My =——2_
I 2(4m\)?

onde A\(T') = A\gp(T') é o comprimento de penetragdo de London no plano e 7 é um parame-

In(nH.o/H), (1.51)

tro andlogo a razdo 4 = <\\I!|4> /(| ¥2))* (¥ & o parametro de ordem supercondutor) que
depende da estrutura da rede de vortices e que da uma estimativa da desordem do material.
Kopelevich e Esquinazi [36] sugeriram que AM,, resultaria de uma variagdo no parametro
1 devido a mudancas na rede de vortices causadas pela interagao da rede com os centros de

aprisionamento. O salto na magnetizacdo pode ser entdo escrito como |[36]:

¢ 15
AMeq = Q(TO)\)Q In(n®* /o), (1.52)

onde o parametro n% > n, est4 relacionado com a intensidade de desordem e 7, se aplica para

arede acima de H;(T). Eles sugeriram que n%* é proporcional a densidade de corrente critica

Je(T, H) que é uma medida da forga de aprisionamento dos vortices. Eles sugeriram também
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uma relagdo empirica para n%*: n%s = ny[1+aj.(T, H)] = o[l +ajeo(1 =T/ To)"/(H*+ Hy)),
onde T, corresponde a temperatura em que j. = 0 e a, je.o, Hp sdo constantes e n e « sao
expoentes relacionados aos centros de aprisionamento. Esta expressao é geral e reflete o
fato experimental de que a densidade de corrente critica diminui com a temperatura e com o
aumento do campo. Eles usaram este modelo para descrever o salto na magnetizagao medido
em cristais de Bi2212 e Y123. A figura 1.11 mostra salto na indu¢ao AB e na magnetizacao
de equilibrio 4rAM em funcao da temperatura para estes materiais medidos ao longo da
fronteira H;(T').

A diferenca no comportamento de AM,,(T, H) para Bi2212 e Y123 pode ser entendido se
notarmos que H;(T) < H* = ¢o/\* para Bi2212 enquanto que H;(T') > H* para Y123. Para
campos H < H* o mo6dulo de cisalhamento da rede de voértices diminui exponencialmente
com o campo, cgs =~ (€0/A2)(HN?/po)  *exp[—(do/HN?)?], enquanto que para H > H* o
modulo é proporcional ao campo, cgs = (€9/4¢0) H, onde €y = (¢po/4mN)? [37].

A diminuicao exponencial de cgs com a diminui¢ao de H; e o aumento de T no caso do
Bi2212 implica num aumento da interagao entre os vortices e os centros de aprisionamento,
o que leva a um aumento de AM,,. Com a temperatura se aproximando de T, o aprisiona-
mento dos vortices diminui. Assim, acima de uma certa temperatura, AM.,(7T, H) diminui
com a temperatura e tende a zero.

No caso do Y123, contudo, devido a sua fraca dependéncia de cgg com o campo ao longo de
H;(T), a redugdo da eficiéncia dos centros de aprisionamento com a temperatura é o efeito
dominante que explica o decréscimo monotonico de AM,, (T, H) com a temperatura. A
tendéncia do desaparecimento do salto na magnetizagao para Ty ~ 90 K, aproximadamente
3K abaixo de T, = 92,9 K [29], pode ser explicada pelo efeito das flutuagoes térmicas que
diminuem a for¢a de aprisionamento. Por outro lado, a teoria da fusio da rede de vortices |33]
prediz AM,, ~ ¢/ *(T) que implica que AM,, vai a zero em T,. A linha pontilhada na
figura 1.11(b) mostra este comportamento.

Podemos pensar entao que o salto na magnetizagao esteja conectado com uma transi¢ao
de desancoramento da rede de vortices da matriz cristalina do material [36]. Além disso,
foi proposto a mais de vinte anos atras por Nelson e Halperin [38] a ocorréncia de uma fase
solida flutuante da rede de vortices situada entre um solido de vortices aprisionados e um
estado liquido dos vortices.

Gotcheva e Teitel [39] detectaram, através de simulagoes por Monte Carlo, uma transi¢ao

de primeira ordem de desancoramento entre um estado ancorado e um estado desancorado
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Figura 1.11: Salto na indugao magnética AB (a) e na magnetizacdo de equili-
brio 4rAM (b) em funcdo da temperatura para cristais de Bi2212
e Y123. Os pontos experimentais sdo das referéncias [26] (Bi2212)
e [29] (Y123). As linhas sélidas foram obtidas da eq. 1.52 com os
parametros de ajuste: n = 1, @ = 1,8, Hy = 2000e™®, Ty = 90K,
ajeo = 9,3 x 10 0e'® e \(T') = 250(1 — T/T.)"/3nm, T, = 90K
para Bi2212 en = 1, a = 1, Hy = 3,5 x 1030e, Ty = 90,1 K,
ajeo = 2,6 x 10° Oe e \(T) = 140(1 — T/T,)~ Y3 i, T, = 92,9 K pa-
ra Y123. A linha pontilhada em (b) corresponde a equagao 4rAM =
1,32(1 — T/T,)?/? da teoria de fusdo da rede [33]. Da referéncia [36].

mais ordenado da rede de vortices. As simulagoes indicaram um salto na entropia do sistema
de AS ~ 0,60 por vortice por plano supercondutor, valor similar ao encontrado por outros

trabalhos que interpretam esta transi¢do como uma fusdo da rede de vortices [27,32].
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1.7 Segundo pico na magnetizacao

Até agora descrevemos os efeitos observados sobre a rede de vortices para temperaturas
relativamente altas onde a forca dos centros de aprisionamento é relativamente fraca. Por
outro lado, para temperaturas mais baixas, onde a forca de aprisionamento dos vortices
é importante, observa-se uma anomalia nas curvas de magnetizacao em fungao do campo
magnético aplicado, M(H), em varios supercondutores, incluindo os de alta temperatura
critica como monocristais tanto de Y123 como de Bi2212. A figura 1.12(b) mostra esta
anomalia para um cristal de Bi2212. Observa-se uma modificacao no “loop” de histerese

magnética quando comparada com um “loop” comum (figura 1.12(a)).
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Figura 1.12: (a) “Loop” de histerese de magnetizagdo “normal” para um cristal de
Bi2212 em T=15K. (b) Anomalia no “loop” de histerese de magne-
tizacdo em fun¢do do campo magnético aplicado para um cristal de
Bi2212 em T=27K.
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Esta modificagao se apresenta como um segundo méximo local devido a um aumento na
largura do “loop” de histerese. Quando se calcula dessas curvas a densidade de corrente critica
utilizando-se o modelo de Bean [19], obtém-se um pico na curva densidade de corrente critica
em funcao do campo magnético aplicado, porém bem abaixo de H.,. Este efeito relembra o
chamado “Peak Effect” [40] que ocorre proximo a He(T') em supercondutores convencionais.
Nestes materiais um pico na curva de densidade de corrente critica j.(H,T) em fun¢io do
campo magnético aplicado e da temperatura é observado proximo a H.o(T) e foi explicado [40]
como sendo devido a um aumento da eficiéncia dos centros de aprisionamento devido a
diminuicao da rigidez da rede de vortices que ocorre proximo a H.o. Isto permite que a rede se
ajuste mais facilmente a configuragao dos centros de aprisionamento de modo que a densidade
de corrente critica aumenta. Um exemplo de “Peak Effect” em supercondutores convencionais
estd mostrado na figura 1.13, onde apresentamos uma curva de magnetizacao em funcao do

campo magnético aplicado em que ocorre um aumento da magnetizagao proximo a H..

2
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Figura 1.13: Curva de magnetizacdo em uma amostra cristalina de V357 medida
em T = 12,54 K onde se observa o efeito de “Peak Effect” logo abaixo
de H,o, que esta indicado pela seta. Da referéncia [41].

Nos supercondutores de alta temperatura critica, porém, esta anomalia é conhecida co-

mo segundo pico na magnetizacdo (“Second Magnetization Peak”, SMP). Este aumento na

34



Capitulo 1

largura do “loop” de magnetizagao com o aumento do campo magnético tem sido atribuido a
intmeros efeitos, tais como: barreira de superficie [42|, mudanca de ancoragem de superficial
para volumétrica [43], inomogeneidades da amostra [44], efeitos dinamicos [45,46|, transi¢oes
3D para 2D [47,48] (ver fig. 1.4) especificamente para Bi2212 e aumento da desordem da
rede de vortices induzida pelo campo magnético [49-51]. Uma observagao interessante é que
em todos os trabalhos publicados foram usados sempre monocristais com tamanho tipico da
ordem ~ 1mm x 1 mm.

Recentemente Sarkar et al. [52] observaram a ocorréncia simultinea destes dois efeitos
(segundo pico na magnetizagdo e “Peak Effect”) em monocristais de Y123 e CazRhySny3
(CaRhSn), um supercondutor isotrépico de baixa temperatura critica. A figura 1.14 mostra
os “loops” de magnetizacao em fun¢dao do campo magnético aplicado para cristais de Y123 e
CaRhSn.

T T T ‘ T T T
YBCO (H|c)
72K Hirr

I
N
m
0

! 0.5 1.0 15 J -30

0 1 2 3
Field (T) Field (T)

Figura 1.14: Esquerda: “Loop” M-H para um monocristal de CaRhSn onde se ob-
serva o segundo pico na magnetizacao e o “Peak Effect” indicados por
Hgyr e Hy, respectivamente. Direita: Mesma medida para um cristal
de Y123. Da referéncia [52].

Por outro lado, trabalhos experimentais mostraram que a linha H;(7T") onde ocorre o salto
na magnetizagao e a linha Hgyp(7T') onde ocorre o segundo méaximo na largura dos "loops” de
magnetizagao formam uma fronteira comum no diagrama de fases H-T tanto para Bi2212 [53]

como para Y123 [54]. Também é importante ressaltar aqui que a linha Hgpp(7T') termina
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em aproximadamente 7" = 20 K para Bi2212 e em T ~ 45 — 50 K para Y123. A figura 1.15

mostra como esta

(b) observamos um salto na magnetizagao reversivel em fun¢ao da indugdo magnética para

cristais de Bi2212.

da inducao magnética onde se observa a ocorréncia do segundo pico na magnetizacao. Na

figura 1.15(d) observa-se que as linhas H;(T') e Hgpp(T) formam uma fronteira comum para

um mesmo cristal.

Figura 1.15:

Portanto, atualmente, o salto na magnetizacao estd sendo interpretado como assinatura

fronteira aparece em monocristais de Bi2212 [53]. Na figuras 1.15(a) e

A figura 1.15(c) mostra um “loop” de histerese da magnetizacao em fun¢ao
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"Loops” de magnetizagdo local em cristais de Bi2212 onde se obser-
va a ocorréncia de (a,b)salto na magnetizacao By, (T') (descrito como
H;(T) no texto) e (c) segundo pico da magnetizagdo Bgp(T) (des-
crito como Hgarp(T') no texto). (d) mostra a linha B, (T") (simbo-

los vazios) junto Bgap(T) (simbolos cheios) para vérios cristais de
Bi2212 [53].
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da transicao de fusao e o segundo pico na magnetizagao estd sendo visto como resultado do
aumento da densidade de corrente critica devido a transicao das linhas de fluxo de um estado
relativamente ordenado para um estado de voértices desordenado.

Todavia, experimentos de difracdo de néutrons a baixos angulos (“Small Angle Neutron
Scattering”, SANS) mostraram [55] a formacao de uma rede de vortices bem ordenada acima
de Hspp(T) e em temperaturas intermediarias para cristais de Bi2212. Medidas de difragao
SANS de alta resolugao [56] também mostraram para Y123 uma rede de vortices bem definida

para campos de até 4T e baixas temperaturas, ou seja, bem acima de Hgpp(T).

1.8 Explicacao alternativa para o SMP: instabilidade ter-

momagnética

Uma explicagdo alternativa é possivel para o segundo pico na magnetizacao (SMP). Re-
centemente [57] foi encontrado em filmes finos de Nb a ocorréncia do SMP em um campo
dependente da temperatura Hgyp(T) < Ho(T). Estudos detalhados mostraram [57-59)]
que o efeito observado nao esta associado a um aumento da corrente critica, mas sim resulta
do efeito do salto das linhas de fluxo magnético por instabilidade termo-magnética [60].

A figura 1.16 apresenta medidas dos “loops” de histerese M (H) para varias temperaturas
obtidas para um filme fino de Nb com dimensdes 0,885x0,87x0,00012 mm? e T, = 9,2 K [57].
Para baixas temperaturas (Figs. 1.16(a)-(d)) a ocorréncia do SMP ¢é observado. O campo
Hgspp(T) correspondente ao SMP esté indicado por setas. Hgpp(7T') marca um maximo na
largura dos “loops” de histerese e também separa a regido de saltos para H < Hgpp(T) da
regido suave para H > Hgyp(T). Para temperaturas mais altas, T > 4,5 K, um salto nico
foi observado no ramo ascendente do “loop” de histerese (Fig. 1.16(e)) e nenhum salto no
ramo descendente. Aumentando mais a temperatura, nao se observa saltos na magnetizacao
e nem indicagdo do SMP (Fig. 1.16(f)).

Os saltos na magnetizacao, sua evolucao com a temperatura e sua dependéncia com a
taxa de variacao do campo ja foram observados tanto em supercondutores convencionais [61]
como de alta temperatura [62,63] e podem ser entendidos dentro do escopo da teoria da
instabilidade termo-magnética [60,64|.

Consideremos, por exemplo, um plano semi-infinito em um campo magnético externo

paralelo a superficie. No momento inicial o campo é uniforme e igual a Hj, logo apods
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Figura 1.16: "Loops” de histerese de magnetizagdo M(H) com € = 60° entre o
campo magnético aplicado e a superficie do filme de Nb para vérias
temperaturas. Hgpsp marca o segundo pico na magnetizacdo. T, =
9,2 K. Da referéncia [57].

o campo é aumentado para H,. Com o aumento do campo, fluxo magnético penetra na
amostra. O movimento do fluxo causa um campo elétrico que gera correntes persistentes
proximo a superficie do supercondutor, e de acordo com o conceito de estado critico, tem
uma densidade j.. Como resultado, uma diferenca de campo magnético AH = H, — H,
existe numa regido do plano 0 < z < [, enquanto 0H/0x  j.. Agora, se a temperatura
aumenta como resultado de alguma perturbacao, j. diminui. Com a diminuicao de j., o
fluxo magnético penetra mais na amostra, mais calor é liberado pelo movimento das linhas
de fluxo e assim por diante. Em certas condigoes, esta perturbacao pode aumentar na forma
de avalanches e causar uma diminuicao da corrente critica, ou seja, a largura do “loop” de

histerese diminui, ou até mesmo o colapso do estado supercondutor pode ocorrer.
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Ha duas aproximagoes usadas para descrever a instabilidade termo-magnética, a adiabé-
tica e a dinAmica. No limite adiabatico o tempo de difusdo magnético 7, = po/p é muito
menor que o tempo de difusdo térmico 7 = C'/k, e no limite dinamico 7 < 7,,. Aqui p é a
resistividade no estado normal ou misto, C e k sao o calor especifico e a condutividade tér-
mica da amostra, respectivamente. Em outras palavras, no regime adiabéatico nao ha tempo
para redistribuir e remover o calor gerado na amostra pelo rdpido movimento dos vortices.
No regime dinamico o gradiente de densidade de fluxo permanece inalterado durante o rapido
aquecimento. A condicao de estabilidade ocorre para uma amostra com dimensao efetiva

§ < Serit, Onde sq. pode ser encontrado de uma das equagoes:

(10/3C) |djc/dT|jcsgm ~1 (T < 7r1) (1.53)
(p/K) |dje/dT | jestriy = 1 (T > 71) (1.54)

De acordo com a teoria [60,64] o valor critico da geometria efetiva da amostra acima do
qual a instabilidade termo-magnética causa saltos das linhas de fluxo, no regime adiabético,

pode ser escrito como:
1027C 2
Serit = \ =T a: 7o . (155)
165.0j./0T
A geometria efetiva da amostra s.,.; coincide com o tamanho de metade da espessura da
amostra (d/2, d é a espessura) quando o campo magnético é aplicado paralelo a sua maior
superficie. Por outro lado, quando o campo magnético é aplicado perpendicular & sua maior

superficie e para uma amostra fina (d < [,w onde [ é o comprimento e w é a largura) a

geometria efetiva pode ser aproximada por [65, 66|

s ~ (wd/2)"2, (1.56)

O valor do campo magnético no qual ocorre o primeiro salto ¢ dado por

0. \ "
Heo = [ — , 1.
1 ( ajc/8T> (1:57)

Em geral, o critério de instabilidade, como por exemplo s > s, € somente um parametro

de limite. Além disso, j. < 1/H, o que implica em uma dependéncia de $.;; com o campo.

Esta dependéncia é a razdo de ndo se observar saltos para H > Hgpp [59], veja figura 1.16.
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Veremos nos capitulos a seguir que o segundo pico na magnetizacao que observamos pode
ser bem explicado pela teoria da instabilidade termo-magnética.

Em resumo, mostraremos que o segundo pico nas curvas de magnetizacao em supercon-
dutores de alta temperatura pode ser explicado através da teoria de instabilidade termo-
magnética e também que é possivel explicar o salto na magnetizacao de equilibrio na regiao
reversivel como uma transicao que desancora a rede de vortices dos centros de aprisionamen-

to, fazendo com que se tenha uma rede mais ordenada.
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Capitulo 2
Métodos Experimentais e Amostras

No desenvolvimento desta tese utilizou-se varios métodos experimentais e equipamen-
tos. Neste capitulo descreveremos os métodos experimentais, os aparelhos utilizados e suas
caracteristicas. Separaremos os equipamentos em categorias: equipamentos para medidas
magnéticas e equipamentos para medidas de transporte e descreveremos os programas de-

senvolvidos em LabVIEW para o controle dos equipamentos nas medidas de transporte.

2.1 Medidas Magnéticas

Para as medidas magnéticas utilizamos magnetometros SQUID e convencional por bobi-
nas, equipamentos comerciais fabricados pela Quantum Design. Os magnetdmetros SQUID
utilizados foram os modelos MPMS5 e MPMS7 (“Magnetic Properties Measurement System”)
de 5T e 7T de campo magnético méximo, respectivamente. O magnetometro convencional é
a op¢do de medidas magnéticas do PPMS (“Physical Properties Measurement System”) da
Quantum Design cujo campo magnético maximo é de 9T.

