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Resumo

Este trabalho apresenta uma investigacdo expemmedeé propriedades de
magnetotransporte em filmes finos de ¥Ba&O;s preparados segundo um meétodo que
envolve uma etapa de deposi¢cdo quimica. Filmesdiferentes concentragdes de oxigénio
foram obtidos mediante processos de implantacdoca@desoxigenagao por recozimento em
temperaturas elevadas. Desta forma foi possivabastamostras em diferentes estados de
dopagem.

Foram feitas observacdes sistematicas de excessgtdgem transversal no entorno da
transicdo normal-supercondutor numa significatikecdo das amostras preparadas. Estas
observacdes foram atribuidas a microestrutura taados filmes, que se comportam como
realizacdes experimentais do modelo de vidro quitglercondutor. Esta interpretacéo foi
corroborada por medidas dos efeitos de flutuagesi¢as na condutividade longitudinal, as
quais levaram a identificacdo de um regime genuémaen critico dominado pela
termodinamica de modelo de vidro quiral.

Medidas sistematicas de efeito Hall na fase nowal filmes finos estudados foram
interpretadas através da suposicdo de que umaibeogdio andmala, dependente da
temperatura, existe em adi¢do ao termo ordinéricomtribuicdo anémala € bem descrita por
uma lei exponencial deut-off cujo parametro caracteristico varia com o estaddapagem
das amostras tal como a temperatura de pseudogapefultados apontam para a existéncia
de estreita correlagdo entre o efeito Hall depetedetta temperatura dos cupratos

supercondutores e o fendmeno do pseudogap.



Abstract

This work reports on experimental magnetotransgasults in the thin films of grown
by a chemical deposition method. Films with diffarexygen contents were prepared using
ion implantation and high temperature annealingcgsees. Samples with several doping
levels were thus available.

Systematic observation of the excess transversageeffect were performed nebs
in several of the studied samples. The effect wabated to the granular microstructure of
the chemically prepared films, that behave as ex@mtal realizations of the
superconducting chiral glass model. Results obdlafrem thermal fluctuation studies of the
longitudinal conductivity neafc reinforces this interpretation.

The Hall effect in the normal phase was systemifticstudied. The results were
described by supposing that an anomalous and temperdependent contribution adds to the
ordinary term. The anomalous Hall resistivity isliveescribed by an exponential cut-off law
where the characteristic parameter is a measurehef doping dependent pseudogap
temperature. These results indicate that a strongelation exists between the temperature
dependent Hall resistivity and the pseudogap phenom in the high temperature cuprate
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Introducao

Os estudos na area da supercondutividade tiveramrande impulso desde que foram
descobertos os cupratos supercondutores de alpgetatura critica, conhecidos como HTSC
(High Temperature Superconductar§) composto YB&E 0,5 (YBCO) é 0 mais estudado
dentre os HTSC.

O sistema YBCO ¢ formado pelos elementos itriapbéobre e oxigénio distribuidos
em uma estrutura cristalina complexa que favoremsoaréncia de varios tipos de defeitos. A
incidéncia desses defeitos, aliada a uma estrutardbbandas em que fortes correlacbes
eletrbnicas estdo presentes, contribui para quades efeitos se manifestem em diferentes
propriedades, tanto na fase normal como na fasFcupdutora.

Inimeras analises das propriedades fisicas degsat@uiém sido realizadas. Porém,
varias questdes permanecem em aberto. Uma da$esiegte ainda ndo estd completamente
solucionada € a interpretacdo do efeito Hall. O pmmamento incomum do efeito Hall nos
HTSC, tanto no estado normal como no estado npstonanece como um assunto de grande
interesse.

O efeito Hall apresenta, na fase normal, dependéniéo-triviais com a temperatura e
com o campo magnético aplicado, as quais ndo peedennterpretadas apenas com base nos
efeitos da forca de Lorentz. Uma das caractersstitta efeito € que a resistividade Hall

aumenta significativamente com o decréscimo dadeatgra antes de se anular €nOutra
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caracteristica comumente observada no efeito Hadl lHTSC é a inversdo de sinal do
coeficiente Hall nas proximidades tie

Uma das possiveis interpretacdes para o comportaméa trivial da resistividade Hall
considera efeitos de correlacdes eletrénicas rmml@stormal dos HTSC. Outra possibilidade
€ que o comportamento andmalo do efeito Hall teorigem em excitacbes magnéticas, as
quais estariam relacionadas a formacdo de um pgepdwm fase normal e com a dopagem
dos planos atdmicos de Cy-O

Em geral, supde-se que a conducao elétrica nos HIEEZa da dopagem com lacunas
de um composto inicialmente antiferromagnético @arge. Com isso, estima-se que 0
chamado estado pseudogap pode ser melhor compteerdiudando-se amostras com
diferentes concentracdes de oxigénio, as quaieexdiferentes densidades de portadores de
carga. Por outro lado, sdo muitos os indicios geaqurelacdes antiferromagnéticas de curto
alcance sao fundamentais tanto na fase normal @uanfase supercondutora, contribuindo
com a estabilizag&o dos pares de Cooper.

Assim, no presente trabalho busca-se melhor comgeeed comportamento anémalo
do efeito Hall no estado normal do YBCO, e sua ipesselacdo com pseudogap. Com isso,
propbe-se um estudo sistematico de propriedadeaciorhdas as medidas de
magnetotransporte em filmes finos epitaxiais prg@s por uma técnica de deposi¢do por
método quimico. Tais filmes foram submetidos ardiiees processos de implantacdo de
oxigénio e desoxigenacao.

Os filmes finos estudados apresentam uma micrdesirdortemente granular, que,
possivelmente, esta relacionada a forma de prefpaafeitos de granularidade dominam a
fenomenologia das propriedades de magnetotransgspecialmente nas regiées proximas a
transicdo para o estado supercondutor.

Nas proximidades da temperatura critica, estesnsést se comportam como um arranjo
de juncbes fracas. Sendo assim, os filmes fino¥RBIO crescidos por deposi¢do quimica
servem como um modelo experimental que permitdicaria aplicabilidade da teoria do
estado de vidro quiral supercondutor. Dessa foramhém fazem parte desta Tese dois temas
que estao relacionados a granularidade das amoptmsestudo do excesso de voltagem
transversal, que é um efeito intrigante, principaite observado em HTSC desordenados, e
i) o estudo dos efeitos de flutuagbes termodinamica condutividade longituninal, onde
foram analisados o0s expoentes criticos relacionawssdiferentes regimes de flutuacdes

observados.
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O comportamento granular atribuido as amostras rsistente com as analises
propostas para descrever todas as propriedades atmetotransporte estudadas nas
proximidades da transicdo normal-supercondutor. gamicular, o modelo de vidro quiral
mostra-se adequado para descrever a fenomenologgavada.

Para caracterizar as amostras quanto a concentde;@xigénio, e assim deduzir a
densidade de portadores de carga, foram realizadaédas de difragdo de raios-X. Para
avaliar o nivel de granularidade dos filmes, fofaitas imagens de microscopia eletrénica de
varredura e microscopia otica.

As analises das propriedades de magnetotranspoai®a feitas a partir de resultados de
resistividade elétrica, excesso de voltagem trasaljeanalises de flutuacdes termodinamicas
na condutividade elétrica e efeito Hall.

Esta Tese esta dividida em 6 Capitulos, além dadusbes.

No Capitulo 1 é feita uma breve reviséo bibliog@sobre o sistema YBauwO;.5.