O suporte de amostra para medidas magnéticas consiste de um tubo de plastico onde a
amostra é introduzida e fixada por pressao contra as paredes do tubo, veja figura 2.1. Quando
a amostra é muito menor que o didmetro do tubo utilizamos uma base feita de teflon sobre
a qual se prende a amostra com graxa de vicuo ou graxa Apiezon sendo entao introduzida
no tubo. Apoés as medidas, o sinal da base de teflon e do tubo plastico é subtraido do sinal
medido resultando somente o sinal da amostra. Usamos estes equipamentos para as medidas

de magnetizacdo dos cristais de Bi2212 e das amostras de grafite.
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§ //,@7
7 ® ]

Figura 2.1: Montagem da amostra no tubo de plastico para medidas de magneti-
7agao.

O processo de medida consiste em mover a amostra repetidamente no interior das bobinas
e ler a voltagem no detector SQUID. Lendo a voltagem para varias posi¢oes obtém-se uma
varredura. A voltagem pode ser plotada em funcao da posi¢cdo da amostra, como mostrada
na figura 2.2(a). A forma da curva é funcdo da geometria das bobinas de detecgio usadas no
sistema MPMS. As bobinas estao enroladas na configuragdao de segunda derivada, na qual
as bobinas superior e inferior estao enroladas no sentido contrario ao das bobinas centrais.
Esta configuracao rejeita as interferéncias devido a fontes magnéticas proximas, aumentando

a sensibilidade do equipamento.
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Figura 2.2: Sinal do sensor SQUID em funcdo da posicdo da amostra.

Antes de iniciarmos as medidas devemos centrar a amostra para que o sinal seja simétrico
no comprimento de varredura. A figura 2.2(b) mostra a resposta de uma varredura para
uma amostra fora de centro. Isto deve ser corrigido subindo ou descendo a amostra em
relacdo & bobina central. Uma vez com a amostra centrada podemos iniciar as medidas.

Este magnetometro permite medir na faixa de temperatura entre 2K e 350K e com campo
magnético até 5T (MPMS5) ou 7T (MPMS7).
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O mesmo procedimento de montagem da amostra e de centralizagao é valido também
para o sistema PPMS. Neste sistema a faixa de temperatura possivel é entre 2K e 300K com

campo magnético até 97T.

2.2 Medidas de Transporte

Para as medidas de transporte utilizamos dois diferentes sistemas: a opc¢ao de resistivi-
dade AC do PPMS e um criostato comercial de He fabricado por Janis Inc. que utilizamos
para medidas de efeito Hall, magnetorresisténcia e resisténcia DC.

A opcao de medidas de transporte AC do PPMS consiste de um suporte de amostra onde
sao soldados os fios para os contados da amostra. Este suporte estd mostrado na figura 2.3, a
seguir. Ele utiliza a configuracao de 4 pontas para a medida de resistividade, o que permite

eliminar os efeitos da resisténcia dos contatos na medida da resistividade da amostra.

CH1

Figura 2.3: Suporte de amostra para medidas de transporte no PPMS. CH1 mostra
a configuracao para medida de resistividade e CH2 a configuracao para
medida de efeito Hall.

A superficie do suporte é recoberta de ouro, o que permite um bom contato térmico,
sendo a amostra presa através de graxa Apiezon ou verniz GE 701. O sistema tem uma
fonte de corrente AC com resolugao de 0,02uA e corrente méxima de 2A com a capacidade
de fornecer corrente com freqiiéncia entre 1Hz e 1kHz.

O criostato comercial da Janis Research, Inc. usado foi o modelo “Supervaritemp”, mos-
trado na figura 2.4. O sistema consiste de um “dewar” externo com super-isolamento que
é evacuado até a pressio de 107% Torr em cujo interior fica o reservatério de hélio liquido,
o magneto supercondutor e o “insert” com o suporte de amostras. A amostra é isolada do

reservatorio de hélio pelo “insert” que tem paredes duplas e cujo espago entre as paredes é
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evacuado independentemente do “dewar” externo. O magneto supercondutor é constituido

por um enrolamento multifilamentar de NbTi e imerso em hélio liquido.

Suporte de amostra
coln conectores
elétricos

Porta para
evacuacao da
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Figura 2.4: Esquema do criostato “Supervaritemp” fabricado por Janis Inc.

A fonte de corrente utilizada para o magneto é o modelo 622 da LakeShore que permite
a aplicacao de campo magnético entre -9T e 9T. O controle da temperatura na camara da
amostra entre 2K e 300K é feita por um controlador de temperatura Conductus modelo
LTC-20 juntamente com a abertura ou fechamento manual da valvula de hélio. Esta valvula

permite a entrada de hélio liquido no interior da cAmara da amostra. O controlador de
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temperatura 1é a temperatura de um sensor “cernox” préximo a amostra e controla a corrente
aplicada a uma resisténcia de 50 €2 no suporte onde a amostra é montada para manter a
temperatura estavel com uma precisao de 0,020K.

Neste sistema a corrente a ser aplicada na amostra é fornecida por uma fonte de corrente
DC Keithley modelo 224 e a voltagem é medida por um multimetro Keithley modelo 2002.
Como este sistema permite até 19 contatos de medida, usamos um multiplexador Keithley
7001 para o chaveamento dos contatos. Todos os equipamentos sao controlados por compu-
tador via placa controladora GPIB com programas desenvolvidos em LabVIEW. H4 ainda a
possibilidade de expansao futura do sistema para a realizacao de medidas magnéticas usando
sensores Hall. Com este sistema fizemos medidas de resistividade e curvas IxV em funcao

da temperatura, magnetorresisténcia e efeito Hall nas amostras de grafite.

2.3 Medidas Nao Locais

Podemos monitorar diretamente a rigidez de cisalhamento da rede de vortices para de-
terminar a ocorréncia do seu desacoplamento da rede cristalina e de sua fusao através de
medidas de resistividade nao-local [67]. O mo6dulo de cisalhamento cgs € uma grandeza que
nos diz quao forte o cristal de vortices esta coeso. O significado de nao-local neste contexto
pode ser vista da expressao, geral, que conecta a densidade de corrente local no material,

7, com o campo elétrico local, E, no regime linear (Ohmico):

J(P) = /a,w(?, E, (7). (2.1)

Quando a condutividade 0“,,(7), 7/)) é diferente de zero para 7 #* 7/), entao é nao local.
Todos materiais exibem propriedades de transporte nao local em alguma escala de com-
primento. Nos metais normais este comprimento é da ordem ou menor que o livre caminho
médio eletronico. Em supercondutores do tipo II no estado misto, as interacoes entre vortices
em diferentes posicoes causam o aparecimento da tensdao nao-local. A figura 2.5 mostra uma
geometria de contatos em que se pode implementar as idéias de medidas nao-locais. Geome-
tria semelhante foi reportado para medidas ndo-locais na auséncia de campo magnético [68].
Se aplicarmos a corrente entre, por exemplo, os contatos 1 e 4 e medirmos as tensoes entre
os contatos locais 2 e 3 e entre os contatos nao-locais 5 e 6, 6 e 7, etc. podemos correlacionar

a tensdo local (Va3) com as tensdes ndo-locais (Vsg, Vo7, ...) € assim determinar a ocorréncia
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da fusao da rede de vortices, como mostraremos no capitulo 3.

1234567 89------ n

Figura 2.5: Desenho esquemaético da configuragao dos contatos sobre uma amostra
para medidas nao locais.

Se o médulo de cisalhamento é finito, as voltagens medidas nas partes local e nao-local
devem estar correlacionadas. Porém se cgs = 0 nao deve haver correlacao entre as voltagens

e assim podemos detectar a fusao da rede de vortices.

2.4 Programas Desenvolvidos

Optou-se por desenvolver os programas em LabVIEW por ser esta uma linguagem sim-
ples porém poderosa para o controle de equipamentos com interface IEEE-488. Com uma
interface grafica simples ela permite o desenvolvimento de programas complexos com rapidez
e facilidade.

A idéia principal é que o programa de medida leia um arquivo com as informagoes de cada
ponto a ser medido, tais como temperatura, campo magnético, corrente aplicada e ntimero
de pares de contato onde a voltagem serd medida. Este arquivo de pontos é criado por um
programa em LabVIEW cuja interface grafica é mostrada na figura 2.6.

O programa de medida manda a informacao sobre temperatura para o controlador de
temperatura e espera pela estabilizacdo. Com a temperatura estabilizada no valor desejado
dentro de uma faixa de erro ajustavel (nos utilizamos 20mK para o sistema Janis), aplica-
se o campo magnético programado e entdao aplica-se a corrente desejada, quando entdao o
programa entra num “loop” sobre o nimero de pares de contatos a serem medidos. Para
cada par de contato de tensao aplica-se a corrente desejada, primeiro num sentido, mede-se
a voltagem, inverte-se a polaridade da corrente, mede-se a voltagem novamente. No caso de
medidas multi-terminais, a voltagem é medida entre os pares de contato de modo seqiiencial,

sendo chaveada por um multiplexador. Por exemplo, aplica-se a corrente entre os contatos
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Figura 2.6: Interface grafica do programa que gera o arquivo com os pontos a serem
lidos pelo programa de medida.

1 e 4 e mede-se a voltagem entre os pares 2-3, 5-6, 6-7, etc. (veja, por exemplo, figura 2.5).
Para medidas usuais, isto é, somente dois contatos de tensdao, o programa mede somente o
primeiro par de contatos. A figura 2.7 mostra a interface grafica do programa de medida.

O valor apresentado da voltagem é calculado subtraindo-se da voltagem medida com a
corrente positiva (V) a voltagem medida com a corrente negativa (V_) e dividindo-se este
resultado por dois (V' = [V, — V_]/2). Com este método evitamos os problemas devido a
efeitos termo-elétricos, tais como termopar, Peltier e outros [69].

Com pequenas modificagoes neste programa podemos medir efeito Hall usando a técnica
de van der Pauw modificada, onde a geometria da amostra nao precisa ser bem definida
contanto que os contatos estejam no mesmo plano e nas bordas da amostra (veja figura
2.8). As modificagbes consistem em medir somente um par de contatos de tensao e fazer um
chaveamento nos contatos de corrente como veremos mais adiante.

Voltando a descri¢ao do programa, quando o “loop” sobre o ntimero de contatos termina, o
programa lé a proxima linha do arquivo com os pontos a serem medidos e o ciclo se repete até
que nao haja mais pontos a serem medidos, quando entao o programa de medida se encerra.

Com esse algoritmo podemos medir curvas I x V, resistividade, magnetorresistividade e
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Figura 2.7: Interface grafica do programa de medida.

M

Ryone(H,T) Rypom(H,T)

Figura 2.8: Configuracdo dos contatos para as medidas de efeito Hall.

efeito Hall no mesmo sistema de modo simples e rapido.

2.5 A técnica de van der Pauw modificada

Van der Pauw [70,71] desenvolveu um método de medida de resistividade longitudinal e
Hall cuja geometria da amostra é irrelevante, o tinico fator geométrico utilizado é a espessura

d da amostra. De forma geral temos:

48



Capitulo 2

md d
emp(_jRMN,OP) + exp(_jRNO,PM) =1, (2.2)

onde Ry nyop = % e analogamente para Ryo,pa; p € a resistividade da amostra. M, N,
O e P sao contatos em posicoes arbitrarias na periferia da superficie da amostra. Em geral,
nao é possivel expressar p explicitamente em fungoes conhecidas. A solugao é escrever (2.2)

na forma

p= md Ryn,op + RNo,PMf Rynop

= 2.
In2 2 RNO,pM ’ ( 3)

R , i .
onde f(7222) & mostrada graficamente na figura 2.9. Assim, para determinar-se p devemos
Ryo,pum ?

. R
primeiro calcular X%-9F

Rno,pm
substitui-lo na equacao (2.3).

1,0 \
0.8

0,6

, ver o valor correspondente de f na figura 2.9 para esta razao e

\

10° 10" 107 10° 10* 10° 10°
R /R

MN,OP NO,PM

. . < . < (Rvn.op/Byo.pm)—1 in2
Figura 2.9: Representacdo grafica da relagdo cosh [(RMN,OP/RNO,PM)+1 f]
1 in2

€T resultante da simplificacao da equagao (2.2).

Para a medida da resistividade Hall, o método se modifica um pouco, devemos medir
Ruyro,np € € necessario que se faga duas medidas, primeiro com campo magnético em um
sentido e depois com campo magnético aplicado no sentido contrario. A resisténcia Hall é

dada por:

Rir = 5 [Rasonp(H) = Ruone(~H)], (2.4)
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A mudanca de sentido do campo magnético é custoso, tanto em energia como em tempo de
medida. E possivel, no entanto, obter a resisténcia Hall sem a necessidade de mudanca do
sentido do campo magnético modificando-se 0 método de medida.

A técnica modificada para encontrar a resisténcia Hall se baseia na simetria dos coeficien-
tes de transporte de Onsager [72|, ou seja, Ryonp(+H) = Rypmo(—H) = Ryvpmo(+H) +
2Ry (+H), o que resulta em:

Rir = 5 [Raronp(H) — Rraio(H)]. (2.5)

assim, com um simples chaveamento mudamos os pares de contatos para tensao e corrente

e obtemos a resisténcia Hall sem a necessidade da mudanca do campo magnético [73].

2.6 Amostras Monocristalinas de Bi;Sr,CaCuyOg

Os cristais de Bi2212 foram crescidos em nosso laboratério como resultado da tese de
mestrado de Robson Ricardo da Silva [74]. O método utilizado foi similar ao auto-fluxo |75],

o que resultou em cristais de muito boa qualidade e razoavel tamanho.

0,05 . ; . : — -
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0,00 L
H, =0 Oe TN
0,05 - ?: 1=01 K?fz / Teonsen = 85-0 KT

Susceptibilidade (u.a.)
o
o

60 70 80 90
Temperatura (K)

Figura 2.10: Transicdo supercondutora para um dos vérios cristais de Bi2212 uti-
lizados neste trabalho.

Os cristais utilizados nesta tese foram caracterizados por espectrometria de emissao ato-
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mica com plasma acoplado indutivamente (“inductively coupled plasma” - ICP), espectros-
copia de dispersao de energia (“energy dispertion spectroscopy” - EDS), microscopio 6tico
com luz polarizada, microscopia por varredura de elétrons (“scanning eletron microscopy” -
SEM) e difragao de raio-x (geometria 6 — 26, “rocking curves” e método de Laue).

Os cristais apresentaram composi¢cao homogénea, auséncia de “twins” e fases secundarias,
tendo superficies planas e paralelas. Difragdo de raio-x apresentou reflexdo dos picos (001)
estreitos e intensos, com a largura a meia altura de “rocking curve” < 0,3°. Cristais como
crescidos (“as grown”) e apoOs tratamento térmico (“annealed”) em ar a 400°C por 10 horas
foram usados. A temperatura de transicdo supercondutora nestes cristais foi 83 K < T, <
90 K com largura de transicdo AT,(10% — 90%) ~ 1,5 K. Como referéncia, mostramos na
figura 2.10 uma curva de susceptibilidade em fun¢do da temperatura para um dos cristais
estudados nesta tese.

Para as medidas de transporte foram depositados contatos de Ag ou Au por “sputtering”
e usada tinta prata epoxi para a colagem de fios de ouro ou cobre. A resisténcia dos contatos
é da ordem de 0,3 €.
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Capitulo 3
Resultados e Discussao

Como dito na Introducdo, trabalhos experimentais mostraram que a linha H;(7T) onde
ocorre o salto na magnetizagdo e a linha Hgyp(7T) onde ocorre o maximo na largura dos
“loops” de magnetizacao formam uma fronteira comum no diagrama de fases H-T dos super-
condutores de alta 7, mais estudados, Bi2212 [53| e Y123 [54|. A linha H;(T') estd sendo
interpretada como uma transicao de primeira ordem relacionada com a fusao da rede de vor-
tices, enquanto que a linha Hgyp(7T) onde ocorre o segundo pico na magnetizagao esta sendo
interpretada principalmente como uma transi¢ao onde as linhas de fluxo 3D se dissociam em
panquecas de vortices 2D, entre outras possiveis interpretacoes.

Nas secoes seguintes apresentaremos medidas de magnetizagao em cristais de Bi2212
cujos resultados sugerem que a movimentagao abrupta dos vortices, tipo avalanches, devido a
instabilidades termo-magnéticas, é responsavel pelo segundo pico na magnetizacao, e medidas
de transporte utilizando a técnica de resisténcia nao local mostrando a existéncia de uma

rede de vortices bem acima da linha de transigdo de primeira ordem Hpor(T).

3.1 Instabilidade Termo-magnética e Segundo Pico na
Magnetizagao

Comegamos mostrando na figura 3.1 um “loop” de histerese M(H/Hgpyp) em T = 3,5 K
para um filme fino de Nb junto com um “loop” em 7" = 25 K para um cristal de Bi2212 com
T. =83,5K e AT, ~ 1,6 K e com tamanho 1,7x0,64x0,02 mm?3, que chamamos de C1.

O campo magnético foi aplicado perpendicular & maior superficie do filme fino e paralelo
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a0 eixo-c do cristal. Observe a semelhanca nas duas curvas, ambas apresentando o efeito

caracteristico do segundo pico na magnetizagao para baixos campos.

]
40 \ fimede Nb 71,0

Figura 3.1: Segundo pico na magnetizagdo medido em um filme de Nb (7, = 9,2 K)
e no monocristal C1 de Bi2212 (tamanho 1,7x0,64x0,02 mm3) nas
temperaturas 7' = 3,5 K e 1" = 25 K, respectivamente.

Na figura 3.2 mostramos “loops” de histerese M(H) para um cristal de Bi2212 com
tamanho de 3,2x1,1x0,025 mm3, que chamamos de S1, no intervalo de temperatura 15
K < T < 35 K e que apresenta T, = 89 K. Como se pode observar, para T < 20K a
magnetizagdo |M(H)| aumenta com o campo, alcan¢ga um méaximo e entdo gradualmente
diminui com o campo. Para T > 20 K, entretanto, |M(H)| apresenta méaximos locais em
Hp,(T) e Hspp(T), como indicado para T = 22 K. Este segundo pico na magnetizacdo
é observado claramente para temperaturas até T ~ 40 K. Identificamos Hy,(T) como o
campo no qual ocorre o primeiro salto na magnetizagao, Hy,(T) = H;(T'), como descrito
na introdugao sobre a teoria da instabilidade termo-magnética.

Pela primeira vez foi feito um estudo da dependéncia do SMP com o tamanho do cris-
tal [58]. Quebramos sucessivamente um cristal aqui chamado de S2 e medimos “loops” de
momento magnético m(H) (a magnetizacdo M (H) = m(H)/V onde V é o volume da amos-
tra) usando o PPMS. Este cristal com T, = 83,5 K e AT.(10% — 90%) = 1,5 K de tamanho

04



Capitulo 3
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Figura 3.2: "Loops” de histerese magnéticas medidas no cristal de Bi2212 chamado
de S1 para T' < 40 K. O segundo pico de magnetizacido é claramente
observado para T' > 20 K. Em T = 22 K estao indicados Hy,(T) e
Hgpp(T) correspondente, respectivamente, ao primeiro e ao segundo
pico na magnetizagao.
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ax b xc=2300 x 720 x 200 um? e inicialmente chamado de S2a foi sucessivamente
quebrado em cristais menores de tamanho ~ 200 x 200 x 20 um?; esta amostra foi chamada
de S2b. S2c¢ foi obtida quebrando-se S2b em cristais de tamanho médio ~ 200 x 120 x 20
pm?3. Finalmente S2d foi obtida de S2¢ quebrando-se os cristais até atingirem um tamanho
médio de 100 x 100 x 20 um?®. Observe que o volume das amostras permaneceu o mesmo:
Vsoa = Visap = Visae = Visaa-

Para conseguir quebrar o cristal sem perder material durante este processo, procedemos
da seguinte forma: o cristal a ser quebrado era colado sobre uma base de nylon utilizando-
se graxa de vacuo. Esta base tem uma forma cilindrica de modo a se encaixar dentro do
tubo plastico utilizado na montagem para as medidas magnéticas, tanto no SQUID como no
PPMS, e medida junto com o cristal. Apds a medida, o sinal da base é subtraido. O cristal
é entdo quebrado manualmente utilizando-se uma agulha de ponta fina e trabalhando-se
sob um microscopio 6tico. Da escala do microscoépio podemos determinar o tamanho médio
dos cristais. A graxa de vacuo impede que os cristais quebrados se espalhem. Um desenho
esquematico do suporte com o cristal antes e depois de quebrado estd mostrado na figura
3.3.

-~ s TTENY

a b

Figura 3.3: Desenho esquematico do suporte de nylon usado no processo de quebra
do cristal. Em (a) o cristal ainda esta inteiro e em (b) o cristal ja esta
quebrado.

Na figura 3.4 apresentamos “loops” de M (H) para as amostras S2a, S2b, S2c e S2d
medidos em T = 25 K e com campo magnético aplicado paralelo ao eixo ¢ dos cristais.
Observa-se que para a amostra S2a (fig. 3.4a) |M(H)| aumenta com o campo e atinge um
méaximo em Hy, ~ 150 Oe. Para um campo maior Hgyp ~ 1000 Oe um segundo pico de
magnetizagao (SMP) bem pronunciado aparece. Para os cristais com tamanho médio menor
(S2b (fig. 3.4b) e S2¢ (fig. 3.4c)) este SMP ¢é fortemente reduzido e para a amostra S2d (fig.

3.4d), de menor tamanho médio de cristais, o SMP desaparece completamente.
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Figura 3.4: Curvas de magnetizacdo M em funcao do campo magnético aplicado
H para os varios tamanhos médios de cristais de Bi2212 medidos em
T=25K. S2a é o cristal original com dimensoes 2,3 x 0,72 x 0,2 mm

3
As dimensoes médias dos cristais das amostras sao: S2b: 200 x 200 x
20 pm3, S2c: 200 x 120 x 20 wm3, S2d: 100 x 100 x 20 um3.
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Analise dos “loops” de histerese M (H) similar a realizada em |76] mostrou que o meca-
nismo de histerese ¢ dominado por propriedades volumétricas (“bulk”) dos vortices (volta-
remos a este ponto mais adiante, veja figuras 3.9 e 3.10), o que implica que a meia-largura
do “loop” de histerese | My, (H)| = (1/2)[M*(H) — M (H)] (M* e M~ sao os momentos
magnéticos que correspondem a parte ascendente e descendente do “loop”) é proporcional a
densidade de corrente critica j.(H) [19]. Para uma amostra retangular e geometria trans-
versa (H aplicado perpendicular & maior superficie do cristal) o modelo de Bean resulta em
Jje(H) = [4/b(1 — b/3a)| |Mpw(H)|, onde a > b [65], @ é o comprimento e b é a largura do

cristal.

2,0

<« 1,5¢
-
S
<
‘:C_> 1.0

=
ol

Figura 3.5: Densidade de corrente critica calculada a partir das curvas de magne-
tizacdo da figura 3.4 em T=25K para as diferentes amostras usando
Je(H) = [4/b(1 —b/3a)] | Mpw(H)|. S2a, S2b, S2c e S2d sdo as mesmas
amostras da figura 3.4.

Na figura 3.5 apresentamos j.(H) para as amostras S2a a S2d. Como se observa, j.(H)

colapsa em uma tnica curva para H > Hg,/p indicando igual intensidade de aprisionamento
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para cristais de diferentes tamanhos enquanto que para H < Hgyp, j.(H) do cristal S2a
(maior) é muito reduzido se comparado a j.(H) dos cristais menores. Também é evidente

que o maximo em j.(H) estd ausente na amostra com cristais menores (S2d).
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Figura 3.6: Figura de histerese magnética mostrando como seria um “loop“ de mag-
netizacao se ndo houvesse efeitos de instabilidade termo-magnética. As
linhas tracejadas foram calculadas a partir da extrapolacdo da curva
de corrente critica obtida para campos H > Hgyp até H = 0.

Na figura 3.6 mostramos, como exemplo, um “loop” de histerese magnética corrigido
(linhas tracejadas) para mostrar como seria sem o efeito da instabilidade termo-magnética.
As linhas tracejadas sdo uma reconstrugao do loop de magnetizacdo a partir da corrente
critica calculada. Nesta reconstrugao extrapolamos a corrente critica calculada para H >
Hgsyp até H = 0 (como exemplo, veja a figura 3.5) e recalculamos a magnetizagao, mostrada
como as linhas tracejadas. O segundo pico da magnetizacao pode ser portanto um efeito da
diminuicao da largura do “loop” para H < Hgyp devido a instabilidade termo-magnética e

nao um aumento da largura do “loop” para H > Hpy devido a transicoes de fase no estado
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de vortices como tem sido interpretado.

100

Figura 3.7: Magnetizacdo em fun¢do do campo magnético para dois cristais de
Bi2212. Em (a) variou-se a taxa de aplicagdo do campo magnético
para o cristal C1 medido em T'=20 K. Em (b) a taxa ficou fixa mas
0 passo entre pontos medidos variou para o cristal S3 em T = 16 K.

Outra observagao interessante com relagao a ocorréncia do segundo pico na magnetizacao
é sua dependéncia com o tamanho do passo AH e com a taxa de varia¢cdo do campo magnético
dH/dT utilizados nas medidas. Na figura 3.7 mostramos dois graficos de M (H) para dois

cristais de Bi2212. A figura 3.7(a) mostra um “loop” de histerese com vérias taxas de variagao

| —A—30 Oe/s

I —%— 50 Oe/s

60 Oe

0 300

600

H (Oe)

60

900

1200



Capitulo 3

do campo magnético para o cristal C1 enquanto a figura 3.7(b) mostra M (H) para o cristal
S3 de volume 350 x 330 x 70 um? onde se usou diferentes passos AH para o campo magnético.
Vé-se claramente a diminuicao do segundo pico da magnetizacao com o aumento tanto da
taxa de aplicacao do campo magnético como com o passo entre pontos medidos.

Véarios mecanismos tem sido propostos para explicar a ocorréncia do SMP em cristais
de Bi2212, tais como transi¢do dimensional 3D-2D da rede de vortices [47,48| e transi¢ao
induzida pela desordem (“pinning“) [49, 51].

Entretanto, o desaparecimento do SMP com o decréscimo das dimensoes dos cristais
dificilmente pode ser explicado por estes modelos. Por outro lado, a aparente reducao de
je(H) para H < Hgpp pode ser explicado naturalmente pela teoria da instabilidade termo-
magnética [60].

E sabido ha décadas que a magnetizacio irreversivel de supercondutores do tipo II pode
ser repentinamente reduzida devido a rapida penetragdo (tipo avalanche) do campo mag-
nético no interior do supercondutor. Isto acontece quando o calor gerado na amostra pelos
vortices que se movem excede a capacidade da amostra de absorvé-lo ou dissipa-lo. A teo-
ria [60] prediz um tamanho critico para uma placa em um campo magnético paralelo a maior

superficie:

Serit = [—10*7C /165.(j./T)]'/? (3.1)

abaixo do qual ndo ha salto de vortices e um campo magnético

Hyj = [-7°Cje/(04e/OT)]'? (3.2)

onde o primeiro salto ocorre. C' é o calor especifico da amostra. Para uma geometria
transversa [65,66] o tamanho efetivo de um cristal retangular fino (¢ < a,b) é s ~ (be/2)'/2.
Considerando H;; ~ Hj, ~ 150 Oe (fig. 3.4a) e tomando j. ~ 10° A/cm? obtido de medidas
a baixa temperatura, calculamos, usando (3.1) e (3.2), s¢it &~ 12 pm. Entdo para cristais de
tamanho efetivo s < 12 um nao é esperado salto de vortices e nao esperariamos a ocorréncia
do SMP. Note que o valor calculado s..;; =~ 12 um estd proximo do tamanho médio efetivo
s ~ 30 wm dos cristais da amostra S2d onde nao se observou o SMP e é muito menor que
s ~ 270 ym do cristal original S2a.

Para reforcar nossa hipotese, medimos M (H) para uma amostra policristalina de Bi2212.

Esta amostra ceramica de tamanho 3,5 x 2,9 x 0,9mm? apresentou um 7, = 84 K e graos
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Bi2212 policristal
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Figura 3.8: Curva de magnetizacdo em funcdo do campo magnético de uma amos-
tra ceramica de Bi2212 de tamanho 3,5 x 2,9 x 0,9 mm? para vérias
temperaturas. Observe a auséncia do SMP. O tamanho médio dos
graos é 3 x 3 x 0,6 um3.

de tamanho médio de 3 x 3 x 0,6 um3

. Na figura 3.8 mostramos medidas de M(H) pa-
ra 20K < T < 40K. O método de preparacao e a caracterizacao desta amostra ja foi
relatado anteriormente [77]. Est4 bem estabelecido que supercondutores ceramicos de alta
temperatura podem ser considerados como supercondutores granulares com um acoplamento
fraco (tipo Josephson) entre graos [78]. A magnetizacdo em sistemas granulares fracamente
acoplados é devido principalmente a correntes de circulagao intragraos. Entao o tamanho
efetivo relevante deste tipo de amostra é o tamanho do grao. O tamanho efetivo dos graos
desta amostra é s ~ 0,95 um < s.4. Com isso é de se esperar que saltos de voértices por
instabilidade termo-magnética nao sejam observados em amostras ceramicas policristalinas.
Foram feitas medidas entre 2 K < T' < T, com campos até 971 e nao foi observado SMP
nesta amostra ceramica.

Note que a penetracao de vortices na forma de saltos em cristais de Bi2212 também foi
observado mudando-se a taxa de variagdo do campo magnético [79]. Na referéncia [79] a
penetracao de fluxo na forma de avalanches foi atribuido ao aquecimento do supercondutor

causado pelo colapso da barreira superficial de Bean-Livingston (BLSB). Nossos resultados
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indicam, no entanto, que Hy,(T) estd bem acima do primeiro campo de penetragao de
fluxo H,(T). Na verdade, no intervalo de campo onde a magnetiza¢do irreversivel absoluta
aumenta com o campo, o modelo de Bean prevé B o< h?, onde h = H/(1 — N) e N é o fator
geométrico de desmagnetizacio. Em concordancia com o modelo de Bean [42,76], VB  h
para h > h, < hy, (hy ~ 350 Oe, hs, ~ 930 Oe) como mostrado na figura 3.9 para o cristal
Cl. Aqui B=H +4n(1 — N)M é a indugdo média do cristal e N = 0,92.
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Figura 3.9: Raiz quadrada do campo interno B'/2 vs. h = H/(1 — N), com N =
0,92 medido no cristal C1. A dependéncia observada demonstra a
validade do modelo de Bean para h > hp, o campo de penetracao.
Linhas pontilhadas sdo guias.

A figura 3.10 mostra a magnetizacdo virgem M T (H) medida neste cristal junto com a
magnetizagao superficial calculada M (H) que para H > H, aumenta com o campo segundo
—H + (H? — H2)"/? assumindo que H, est4 relacionado a barreira superficial de Bean-
Livingston [80]. Pode-se observar claramente na figura 3.10 que a possivel magnetizacao
superficial produz uma contribuicdo desprezivel para M*(H) para H > Hp,. Portando,
podemos concluir seguramente que a reentrancia em M (H) esta essencialmente relacionada
ao comportamento do estado critico da magnetizacao. Isto estd em concordancia com a
figura 3.7 e com a conclusao feita na referéncia [81] de que o surgimento do SMP resulta de

um decaimento rapido do perfil magnético a la Bean para H < Hgpp(T'). Os baixos valores
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de Hy, nao nos permitem um tratamento similar dos dados para T' > 40 K.
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Figura 3.10: Medida de magnetiza¢do virgem M (H) para o cristal C1. A linha

sOlida é a curva de magnetizacao tedrica resultante da contribuicao
da barreira superficial de Bean-Livingston M, (H) [80].

Vale notar também que medidas locais por micro-sensores Hall revelaram uma distri-
buigdo de fluxo na forma de domo para H < Hgyp em cristais de Bi2212 [53] e filmes de
Nb [59]. No caso do Bi2212 o perfil magnético na forma de domo foi atribuido & barreiras de
superficie [53,82]. Por outro lado, das medidas feitas nos filmes de Nb sabe-se que este efeito
pode ser devido a avalanches de vortices. A semelhanca nas curvas de magnetizacao destes
supercondutores na regiao do SMP é tao marcante que nao parecem ter origens diferentes.

Como mostrado anteriormente, a reentrancia de M (H) (caracteristica do SMP) comega
em H;(T) ~ Hy(T). O valor deste campo apresenta uma correlagdo com o campo carac-
teristico H* = ¢y/\?, abaixo do qual 0 médulo de cisalhamento da rede de vortices decresce
exponencialmente com o campo, cgs = (€0/A2)(HAN?/¢o)'*exp[—(¢do/HAI?)'/?], enquanto que
para H > H*, cgs ~ (€9/4¢0)H, ou seja, cgg aumenta linearmente com o campo [37]. Os
valores exponencialmente pequenos de cgg para H < H* implica que no limite de baixos
campos a interacao entre vortice e desordem (centros de aprisionamento) é mais intensa que

a interacao vortice-vortice. Neste regime a rede de vortices se quebra e ocorre o0 movimento
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plastico de algumas regides da rede com respeito a outras regides ainda aprisionadas [83,84].
Quanto mais rapido o movimento dos dominios fracamente aprisionados impulsionado pelo
gradiente de densidade de vortices, maior é o calor gerado, levando a uma supressao da forcga
de aprisionamento, o que leva novamente a um aumento da velocidade dos vortices, e assim
por diante. Nesta regiao de campo e devido a variacao da temperatura local, uma reducao
absoluta da magnetizagao irreversivel relativo ao valor do estado critico isotérmico é espera-
da. O movimento pléastico dos vortices, ocorrendo na forma de avalanches intermitentes foi
observado para baixos campos em filmes de Nb [85] e em cristais de Bi2212 [86].

Com o0 aumento do campo magnético, o médulo de cisalhamento aumenta, assim, para
H > H* a rede de vortices se move coerentemente, interagindo fracamente com o potencial
de aprisionamento. Neste caso somente avalanches pequenas ocorrem e o estado critico
isotérmico é restabelecido. Este cenario explica naturalmente o desaparecimento do SMP
para baixas temperaturas. A condicdo necessaria para a ocorréncia de avalanches é H >
H;(T). Porém, para baixas temperaturas Hy; > H* e portanto nao ha movimento plastico
dos vortices. Enfatizamos que o mecanismo do SMP é fundamentalmente diferente do cenério
de transi¢ao de desordem da rede induzida por campo [49-51]. Ao mesmo tempo é consistente
com experimentos de espalhamento de néutrons a baixo angulo onde o reaparecimento da rede
de voértices para campos acima de 600 Oe e na faixa de temperatura do SMP foi encontrado
[55].

A densidade de corrente critica j.(T), que reflete a for¢a devido ao potencial de apri-
sionamento, decresce com a temperatura. Por outro lado, a densidade de defeitos na rede
de vortices aumenta com a temperatura [87,88]. Nos acreditamos que a competigao entre a
diminuicao de j. e 0 aumento da concentracao de defeitos com a temperatura leva ao desapa-
recimento do SMP para T' > 40 K e ao surgimento de pronunciados saltos na magnetizacao
para temperaturas mais altas.

Estes saltos na magnetizacao observados para T' > 40 K podem ser suprimidos diminuin-
do-se o tamanho do cristal. O cristal S1 foi quebrado em cristais de tamanho médio de 100
x 100 x 25 um?. A figura 3.11 mostra M (H) para esta amostra junto com M (H) obtido
para o mesmo cristal antes de ser quebrado, ambos medidos em 7" = 55 K. Observe que o
volume total de material medido ficou o mesmo, ou seja, o volume do cristal inicial é igual
a soma de todos os volumes dos pequenos pedacos do cristal depois de quebrado. Com a
diminuicdo do tamanho do cristal os saltos na magnetizacao sao fortemente diminuidos.