O Capitulo 2 é dedicado a descricdo das proprisdaeléransporte elétrico com énfase
no efeito Hall do composto YB@usOy7.5,

No Capitulo 3 € apresentada a metodologia expetahempregada para preparacao e
caracterizagdo das amostras. Em especial sdoidsxos métodos empregados para variar a
concentracdo de oxigénio das amostras, o que ipchdessos de implantacdo ibnica e
desoxigenacdo por aquecimento. Sdo mostrados tanusémesultados de medidas de
resistividade elétrica e a andlise da concentralgi@xigénio das amostras. Sdo também
discutidos os métodos de obtencéo do estado dgeimpde cada filme.

Os resultados de excesso de voltagem transversaims&trados e discutidos no
Capitulo 4.

No Capitulo 5 sdo apresentados os resultados dseantps efeitos de flutuacdes
termodindmicas na condutividade elétrica. Enfatiz@mos regimes de flutuacdes
genuinamente criticas, os quais sao fortementadafstpela desordem do tipo granular.

No Capitulo 6 sdo apresentados os resultados de Ef&l na fase normal dos filmes
finos de YBCO estudados nesta Tese. Enfatiza-es@&idgao da dependéncia em temperatura
da constante Hall e mostra-se sua relacdo com @miemo do pseudogap. Os resultados
obtidos sao discutidos.

Por fim, na uUltima secéo apresenta-se uma conclyesgb



CAPITULO 1 — Supercondutores de Alta Temperatura
Critica: o Sistema YB#u30;_5

1.1- PROPRIEDADES ESTRUTURAIS

O composto YBzCwO75 (YBCO), assim como os demais materiais supercondutores
oxidos, apresenta uma estrutura cristalina complexaqual depende fortemente da
concentracdo de oxigénio. Desta forma, € possiassifica-lo em duas simetrias estruturais,
em funcdo da temperatura e da concentracdo de noxigéima tetragonal e né&o-
supercondutora, com baixas concentracbes de ogmigéhi> 0,65), que ocorre em
temperaturag > 750 °C; e outra, ortorrémbica, estabilizada®m 750 °C e que se torna
supercondutora em baixas temperaturas. Esta saim@tgarantida quando o fatéy que
representa a concentracdo de oxigénio no compddto t¢m variagdo no intervalo
0 <6 < 0,35. O conteudo de oxigénio esta diretamengéeimiado a densidade de portadores
de carga no sistema e, portanto, também esté ligadoa variacdo de suas propriedades
fisicas [1].

O YBCO ortorrdbmbico apresenta uma estrutura chetabm cuja cela unitaria se
destacam dois planos ortorrombicos condutores acades de cobre-oxigénio (Cy}O
separados por um plano atdmico de itrio (Y) [2].dé& unitaria se observa também planos
atdmicos de Ba-O que se dispdem de lado a outtondeestrutura caracteristica do tipo Cu-

O formando cadeias que se estendem ao longo docastalograficob. Os parametros de
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rede tipicos, & temperatura ambiente, para o camE#:a = 3,82 A b = 3,89 Ae

c = 11,68 A[3]. A estrutura do composto YBCO é apresentadfigqusa 1.1, e depende da
concentracdo de oxigénio na amostra. Em (a) a tesiruapresentada corresponde a
concentracdo maxima de oxigénio, quaddo0. Observa-se a estrutura de cadeias Cu-O nos
planos atdbmicos do topo e da base da cela repaglseriEm (b) € mostrada uma situacao
intermediaria,d = 0,5, na qual sitios parcialmente ocupados piéoio ocorrem nos planos
que definem as cadeias no caso ortorrdmbico. Atestér em (b) tende a ser tetragonal, pois a
existéncia das cadeias Cu-O promove a anisotropiplano a-b. Em (c) é mostrado a
situacdo cond = 1. Neste caso, 0 sistema ndo mais apresentaerdsticas supercondutoras.
Conforme se modifica a oxigenacédo da amostra, ar & J é alterado de 0 até 1, e assim, o
valor da temperatura critiCke da amostra também sofre variagdo, conforme masfigura
1.2. A ocupacéo do sitio do oxigénio nas cadeiasitnagdod < 0, em certas circunstancias,
produz estados ordenados que preservam a simetoabmbica. Um exemplo é a fase
ORTO-Ill em que ocorre uma sequéncia de duas adaiaO completas seguida por uma

vazia [4]. Outro exemplo é a fase ortorrdbmbicaidcutida na secéao 1.2.1.

(b)

@ Oxigénio () ftrio

@ Sitiosndo ocupados @ Sitios parmalmerfte _
ocupados por Oxigénio

Figura 1.1 - Estrutura cristalina do composto do ¥;Ba:;O;.sem diferentes concentraces de
oxigénio: (a)0= 0, (b) 0= 0,5 e (c)0= 1.Figura adaptada da referéncia [5].
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Devido a forma como os atomos estao dispostostnéwea cristalina do YBCO, aliada
a forte anisotropia planar, é possivel considets gs planos duplos de Cy-®ao os
principais responsaveis pelo estabelecimento darsopdutividade no material. Por outro
lado, as cadeias de Cu-O, que intercalam essessplaontribuem com o mecanismo de
acoplamento necessario para a supercondutividadedendo os portadores de carga para o
sistema. Com isso, o sistema YBCO possui camadasrakicdo formadas pelos planos de
Cu-0O;, e reservatorios de carga nas camadas intermexliémiacomo propde o modelo de
transferéncia de carga [6] para descrever as paguies eletronicas deste cuprato
supercondutor. Este modelo considera que a vargg@&ontetdo de oxigénio se da nos sitios
das cadeias de Cu-O [7].

A guantidade de carga transferida entre os platiwsieos e, de forma geral, a quimica
do sistema, esta na origem dos mecanismos res@imga®o nimero de portadores nas
camadas de conducao formados pelos planos atOnhecGsi-Q. Dessa forma, a quantidade
de carga transferida depende da estrutura crigtalsua interacdo com a oxidagao ou redugéo

dos atomos metélicos nos reservatoérios de carga [5]

1.2- PROPRIEDADES ELETRONICAS
1.2.1 - Efeitos da Concentragdo de Oxigénio na Tem@tura de Transicao
Supercondutora e na Densidade de Portadores de Carg

A garantia do estabelecimento da supercondutivid@decupratos supercondutores de
alta temperatura critica (HTSC) depende fortemeatejuantidade de oxigénio contida no
material. Sabe-se que a concentracdo de oxigéreofare diretamente nas propriedades
estruturais e supercondutoras do material. Umapdasipais evidéncias é a alteracdo no
valor da temperatura critica de transicdo supertdona (c) a qual é relacionada a densidade
de portadores nos planos de CueGa carga armazenada nas cadeias de Cu-O.

O balanco dessa distribuicdo de carga pode serficemth a partir da manipulagdo da
estequiometria [6,8] ou através de processos dgitlibdes atdmicas [9]. A concentracdo de
oxigénio no sistema YBCO, como vimos, pode vanuree6 e 7 atomos por cela unitaria. Em
amostras bem oxigenadas, ondke 0, tende a ocorrer uma perfeita ordenacéo dasasade
Cu-O ao longo do eixo cristalinb do sistema, 0 que garante a estrutura o carater
ortorrdmbico. Por outro lado, a deficiéncia de éxig reflete-se no aumento do eixo

cristalinoc [10], ocasionada pelo surgimento de vacanciaplao®s das cadeias.
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A relacdo entre temperatura critica e concentrdedaxigénio € mostrada na figura 1.2
[4]. Pode-se observar nesta figura que os maiakses delc encontram-se na regiao para
concentracdes de oxigénio entre 6,8 e 7,0 [4]. Eegji@io abrange o intervalo denominado de
Otima concentracdo de oxigénio, que corresponddases delc de aproximadamente 92 K.
Para temperaturas proximas a 60 K, tem-se quliizauonde a concentracdo de oxigénio
correspondente varia entre 6,7 e 6,5. Nessas @wgdmcorre a formacao de uma nova fase
ordenada conhecida como ortorrombica Il, na quatadeias de Cu-O sdo preenchidas

alternadamente, gerando uma cela dupla ao longixdaristalinca [4].