Outra observagao que corrobora o modelo da instabilidade termo-magnética é a depen-
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Figura 3.11: Desaparecimento dos saltos de magnetizacdo com a diminuicao do
tamanho do cristal: (o): M(H) do cristal original S1 (3,2 x 1,1 x
0,025 mm3), (e): M(H) medido apés o cristal ter sido quebrado em
pedacos menores (~ 100 x 100 x 25 um?). O volume de material
medido permaneceu 0 mesmo.

déncia da amplitude e do ntimero de saltos na magnetizagao com o tamanho do passo AH e a
taxa de variagdo do campo dH/dt, bem como o procedimento de medida para temperaturas
acima da faixa de ocorréncia do SMP. Na figura 3.12 mostramos M (H) medido no cristal S1
para T = 60 K com passos AH = 2 Qe (curvas 1 e 2) e AH = 5 Qe (curva 3). O “loop” 1 foi
medido com um tempo 4 vezes maior que o “loop” 2. Observa-se uma reducao significativa
do ntimero de saltos e sua amplitude nas medidas de curto periodo.

O desaparecimento do SMP em monocristais de Bi2212 com a diminui¢ao do tamanho da
amostra foi confirmado em recente trabalho de Y. M. Wang e coautores [89]. Eles mediram
a magnetizacao local em funcdo do campo aplicado para varias geometrias de cristais de
Bi2212, usando amostras na forma de discos e quadrados com tamanhos laterais variando
entre 30 e 180 um e espessura entre 4,5 e 10 um e com a relacao entre a espessura e o

diametro aproximadamente constante para diferentes amostras.
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Figura 3.12: Dependéncia dos saltos na magnetizacdo com o processo de medida
obtido para o cristal S1. (1,2): AH = 20e, (3): AH = 50e. O
tempo de medida do “loop” 1 é 4 vezes maior que o “loop” 2.

Como ja discutido, ha dois mecanismos que geram histerese na magnetizagdo: as impu-
rezas que levam ao aprisionamento dos vortices e as barreiras superficiais, que incluem a
barreira superficial de Bean-Livingston e a barreira geométrica [82]. A histerese na magneti-
zagao é o resultado destes dois efeitos. A histerese devido as barreiras geométricas dependem
da razao entre espessura e didmetro da amostra, enquanto a parte relativa aos centros de

aprisionamento depende do didmetro, conforme o modelo de Bean discutido anteriormente.

Wang et al. argumentam que as diferengas entre medidas em diferentes amostras com a
razao entre a espessura e o didmetro aproximadamente constante é resultante de efeitos de
aprisionamento volumeétrico de vortices, também de acordo com as nossas conclusoes. As
figuras 3.13(a) e (b) mostram os resultados para duas amostras com a razao espessura por
diametro semelhantes medidas em 7" = 25 K e T' = 30 K. Observa-se a auséncia de segundo
pico na amostra com didmetro de 30 um para as duas temperaturas mostradas, enquanto

que para a amostra com didmetro de 70 ym o SMP é bastante reduzido para T = 30 K.

67



Capitulo 3

0
-100
-200 | of
) § Nifrioiny
t -50
=" -300
O G |
=100
:I: "-'.;._“u_'
-100 m 150 g,
£
20008 P 2
swe Vo
—— D=30pum, t=4.5um ] 250 ——26K § TK ®
—— D=70um, t=10pm 30K —8—22K 0! RN
-300, =500 400 600 800 1000 0 200 400 600 800 1000
B (G) B(G)

Figura 3.13: Resultado do trabalho de Wang et al. [89] mostrando o desaparecimen-
to do SMP com a diminui¢do do tamanho da amostra. Magnetizacao
local em fun¢@o do campo aplicado em T=25K (a) e T=30K (b) para
amostras no formato de discos com razdo espessura/didmetrox0,15.
(c) mostra a variacdo com a temperatura do SMP para uma amostra
quadrada com lado de 90 ym e 10 ym de espessura.

Concluiu-se que o tamanho critico para o desaparecimento do SMP esta entre 70 e 30 um

para estas temperaturas.

A figura 3.13(c) apresenta “loops” de magnetizagio local para uma amostra quadrada de
lado 90 pwm e espessura 10 pum para varias temperaturas. Observa-se o desaparecimento do
segundo pico com o aumento da temperatura. Concluiu-se que para esta amostra o segundo
pico desaparece em T = 35 K, portanto R..(T = 35 K) = 90 um. Este procedimento foi
repetido para varias amostras com diferentes tamanhos entre 30 e 180 um determinando

assim T,.(R) ou, equivalentemente, R..(T), veja figura 3.14.

Eles propuseram um modelo para o desaparecimento do SMP acima de T, baseados na
teoria de aprisionamento coletivo de vortices de Larkin-Ovchinnikov. No modelo de aprisio-
namento coletivo de Larkin-Ovchinnikov, a rede de voértices é tratada como correlacionada
somente dentro de um volume definido por R., o comprimento de correlagao no plano ab, e

L., o comprimento de correlagao ao longo do eixo-c. Quando L. > d, d sendo a espessura da
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Figura 3.14: Tamanho critico R.- em funcao da temperatura para as amostras do
trabalho de Wang et al. [89]. A linha sélida é um ajuste da equagado
3.1 aos pontos experimentais com C = 128T3ergs/em®*K e j.(T) =
107ezp(—T/Tp)A/em? [12] com Ty = 15 K. Da referéncia [90)].

amostra ou dos planos supercondutores, a rede de vortices pode ser considerada como quase-
2D, e neste caso R, = R?P. Dentro deste volume pode-se dizer que a forga de aprisionamento
é relativamente fraca e fora do volume a forca de aprisionamento é muito maior.

Segundo eles, o SMP significa um aumento no aprisionamento dos vortices quando o
comprimento de correlagdo 2D no plano R?*” se torna menor que a dimensdo lateral da
amostra. Com amostras menores que R2P nao haveria mudanga no regime de aprisionamento
dos vortices e portanto, auséncia de SMP.

Eles argumentam que o SMP desaparece quando o tamanho critico da amostra se torna

~1/2_ Porém,

menor que o comprimento de correlagio dos vortices no plano, R2P(T) ~ j.(T)
essa conclusdo ndo explica as observagOes experimentais para baixas temperaturas (7' <
15—20 K), onde amostras com tamanho da ordem de mm nao apresentam segundo pico, ou
seja, o tamanho da amostra é muito maior que R?P (veja figura 3.2).

Por outro lado, o desaparecimento do SMP pode ser muito bem explicado pela teoria da
instabilidade termo-magnética. A figura 3.14 mostra os pontos experimentais do trabalho de

Wang et al. determinados pela temperatura onde o SMP desaparece usando o procedimento
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mostrado na figura 3.13(c). Nesta figura os quadrados representam amostras retangulares
e os circulos representam amostras no formato de discos, cada amostra com um tamanho
diferente. A linha continua representa o ajuste pela expressao (3.1) da teoria da instabilidade
termo-magnética. Como se observa h4 um ajuste muito bom.

Gurevich e Vinokur [91] sugeriram que o SMP poderia resultar de um fluxo de corrente
nao uniforme para H < Hgpp(T') devido a inomogeneidades no material. A figura 3.15 mos-
tra o resultado deste trabalho, onde esta plotado a densidade de corrente critica em funcao
do campo magnético aplicado. Observa-se que com a diminui¢do do tamanho da amostra ha
o desaparecimento do SMP, ou seja, este modelo também prediz o desaparecimento do SMP
com a diminuicao do tamanho da amostra numa escala w. = ry/n, onde r é o tamanho da
inomogeneidade e n é o expoente da relacao E = E.(J/J.)™ que foi utilizada na aplicagdo do
modelo por eles proposto. Para amostras com tamanho w > w, observa-se o SMP enquanto

que para amostras com tamanho w < w,. h& o desaparecimento do SMP.

0.3

L . L . . L . L .
ul od 0z 03z 0.4 oL 0k oz 0s uj=] 1
BB

o

Figura 3.15: Densidade de corrente critica em fun¢do do campo magnético aplicado
para diferentes tamanhos de amostras. (a) w < ry/n, (c) w > ry/n.
Ver Gurevich and Vinokur [91].

Entretanto o expoente n diminui com o aumento da temperatura [4], o que leva a uma di-

minui¢ao do tamanho critico da amostra w, com o aumento da temperatura, comportamento
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este em desacordo com a observacao experimental do aumento de w. = r, com a tempera-
tura, observada na figura 3.14. Portanto ndo podemos usar este modelo para justificar o
desaparecimento do segundo pico na magnetizacao.

A seguir mostraremos resultados relativos a medidas de transporte em cristais de Bi2212
que sugerem a existéncia de uma rede de vortices acima da linha Hpror(T), a fronteira da

transicao de primeira ordem.

3.2 Rede de Vortices em Bi2212 acima da linha “FOT”

Normalmente, a medida de resisténcia é feita medindo-se a tensao em contatos posici-
onados dentro do caminho da corrente elétrica aplicada. A tensdo em supercondutores do
tipo II no estado misto é gerada pelo movimento dos vortices devido a forca de Lorentz que
age sobre eles. No entanto, se medirmos a tensdo em contatos localizados fora do caminho
da corrente, o sinal medido serd devido ao movimento dos vortices localizados nesta regiao
interagindo com os vortices que estao na regiao em que a corrente é aplicada. Com esta
geometria podemos sondar a correlagao espacial entre vortices.

Em compostos de Bi2212 a resisténcia planar nao local, o indicativo da rigidez ao cisa-
lhamento finito da rede de vortices, foi medida acima da transicdo de primeira ordem por
Eltsev et al. [92] usando a geometria de disco de Corbino. Entretanto eles concluiram que a
forte correlacio transversal vortice-vortice acontece na fase liquida de vortices [92].

Apresentaremos a seguir os resultados obtidos das medidas de transporte (resisténcia no
plano, local e néo local) num cristal de Bi2212 com campo magnético aplicado até 9T. Estes
resultados demonstram que a rede de vortices realmente existe sobre uma larga por¢ao do
diagrama de fases H-T e que também funde bem acima da fronteira da transi¢ao de primeira
ordem (FOT).

Em um cristal de tamanho 1,94 x 0,28 x 0,03 mm? foram feitos 6 contatos elétricos
eqiiidistantes (s ~ 180 mm) através da deposi¢ao de prata por “sputtering” ao longo de toda
sua largura com os fios de ouro sendo fixados no cristal com prata epo6xi, como descrito no
capitulo 2 . O “inset” da figura 3.16 mostra a geometria dos contatos. Nestes experimentos a
corrente dc foi aplicada nos eletrodos 1 e 4 (I14) e a voltagem foi medida simultaneamente na
regiao local (eletrodos 2 e 3, Va3 ) e na regiao néao local (eletrodos 5 e 6, Vig). A temperatura

critica a campo zero (T, = 87,7 K) foi determinada do méximo da derivada dR/dT e a
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largura de transigdo (AT, ~ 3 K) através do critério 90%T, - 10%T...
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Figura 3.16: Dependéncia da resisténcia “primaria” (Ris,23 = Via23/I14) € “secun-
daria” (Riss6 = Viase/l14) em fungdo da temperatura com campo
magnético H = 9T e corrente I;4 = 1mA. Linha tracejada indica
contribuicao parasitica em R4 56 resultante da distribuigao de corren-
te estimada pela equacao 3.3. “Inset” mostra a geometria dos contatos
da amostra.

As medidas de resisténcia apresentadas aqui foram feitas usando-se o PPMS com o campo
magnético aplicado ao longo do eixo-c cristalografico.

A figura 3.16 mostra a dependéncia da temperatura para ambas resisténcias: priméria
Rys23 = Viaos/114 e secundaria Ryss6 = Viase/l14 para um campo magnético aplicado de
9T e I4 = 1mA. Como pode ser visto nesta figura, R4 56 ¢ negativa no estado normal e
apresenta um “crossover” para valores positivos abaixo de uma certa temperatura dentro do
estado supercondutor.

A resisténcia negativa Ris56 que se desenvolve com o aumento da temperatura esta
relacionada com a distribuicao de corrente através da espessura do cristal, ou seja, ela tem

origem local. Usando a equacdo de van der Pauw [71]

R14’56 = —(UJR14,23/7TS) ln[(a + b) (b =+ c)/b(a =+ b + C)], (33)

72



Capitulo 3

onde a, b e ¢ sdo as distancias entre os eletrodos 1 e 4, 4 e 5, 5 e 6 respectivamente, w
é a largura da amostra (0,28 mm) e s é a distancia entres os contatos 2 e 3 (180 um),
n6s obtemos Ryss56(1"), representada na figura 3.16 por uma linha tracejada. O acordo
entre a resisténcia R4 56(7") calculada e medida é bem razoavel se levarmos em conta a alta
anisotropia cristalografica do Bi2212, a largura finita dos eletrodos e a provavel distorcao do

potencial elétrico ao longo das linhas de contato.

(a)

0,05

I:{14,56 (Q)

0,00 m

20

Figura 3.17: Resisténcias “primaria” Ri423(T) (a) e “secundéria” Ri456(T") (b) me-
didas para varios campos magnéticos e com I;4 = 1mA. As setas
indicam a temperatura Ty,q.(H) onde ocorre o pico em Ryy56(T, H).
Os simbolos em (a) e (b) correspondem aos mesmos campos.
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Na figura 3.17(a) e 3.17(b) temos Ry423(T, H) € Ri456(T, H), respectivamente, medidas
para varios campos magnéticos. Podemos observar da figura 3.17(b) que a resisténcia se-
cundaria positiva R4 56(7', H) surge e aumenta com a aplicacdo de campo magnético. Para
H > 2T, a resisténcia Ri456(7, H) apresenta um pico bem definido em uma temperatura

maxima Ty, (H) que diminui com o aumento do campo, ou seja, o pico é deslocado para

baixas temperaturas.
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Figura 3.18: Resisténcia “secundéria” Ri456(7T") medida com I14 = 100xA (simbolo
solido) e I14 = 1mA (simbolo aberto) para H = 2T (a) e H = 4T(b).
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Os resultados que apresentaremos nas figuras 3.18, 3.19, 3.20, 3.21 e 3.22 demonstram
que a contribuicdo positiva para R4 s6(7, H) origina-se da resisténcia ndo local, isto &, ela
nao esta relacionada com os efeitos da distribuicao de corrente.

A figura 3.18(a) mostra R4 56(7") medida com ;4 = 100pA (simbolo cheio) e 114 = 1mA
(simbolo vazio) para H=2T e a figura 3.18(b) mostra a mesma medida para H=4T. Na
figura 3.19 noés plotamos ARy456 = Rias6(l14 = 100pA) — Rigp6(l1a = 1mA) e ARyy93 =
Ri423(114 = 100pA) — Ry493([14 = 1mA) em fungdo da temperatura para o campo H = 27
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Figura 3.19: Diferenca ARi456 = Riase(l14 = 100pA) — Risse(l1a = 1mA) e
ARi1493 = Ria23(I14 = 1001 A) — R14,23(I14 = 1mA) contra tempera-
tura para H = 2T.

Das figuras 3.18 e 3.19 observa-se que:
(1) Quando a temperatura aproxima-se de T},,4,(H) vindo de baixas temperaturas, R4 56
torna-se maior para a menor corrente aplicada e o pico ARy456(7, H) ocorre a uma tempe-

ratura proxima de Tp,q, (note que ARy403 = 0, ou seja, Ri403 ¢ independente da corrente
aplicada (figura 3.19)),

(2) A dependéncia de Ry456 com a corrente persiste até aproximadamente 7, ou seja,

ela esta essencialmente relacionada ao estado supercondutor.

Observamos também que o efeito da corrente diminui com o campo, de forma que ele
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I:{14,56 / I214,23

Figura 3.20: Razao da resisténcia “secundéria” pela “priméria” Ri456 /R14,23 em
funcdo da temperatura para alguns campos magnéticos medidos com
114 = 1mA.

se torna desprezivel para H > 6T. Para T < T,,,,(H) a razdo R4 56/ R1493 aumenta com a
temperatura como pode ser visto na figura 3.20 para varios campos estudados. Todos estes
fatos experimentais dificilmente podem ser entendidos dentro de uma aproximacao local.

Certamente, o grande aumento da resisténcia nao local com a temperatura sobre um largo
intervalo de temperatura nao pode ser devido as correlacoes vortice-vortice no estado liquido
de vortices. Por outro lado, a ocorréncia da resisténcia nao local positiva pode surgir de um
movimento transversal correlacionado da rede de vortices [67]. A correlagdo vortice-vortice
planar acontecendo numa escala milimétrica também foi detectada nos experimentos usando
a geometria de disco de Corbino [92,93].

A razdo Rias6(T)/Ria23(T) < 1, veja fig. 3.20, pode ser resultado do efeito do aprisio-
namento dos vortices destruindo a ordem posicional de longo alcance na rede de vortices e
portanto levando a diminuicao da resisténcia nao local a grandes distancias. Com o aumento
da temperatura, a resisténcia R4 56(7") € a razao Rias6(7)/R14,23(7T") também aumentam de-

vido a diminui¢do da eficiéncia do aprisionamento dos vortices. Aproximando-se de T},q.(H),
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a razdo Ris56(7)/Ria23(T) comega a diminuir.

Por outro lado, a ocorréncia do maximo em ARy 56(7) em T & T,,4,(H ), como mostrado
na figura 3.19, descarta uma explicacdo trivial da reducdo de Ri456(7") acima de Teq(H).
Uma origem nao trivial deste maximo em Ry456(7) ¢ indicado também pela observagao de
uma divisao deste méximo em dois picos que ocorre para campos magnéticos abaixo de 1T,
veja fig. 3.21. A ocorréncia destes dois picos em Ry456(7") para campos baixos pode ser
entendido assumindo o aumento reentrante da eficiéncia do aprisionamento dos voértices no
intervalo T (H) < T < Tpa(H), o qual faz lembrar o fenémeno do “Peak Effect” (PE) [40,94].
Em acordo com a ocorréncia do PE, o aumento da resisténcia primaria R4 23(7") diminui em
T > Ty ~ T), como ilustrado na figura 3.23 para H = 0,3 T, onde dRy423(T, H)/dT versus T
é plotado. Um fenémeno similar ocorre na temperatura 77 (H) um pouco abaixo de T}, (H)
no limite de alto campo, veja figura 3.23 (o segundo pico da derivada dRy403(T, H)/dT

ocorrendo a temperatura T5(H) é relacionado a transi¢do supercondutor-metal normal).

4 T T T T T T T T
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v
I N
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Figura 3.21: Resisténcia “secundaria” Ry456(7") medida para varios campos baixos
com I14 = 1mA.