100 T T
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G0 -

Te (K)

404

20

o o L | : : : : :
6.0 6.2 6.4 1] 6.8 7.0

Numero de atomos de oxigénio por cela unitarid)(7-

Figura 1.2 — Variagcdo da temperatura critica de transi¢édo exgondutora, , em funcédo da concentracdo
de 7-dpara monocristais YB&usO,.s Figura adaptada da referéncia [4].

E possivel notar também que a supercondutividadapémida quandad < 6,3. A
supressédo da supercondutividade € acompanhadan@omudanca na estrutura cristalina do
material, ocorrendo uma transicdo da fase ortori€empara a fase tetragonal, na qual o
composto YBaCwO;5 passa a assumir um carater isolante e antifernoétiag [11]. Isso
ocorre devido a mudanca no estado de oxidacaotd®a de cobre nas cadeias, ocasionada
pela variagdo na concentragcdo de oxigénio. A mwdar; estrutura desencadeada pela
alteracdo da concentracdo de oxigénio dependenfeata da morfologia da amostra, e do
método de preparacao utilizado [12].

Logo, a concentracdo de oxigénio assume um papehlide relevancia para a
estabilizacdo do estado supercondutor no YBCO eirétathente responsavel pela
concentracdo de portadores de carga do tipo laddi3sque caracteriza as propriedades
eletrénicas deste sistema. Na figura 1.3, a coraxgit de oxigénio é relacionada a densidade
de portadores nos planos de Cy-8egundo determinacdo de Liang e colaboradores\[4]
densidade de portadores, representadappexpressa o numero de lacunas por atomo de
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cobre em um dado plano atdmico de Gu{@|. E a densidade de portadores, também

denominada de dopagem, a principal responsavekpeiportamento eletrénico do YBCO.
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Figura 1.3 — Densidade de portadores p em funcdo da concertragioxigénio para monocristais de
YB&CusO;.s Figura adaptada da referéncia [4].

1.2.2— Diagrama de Fases e Pseudogap
Os cupratos supercondutores de alta temperatdieacapresentam caracteristicas que
estdo diretamente relacionadas com a dopagem. Deirageral, os HTSC nao dopados séao
compostos isolantes e antiferromagnéticos [2]. lApnréariando-se a dopagem, diferentes
propriedades séo evidenciadas nesses materiaigezentkes intervalos de temperatura.
Todas estas informacfes podem ser expressas ati@désgrama de fases esquematico
da figura 1.4 onde a temperatdr& representada em funcédo da dopapeApesar de haver

uma grande variedade de cupratos supercondutordiggoama de fases da figura 1.4 é
supostamente, universal.
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Figura 1.4 —Diagrama de fases generalizado para a temperatumafuncao da concentracdo de
lacunas nos planos de Cu-@ara os HTSC.Figura adaptada da referéncia [14].

Na figura, Ty é a temperatura de Néel. Abaixo da lifiRap) se estabelece um estado
antiferromagnético (AF) isolante, com ordem de tragcance. Nesta configuracdo, a
dopagem do sistema é nula, ou muito baixa, o qgerswque para cada atomoCieha uma
lacuna. Os spins séo localizados nos atomos d®@@stado magneticamente ordenado € do
tipo isolante de Mott [14].

Com o aumento da dopagem, o sistema passa paregimmermagnético do tipo vidro
de spin em baixas temperaturas. Aumentando-se amaia a dopagem, entra-se na regiao
denominada de “domo supercondutor”, ou seja, @oego diagrama de fases delimitada por
Tc (p) corresponde a fase supercondutora. Esta frordeifase apresenta uma dependéncia
parabolica com a concentracdo de portadores do lapanas. O méaximo valor déc
corresponde a dopagem o6tima do sistema. O sistesnaséderado subdopado quando exibe
menor concentracdo de lacunas do que na dopagena, o8 superdopado quando a
concentracdo de lacunas € maior do que a apreaamatbpagem o6tima.

Acima do domo supercondutor ocorre um estado chanfatketal estranho”. Os
mecanismos que dominam as propriedades eletromeata regido ainda n&o foram
completamente compreendidos, pois diferem da tqmai@ o liquido de Fermi, onde o

comportamento da resistividade é dado per po+AT? [15]. Na regido de metal estranho é
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verificada uma dependéncia linear da resistividemta a temperatura em uma ampla faixa
[16-17].

Na regido a direita do diagrama de fases, caraatii por uma alta densidade de
portadores de carga, encontra-se a regido de matall, também conhecida como liquido
de Fermi. [18-19].

Também acima da fase supercondutora encontraeggém rdo pseudogap caracterizada
por uma forte diminuicdo na densidade de estadsisdricos nas vizinhancas do nivel de
Fermi. Esse regime ocupa uma grande extensao gadia de fases na regido subdopada. A
temperatura caracteristice* diminui com o aumento do nivel de dopagem [19-Z1].
pseudogap tem sido observado através de divergasag experimentais, como em medidas
de ressonancia magnética nuclear, espectroscogimneamento e técnicas de ARPES [22].
Abaixo deT* o sistema apresenta evidéncias de fortes coredaitiferromagnéticas [23].

Existem muitos debates relacionado ao fen6menasdodmgap. Chakravarty et al. [24]
sugerem que o0 pseudogap se caracteriza por ummigiicide ordem escondido”, que se
manifesta abaixo dé* [23]. Em outra proposta, Tallon et al. [25] propOgoe T* decai
abruptamente em uma dopagem critica, findando empaimto critico quantico (QCP) situado
abaixo do “domo” supercondutor. Segundo esta c@é@em pseudogap seria independente
do gap supercondutor. Outro cenario sugere quepeatura de pseudogdp (p) pode se
fundir comT¢ (p) em uma regido super dopada. Segundo esta vidase @e pseudogap e a
fase supercondutora estariam correlacionadas Réhse pseudogap corresponderia, neste
caso, a um estado com formacéo de pares de Caopesios, sem a ordem de longo alcance.

Também se tem relacionado o pseudogap a um estamtdlehamento de cargas [20].

1.3 — ANISOTROPIA PLANAR

Através de medidas de resistividade elétrica nadeshormal T > T¢) ao longo dos
eixos cristalograficos, b, e ¢ dos cupratos supercondutores é possivel verificaarater
fortemente anisotropico desses sistemas.

A anisotropia do sistema YBawO;; assim como dos demais cupratos
supercondutores, estad diretamente relacionada cotipooda estrutura cristalina e sua
configuracdo segundo planos atdomicos superpos®glanos de Cu-£) que sédo excelentes
condutores de corrente elétrica, se estendem [zaredete ao plano cristalografiat, e sédo
intercalados por planos de baixa condutividadeoagd do eixcc. A figura 1.5 apresenta o
comportamento da resistividade elétrica ao longoeiosa, b, ec em fungcédo da temperatura

para um monocristal de YBawO;5 de o6tima qualidade [27]. Observa-se que a reglstie
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0, € cerca de duas vezes maior gyeara temperaturas enffe e 275 K. Esta anisotropia
intraplano é relacionada as cadeias Cu-O que sgaforparalelamente ao eixo-b. Ao longo
do eixoc, o mais resistivo, a resistividade apresenta umpcotamento linear até valores
préoximos deT. e € aproximadamente 100 vezes maior que a régé&ty ao longo do eixo
emT =100 K.
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Figura 1.5 - Resistividade ao longo das direcdes a, b e éumigéio da temperatura para um monocristal
de YBaCuw0;.s Figura adaptada da referéncia [27].

1.4 - PARAMETROS DO ESTADO SUPERCONDUTOR

Dentre os parametros que contribuem para caraatéonzdos materiais supercondutores
destacam-se o comprimento de penetracdo de Loipdero comprimento de coerénéif/].

Os o6xidos supercondutores especificamente apresanta pequeno comprimento de
coerénciaé, e um grande comprimento de penetragao A razdo entre esses dois
comprimentos fornece o chamado parametro de Gigatandaux = A./£. O comprimento de
coeréncia evidencia a anisotropia do sistema, asdomos valores aproximados de
£=15+3 A e&yp=14+2 A, para o composto YBAu:O;.5. O comprimento de penetracéo
tem valores tipicos, = 7000 A el = 1400 A. Portanto o YBCO é um supercondutor do tip
Il extremo, ondex >> 1. Vale ressaltar que o parameff@presenta um valor muito inferior
que o parametro de redeque éc=11,68 A [5].

Assim, entre os planos supercondutores de Cu-Onh&spacamento maior que o
comprimento de coeréncia na dire¢cao perpendicuidesa que ocasiona um desacoplamento,

caracterizando entdo um regime quase bidimensional.
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A acentuada anisotropia dos valoresAde ¢ para os HTSC revela que o material
formado por camadas supercondutoras, paralelas siné fracamente acopladas [5]. Como
consequéncia, a resposta diamagnética no estagoceogutor sofre variacdes de acordo
com a orientacdo do campo magnético aplicado eagdelaos eixos cristalinos. Além disso,
outras propriedades como a corrente critica e amdoa de vortices também sao afetadas,
pela orientacdo relativa entre campo e eixos twgaficos, e sofrem grandes variacdes

guando as medidas séo realizadas paralelamentaraxap e ao longo do eixo [5].

1.5- DEFEITOS E IMPUREZAS
Conforme foi citado no topico anterior, 0 compo¥®a,Cu;07.5 possui comprimento

de coeréncia& com a mesma ordem de grandeza dos parametrosadand@ria e apresenta
uma estrutura cristalina complexa. Estas caratitarisfavorecem o surgimento de inUmeros
defeitos no material e seu papel nas suas propesdaetronicas. Assim, defeitos estruturais
que tém extensdo da mesma ordem de grandeza quepoimento de coerénciatornam-se
muito relevantes, pois afetam sensivelmente agiedgules supercondutoras.

O comprimento de coeréncia € modulador espacial pdcdmetro de ordem
supercondutor. Este parametro, que esta associddosidade local de pares de Cooper [5],
sofre alteracBes devido a desordem no materialrégides da amostra com ordenamento
estrutural ideal o parametro de ordem apresentarmaaiplitude, passando a ser suprimido
em regides que possuem maior concentracdo de asgefeibmo superficies externas e
fronteiras de gréos.

Os defeitos na estrutura cristalina dos HTSC sa@ssificados de acordo com sua escala
de tamanho, podendo ser do tipo microscépico, mépad e macroscopico.

Na escala microscopica encontram-se os defeitoagnainulares como imperfeicdes
quimicas e estruturais na forma de vacancias dgéoiki e impurezas. Na escala
mesoscopica, que em geral é composta por defattagianulares estendidos, destacam-se as
maclas (figura 1.6) [28], as discordancias, osittefale empilhamento e também os defeitos
colunares que podem ser introduzidos artificialmetavés de bombardeamento de ions. Na
escala macroscoépica, os defeitos caracteristidesgnanulares sdo os contornos de graos,

precipitados, poros em amostras ceramicas e fasaadarias.
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Figura 1.6 — Diagrama esquematico de uma inversdo de planteegface de macla.
Figura adaptada da referéncia [28].

As maclas podem ser observadas tanto em amostrésrispalinas como
monocristalinas. Suas fronteiras sdo paralelaplan®sfL10 e/dl’hIO] , € tém sua origem
na transicao estrutural tetragonal-ortorrombicaapere em temperatura proxima a 700 °C.

De um modo geral, os defeitos sdo bastante conag$iMSC e fazem com que estas
amostras destes sistemas naturalmente apresentenoraportamento intrinsecamente do
ponto de vista de suas propriedades superconduRwasutro lado, a introducao de defeitos
artificiais nas amostras, na forma de impurezapaubombardeamento de particulas, tem
papel relevante para o estudo das propriedadescempi@toras nesses materiais.

A estabilidade das propriedades e a unicidade stadapercondutora fazem com que o
YBa,Cuw0O7.5 seja um dos materiais supercondutores mais acsspam se estudar o efeito
da introducao de impurezas e/ou defeitos. Dentmasgs mais freqientes estdo: a insergcéo de
impurezas ou atomos substitucionais na estrutustalina e o controle do excesso ou

deficiéncia de oxigénio no material produzido [2#48-12, 29].



Capitulo 1 — Supercondutores de Alta Temperatuitic&. o Sistema YB&£ 05 14

1.6 - DOPAGEM POR IMPLANTAQAO DE IONS NO YBa»Cu3zO75

A grande estabilidade vinculada a unicidade da $agercondutora do YBCO permite
que este sistema seja sensivel a dopagem portsigdsts quimicas. Esse procedimento €
comumente utilizado a fim de modificar as propréaintrinsecas do sistema. Os efeitos da
dopagem dependem fortemente da ligacao entre oriatadepante com a estrutura, bem
como do método empregado para realiza-la. Uma d&cde dopagem eficiente e bem
controlada é a implantacéo idnica. Esse procesdtammente preciso em regides proximas a
superficie, o que possibilita controlar o perfil distribuicio dos dopantes ao longo da
profundidade [29]. A implantacdo, no entanto, teradgroduzir defeitos estruturais no
material irradiado.

As propriedades supercondutoras, elétricas e magaé&tos HTSC sédo conhecidas por
serem extremamente sensiveis a modificacées quimiestruturais, principalmente quando
relacionadas a concentracdo de oxigénio. Com bestascondi¢des, passa a ser de grande
interesse a dopagem por implantacao ibnica do YB€{a, para adicionar atomos, como, por
exemplo, oxigénio ou outro elemento externo acesiai bem como para criar defeitos
relacionados principalmente sob a forma de vacanzf.

Para se obter resultados mais coerentes, a impint@nica € preferencialmente
realizada em amostras supercondutoras do tipo filme Como o alcance de ions irradiados,
sobre superficies sélidas € limitado pela energipothivel, o uso de filmes finos permite que
o material seja implantado no modo homogéneo. Ardigl.7 apresenta resultados de
transporte elétrico para filmes finos de YBCO inmpdalos com ions de Ni. Sao representadas
curvas de resisténcia em fungcdo da temperaturagmostras implantadas com diferentes
fluéncias [30]. A curva (a) corresponde a maioéfiicia implantada, de 1x¥@m™, e a curva
(d) corresponde a menor fluéncia, com valor de *tM™? As curvas (b) e (c) sdo

implantac6es com doses (fluéncias) intermedia8ak [
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Figura 1.7 — Resisténcia em funcéo da temperatura para filiimes de YBCO implantados com Ni

As fluéncias s&o a) 1 x foem?,b) 5 x 10 cm?, ¢) 3 x 1&*cm? e d) 1 x 16° cmi®. Figura

adaptada da referéncia [30].