No limite de baixo campo, observamos também a supressao de R4 56(7, H) induzida pela

corrente para T > Ty, (H), veja a figura 3.22 para H = 0,17. Isto implica um estado de
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Figura 3.22: Resisténcia “secundéria” Ri4 56(7") medida para H=0.1T e duas cor-
rentes diferentes.

Figura 3.23: Derivada dR1423/dT em fungao da temperatura demonstrando uma
diminui¢do no aumento da resisténcia “priméaria” para T > T1(H)
que esta situada logo abaixo de T, (H) para altos campos (H >
2T') e coincide com Tpp(H) para baixos campos (H < 0.57). Na
temperatura T»(H) ocorre a transi¢do para o estado normal.
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vortices semelhante ocorrendo acima de T,,,, (H) (altos campos) e acima de T, (H) (baixos

campos).
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Figura 3.24: Momento magnético m em funcao da temperatura T para H = 50 Oe
(a) e H = 200 Oe (c) e suas respectivas derivadas dm/dT em fungéo
da temperatura (b) e (d) para os respectivos campos.

Medidas de magnetizacao em fun¢ao da temperatura para campos baixos mostraram ano-
malias caracteristicas da transicao de primeira ordem abaixo da temperatura de transicao
supercondutora. A figura 3.24 mostra medidas de momento magnético para dois campos,
H = 500e e H = 2000e. As curvas indicadas ZFC (“Zero Field Cooled“) foram feitas
aquecendo-se a amostra depois de resfrid-la em campo zero e as curvas indicadas FCC (“Field
Cooled on Cooling“) foram medidas resfriando-se a amostra em campo aplicado. Diferen-
temente das medidas de magnetizacao local onde a transi¢ao de primeira ordem se mostra
na forma de um salto bem visivel, em medidas de magnetizacao global a assinatura desta
transicao se mostra de forma mais sutil, j4 que a magnetizacao global é uma média sobre

toda a amostra. Para melhor observé-la, plotamos nas figuras 3.24(b) e (d) as derivadas
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dm/dT em fun¢io de T proximo a T, para H = 50 Oe e H = 200 Oe, respectivamente. Pelos
graficos das derivadas fica mais facil determinarmos a temperatura em que ocorre a transicao

de primeira ordem.

Os resultados acima descritos sao resumidos no diagrama H-T (Campo Magnético- Tem-
peratura) da figura 3.25 que discutiremos agora.
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Figura 3.25: Diagrama H-T (campo magnético - temperatura) construido com base
nos resultados experimentais (ver texto). A transicao de primeira

ordem Hpor(T) medida neste trabalho (O) e na referéncia [95] (x) é
mostrada.

A fronteira da transicao de primeira ordem obtida através das medidas de magnetizacao
é plotada na figura 3.25 junto com os dados da referéncia [95] medidos num cristal similar
de Bi2212. E evidente da figura 3.25 que em T ~ T,/2 0 Hpor(T) é aproximadamente 100
vezes menor que 0 H,,,,(T'), implicando que a correlagao vortice-vortice transversal de longo
alcance ocorre bem acima da transi¢ao de primeira ordem.

Este fato tem uma explicacao natural assumindo que a transicao de desancoramento
estd associada com a transi¢do de primeira ordem. Para H < Hpor(T) ~ ®/)\2, o médu-

lo de cisalhamento da rede de vortice diminui exponencialmente com o campo magnético,
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ces ~ (20/A2) (HA2,/®0)* exp[—(®o/HN2,)'/?], enquanto que para H > Hpor(T) ces =~
(e0/4®¢)H, ou seja, cgg aumenta linearmente com o campo [4,96], onde g9 = (Pg /47 \ap)>.

Em outras palavras, para H < Hpor(T') a interacdo entre vortices e desordem é maior
que a interacao vortice-vortice resultando num aprisionamento forte dos vortices no regime de
baixo campo (note que para H < Hpor(T) liquido de vortice aprisionado é esperado [6]).
Com o aumento do campo magnético, cgs(H,T) e, conseqiientemente, a interacdo entre
vortices, aumenta e a rede de vortices desacopla-se da rede atomica em Hpor(T).

Usualmente, a transicao de desancoramento em supercondutores de alta temperatura
critica é bastante abrupta [95]. Nos enfatizamos aqui que além da explicacdo teorica da
transigdo de desancoramento abrupta [97,98], uma evidéncia experimental da transi¢io flu-
tuante induzida por campo magnético foi recentemente reportada na literatura [99]. Para
H > Hpor(T) e baixas temperaturas, cgs(H,T) € fracamente dependente da temperatura.
Neste regime, a rede de vortices torna-se mais ordenada com o aumento da temperatura
devido a supressao da eficiéncia do aprisionamento de vortices pelas flutuacoes térmicas,
resultando no aumento da resisténcia nao local com a temperatura.

Esta observacao estd em excelente acordo com a difracao de segunda ordem nos experi-
mentos de espalhamento de néutrons de baixo angulo [55], que revela a formacdo de uma
rede de vortices mais ordenada com o aumento da temperatura a temperaturas e campos
magnéticos intermediarios. Entretanto, o modulo de cisalhamento cg6(H, T') rapidamente di-
minui aproximando-se tanto do campo critico superior H.(7) como da fronteira da transi¢ao
de fase de fusdao H,,(T) < He(T). Em ambos os casos, a rede de vortices pode adaptar-se
melhor ao potencial de aprisionamento [40,94| levando a uma redugao do sinal ndo local em
T > Ty(H), veja fig. 3.21.

H4 dois cenarios plausiveis que podem ser considerados para a ocorréncia do minimo
em Ry456(7T, H). A primeira possibilidade é que a flutuagao térmica diminui efetivamente o
potencial de aprisionamento rearranjando a rede de vortices que leva ao aumento reentrante
de Rysp6(T, H) com o aumento da temperatura. Em T = Tj»(H) a rede de vortices se
funde ou o parametro de ordem supercondutor diminui devido a grande flutuacao em sua
amplitude: ambos os efeitos anularao a resisténcia nao local.

Por outro lado, o minimo em R456(7) que ocorre a temperaturas dependentes do campo
Tmin(H), veja figura 3.21, pode coincidir com a temperatura de transi¢ao de fusdo T,,(H)
na presenca de desordem [100-102]. Desta forma, num estreito intervalo de temperatura

acima de T,,(H), a viscosidade devido a uma energia de cruzamento finita Uy (H,T) do
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liquido de vortices emaranhados [103,104] pode levar ao retorno da resisténcia nao local.
Com o aumento da temperatura, Uy (H,T) diminui [104]. Assim a resisténcia nio local sera
suprimida junto com o estado de vortices emaranhados na temperatura de desacoplamento
Tp(H) = Tye(H) > T,,(H) acima da qual as flutuagdes dos vortices tem um carater bidi-
mensional (2D). Este segundo cenério concorda com a supressao da resisténcia Ri456(H,T)
induzida pela corrente para T > T,,;,(H) devido ao corte dos vortices induzido pela corrente

e posterior reconexao [105].

0,5}
04}
—_— 0,3 I v E_
3
T o2f w
REDE DE LINHAS |
041}  DEFLUXO
0,0 . | \ 1 \ L :
65 70 75 80 85

Figura 3.26: Porcdo de baixo campo (H < Hsp_sp) do diagrama H-T. (o)-
H(T)in); a linha solida corresponde a equagdo 3.5 que descreve a
fusdo da rede de vortices; B = 1,567, Teg = 89K. (V)-H(Tp2); a
linha tracejada corresponde a equacao 3.6 que descreve a transicao de
desacoplamento 3D-2D no estado liquido de vortices.

Ha também uma impressionante correspondéncia entre os resultados experimentais e a
parte de baixo campo do diagrama H-T proposto por Glazman e Koshelev [11] para super-
condutores lamelares, veja figura 3.26. Na verdade, H(T,,:,) pode perfeitamente ser descrito

pela linha de fusdo do modelo tedrico tridimensional (3D) [4,11,96]
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H,,(T) = ®¢eacy /(kpT)*T?, (3.4)

onde I' = \./ Ay € o fator de anisotropia, A\, é o comprimento de penetragio fora do plano e

c, = 0,1 —0,4 é o nimero de Lindemann. A equacao 3.4 pode ser reescrita na forma:

H,(T) = B(1—t*)*/t, (3.5)

onde t = T,,/Tw, Ty € a temperatura de transicdo na aproximacdo de campo médio e
B = ®}c} /256 (kpTw)?T2A\%,(0), conforme equagao 1.18. O ajuste nos da um valor de
B = 1,5T (veja figura 3.26). Tomando um campo de “crossover” dimensional para nosso
cristal Hyp_op = ®y/(T'd)? ~ 0,5T que separa a flutuagiao dos vortices 3D (H < Hsp_sp) €
quase-2D (H > Hsp_5p), nos obtemos T' & 40 (aqui d = 15A¢ a distancia entre as camadas
de CuO, acopladas fracamente). Assim, com Ag(0) ~ 1000A obtém-se um valor razoavel
para o nimero de Lindemann c;, = 0, 23.

Por outro lado, H(1,2) pode ser melhor aproximado pela dependéncia (veja figura 3.26)

Hp(T)=C(T.-T)/T, (3.6)

que descreve a transicao do desacoplamento do liquido de vértices induzido termicamente
na vizinhanga de 7T, [11]. Aqui C = ap®}/dksT.(47)\.)?, e ap é uma constante. Com o
parametro de ajuste C' =4,4T e I' ~ 40, temos ap ~ 1. O aparente cruzamento das linhas
H,.(T) e Hp(T) vista na figura 3.26 origina-se da penetracdo dentro da regido critica de
flutuagdes supercondutoras, veja referéncia [106].

Para H > 0,57, H(T,) e H(T,2) comecam a unir-se e para H > 27T uma simples
transi¢do na matéria de vortices acontece em T, (H). Para H > H3p_sp, a teoria [11]
prevé que H,,(T) aproxima-se da temperatura de fusdo de uma camada supercondutora de
CuO, T2P = (kp8m/3)~ldey (conforme equagdo 1.21) de acordo com:

Hy(T) 2 Hap-op exp{0[T5° /(T — T;°)]"}, (3.7)

onde b ~ 1, e v = 0,37. A figura 3.27 demonstra um bom acordo entre a equagao 3.7
e a fronteira experimental H(T,.;) para H > 4T. O ajuste nos da Hizp_op = 0,747 e
T2P = 46,3 K (Mg =~ 12004).

Tomando todos os dados juntos nés somos levados a concluir na ocorréncia da fusao da
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Figura 3.27: Por¢ao de alto campo (H > Hsp_op) do diagrama H-T; (¢) -
H(T),4z), a linha solida foi obtida da equacdo 3.7 com Hsp op =
0,74T e T2P = 46,3 K.

rede de vortices e a transicao de desacoplamento associados com as fronteiras de baixo campo
H(T\in) € H(T)2) respectivamente, como também na fusdo do sélido quase bidimensional
que acontece ao longo da fronteira H(Ty,q.) para H > Hzp op. O efeito da corrente na
resisténcia nao local medida para ambos T' > Tyin(H) € T > Tpaz(H) e sua diminuigao com
o aumento do campo sugere a ocorréncia do liquido de vortices emaranhados para campos
baixos e intermedidrios. Nos enfatizamos que os resultados obtidos indicam um aumento do

aprisionamento no estado liquido de vortices, estando de acordo com [11,100-102].
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Conclusao

Descobrimos que o segundo pico na magnetizacdo (SMP) que ocorre em campos baixos
e para T < 40 K desaparece com a reducao do tamanho do cristal. Este efeito pode ser
explicado em termos da teoria da instabilidade termo-magnética. Mostramos que o SMP
estd intimamente relacionado com saltos na magnetizacao observados para temperaturas 7' >
40 K e que também desaparecem com a diminuicao do cristal. Sugerimos que o movimento
plastico dos vortices inicia estas instabilidades.

Através de medidas nao local da resistividade observamos correlagoes vortice-vortice mui-
to acima da fronteira de transi¢do de primeira ordem Hpor(T), que hoje é interpretada
como uma transicao de fase solido-liquido da rede de vortices. Mostramos que esta fron-
teira pode ser entendida como uma transicao de desancoramento da rede de vortices. Para
H(T) < Hpor(T) a interacdo entre vortices e desordem é maior que a interagdo vortice-
vortice, o que resulta num forte aprisionamento dos vortices no regime de baixo campo.
Para H(T) > Hpor(T) a rede de vortices se torna mais ordenada com o aumento da tem-
peratura e/ou campo magnético devido a diminui¢do da eficiéncia do aprisionamento de

vortices pelas flutuagdes térmicas e ao aumento do cgg(H).
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Parte 11

Transicao Tipo Supercondutor-Isolante

Induzido por Campo Magnético em
Grafite
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Capitulo 5

Introducao

5.1 Supercondutividade em Materiais Baseados em Car-

bono

O carbono é um dos elementos mais abundantes na natureza. Além de todos os compostos
organicos e da propria vida que é baseada nele, ele apresenta varias formas alotropicas, sendo
as mais simples o diamante e o grafite e as mais complexas os nanotubos e fulerenos (Cg).

O grafite (do grego I'pagern, escrever) é composto de atomos de carbono ligados em forma
de hexigonos num sistema planar de anéis. Os planos sao mantidos ligados por forcas de van
der Waals. Estes planos sao empilhados na seqiiéncia AB AB ao longo do eixo ¢ cristalografico
como mostrado na figura 5.1. O grafite cristalino pode ser encontrado na natureza em minas
de carvao ou chumbo ou pode ser sintetizado, neste caso da-se o nome de grafite Kish.
Como uma alternativa comum pode-se usar grafite pirolitico altamente orientado (HOPG
- “Highly Oriented Pyrolytic Graphite”), que consiste numa rede policristalina de graos de
grafite orientados aleatoriamente ao redor do eixo ¢ comum [107].

Os fulerenos, também chamados de Cgy, sao compostos de 60 d4tomos de carbono for-
mando uma esfera com 20 hexagonos e 12 pentigonos. Esta forma alotrépica do carbono
foi descoberto em 1985 por H. Kroto e R. Smalley [108] e levou a um grande aumento do
nimero de pesquisas sobre este material. Nanotubos de carbono sao estruturas relacionadas
com os fulerenos e que consistem de cilindros de grafeno (um plano simples de grafite enro-
lado) e que podem ter as extremidades fechadas e varias camadas. Estas estruturas foram

descobertas por S. lijima [109] em 1991 enquanto estudava o material depositado no catodo
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de fornos a arco durante a fabricacao de Cg.

Figura 5.1: Estrutura cristalografica do grafite com os parametros da rede crista-
lina a = 2,46A e ¢ = 6,70A. Da referéncia [110].

Supercondutividade em compostos de grafite intercalado com metais alcalinos pesados
(K, Rb, Cs) é conhecida ha muito tempo [111], com T, entre 0,02K e 0,55K [112]. Mais
recentemente intercalacdo com metais alcalinos leves (Li, Na) elevou T, para valores entre
1,9K e 5K [113,114], porém as amostras se mostraram instaveis, com a temperatura de
transicao sendo suprimida quando mantidas a temperaturas 7" > 100K por alguns minutos.
Nestes compostos o intercalante age como doador, ocorrendo uma transferéncia de carga
do intercalante para a camada de grafite, resultando em banda s parcialmente completa no
intercalante e banda 7 parcialmente completa do grafite, ou seja, ocorre uma dopagem do
grafite com elétrons [115]. Neste modelo é assumido que a supercondutividade advém do
acoplamento entre as bandas s e 7.

Com a descoberta dos compostos Cgy e nanotubos, dopagem com metais alcalinos elevou
a temperatura de transi¢do para T, = 40 K em Cs3Cg sob pressio [116]. Véarios outros
compostos de Cgo dopados com metais alcalinos apresentam T, < 40 K [117].

Recentemente, a descoberta de supercondutividade em MgB; com T, = 39 K [118] des-

pertou novo interesse no estudo do grafite. Eles sdao similares estruturalmente, eletronicamen-
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te e com relagao a supercondutividade. A estrutura do B no MgB, é idéntica & estrutura
do grafite, com B formando planos hexagonais intercalados por Mg formando uma rede
triangular fazendo o papel de ion intercalante, como no grafite intercalado com sédio, por
exemplo. Devido a esta descoberta, torna-se interessante estudar o comportamento do gra-
fite para determinar por que MgB, é supercondutor abaixo de 39 K e o grafite intercalado
somente abaixo de 5K.

Do mostrado acima, supercondutividade em materiais de carbono apresenta uma grande
oportunidade de pesquisa. Recentemente, reportamos a ocorréncia de “loops” superconduto-
res em grafite pirolitico altamente orientado [119] acima da temperatura ambiente dependente
do tratamento térmico a que foi submetido a amostra. Um exemplo disto estd mostrado na
figura 5.2, onde plotamos a magnetizagdo em funcao do campo magnético para uma amos-
tra de grafite pirolitico altamente orientado. O “inset” mostra a medida original, com o
“background” diamagnético tipico do grafite, como veremos mais adiante; ap6s a subtracao
deste “background” encontramos um “loop” tipico de um material supercondutor [119]. Além
disso, dopando grafite com enxofre, observamos claramente supercondutividade local abaixo
de 35 K [120] (veja também Moehlecke et al. [121] e Hai-Peng et al. [122]).
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Figura 5.2: "Loop” de histerese magnética para uma amostra de grafite pirolitico
altamente orientado (amostra HOPG-2, mais detalhes nos capitulos
seguintes). O “inset” mostra a medida original, sem a subtracdo do
“background” diamagnético.
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Nesta tese, porém, estudaremos as propriedades de transporte do grafite puro na sua
forma pirolitica altamente orientada e em cristais Kish. Em especial, o foco principal sera
dado & transigdo do tipo supercondutor-isolante por nos descoberta recentemente [123].

A seguir, faremos uma introdugao do processo de producao do grafite conhecido como
grafitizacao e das propriedades estruturais e eletronicas. Apds o que descreveremos as teorias
das transicoes metal - isolante e supercondutor - isolante que podem explicar os resultados

experimentais observados no grafite.

5.2 Grafitizacao e Propriedades Fisicas do Grafite

Grafitizacao ¢ o nome que se da ao processo de formagao do grafite a partir de compostos
formados por carbono, como, por exemplo, metano, benzeno, poliacrilonitrila (PAN) e outros
polimeros através de varios processos quimicos e tratamentos térmicos.