Segundo mostra a figura 1.7, o material ainda aptascaracteristicas supercondutoras

na curva referente a menor fluéncia implantadasiceonando para o estado supercondutor

na temperatura de 77 K. Na fluéncia de 3%tén™?, indicios de supercondutividade ainda
estdo presentes, mas o estado de resisténcia &nllé mais alcancado. Como é possivel

observar, ha aumento forte e sisteméatico da resistéla amostra com a elevacao da fluéncia

gue induz um comportamento semicondutor no material

Os efeitos causados pela implantacdo de ions n@&CHa&mbém se manifestam na
forma de defeitos extrinsecos [31]. O bombardeamiémnico gera danos fisicos ao material,
e causa desordem na estrutura cristalina. Com #&smplantacdo € um meio eficaz para
modular as propriedades relacionadas com os defiaiidnsecos ou extrinsecos do material.
A figura 1.8 mostra o resultado apresentado porzeltize col [31] para amostras sinterizadas
de YBCO, sem implantacéo e irradiadas com protonditerentes fluéncias [31]. Observa-se
que, em fluéncias moderadas de implantacao, arsastefre uma sensivel modificacédo, tanto
na magnitude da resistividade na fase normal camealor deTc. Os autores sugerem que a

irradiacdo com proétons contribui para aumentarralgtividade do sistema no estado normal,
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a partir de defeitos induzidos nos planos de GU32]. Por outro lado, tais defeitos séo
prejudiciais a supercondutividade, tendendo a dimiF.
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Figura 1.8 — Resisténcia elétrica em funcéo da temperatura pmostras de YBCO implantados com
protons. Figura adaptada da referéncia [31].

1.7 — Propriedades Magnéticas

Na presenca de um campo magnético os superconsiupogem exibir diferentes
comportamentos. Com isso, torna-se possivel deé&dds a partir de sua resposta nesta
circunstancia. Os oxidos supercondutores de att@deatura critica sédo classificados como
do tipo Il [5], os quais apresentam dois valores@®po magnético critico. O diagrama de
fases para os supercondutores do tipo Il é apambenta figura 1.9. No diagrama esta
representado o estado Meissner, no qual ndo hérpese de fluxo magnético dentro do
material. O estado Meissner tem como limite o caorfitco inferiorBg; (T) Acima deB1 (T)
hé penetracéo de linhas de fluxo magnético noiantda amostra, caracterizando o chamado
estado misto, ou estado de vortices [5]. Nessed@sta amostra apresenta uma rede de
estruturas filamentares denominadas vortices. Udo dartice € formado por um caroco
filamentar normal, que se estende de um lado @ olatamostra, e que € atravessado por um
quantum de fluxo magnéticgy = h/2e. Em torno deste caroco filamentar normal, circulam
supercorrentes de blindagem. O nimero de vértioeseptes na amostra € proporcional a
magnitude do campo aplicado. Os vértices formam teda que pode ser ordenada, com
simetria hexagonal, ou desordenada, que € chaneaddrd-de-vortices [32]. O estado misto

tem como limite 0 campo critico superiBy (T). A partir deB., todo o sistema se encontra
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no estado normal, onde o material jA ndo € maisreapdutor. Os valores dos campos
magnéticos criticos dependem da temperatura e thriala

Estado Normal

Estado Misto

Bx0

Ba(T)

Estado Meissner
0 T;

Figura 1.9 -Diagrama de fases B - T para um supercondutoiolt. Figura adaptada
da referéncia [5].

A aplicacdo de campo magnético também evidencie aaracteristica interessante
nos compostos supercondutores de alta temperattica,cos fenémenos de irreversibilidade
magnética, que podem ser observados a partir dedasedle magnetizacdo DC, ou
magnetoresisténcia, realizadas segundo os procettimmenas formas ZFC ou FC. As
irreversibilidades devem-se ao fenbmeno de apasi@mto da rede de vértices pelos defeitos

da estrutura cristalina do material.

Magnetizacéo ZFC (Zero Field Cooling):

Nas medidas de magnetizacdo ZFC o material é adefrna auséncia de campo
magnético aplicado. Quando o sistema atinge teryvasabem abaixo da temperatura critica,
um campo magnético constante é aplicado e obsereamsomento diamagnético resultante
do efeito de blindagem criado pelas supercorrefipsAs medidas séo feitas durante o
aquecimento da amostra em campo aplicado constamagnetizacdo ZFC € irreversivel e
dependente da temperatura.
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Magnetizacédo FC (Field Cooling):

Nas medidas de magnetizacdo FC, o material é adsfma presenca de um campo
magnético aplicado até baixas temperaturas. A raeda magnetizacdo pode ser feita
resfriando o sistema (medida FCC) ou aquecendstensa (medida FCW). Nestas medidas,
inicialmente, o fluxo magnético se distribui unife@mente no interior da amostra. Quando a
temperatura assume valores abaixo geobserva-se 0 momento diamagnético resultante da
expulsdo do fluxo magnético do interior da amodista expulsdo € parcial nos sistemas de

tipo —Il devido a formacéo da rede de vortices.

Quando sao realizadas medidas de magnetizacaopsoacao de diferentes campos
magneéticos é possivel determinar a linha de irshéidade [33], que delimita a regido de
temperaturas abaixo das quais o material exibeamportamento magnético ndo-reversivel
num diagramad-T. Na regido de temperaturas e campos acima dadehaeversibilidade,
os efeitos de aprisionamentpir{ning) de vértices sédo inefetivos e o sistema mostra um
comportamento correspondente ao equilibrio tern@mdico. Abaixo da linha de
irreversibilidade, opinning impede a entrada de fluxo magnético na experi€gei@ e
também ndo permite a saida de fluxo no procedime@toAssim, as magnetizacbes medidas
segundo os procedimentos ZFC e FC tornam-se mifdcedtes abaixo da temperatura de
irreversibilidades, que depende fortemente do camagnético aplicado. Na figura 1.10 é
mostrada a dependéncia da magnetizacdo com o campmedidas FC e ZFC para um
monocristal de YBCO com diferentes niveis de oxigéio (obtidos em funcdo da
temperatura utilizada no tratamento térmico) [jintensidade do campo magnético é de
10 Oe aplicado paralelamente ao etxdbserva-se que a magnetizacdo FC € muito menor
que a ZFC, devido ao efeito do aprisionamento qteaakdos vortices durante o resfriamento
na presenca de campo. Dentre as curvas de magdaetiza amostra que evidencia o maior
valor deT¢ é aquele em que a oxigenacédo correspondentetaménto térmico em 490 °C.
Neste casolc e a temperatura de irreversibilidade sdo aproxamashte iguais a 93 K.
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Figura 1.10— Magnetizacdo versus temperatura para YBCO mdstatino com diferentes oxigenacdes,
onde as curvas superiores correspondem a magnétz&g, e as inferiores, a magnetizagdo ZFC.
Figura adaptada da referéncia [34].

As curvas de magnetizacdo referentes as diversazmivacdes de oxigénio obtidas
através de processos de recozimento exibem digsrartiores ddc. Destaca-se a curva
referente ao recozimento de 600 °C, cbirda ordem de 80 K, que apresenta uma transicéo
supercondutora bem mais larga [34], sugerindo queirha distribuicdo ndo uniforme de
oxigénio na amostra.

A anisotropia cristalina presente no composto YB@nbém é revelada nas
propriedades magnéticas do sistema. A figura 1l.fifesanta resultados de linha de
irreversibilidade para o YBCO, obtida em medidas magnetizacdo em funcdo da
temperatura [35]. SAo comparadas curvas para cam@giseticos aplicados paralelamente ao
eixo ¢ (H//c) e com campos magnéticos aplicados paralelamentdaaoab (H//ab) [35],

através das quais observa-se a significativa anf@atpresente no sistema.
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Figura 1.11 — Linhas de irreversibilidade obtidas em medidasndagnetizacdo versus T com H//c e
H//fab para o YB#wO;s O inserto mostra uma ampliacdo do comportamento lidha de
irreversibilidades nas proximidades de [B5].