Grafite pirolitico € um material sintético feito normalmente pelo processo de CVD (“Che-
mical Vapor Deposition“) de hidrocarbonetos gasosos. O processo de grafitizagdo ocorre em
duas etapas: a conversao do material organico original em carbono s6lido e varios componen-
tes volateis através de pirélize e a conversao do carbono depositado em grafite. A pressao e a
temperatura em que ocorre este processo é de fundamental importancia para as propriedades
fisicas do produto final. A deposicdo a altas pressoes (10 - 30 MPa) e em temperaturas até
3600°C permitem uma grande orientacao na deposicao. Grafite feito deste modo é altamente
orientado, dai o nome grafite pirolitico altamente orientado.

As ligacoes quimicas nos planos sao covalentes com hibridizacao sp? e uma distancia
C-C de 1, 42A(veja figura 5.1). As ligacoes entre planos sdo fracas, do tipo Van der Waals.
A condugao elétrica se da pelo orbital p, que nao toma parte nas ligagoes quimicas. A
sobreposicao destes orbitais é maior nos planos que entre planos, o que causa uma grande
anisotropia nas propriedades de transporte. Por exemplo, a temperatura ambiente, 5—: ~ 10%,
pe € a resistividade ao longo do eixo-c e p, é a resistividade ao longo dos planos [124,125].

O comportamento da resistividade é fortemente afetado pelo tratamento térmico ao qual
a amostra é submetida apds a grafitizagao. Na figura 5.3 mostramos a resistividade em
funcao da temperatura para véarias amostras com diferentes tratamentos térmicos. Quanto
maior a temperatura do tratamento térmico, maior a perfeicio da amostra em comparacao

com um cristal. Observa-se que a resistividade para amostras com tratamento térmico a
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temperaturas mais altas se aproxima do comportamento para monocristais, porém nenhuma
delas se compara ao monocristal. Isto é devido a defeitos residuais que permanecem na

amostra.
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Figura 5.3: Resistividade de fibras de carbono derivadas de benzeno depositado por
CVD em func¢ao da temperatura. Curvas feitas para varios tratamentos
térmicos, indicados na figura, sao comparados com um monocristal de
grafite. Da referéncia [107].

Por outro lado, é sabido que o grafite apresenta um sinal magnético fortemente dia-
magnético para ﬁ”? Lembrando que a susceptibilidade resulta de varias contribuigoes,

X = Xorb + Xo + Xp, onde X é a contribuicdo diamagnética dos elétrons da casca fechada
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(diamagnetismo de Larmor), x, = $?v(€) é a contribuigdo paramagnética do spin (Pauli

paramagnetismo), onde [ = Qe—n’;lc é o magneton de Bohr, v(¢) é a densidade de estados e

4 4 . 2 , . . o~ . L,
m é a massa do elétron livre, e xop = —%6* v(e) é a contribuicao orbital dos elétrons de

valéncia (diamagnetismo de Landau), onde 5* = ;<

e m* é a massa efetiva dos portadores

(m! = 0,058m e mj = 0,04m, onde m; é a massa efetiva dos elétrons majoritarios e m}

, o . 2
é a massa dos buracos majoritarios). Assim temos que % = —% (T;”) . Como no grafite
D

m* ~ 0,05m, isto resulta em um forte diamagnetismo.

Como vimos, a alta anisotropia do grafite faz com que se possa considera-lo como um
sistema quase bi-dimensional, o que por sua vez deve ser levado em consideracao quando
se estuda suas propriedades de transporte. A seguir veremos o comportamento de sistemas

bi-dimensionais com relacao a possiveis transicoes entre estados condutores e isolantes.

5.3 Transicao Metal - Isolante em 2D

De acordo com a teoria de escala da localizagdo [126] ndo pode existir um estado me-
talico em duas dimensoes na auséncia de campo magnético. Dentro desta teoria, todos os
portadores em um sistema bi-dimensional (2D) infinitamente grande e a temperatura zero
estao localizados. Com a diminuicao da temperatura, é esperada que a resisténcia aumente
logaritmicamente (localizagdo fraca) ou exponencialmente (localizagio forte), se tornando
infinita com T — 0. Apesar desta teoria ter sido feita para sistemas 2D de particulas nao
interagentes, trabalhos tedricos subseqiientes mostraram que interacées fracas entre elétrons
aumentava ainda mais a localizacdo [127]. No limite oposto de interagdes muito fortes entre
particulas, é esperado que um sistema de elétrons 2D se torne um cristal de Wigner; mesmo
na presenca de pouca desordem, é esperado que tal cristal seja ancorado, de modo que o
sistema de elétrons cristalizados nao possa conduzir a temperatura zero. Portando, nao é
esperado que sistemas bi-dimensionais sejam condutores em qualquer limite de interacoes
entre portadores.

Experimentos realizados no inicio dos anos 80 em diferentes sistemas 2D confirmaram
estas previsoes. Filmes metélicos finos e Si MOSFET (“Metal-Oxide-Semiconductor Field-
Effect-Transistor) mostraram o aumento logaritmico da resistividade como esperado [128-
130]. Para baixa densidade de elétrons, um crescimento exponencial da resistividade em Si

MOSFET em fungdo do inverso da temperatura foi reportado [130]. A concordancia entre
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teoria e experimento era convincente e, por quase duas décadas, a questdao se um estado
condutor é possivel em 2D era considerada resolvida.

No entanto, de tempos em tempos, apareciam indicagoes de que a visao aceita poderia
nem sempre estar correta. Alguns resultados experimentais sugeriam a possibilidade de um
estado metalico em 2D. Analisando dados experimentais obtidos para heteroestruturas de
GaAs/AlGaAs, Gold [131] concluiu que uma transigdo metal - isolante existia em amostras
limpas (sem defeitos).

Recentemente, estudos sisteméaticos da dependéncia da resisténcia com a temperatura em
campo magnético nulo em sistemas bi-dimensionais dilutos e com pouca desordem sugeri-
ram que esta transicdo metal - isolante poderia ocorrer. (Como a resisténcia de um filme
é proporcional ao seu comprimento e inversamente proporcional a sua largura, a resisténcia
superficial do filme, descrito como R, é independente do tamanho da area superficial, mas
nao da espessura do filme. Rg = p é usado para caracterizar o comportamento resistivo em
duas dimensées). Comportamento metélico (resistividade que decresce com a diminui¢ao da
temperatura) foi observado até as temperaturas mais baixas acessiveis para densidades de
elétrons (ns) ou buracos (ps) acima de uma densidade critica n. (ou p.). Abaixo desta densi-
dade critica, o comportamento da resisténcia é isolante, assim sugerindo que uma transicao
metal - isolante em duas dimensoes ocorre quando a densidade de portadores é variada. Na
densidade critica, a resisténcia é quase independente da temperatura e da ordem da unidade
quantica de resisténcia, h/e? ~ 25,6 kQ.

Kravchenko et al. observaram uma transi¢ao entre um comportamento metalico e um
comportamento isolante induzida pela variacao na densidade de portadores em um sistema
eletrénico bidimensional com baixa densidade de portadores e alta mobilidade em MOSFET
de silicio [132-138|. Ao passo que para densidade de portadores abaixo do valor critico a
resisténcia aumenta de modo monotdnico com a diminui¢ao da temperatura, para densidade
de portadores acima do valor critico a resisténcia diminui com a diminuicao da temperatura.
A densidade de portadores na qual ocorre a transicio ¢ da ordem de 10 e¢m~2. Transicdo
analoga foi encontrada para sistemas bidimensionais de buracos [139,140].

A aplicacdo de um campo magnético externo da ordem de alguns tesla suprime o compor-
tamento metalico e gera uma enorme magneto-resisténcia positiva nos dois lados da transi-
¢ao. Nem o comportamento metalico nem sua supressao pelo campo magnético é entendido
atualmente. Exemplos destes comportamentos sao mostrados nas figuras 5.4 e 5.5, onde ve-

mos a dependéncia da resistividade em funcao da temperatura para diferentes densidades de
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Figura 5.4: Resisténcia em funcao da temperatura para Si MOSFET em diferentes
densidades de elétrons. Da referéncia [132].

elétrons na auséncia de campo magnético (figura 5.4) e a resistividade em fungao da tempe-
ratura para uma dada densidade de elétrons e para diferentes campos magnéticos aplicados
(figura 5.5).

Um numero de explicagoes tem sido baseadas na possibilidade de supercondutividade no
gas de elétrons 2D interagentes (veja, por exemplo, Phillips et al. na ref. [141] e figura 5.9).
Este cenério é tentador por causa das similaridades entre a transicao metal - isolante em 2D
e a transi¢ao supercondutor - isolante em filmes finos metéalicos [142] e também porque um

campo magnético suprime o estado condutor nos dois casos, levando a uma saturacao da
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Figura 5.5: Resisténcia em funcao da temperatura para diferentes campos magné-
ticos aplicados paralelos & superficie de uma amostra de Si MOSFET
com densidade de elétrons de 8,83 x 10'% cm 2. Da referéncia [133].

resisténcia. Veremos a seguir esta transicao supercondutor - isolante.

5.4 Transicao tipo Supercondutor - Isolante

Grande interesse foi recentemente retomado ao assunto pela possibilidade de que a ex-
tingao da supercondutividade induzida por desordem ou campo magnético em sistemas bi-

dimensionais no limite de temperatura zero poderia ser uma transicao de fase quantica.
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O premio Nobel de 1977 foi concedido a Mott, van Vleck e Anderson pela formulacao
do principio de localizagdo para sistemas eletronicos desordenados [143]. Por este principio,
férmions em duas dimensoes ficariam localizados devido a desordem e portanto nao existiria
fase condutora, independente do grau de desordem.

Por outro lado, é conhecida a ocorréncia de supercondutividade em sistemas bidimensi-
onais. Com isso hé a formacgao de pares de Cooper, portadores com carga 2e que seguem a
estatistica de Bose, e para os quais o principio da localizacao nao é suficiente, uma vez que
eles apresentam coeréncia de fase macroscopica.

O estudo da supercondutividade em 2 dimensoes abre uma grande oportunidade de pes-
quisa para se investigar a competicao entre a interagao atrativa responsavel pela supercon-
dutividade e os efeitos de quebra dos pares devido a localizagdo e o aumento da repulsao
Coulombiana devido a desordem. Considerando que a supercondutividade é uma manifes-
tacao da coeréncia de fase de longa distancia entre pares de elétrons, localizacao eletronica
envolve uma limitacao da extensao espacial das fun¢oes de onda, que impede o pareamento.

Em uma série de experimentos, o grupo de A. M. Goldman [144-149] investigou a tran-
sicao supercondutor-isolante em filmes metalicos amorfos ultra-finos. A transicdo de iso-
lante para supercondutor foi induzida pelo aumento da espessura do filme; na transicao
surge uma fase metédlica com resisténcia superficial finita para 77 — 0 na vizinhancga de
Rp = h/4e* = 6450, a resisténcia quantica para pares de elétrons.

Transicao supercondutor-isolante induzida por campo magnético externo foi encontrado
em filmes amorfos de bismuto [149], 6xido de indio [150,151] e molibdénio-germéanio [152].
Transi¢ao analoga foi encontrada em supercondutores de alta temperatura [153] e sistema
de jungoes Josephson [154].

Para esta transi¢do, Fisher et al. [155,156] desenvolveram uma teoria de escala baseada no
principio de dualidade entre pares de Cooper e vortices [157]. Transformacoes de dualidade
sao métodos mateméaticos que relacionam as propriedades fisicas de um sistema com as de
outro. Se tal transformacao existe, os sistemas sao ditos serem duos um do outro. Podemos
ver um supercondutor bidimensional a temperatura zero como um condensado de Bose de
pares de Cooper. Neste sistema, uma importante excitacao é um vortice, que é um defeito
topoldgico pontual na funcao de onda do condensado. Se um bdson se move ao redor do
vortice, a fase varia de 27; associado com esta variacdo na fase ha uma corrente circulante.

Como vortices em 2D sao defeitos pontuais, é possivel realizar a transformacao de du-

alidade que intercambeia os papéis de particulas e vortices. Deste modo, pode-se imaginar

98



Capitulo 5

os vortices como os graus de liberdade fundamentais e considera-se que a fun¢do de onda
do sistema quantico dependa da posi¢ao dos vortices e nao mais das particulas. Do mesmo
modo como um vortice era um lugar onde a fase da fung¢ao de onda das particulas variava
de 27, agora uma particula é um lugar onde a fase da fun¢ao de onda do vortice varia de 27.

Na fase supercondutora os bosons (pares de Cooper) estao condensados. Isto faz com
que na auséncia de campo magnético externo, vortices e anti-vortices se atraiam fortemente
e se tornem confinados. O fluxo de vértices e portanto a voltagem vai a zero, indicando que
a corrente flui sem dissipagao, ou seja, temos um supercondutor. Com a aplicacao de campo
externo s6 teremos fluxo de corrente sem dissipacao se os vortices estiverem aprisionados,
como mostramos na primeira parte desta tese.

Vamos considerar agora o limite oposto, no qual graos metalicos nos quais os pares de
Cooper se formam sao muito pequenos e estao muito separados uns dos outros, de modo
que fica dificil para os pares tunelarem entre graos. Neste limite fica facil para vortices se
moverem ao redor rapidamente. Isto causa as excitagoes de carga a ficarem confinadas e
entao temos um isolante. Sob a transformacao de dualidade podemos pensar no isolante
como um condensado de Bose de vortices. As particulas originais agora parecem vortices
fortemente confinados. De fato, no isolante, como no supercondutor, nao hé dissipacao, isto
é, se aplicamos voltagem, nao ha fluxo de corrente, portanto a poténcia dissipada é P=IV=0.

O fluxo sem dissipacao de vortices na fase isolante é assim o duo da supercondutividade.
Note que quando cargas e vortices trocam de lugar, voltagem e corrente também sao trocados.
Carga se movendo produz corrente enquanto vortices se movendo produzem tensao.

Em resumo, a fase supercondutora é caracterizada pela localizagao dos vortices e uma
condensacao de Bose dos pares de Cooper, havendo assim conducao sem dissipacdo. Na fase
isolante ocorre o caso contrario: vortices estao condensados enquanto os pares de Cooper
estao localizados, nao havendo portanto conducao.

Com isso podemos determinar porque na transi¢ao aparece uma resisténcia de 64508 =
h/4e*: quando o sistema muda de supercondutor para isolante, ambos vortices e cargas
se movem. Um fluxo de pares de Cooper resulta em uma corrente I = 2e(dn/dt)., onde
(dn/dt). é o fluxo de pares de Cooper. Vortices se movendo em angulo reto com a corrente
produzem uma voltagem V = (h/2e)(dn/dt),, onde (dn/dt), é o fluxo de vortices. Quando
ha a transformacdo de dualidade, vortices e cargas se comportam identicamente e as duas
derivadas sdo idénticas, portanto a resisténcia R = V/I resulta em h/4e?.

Na base desta teoria esti o principio da incerteza de Heisenberg relacionando localizacao
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e coeréncia de fase dos pares de Cooper. A localizacao dos pares de Cooper implica na
perda de coeréncia de fase, resultando em um estado isolante. Por outro lado, havendo
coeréncia na fase faz com que os pares de Cooper se tornem delocalizados, resultando em
supercondutividade. Como o ponto crucial nesta transi¢cao é a incerteza quantica, ela é uma
transicao de fase quantica.
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Figura 5.6: Desenho esquemético da escala de uma transicdo supercondutor-
isolante. (a) Dependéncia da resisténcia em funcdo da temperatura
para diferentes valores do parametro de inducdo, as trés curvas supe-
riores estao na fase isolante e as trés de baixo na fase supercondutora.
(b) Escala da resisténcia, as curvas das fases supercondutora e isolante
se sobrepoem, respectivamente, acima e abaixo da transicao.

Apesar de ter sido prevista para T = 0, esta transicdo pode ser observada para tempe-
raturas finitas devido a flutuacoes criticas. Em sistemas ordenados, esta é uma transicao

de primeira ordem, enquanto que para sistemas desordenados, ¢ de segunda ordem. Neste
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caso pode-se aplicar a teoria de escala. A descri¢do desta transi¢ao proxima ao regime de
flutuacao é feita pelos expoentes criticos v e z definidos como comprimento de correlagao e

a energia caracteristica do sistema [155, 156]

£~ o™

Q~o* (5.1)

como funcao de 9, a diferenca entre o parametro de indugdo da transicdo e o parametro

critico, na vizinhanga da transi¢do. Para o caso da transicao induzida por campo temos
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Figura 5.7: Resisténcia em funcéio da variavel de escala, t|B — B|, t = T /%,

para dezessete temperaturas, de 0,14 a 0,5 K para um filme amorfo de
Bi. Da referéncia [149].

A escala critica pode ser expressa como

R=R.f (5T—z%) , (5.3)
com diferentes funcoes de escala f para a fase supercondutora e isolante. R, é a resisténcia
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superficial na transi¢io, que resulta em h/4e* para uma interagao entre pares de Cooper
logaritmica com a distancia (~ Inr), do mesmo modo que para os vortices. De fato interacao

! causa uma reducdo na resisténcia. Para os expoentes

entre pares de Cooper como ~ 7~
criticos a teoria prevé z = 1 e v < 2/d (d é a dimensionalidade do sistema), resultando entao

zv < 1, para o caso da transicao induzida por campo.

—— e e
T 14 "
001
1400 - T Qﬂ——- ]
A
— L e —
p— ———. =]
S - S
] s
OC 13004 12003 20 40 1
T
T (a)
1200 T T T T T
0.02 0.06 0.10 0.14 0.18 0.22
T[K]
1500 . . . SN
() H‘?E_c’/,
S, 1300 R .
o ‘\gi"\
oc H<Hc N
1100-
g . .
E' 40 R 20mK 50\‘
5 20 | ©
& O — y i
= 0.01 0.1 1
1/
IH-HGI/T =

Figura 5.8: (a) Resisténcia de uma amostra de MoGe em fungdo da temperatura
para campos B=1,3; 1,26; 1,23; 1,21; 1,2 e 1,18 T. O inset mostra
a resisténcia em fungdo do inverso da temperatura. (b) Escala da
resisténcia para 7' > 100mK com H, = 1,21T e zv = 1,33 + 0, 05.
Da referéncia [158].