CAPITULO 2 — Propriedades de Transporte Elétrico
no YBaCuzO;_5

2.1 — RESISTIVIDADE ELETRICA
2.1.1 — Efeitos de Ligacdes fracas

Os supercondutores de alta temperatura criticaapi@mn um forte carater anisotropico
devido a estrutura cristalina planar. Tanto nodestaormal como no estado supercondutor
ocorrem acentuadas variacdes das propriedadesnetes ao longo de diferentes orientacdes
cristalograficas, o que pode ser evidenciado emidasdie resistividade elétrica. Os planos
de Cu-Q orientam-se paralelamente ao plaab e s&o bons condutores quando
adequadamente dopados [5]. Porém, esses planasts@alados por camadas atbmicas de
baixa condutividade. Consequientemente, a resiatieidparalela aos eixos e b tém
magnitude comparavel a de sistemas metalicos otéssenquanto que a resistividade
paralela ao eixo ¢ apresenta valores muito maiquesna orientacdo paralela aos planos de
Cu-G, [5]. A dependéncia da resistividageno eixo c com a temperatura se torna nao
metélica (comparando-se com um metal normal) quaededuz levemente a concentracao
de oxigénio no composto.

O método de preparo e os parametros utilizados @aracessamento de amostras de
supercondutores de alta temperatura critica, eslpsaite de YBCO, sdo fundamentais para
garantir a boa qualidade do material. A qualidaale @mostras pode ser avaliada a partir de
medidas de resistividade elétrica em funcdo da eemygra. As amostras policristalinas de

YBCO, de um modo geral, apresentam uma microesfruidam graos que se orientam de
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forma aleatéria. Essa caracteristica randémicadesfce o sistema frente as propriedades de
conducdo elétrica, que passa a ter como respostupeessdo total ou parcial da
supercondutividade nas fronteiras de graos. Par, digerentemente dos supercondutores
convencionais, os HTSC passam a exibir uma tramsigdistiva larga. Nas amostras
policristalinas com morfologia ceramica, o alargatoeda transicdo resistiva se devem
parcialmente as ligacfes fracas que se estabeleagrinonteiras de grdo. Porém, mesmo em
amostras monocristalinas, percebe-se um certoaahemgto da transicdo que € causado por
fortes efeitos de flutuacBes termodinamicas [38¢ gerdo discutidas em detalhes na secéo
2.2.

A presenca das ligagbes fracas € mais evidente mmsteas supercondutoras
policristalinas [35]. A manifestacdo experimentalegmelhor revela esse carater néo
homogéneo provém de medidas de resistividade a@gtque tem como caracteristica a
transicdo em duas etapas. A figura 2.1 [36] é sgmtativa deste tipo de transicdo. Em (a) €
apresentada uma medida de resistividade elétridaiegio da temperatura, enquanto que em

(b) é apresentada a sua derivada em fungéo daraomae (o/dT).

YBa,Cus0 P 3
— oL 2vU3Vr o = 10k .
g _,.0"'.’. é:) * .
€ " E : (b)
5 Ik 'd (a) 5 05} g
5 o .
i © s .
0 I | 0 Lo I N P
100 200 300 89 90 9 92 93 94 95
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Figura 2.1 - (a) Medida de resistividade em funcdo da temjpesano YBaCusO-.s policristalino (b) e
derivada da resistividade em funcdo da temperahasvizinhancas da transicdo. Figura adaptada da
referéncia [36].

Nos resultados ddn/dT é possivel observar uma estrutura constituidalisrpicos.
Assumindo um modelo no qual a transicdo ocorre @as cgtapas, 0 pico que ocorre em
temperatura mais elevaddc) representa a transicdo supercondutora intragrade a
supercondutividade se estabelece dentro dos grdesao regides relativamente homogéneas
da amostra. Na segunda etapa, representada pelmoném temperatura inferior, ocorre um

acoplamento intergraos controlado termicamente fgicesso representa o estabelecimento
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do estado supercondutor com ordem de longo alcabtidp através da ativacdo das juncdes
entre graos [37], em que o material passa a apeggesistividade elétrica nula.

Este comportamento de dupla transicdo também é&/gzas, observado em amostras
monocristalinas [38] e texturizadas [39] mesmo dedorma mais sutil, evidenciando assim
gue o carater inomogéneo € uma propriedade intdndes supercondutores Oxidos de alta

temperatura critica [15].

2.1.2 — Resistividade em Filmes Finos

A complexidade relacionada a desordem e randondieidaas amostras dos
supercondutores HTSC torna interessante o estuslprdariedades eletrébnicas em amostras
do tipo filmes finos, onde a incidéncia de defepasle ser controlada. Muitas técnicas de
processamento de filmes finos foram desenvolvidas o objetivo de garantir amostras de
qualidade e com maior espessura, aliando uma baaoestrutura as propriedades
supercondutoras. Estudos mostraram que a incidéecidefeitos, como a porosidade, esta
diretamente ligada a temperatura de crescimentdilduss pelo método dsputtering[40].
Essa caracteristica é evidenciada através de nsedelaesistividade elétrica em funcéo da
temperatura para filmes finos crescidos em difeetémperaturas, tal como mostrado na
figura 2.2. Observa-se que, com 0 aumento da tetyarde crescimento, o valor absoluto
da resistividade no estado normal decresce semswnéd e a curva versusT apresenta uma
menor inclinacdo, correspondendo a amostras memasgs [40]. Porém, verifica-se que a

temperatura de transicde € pouco alterada pela temperatura de crescimento.
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Figura 2.2 - Medidas de resistividade em funcdo da tempesatm filmes finos de YBauO;.5
crescidos em diferentes temperaturas [40].
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2.1.3 — Efeitos de Campo Magnético

A presenca de ligacOes fracas entre os gréos fezque os sistemas HTSC sejam
também muito sensiveis frente a aplicacdo de campggséticos e de correntes de transporte.
Na figura 2.3 sdo apresentadas medidas de redeadwielétrica, num filme fino de YBCO [1]
na orientacdo dos planos de Cu-€n funcdo da temperatura, realizadas na presenca d
campos magnéticos fixos. Os campos sdo aplicadpemcularmente ao plano do filme.
Observa-se que a transicdo normal-supercondutona-g@ mais larga com o aumento da

intensidade do campo magnético aplicado e, sisieanatnte, o valor d&: diminui.
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Figura 2.3 —Curvas de resistividade em funcéo da temperatmdilne fino de YBCO, com diferentes
campos magnéticos aplicados perpendicularmentdawplo filme. Figura adaptada da referéncia [1].

2.1.4 — Efeitos da Concentragao de Oxigénio

O comportamento aproximadamente linear da regisii\@ para temperaturas acima de
Tc € uma caracteristica comum dos cupratos superamegutom o6tima concentracdo de
oxigénio. A reducdo do contetudo de oxigénio nesstsmas implica em sensiveis variacdes
na dependéncia da conducéo elétrica, em func@enaaetatura, tanto em medidas paralelas
ao planocab como realizadas ao longo do exA figura 2.4 apresenta os comportamentos da
resistividade em funcdo da temperatura para umasteanmonocristalina de YBEuO7.5
[41], onde foram realizadas medidas com correntiedb paralelamente ao plaad e ao
longo do eixoc, para diferentes valores de oxigenacdo, ou séxedtes densidades de

lacunas nos planos de Cuy-O
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Figura 2.4 — Resistividade em funcéo da temperatura para wmogristal de YBZu;0,.5 no plano
ab e no eixo c, para diferentes concentractes @gnio. Figura adaptada da referéncia [41].

Na amostra com a maxima concentracdo de oxigénioespondente & = 0,07, as
resistividadespo,, € o exibem um comportamento do tipo metdlico, crescesum a
temperatura. Quando se reduz a concentracao dpara0,25, oy torna-se parcialmente
metalica, apresentando um comportamento semiconau@dida que se reduz a temperatura
abaixo deT ~ 150 K, sofrendo um aumento consideravel nas esggioximas a transicao
supercondutora. A temperatura critica é reduzida gproximadamente 50 K. Quando o teor
de oxigénio € o mais baix@ = 0,67, o comportamento das resistividaggse o. néo é
metalico em nenhuma faixa de temperaturas. A figarabém mostra que para altas
concentragcbes de oxigénio a componentdambém apresenta carater metalico, o qual é
perdido sob remocéo de pequenas quantidades denaxi@s resultados mostrados na figura
2.4 evidenciam o carater anisotropico da amostrpemnitem observar também que a
diminuicdo da concentracdo de oxigénio no matgniabuz um aumento significativo na

anisotropia [41].

2.1.5 — Efeitos do Pseudogap

Através de medidas de transporte elétrico € pdssiemtificar a ocorréncia do
pseudogap. Na figura 2.5 sdo apresentadas medidassigtividade elétrica em funcdo da
temperatura para amostras monocristalinas de YB@fdspadas [42]. Em (a) se observa

que a resistividade ao longo do eixotende a mostrar um comportamento do tipo
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semicondutor com a reducdo de oxigénio da amadtsde temperaturas proximas a 300K,
caracterizando assim a formagéo do pseudogap. j@uaseondutividade ao longo do eizo
diminui na medida em que se desenvolve o pseudfyHp Em (b) sdo apresentados
resultados para o planab, onde a resistividade tende a mostrar uma cuategativa
abaixo de uma certa temperatura. Tal como no casa. @sta temperatura caracteristica
cresce com 0 aumento da desoxigenacdo. O compat@aeeo,,(T) mostrado no painel (b)
da figura 2.5 também tem sido interpretado comdocetia abertura de um pseudogap [42].
Nas inser¢coes sdo mostrados o0s valores absolutoeedistividade com as diferentes

oxigenagdes do sistema.
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Figura 2.5 — Resistividade em funcéo da temperatura para wmoeristal de YBZ us;07.5(a) no eixo ¢,
e (b) no plano ab para diferentes concentracdesxigénio. Figura adaptada da referéncia [42].
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2.1.6 — Efeitos da Pressao

Outra maneira de se alterar as propriedades deptvete em amostras supercondutoras
€ através da aplicacdo de pressdo externa. Estespm permite, por exemplo, avaliar a
variacdo do comportamento da resistividade eléticastado normal sob pressao e torna
possivel o estabelecimento de uma correlacdo désnp&ros supercondutores em funcao da
presséo externa aplicada.

Na figura 2.6 mostra-se a variagcao da resistiviqadaar o,, em funcdo de distintas
pressdes hidrostaticas aplicadas para um mondaestdBCO [43]. A dependéncia linear da

resistividade com a temperatura € mantida mesmasgigressao, porem, a magnitude de
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resistividade na fase normal decresce significatesrste com o aumento da pressao aplicada.
Por outro lado, o valor da temperatura critica avtenégeiramente com a pressao no YBCO
[43].
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Figura 2.6 — Resistividade planar para um cristal de YBa&O,.sem funcdo de T para alguns valores
de pressao aplicada. Figura adaptada da referénfég].

2.1.7 — Efeitos de Impurezas

Os efeitos causados devido a aplicacdo de presskiostatica nas propriedades
supercondutoras podem também ser avaliados athvésétodo de substituicdo quimica
[35]. Através da substituicdo parcial de certosneletos da matriz de YBCO é possivel
introduzir de maneira controlada atomos na estuutnistalina, de forma que nao se
modifiguem o numero de lacunas nos planos de £UPOr outro lado, outras impurezas
podem afetar fortemente a dopagem e outras preuiésdeletronicas do YBCO, e dos HTSC
em geral.

Na figura 2.7 sdo apresentados os efeitos caupatbsubstituicdo parcial doporZn,
em diferentes concentracfes, para amostras motatioas de (Y, Zn)BCO [44]. Em (a) s&o
mostradas as curvas de resistividade elétrica dstaams com diferentes concentracdeZle
medidas no planab. Todas as curvas exibem o comportamento supertamadorém, a
adicao dezZn na amostra implica em significativas alteracbesrafastividade no estado
normal, bem como nos valores g, comparativamente a curva referente ao monocristal
padrdo de YBCO. Por outro lado, os resultadosestes as medidas de transporte ao longo
do eixoc, conforme figura (b), mostram que os valores alteslda resistividade no estado
normal quase ndo sofrerem alteracdes. Observarsigéita que a temperatura critica de

transicdo decresce linearmente em funcdo do aurdantoncentracao dn.
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Figura 2.7 — Resistividade em funcdo da temperatura para miistais de YBgCu;0;.5 dopados
com Zn (a) medida no plano ab e (b) medida no ei¥égura adaptada da referéncia [44].

Esses resultados permitem inferir que a substdudighY por Zn diminui a anisotropia
caracteristica do sistema. A variacdo da presd@onan diminui a diferenca dos resultados
referentes ao eixoe plancab [44].

O Zn também pode substituir@u na estrutura cristalina do YBCO. Neste caso, $orte
diminuicbes sdo observadas na temperatura criga fem como um aumento significativo

nos efeitos de flutuacdes magnéticas em medidasadaetizacdo [45].

2.2 — EFEITOS DE FLUTUACOES TERMODINAMICAS

Os efeitos de flutuacbes térmicas nas propriedddesquilibrio e de transporte sdo
fortes nos sistemas HTSC em razéo da elevada tetapgercritica de transicdo, aliada a
acentuada anisotropia planar e ao pequeno compgongencoeréncia. As flutuacées podem
ser observadas mesmo em temperaturas de varios gcaua delc, manifestando-se no
estado normal através da formacdo de pares de Codpeestaveis, fora do equilibrio
termodinamico. A condutividade elétrica, por exem@ fortemente afetada por efeitos de
flutuacbes, tendo seu comportamento modificado Bgido proxima da transicao
supercondutora. A ocorréncia de pares de Coopearesgantes acima dg: produz um
aumento na condutividade que se manifesta num ardednento, ou alargamento, da
transicdo medida resistivamente.

A transicdo normal-supercondutora dos sistemaslicetaconvencionais — de baixa
temperatura critica — € descrita pela teoria femmidgica de Ginzburg-Landau (GL). Na

teoria GL o estado supercondutor é representadarpgrarametro de ordegi[33]. Para os
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sistemas convencionais, os efeitos de flutuac@esdas na amplitude dg nas proximidades

da transicdo supercondutora, sdo pequenos devid@igo valor deTc que influencia em
baixas energias térmicas. Neste caso, os efeitfisitdacfes podem ser descritos com uma
aproximacdo Gaussiana a energia livre de GL. Emosuérmos, na expressao para energia
livre de GL apenas o termo proporciondl@? é considerado. Para os HTSC, no entanto, os
efeitos das flutuagcdes termodinamicas em tempeastimediatamente acima de sao
evidentes tanto na amplitude quanto na fase domedréd de ordem, principalmente na
presenca de campo magnético aplicado [35]. Taigosfse manifestam em medidas de
propriedades como a condutividade elétrica, cadpeeifico, susceptibilidade magnética e

outros.

2.2.1 — Flutuagdes na Condutividade Elétrica na ré@o T > T¢
Nas regides acima di: as flutuacbes termodinamicas induzem o surgiméatama
condutividade extraordinaria, conhecida como pardigtividade, que é caracterizada pela

formacdo de pares de Cooper evanescentes.

2.2.1.1 — A Contribui¢cdo de Aslamazov e Larkin

Em 1968 foi proposta por Aslamazov e Larkin [46] oradelo sobre o fendmeno das
flutuacBes na condutividade elétrica nas proximedadeTc. Os autores demonstraram que o
efeito causado pelas flutuagbes Gaussianas datadgtio parametro de ordem é fortemente
dependente da dimensionalidade do sistema.