Se a resisténcia varia de acordo com os argumentos de (5.3), entdo as curvas colapsam

em cada caso para diferentes valores dos parametros de inducao para as fases isolante e
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supercondutora. A figura 5.6 mostra uma representagao esquematica de tal comportamento.

Este comportamento pode ser encontrado em transicoes induzidas por campo em filmes
de bismuto amorfo [149], 6xido de Indio [150,151], Molibdénio-Germanio [152]. A transi¢do
em bismuto é de especial interesse pois este material exibe virias semelhancas com o grafite.

A escala neste caso resulta em

2v=0,7%£0,2.

Na figura 5.7 mostramos a escala para um filme amorfo de bismuto de acordo com o
trabalho de Markovic et al. [149]. Para filmes de Mo-Ge, como mostrado na figura 5.8, a
escala resulta em zv = 1,33 £+ 0,05 [158] e na figura 5.9 a escala para Si MOSFET resulta
em a=zv=0,6+0,1][141].
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Figura 5.9: Escala da resisténcia conforme teoria da transicao supercondutor - iso-
lante para Si MOSFET (veja também figura 5.5). H, = 9,5kOe e
a=0,6+0,1. Da referéncia [141].

Para a transicao induzida pela variacao da espessura do filme em camadas amorfas de
filmes metalicos, expressdes similares resultam para a escala critica [155,159], que também
foram verificados experimentalmente [149,155,160], inclusive no caso de supercondutores de
alta temperatura [153].

No caso da transicao supercondutor-isolante tratada aqui nao se vé a resisténcia indo a

zero, mas uma saturagao a baixas temperaturas. Este comportamento também é encontrado
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no caso de filmes supercondutores de MoGe [158] e, como veremos mais adiante, em grafite
também.

Na regiao fora da saturagao a transicao exibe a escala critica com a densidade de por-
tadores [132,134]. A fase condutora é suprimida pela aplicagdo de campo elétrico [135] e
magnético [161], resultando em um expoente de escala critica zv = 0,6 para o tltimo caso.

Recentes teorias tentam também explicar o comportamento da resistividade no grafite

baseadas na ocorréncia da chamada catélise magnética (MC), que veremos a seguir.

5.5 Catalise Magnética

Modelos relativisticos tem sido reconhecidos a muito tempo como teorias eficientes para
a descricao de excitagoes de comprimento de onda longa em sistemas de matéria condensada
(para uma revisao veja referéncia [162]). Em particular, eles podem ser aplicados para uma
ampla classe de sistemas (quase-) planares. Neste caso, as teorias relativisticas correspon-
dentes sao 2+1 dimensional, isto é, elas sao formuladas no espaco de Minkowski em 2-+1
dimensdes com duas coordenadas espaciais e uma coordenada temporal. E importante notar
que entre estes sistemas de matéria condensada estao supercondutores de alta temperatura
critica (simetria de onda d) e materiais baseados em carbono.

E sabido ha muito tempo que as quase-particulas fermionicas em grafite sio quase bi-
dimensional [163|. Além disso, no grafite o espectro das quase-particulas tem uma dispersao
aproximadamente linear. Véarios trabalhos [164-168| tem se baseado nesta formulagdo para
tentar explicar nossos dados experimentais, que veremos mais adiante.

Na figura 5.10 mostramos um esquema da rede hexagonal bi-dimensional junto com a
zona de Brillouin para o grafite. A dispersdo é linear na vizinhanga dos pontos cénicos K
localizados nos cantos da zona de Brillouin, isto é, E(?) = hw '?‘ (v=vp~10°m/s é a
velocidade de Fermi), de modo que os estados eletronicos podem ser descritos pelas equagoes
de Dirac em duas dimensoes [164,165,167-170]. Na auséncia de campo magnético a banda
de valéncia e a banda de conducao se tocam nos pontos coénicos, de modo que temos um
material condutor. Com a aplicacao de um campo magnético perpendicular aos planos de
grafite, ha a abertura de um gap isolante no espectro de férmions de Dirac que é associado
com o pareamento elétron - buraco [164].

A abertura deste gap estd relacionada com o “aparecimento” de massa dos férmions.
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Forte interagdo Coulombiana também causa a abertura de gap. Esta interacdo pode ser
caracterizada pelo parametro adimensional g = 2me?/¢yv, onde €, é a constante dielétrica, e
é a carga do elétron. Para o grafite, g > 10, o que sugere que a interacao Coulombiana pode
abrir um gap excitonico no espectro de férmions de Dirac [164].

Figura 5.10: (a) Rede hexagonal, aj,2 = 2 (v/3,+1). (b) Zona de Brillouin, by 2 =

%’T (%, il) . (¢) Cone do espectro de Dirac no ponto K. Da referéncia

[168].

Khveshchenco [164,165] e Gusynin et al. [171-174] argumentam que na presenca de um
campo magnético externo, hi a geracao de um gap relacionado ao pareamento elétron -
buraco mesmo para uma atragdo fraca entre elétrons e buracos. Portanto neste caso o gap
aparecerd mesmo quando a constante de acoplamento g for subcritica , ou seja, o campo
magnético ajuda na abertura do gap mesmo para a menor atracao entre elétrons e buracos.
Na auséncia do campo magnético, o gap s6 aparece para g maior que o valor critico. Este é
o fendémeno conhecido como catalise magnética (MC, “magnetic catalysis”).

Vérios autores [164,167] utilizando o formalismo de Dirac desenvolveram teorias para
descrever o comportamento da resistividade em grafite, incluindo a transi¢cao metal - iso-
lante observada. Sem entrar em detalhes do formalismo teoérico, reproduziremos somente os
resultados finais.

Como dito acima, a aplicagao de um campo magnético perpendicular aos planos de grafite
abre um gap no espectro de férmions de Dirac que resulta numa transicao metal - isolante

induzida por campo magnético. Teorias [164,167] correlacionam a temperatura e o campo
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magnético em que ocorre esta transi¢ao.

Khveshchenko [164] mostrou que a rela¢do para a temperatura de transicao 7.(H) pode
ser dada por:
T.(H) « (H — H,)'?, (5.4)

onde H. é o campo critico.

Por outro lado, Gorbar et al. [167] chegaram na seguinte relagao:

e2(1 —v%) [leH|

4\/56() c ’

T.(H)=C (5.5)

onde C' é uma constante e vg = H./H.

Estas duas relagoes podem ser verificadas experimentalmente como veremos no capitulo
seguinte.

Por outro lado, ha a possibilidade do estado supercondutor de alta temperatura em
grafite ser causado por desordem topologica em planos de grafite. Gonzalez et al. [166]
mostraram que a desordem topologica em folhas de grafeno (um plano simples de grafite)
aumenta a densidade de estados no nivel de Fermi, e que na presenca de interacao repulsiva
elétron-elétron suficientemente forte, resulta em supercondutividade de onda p mediada por
flutuacoes de spin ferromagnético. Isto é interessante frente ao citado no inicio deste capitulo
sobre o comportamento supercondutor e ferromagnético em grafite [119]. Além disso, a
existéncia no grafite de elétrons e buracos pode levar a uma fase metélica excitonica [175]
onde supercondutividade a altas temperaturas é possivel [176].

Além da grande similaridade da transi¢ao metal-isolante em grafite e a transi¢ao supercondutor-
isolante, h& outra, porém nao menos excitante similaridade entre grafite e cupratos super-
condutores de alta temperatura: a possibilidade de ocorréncia do estado RVB (“Resonating
Valence Bond”) de curto alcance em grafite [168].

No estado RVB, elétrons em sitios vizinhos de uma rede sao emparelhados para formar
ligagoes singletos, assim diminuindo sua energia. Um estado ressonante é uma superposicao
coerente de tais estados singletos; sua energia diminui ainda mais como resultado das inte-
racoes entre configuracoes. Ligacoes de valéncia podem ser vistos como pares de Cooper no
espaco real que repelem uns aos outros, um efeito conjunto do principio de Pauli e interacao

Coulombiana.
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Quando ha apenas um elétron por sitio, flutuagoes de carga sao suprimidas, levando a
um estado isolante. O sistema se torna supercondutor quando os estados se tornam conden-
sados de Bose. Este ¢ mais um modelo para explicar os efeitos observados no grafite e nao
entraremos em mais detalhes.

Nesta parte, estudamos a possibilidade de ocorréncia de supercondutividade em compos-
tos de grafite. Apresentaremos evidéncias de correlagoes supercondutoras e transi¢ao do tipo

supercondutor - isolante em grafite.

107



Capitulo 5

108



Capitulo 6
Amostras, Resultados e Discussao

Este capitulo trata dos resultados obtidos para o grafite, mostrando a ocorréncia de uma

transicao tipo supercondutor-isolante e suas possiveis explicacoes.

6.1 Amostras de Grafite

Algumas amostras de grafite HOPG (“Highly Oriented Pyrolytic Graphite”) e cristais
Kish foram adquiridas comercialmente de Union Carbide enquanto outras foram preparadas
no Instituto de Pesquisa “GRAPHITE” em Moscou e gentilmente cedidas para este estudo.
Amostras quase monocristalinas recebidas de Moscou foram crescidas através de deposi¢ao de
carbono no estado gasoso a 2700°C seguido de um tratamento térmico a 3000°C sob pressao
de 30MPa [177]. As amostras foram caracterizadas por difra¢do de raio-x, microscopia por
varredura de elétrons (“scanning eletron microscopy” - SEM), microscopia por varredura de
tunelamento (“scanning tunneling microscopy” - STM) e anélise espectrografica. Medidas
de difracao de raio-x na geometria f — 20 deram para os parametros da rede cristalina os
valores a = 2,48 A e ¢ = 6,71 A. “Rocking curve” resultaram em uma largura a meia altura
(FWHM) entre 0,5° e 1,6° conforme a amostra (veja tabela 6.1) que junto com o SEM
nos mostrou um alto grau de orientacao dos microcristais ao longo do eixo-c hexagonal. O
tamanho caracteristico dos microcristais dentro dos planos basais é da ordem de 10 nm [178|.
A anélise espectrografica [178| indicou a seguinte concentragdo de impurezas: Fe < 8ppm,
Ni < 1ppm, Mn < 1ppm, Cu < 1,5ppm, Ca < 9ppm e Ti < 1ppm. Para as medidas de

transporte foram colados contatos utilizando-se a mesma técnica descrita para os cristais de
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Bi2212, o que resultou em resisténcia dos contatos da ordem de 1f2.

‘ Amostras ‘ HOPG-1 ‘ HOPG-2 ‘ HOPG-3 ‘ HOPG-UC ‘ Kish-1 ‘

Pa(300K) | 45uQem | 135uQem | 5uflem 3ufdem 5uf2em
Pe/ Pa 8,56 x 10° - 5 x 10* 5 x 10* 102
FWHM 1,4° 1,2° 0,5° 0,5° 1,6°

Tabela 6.1: Tabela comparativa de algumas propriedades das amostras utilizadas
na tese.

6.2 Transicao do Tipo Supercondutor-Isolante em Grafi-

te

A descoberta de supercondutividade e ferromagnetismo em Cgo, bem como a descoberta
de nanotubos de carbono, ou seja, camadas de grafite dobradas na forma de cilindros, de-
sencadeou grande interesse cientifico por materiais baseados em carbono. Ferromagnetismo
e correlagoes supercondutoras foram previstas para nanotubos devido a efeitos de borda.
A seguir mostraremos resultados de medidas de transporte em grafite pirolitico altamente
orientado que sugerem a ocorréncia de correlagoes supercondutoras para altas temperaturas
e mostram uma transicao do tipo supercondutor - isolante induzida por campo magnético.

Iniciamos esta parte mostrando na figura 6.1 a medida de resisténcia no plano basal R,
em funcao da temperatura para uma amostra de grafite pirolitico, que denominamos HOPG-
1, na auséncia de campo magnético e com uma corrente elétrica de I = 1mA. A mostra tem
volume de 4,9 x 4,3 x 2,5 mm? com o eixo-c ao longo do menor comprimento; a distancia
entre contatos de tensdo é de aproximadamente 1 mm. A resistividade a temperatura am-
biente é p,(300K) = 45uf2cm. Com a diminuigdo da temperatura, observa-se um maximo
em T = 50K, com um comportamento tipo semicondutor (aumento da resisténcia com a
diminui¢do da temperatura) para 7' > 50K e um comportamento tipo metélico (diminui-
¢ao da resisténcia com a diminuigdo da temperatura) para T' < 50K. Todas as medidas em
campo magnético que mostraremos a seguir foram realizadas com campo magnético aplicado
perpendicularmente aos planos basais e com corrente aplicada de I = 1mA.

A figura 6.2 mostra medidas de resisténcia no plano basal em fun¢do da temperatura

para campos magnéticos H < 0,087. Como pode ser observado, R,(7T’) apresenta um
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Figura 6.1: Resisténcia no plano basal R, em funcdo da temperatura para a amos-
tra HOPG-1 na auséncia de campo magnético e com corrente aplicada
de I = 1mA.
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Figura 6.2: Resisténcia no plano basal em funcdo da temperatura na amostra
HOPG-1 para campos H < 0,087

méaximo bem definido numa temperatura Ty, (H) que diminui com o aumento do campo.
Assim, Tpq.(H) separa um comportamento tipo semicondutor para altas temperaturas de

um comportamento tipo metalico para baixas temperaturas. A observacao da supressao do
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estado metalico com a aplicacao de campo magnético nesta amostra, por si s, ja é um fato
extraordinério devido a baixa intensidade do campo aplicado.

A figura 6.3 apresenta o diagrama campo magnético - temperatura resultante quando
graficamos o0 campo magnético em fun¢ao da temperatura em que ocorre o maximo na curva

de resistividade para o respectivo campo.

1071 [ T T T T T T T T
[ Q...O _____
O T 3 O-
-

.\\ o
= 102} oL
T ".

O.

10'3 . 1 . 1 . 1 . 1

30 35 40 45 50
T (K)

Figura 6.3: Diagrama campo magnético - temperatura construido dos dados das
medidas de resisténcia, onde os simbolos sdo H(Ty;45)- A linha tra-
cejada é um ajuste aos pontos que determinam o campo critico su-
perior Hyo(T) = A(1 — T/Tw)®® com os parmetros A = 0,115 T e
T =50,5K.

E interessante notar que H(T},,,) pode ser ajustado pela férmula que relaciona o campo

critico superior com a temperatura em supercondutores granulares [179]:

Heo(T) ~ (T,o — T)° (6.1)

onde o = (0,5 é o expoente caracteristico de sistemas inomogéneos de graos supercondutores
quase isolados e T,q é a temperatura de transicao supercondutora na auséncia de campo
magnético. A linha tracejada na figura 6.3 é o resultado do ajuste tomando T,y = 50,5K.

A supressdo do estado metalico induzido por campo magnético (figura 6.2) pode ser
atribuida & supressao de correlagoes supercondutoras no grafite [123].

Nas figuras 6.4 e 6.5 mostramos curvas de resisténcia basal em funcao da temperatura
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para uma amostra de grafite pirolitico da Union Carbide, chamada de HOPG-UC, e uma

amostra de grafite monocristalino Kish, chamada de Kish-1.
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Figura 6.4: Resisténcia basal em funcdo da temperatura R,(7T) para a amostra
HOPG-UC para varios campos magnéticos aplicados perpendicular-
mente aos planos de grafite.
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Figura 6.5: Resisténcia basal em fungéo da temperatura R,(7') para a amostra mo-
nocristalina Kish-1 para varios campos aplicados perpendicularmente
aos planos de grafite.

Estas amostras apresentam resistividade a temperatura ambiente p,(300K) = 3uf2em
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(HOPG-UC) e p,(300K) = 5uf2cm (Kish-1). Observa-se aqui também uma transicdo de um
estado tipo metélico (dR/dT > 0) para um estado tipo isolante (dR/dT < 0) em funcdo do
campo magnético aplicado.

Na figura 6.6(a) mostramos resultados de medidas de resisténcia basal em fun¢ao da tem-
peratura R,(T') para a amostra de grafite pirolitico denominada HOPG-3, cujos pontos foram
obtidos a partir de curvas de magneto-resisténcia. Essa amostra apresentou resistividade a

temperatura ambiente p, (300K, H = 0) = 5ufdem.

T (K)
1 10
12 SRV

100

IH-H_|/T" (Oe K™

Figura 6.6: (a) Resisténcia em fungéo da temperatura R(T) para a amostra HOPG-
3 para alguns valores de campo magnético aplicado. (b) Resisténcia
em funcdo da variavel de escala, onde H, = 11400¢e e o = 0,65 £ 0, 05.

Notamos que os resultados da figuras 6.4, 6.5 e 6.6(a) assemelham-se muito com o com-

portamento da resisténcia na proximidade de uma transicao supercondutor-isolante causada
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por campo magnético [149,150,152,154,158,180] e aplicamos aqui a mesma teoria de escala
para descrever a transicao medida no grafite. De acordo com a anélise de escala, a resisténcia
no regime critico da transicio é dada por R(8,7) = R.f(|6] /T***), onde R, é a resisténcia
na transicdo, f(|8] /T/**) é a funcio de escala tal que f(0) = 1, z e v sdo os expoentes
criticos e § é o desvio de um parametro variavel do seu valor critico. Com 6 = H — H,,
plotamos na figura 6.6(b) R versus |§| /T'/®, onde a = zv = 0,65 & 0,05 foi obtido do
grafico log-log de (dR/dH) |y, versus 1/T, e o campo critico H, = 1140 Oe foi obtido dos
dados experimentais das curvas de magneto-resisténcia mostrados na figura 6.7. O colapso
dos dados de resisténcia em dois ramos distintos, acima e abaixo do campo critico H., é
obtido na faixa de temperatura de 50-200K. Para 7" < 20K, onde a saturagao na resisténcia
é aparente, observa-se claramente um desvio da escala. Este efeito é remanescente do mes-
mo comportamento observado em filmes amorfos de Mo-Ge [158], veja figura 5.8, e descrito
em termos de um metal bidimensional de Bose [181-188], ou seja, um estado com pares de
Cooper sem coeréncia. No nosso caso com grafite e no caso do MoGe [158], 0 minimo em
R(T) que aparece com o aumento do campo (figura 6.14) ja implica que a escala deve ser

aplicada numa, faixa de temperatura bem restrita.

1800

Figura 6.7: Magneto-resisténcia R,(H) para a amostra HOPG-3 para as seguintes
isotermas: T=2K (), T=5K (o), T=10K (A), T=20K (v7), T=50K
(¢), T=100K (+) e T=200K (x). H. = 1140 Oe é o campo critico.

Nas figuras 6.8 e 6.9 mostramos a escala da transicao supercondutor-isolante para as
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amostras HOPG-UC e Kish-1. Nestes casos também se observa um colapso das curvas para
T > 50 K com um expoente a ~ 0,6. Nestes casos a escala nao é tao boa quanto para a
amostra HOPG-1, pois estas amostras apresentam um minimo bem pronunciado na curva
de resisténcia em funcao da temperatura que nao é observada na amostra HOPG-1, como
veremos mais adiante (figura 6.14). Este minimo limita a faixa de temperatura / campo

magnético em que se pode observar a escala.
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Figura 6.8: Escala da resisténcia basal para a amostra HOPG-UC, com campo
critico H, = 380 Oe e expoente o = 0,59 & 0,05. No inset mostramos
as curvas de magneto-resisténcia cujos pontos obtidos das curvas de
R, xT.

O valor obtido para o expoente v = 0,65 % 0, 05 foi encontrado para todas as amostras
estudas, mostrando a universalidade da escala, veja também ref. [189]. Além disso, ele coin-
cide com o expoente encontrado em anélises de escala da transi¢ao supercondutor-isolante
em filmes ultra-finos de Bi amorfo (o = 0,74 0,2) [149| e transi¢do metal-isolante induzida
por campo em Si-MOSFET (o =0,640,1) [141].

Ressaltamos que as escala mostradas na figuras 6.6(b), 6.8 e 6.9 podem ser relacionadas
com a transicao qiiantica induzida por campo magnético se o regime critico se extender
até, pelo menos, 7' ~ 200 K. Isto nao é de todo improvavel, pois além de correlagoes

supercondutoras a altas temperaturas, uma caracteristica especial do grafite deve ser levada
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H-H T (Oe K™

Figura 6.9: Escala da resisténcia basal para a amostra Kish-1, cujo campo critico
H,=6000e e a = 0,57 £0,05.

em conta: devido a baixa densidade e a extremamente reduzida massa efetiva dos portadores
no grafite (a massa efetiva dos portadores minoritarios € m* ~ 0,005mg, a massa efetiva dos
portadores majoritarios é m* ~ 0,05mq [125,190-192], mg é a massa do elétron livre), além

de sua natureza quase bidimensional, espera-se um forte aumento dos efeitos qiianticos.

Qualquer teoria que seja desenvolvida para explicar os efeitos aqui observados precisa
saber se eles sao de origem orbital ou devido a spin. Para tanto, medimos a resisténcia basal
com o campo magnético aplicado paralelo aos planos basais para a amostra HOPG-UC, como
mostrado na figura 6.10. H4 um pequeno desalinhamento de ~ 2° entre o campo aplicado
e os planos de grafeno. Observa-se que o minimo em R,(7T, H) ocorre para campos muito
maiores quando comparado com as medidas feitas com o campo aplicado paralelo ao eixo-c
do grafite.

Na figura 6.11 graficamos T (H) € Taz(H) obtidos para a amostra HOPG-UC com
campo aplicado tanto paralelo como perpendicular aos planos basais. Na figura 6.12 apre-
sentamos os mesmos dados graficados em funcao da componente paralela ao eixo-¢ do campo
magnético levando em conta um desalinhamento entre campo magnético e plano basal de

v = 1, 7° para as medidas realizadas na geometria H || planos. Vemos uma clara indicagio de
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Figura 6.10: Resisténcia basal R, (T, H) medida para a amostra HOPG-UC para
véarios campos magnéticos aplicados paralelos aos planos de grafeno.
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Figura 6.11: Ty (H) € Thae (H) medidos para a amostra HOPG-UC com o campo
magnético aplicado tanto paralelo como perpendicular ao eixo-c da
amostra.

que os dados escalam com H sin~. Recentes medidas angulares de alta resolucao [193] mos-
traram, no entanto, que nao somente um desalinhamento extrinseco mas também intrinseco,

caracterizado pela largura da “rocking curve®, é importante para entender as observagoes em
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campos paralelos.
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Figura 6.12: Mesmos dados da figura 6.11 graficados agora em funcdo da com-
ponente perpendicular ao plano basal do campo magnético aplicado
tomando um desalinhamento de y = 1, 7° para o dngulo entre o cam-
po e os planos na geometria H || planos e v = 90° para a geometria
H 1 planos.

Na figura 6.13 mostramos a escala segundo a teoria da transicao supercondutor - isolante
da resisténcia basal para a amostra HOPG-UC com campo magnético aplicado paralelo aos
planos basais. Observa-se o colapso das curvas para a regiao isolante e supercondutora para
uma faixa de temperatura entre 20 e 150 K. O campo critico observado foi de H, = 1,67
e o expoente a = 0,65. Se levarmos em conta somente a componente paralela ao eixo-¢ do
campo magnético, o valor do campo critico é H.sin~y = 475 Oe, mesmo valor observado para
as amostras quando medidas com o campo aplicado na geometria H || ¢. Isto indica que
somente efeitos orbitais (no plano) sdo responsaveis pela transi¢ao observada em grafite.

De acordo com Phillips et al. [141] e Das et al. [181,182], o estado metélico em siste-
mas 2D como no MoGe ou até em Si-MOSFET ¢é de fato um estado metalico de Bose com
auséncia de coeréncia de fase entre pares de Cooper. A semelhanca entre grafite e outros
sistemas bidimensionais que apresentam transicoes do tipo supercondutor-isolante pode in-
dicar a ocorréncia de um estado metalico de Bose no grafite também. De fato, medidas de
magnetizagao mostraram a ocorréncia de graos supercondutores em grafite puro e em grafite

dopado com enxofre [119-122].
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Figura 6.13: Escala da resisténcia basal para a amostra HOPG-UC com o campo
magnético aplicado paralelo aos planos basais. O campo critico é
H.=1,6T e a =0,65. Se levarmos em conta um desalinhamento de
v =1,7°, obtemos um campo critico de H.siny = 475 Oe.

A seguir, verificaremos as previsoes da teoria da catalise magnética. Apesar deste modelo
sugerir que o estado isolante ¢ um isolante excitonico, ele nao exclui a possibilidade de

supercondutividade em grafite.

Observando mais atentamente as curvas de resistividade basal em funcao da temperatura,
notamos a ocorréncia de minimos para as amostras HOPG-UC e Kish-1 (figuras 6.4 e 6.5,
respectivamente). Na figura 6.14 mostramos uma visdo mais detalhada destes minimos que
apresentam um comportamento crescente com o campo magnético. Na figura 6.15 mostramos
Tmin(H) para a amostra Kish-1. Estas figuras ddo mais evidéncias da existéncia do campo
critico H,. abaixo do qual o estado metélico persiste. Na figura 6.15 as linhas pontilhada e

continua foram obtidas das equagoes:

Trmin(H) = A(H — H,)'/? (6.2)

Toin(H) = B[l — (H./H)*|H'/? (6.3)
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Figura 6.14: (a) Resisténcia basal reduzida R,(T")/ Ry (T min) medida para a mostra
HOPG-UC com campos H = 3000e (O), H = 4000e (o) e H =
500 Oe (A); (b) R(T)/R(Tmin) para a amostra monocristalina Kish-1
com campos H = 4000e (O), H = 5000e¢ (o), H = 750 0e (A) e
H = 1kOe (7). As setas indicam Ty, (H), que separa a fase isolante
(T < Tiin) da fase metélica (T' > Tynin)-

onde A, B e H, sdo parametros de ajuste. Estas equages sdo previstas pelas teorias [164,
165,167] (veja equagoes 5.4 e 5.5) que assumem que T, (H) corresponde a temperatura de
transi¢do metal-isolante Ty (H).

Mais especificamente, quando o campo magnético é aplicado perpendicularmente aos pla-
nos de grafite, abre-se um gap isolante no espectro de férmions de Dirac associado com o
pareamento elétron-buraco. A abertura deste gap é responsavel também pelo ferromagne-

tismo observado em grafite [194], porém ndo discutiremos este ponto nesta tese.

121



Capitulo 6

90

[e2]
o
T

w
o
T

0,02 0,04 0,06 0,08 0,10

Figura 6.15: T}, (H) obtido para a amostra Kish-1. A linha pontilhada foi obtida
da equacdo (6.2) com parametros A = 350 K/Tl/2 e H. = 0,0387T.
A linha continua foi obtida da equagdo (6.3) com pardmetros B =
320K/T"/? e H, = 0,035T.

Se esta interpretacao estiver correta, esta é a primeira observacao da ocorréncia da catélise

magnética em um sistema de matéria condensada.

Uma outra semelhanga importante entre o comportamento da resisténcia basal no grafite
e outros sistemas bidimensionais é a possibilidade de se descrever R,(T, H) para campos

baixos ou zero e para T < T,,., pela equacao:

R(T) = Ry(H) + Ry(H) exp|—E,(H) /ksT], (6.4)

onde Ry(H), Ri(H) e E,(H) sao parametros de ajuste. Esta equagao foi sugerida por V. M.
Pudalov [195] para explicar o comportamento da resisténcia de estruturas de Si-MOSFET de
alta mobilidade. Esta dependéncia compreende dois processos de espalhamento, o primeiro é
independente da temperatura enquanto o segundo descreve um espalhamento através de um
gap de energia F,. Esta equagao implica um comportamento metalico termicamente ativado
da resisténcia. Na figura 6.16 mostramos este comportamento para o grafite juntamente com

outros sistemas bidimensionais.
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Figura 6.16: Resisténcia normalizada R(T)/R(Tiaes) na auséncia de campo magneé-
tico para HOPG-UC (*), Si-MOSFET (0) [133], GaAs (o) [139] e SiGe
(A) [196]. As linhas sélidas correspondem a equacdo (6.4) normali-
zada para R(Tez) com Ry = 0,97mQ (HOPG-UC), 12,955 kQ/0
(S-MOSFET), 1,59kQ/0 (GaAs) e 4,43kQ/0 (SiGe); Ri(0) =
2,75 mQ (HOPG-UC), 6,7kQ/0 (Si-MOSFET), 2,8kQ/0 (GaAs) e
9,1843 kQ/0 (SiGe); E, = 34 K (HOPG-UC), 0,97 K (Si-MOSFET),
0,37 K (GaAs) e 1,25 K (SiGe).

Estimando a temperatura de Fermi Tr = 7rh2n2D/2kBm* = 7,5 K (ngp é a densidade de
portadores em 2D e m* é a massa efetiva) para SiGe (p = 1,2 x 10" em™2, m* = 0, 22my),
Tr =1,1 K para GaAs (p = 0,3 x 10t em 2, m* = 0,38my), e Tr = 6 K para Si-MOSFET
(n=0,88 x 10 ecm ™2, m* = 0,2my), e usando T = 240 K [125| para o grafite, pode-se ver
na figura 6.16 que o comportamento exponencial metalico em todos estes sistemas ocorre
para T' < Tp. A razdo E,/Er = 0,14 encontrada para a amostra HOPG-UC praticamente
coincide com a encontrada para Si-MOSFET (~ 0,16) e SiGe (~ 0,17), enquanto que para
GaAs estes valores diferem por um fator ~ 2 (E,/Epr = 0, 34).

O aumento exponencial da resisténcia com a temperatura e sua saturagao a baixas tem-

peraturas tem sido observado em varios sistemas com pares de Cooper, tais como filmes de
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MoGe [158] e juncoes Josephson artificiais [180]. Na figura 6.17 mostramos este compor-
tamento para um filme de MoGe [158] (veja também a figura 5.8) junto com o ajuste da

equacao 6.4 para estes dados.

: : ——
Ho121T E—a-—-a/e/g/
1300 i
(6] OO AA
AA
A
AA
@ H=120T AAA
D 7AN
C 1250 - .
 H=1,18T
0,01 0,1

T (K)

Figura 6.17: Resisténcia Ro(7') para uma amostra de MoGe em campo magné-
tico da ref. [158], veja figura 5.8(a). As linha solidas correspon-
dem & equag@o 6.4 com os seguintes parametros Ryo(H) = 1,3 kQ/0,
Ri(H) = 107Q/0 e E,(H) = 0,2K para H = 1,21T; Ro(H) =
1,265 kQ/0, Ry (H) = 110Q/0 e E,(H) = 0,125 K para H = 1,2T
e Ro(H) = 1,22kQ/0, Ry (H) = 2109/0 ¢ E,(H) = 0,15K para
H=1,18T.

Por outro lado, enquanto F, diminui com o aumento do campo paralelo em Si-MOSFET
[197], e é independente do campo em GaAs [198], F,(H) em grafite aumenta com o campo.
A figura 6.18 mostra este fato onde R, (7, H) para a amostra HOPG-UC cresce exponenci-
almente com a temperatura para campos baixos ou zero. Devido a ocorréncia do minimo
em R,(T) em campos mais altos, ndo é possivel chegar a uma conclusio sobre E,(H) para
H > 200 Oe.

O mecanismo por tras do gap E, para campo zero e sua dependéncia com o campo

nao estd claro ainda. Nos enfatizamos, entretanto, que se o espectro eletréonico do grafite

124



Capitulo 6
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Figura 6.18: Resisténcia basal reduzida versus 1/T medida para a amostra HOPG-
UC para campos H = 0 (*), H = 1000e (Od), H = 500 0e (o),
H = 1kOe (A), H = 2kOe (V) aplicados ao longo dos planos com
um desalinhamento de v = 1,7°, e H = 100 Oe (M) aplicado para-
lelo ao eixo-c (y = 90°), demonstrando o comportamento metalico
termicamente ativado da resisténcia no grafite.

apresenta um gap para campo zero, como 0s experimentos sugerem, entao a interpretacao
da transi¢ao metal-isolante no grafite baseado na catéilise magnética precisaria ser revista.
Do exposto acima, acreditamos na ocorréncia de supercondutividade a altas temperatu-

ras, mesmo que localizada, em grafite.
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Conclusao

Nesta segunda parte mostramos a possibilidade de ocorréncia de supercondutividade local
a altas temperaturas em grafite pirolitico altamente orientado. Encontramos uma transicao
do tipo supercondutor - isolante e, através de anélises de escala para a resisténcia basal
baseadas na teoria de transicao de fase quantica supercondutor-isolante induzida por cam-
po magnético, encontramos que o expoente o = 0,65 £ 0,05 é universal para as amostras
de grafite estudas. A grande similaridade entre grafite e outros sistemas bidimensionais
demonstrando transicao supercondutor-isolante pode indicar a ocorréncia de correlagoes su-

percondutoras em grafite.

As recentes teorias relativisticas baseadas na catélise magnética propostas para explicar

o estado isolante no grafite também foram verificadas.

Portanto ha grandes evidéncias de que pelo menos alguns dos conceitos fisicos propostos
para descrever a transicao tipo supercondutor-isolante induzida por campo magnético em

varios sistemas bidimensionais podem também ser aplicados ao grafite.

Dopando grafite com enxofre, observamos através de medidas magnéticas supercondu-
tividade local abaixo de 35 K. Recentemente, colaboradores na Faculdade de Engenharia
Quimica de Lorena (FAENQUIL) observaram percolagao em grafite dopado com enxofre por
meios eletroquimicos com temperatura de transicao supercondutora préxima a 230 K, porém
as amostras apresentaram variacao das propriedades com o tempo. Este resultado ainda nao

foi publicado.
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Artigos publicados e em preparacao

- 1. “Flux-line-lattice melting in Bi2Sr2Ca2Cu3010“, Y. Kopelevich, S. Moehlecke e J.
H. S. Torres, Physical Review B 49, 1495 (1994).

- 2. “Thermomagnetic flux-jump instabilities and second magnetization peak in Bi2Sr2CaCu208
high-Tc superconducting crystals“, Y. Kopelevich, S. Moehlecke, J. H. S. Torres, R. Ricardo
da Silva e P. Esquinazi, Journal of Low Temperature Physics 116, 261 (1999).

- 3. “Landau level quantization and possible superconducting instabilities in highly ori-
ented pyrolitic graphite”, Y. Kopelevich, V. V. Lemanov, S. Moehlecke e J. H. S. Torres,
Physics of the Solid State 41, 1959 (1999).

- 4. “Ferromagnetic- and superconducting-like behavior of graphite®, Y. Kopelevich, P.
Esquinazi, J. H. S. Torres e S. Moehlecke, Journal of Low Temperature Physics 119, 691
(2000).

- 5. “Magnetic-field-driven superconductor-insulator-type transition in graphite”, H.
Kempa, Y. Kopelevich, F. Mrowka, A. Setzer, J. H. S. Torres, R. Hohne e P. Esquinazi,
Solid State Communications 115, 539 (2000).

- 6. “Indication of Supercondutivity at 35K in graphite-sulfur composites”, R. Ricardo
da Silva, J. H. S. Torres e Y. Kopelevich, Physical Review Letters 87, 147001 (2001).

- 7. “High-Temperature Superconductivity in Graphite-Sulfur Composites: Theoretical
Analysis“, D. S. Galvao, B. Laks, R. Ricardo da Silva, J. H. S. Torres e Y. Kopelevich, Ma-
terial Research Society Symposium Proceedings, Vol. 689, p. E5.2.1 (2002).

- 8. “Evidence for internal field in graphite: a conduction electron spin-resonance study*,
M. S. Sercheli, Y. Kopelevich, R. Ricardo da Silva, J. H. S. Torres e C. Rettori, Solid State
Communications 121, 579 (2002).

- 9. “Metal-Insulator-Metal Transitions, Superconductivity and Magnetism in Graphite®,
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Y. Kopelevich, P. Esquinazi, J. H. S. Torres, R. Ricardo da Silva, H. Kempa, F. Mrowka and
R. Ocana, a ser publicado em “Studies of High-T,. Superconductors®, Vol. 44-45, Ed. por
A. V. Narlikar, Nova Sci. Pub., New York.

- 10. “Vortex Lattice in Bi2Sr2CaCu208 Well Above the First-Order Phase-Transition
Boundary“, J. H. S. Torres, R. Ricardo da Silva, S. Moehlecke and Y. Kopelevich, Solid State

Communications (na prensa).
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