A paracondutividade é definida comt = o -ogr, onde g é a condutividade total
medida eodr € a contribuicdo regular, que ndo € divergenteredsltados previstos para a
paracondutividade segundo Aslamazov e Larkin (A9 dependentes da dimensionalidade

do sistema segundo as expressoes:

do, =—C O (2.1)
3214(0)

2

Ao, =2 0%, (2.2)
167l
2 3
Ao, =720 (2.3)

16AaS
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validas para os casos 3D, 2D e 1D, respectivamBateexpressoes (2.1), (2.2) e (2&D)) é
o comprimento de coeréncia extrapolado a temperatula,//= (T — Tc)/Tc é a temperatura

reduzida) é a espessura do filmeéSe a sessao transversal da amostra filamentar.

2.2.1.2 — O Modelo de Lawrence-Doniach

O modelo desenvolvido por Lawrence e Doniach (LD)é&a extensédo da teoria AL e
considera sistemas supercondutores que possuemtrapia planar. Especificamente, o
sistema é modelado por planos supercondutoresegaiecentram fracamente acoplados entre
si, através de juncdes Josephson [47]. A teoriadrd sido aplicada aos supercondutores de
alta temperatura critica em razédo da forte anip@rplanar que caracteriza estes materiais. A
contribuicdo das flutuacdes para a condutividadada ¢hela seguinte equacéo, que expressa
um crossoverde um regime efetivamente bidimensional (2D) pama comportamento

tridimensional (3D), a medida que a temperaturasgaiproximando dE::

m( 2¢, 2] 2
AJH =ﬁ{1+ﬁ( . j } , (2.4)
164l — -1

C

Na expressao (2.43,corresponde ao espacamento entre as camadasoshaorasy
€ 0 comprimento de coeréncia na orientacdo perpa@adias laminas supercondutonasé a
massa efetiva das particulas no plano das camddas & massa efetiva de particulas que se
propagam na direcdo do eizp ou seja, perpendicular aos planosci@ssover2D-3D é
controlado pela razag (T)/s

Em altas temperaturas, a distancia que separarasiaa é maior que o comprimento de
coeréncia na direcédn Entdo, os planos supercondutores estariam ddadogpe assim a
equacao (2.4) tende a equacao (2.2), para filmessgessurd Nas proximidades déc,

& ~0Y e a equacdo (2.4) comporta-se tal como prevéacaqu?2.3).

2.2.1.3 — Flutuacdes Criticas

Com a aproximacdo da temperatura ao ponto criligoas flutuacbes tornam-se
correlacionadas e passam a interagir, ou sejartege estatisticamente interdependentes, de
modo que a teoria GL ja ndo pode ser aplicada.c@neé de correlacdo dessas flutuacdes
aumenta a medida que a temperatura se aproxinig, genando- se infinito quandb= Tk,

caracterizando entdo uma regido genuinamenteeacritiessa regido, diversas propriedades
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criticas apresentam divergéncia, ou tendem a zern, expoentes diferentes dos expoentes
Gaussianos. Assim, os efeitos de flutuagdes nautiotdhde passam a ser analisados com
base na teoria decalingestatico e dinamico [48]. Na regido genuinameritea, essa teoria

prediz que o excesso da condutividade divergd@grde acordo com a expressao:
Ao = AO'= AgvE=dmn, (2.5)

onded € a dimensionalidade do sistema& o expoente critico do comprimento de coeréncia,
Z € 0 expoente critico dindmicozeé o expoente critico da funcdo de correlagdo para
parametro de ordem.

Na regido critica e na auséncia de campo magnépticado, as propriedades
supercondutoras relacionadas a transicao, sacaaqurevistas pelo modelo 3D-XY [49] para
o qualv = 0,667. Segundo Lobb [50], dois regimes podemesimidos na regido critica, um
regime critico estatico e outro dinamico. No reginigico estaticoy ~ 0,667, porénz e 5
conservam os valores da teoria de campo médicgjawzs- 2 en = 0. Portanto, sendb= 3,
obtém-sel = 0,67. Quando a temperatura esta mais préxinig, aos efeitos descaling
dindmico se tornam relevantes, e ocorrecnossoverpara um regime critico dinamico, onde
z = 3/2. Neste caso 0 expoente critico previsto paraontribuicdo das flutuacbes a
condutividade em sistemas 3Dt & 0,33. Este regime é denotado como 3D-XY-E [Bij,
razao da dinamica descrita pelo modelo-E da cleassdo de Hohenberg e Halperin [51].

2.2.2 — Flutuacdes na Condutividade Elétricanaré@o T < Tc

A transicdo resistiva normal-supercondutora é desdiferentemente, conforme a
regido de temperatura analisadias Tc e T < Tc. Nas sessodes anteriores foram apresentados
modelos que interpretam o excesso de condutividadeegido normal, quanddb> Tc. No
entanto, muitas amostras dos sistemas supercoadudaidos de altdc apresentam uma
micro-estrutura inomogénea, do tipo granular. Bsp itorna-se necessario considerar 0s
efeitos do acoplamento intergranular durante aitao resistiva. Moderadamente, considera-
se que mesmo 0S monocristais de boa qualidade sdestderiais complexos sao
intrinsecamente inomogéneos. Desta forma, a maddiw granular se aplicaria
genericamente, ainda que seus efeitos sejam mdsnges em amostras ceramicas. Devido a
presenca de ligacdes fracas entre gréos, a transgsistiva passa a apresentar um
comportamento atipico, que ocorre em etapas, esizatdo diferentes regides, tal como

esquematizado na figura 2.8 [52].
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Figura 2.8 — Transicdo resistiva divida em regides paracoondut(l), paracoerente (II) e
coerente (l11) [52].

A regido |, emT > Tc, € a regido paracondutora, onde ocorrem flutuagégsarametro
de ordem na fase normal. Longe g as flutuacbes sdo pequenas e Gaussinas. Nas
vizinhancas imediatas die as flutuacdes tornam-se criticas e, tanto fluteagt@ amplitude
guanto na fase do parametro de ordem devem seadeoadas. EnT = T¢ ocorre a chamada
transicdo de pareamento, na qual a supercondud®isia estabelece em regides homogéneas
da amostra. A regido Il, ondeo < T < T¢, € a chamada regido paracoerente, onde a
amplitude do parametro de ordem esta razoavelnuestenvolvida, mas ndo ha coeréncia de
fase do parametro de ordem em toda a amostra.s&s fdo parametro de ordem dentro de
cada grao encontram-se descorrelacionadas entdmsesquema para ilustrar este processo é
mostrado na figura 2.9 (a), onde as setas repesent parametro de ordem [52]. A
supercondutividade € estavel dentro do grdo, p@nuncdes entre os graos ainda nao se
estabilizaram. Na medida em qUe se aproxima delg, (temperatura que assinala o
estabelecimento do estado de resistividade nudscero acoplamento entre os graos, o que
implica na reducgéo das flutuacdes de fase entpgaametros de ordem de graos vizinhos.
QuandoT = T¢o, ocorre o fenbmeno de percolacdo do estado supkrowy, com a formacao
de cadeias de grédos acoplados que passam a exihirotrdem supercondutora de longo
alcance, com condutividade infinita. Inicia-se gidi®e denominada coerente. Em= Ty,
ocorre uma transicdo de coeréncia, ou transicaacpante-coerente, onde a fase dos
parametros de ordem dos graos supercondutoresderoarrelacionada através da ativacao
das ligacdes fracas entre os gréos, como ilustradigura 2.9 (b). E também el Teo que

a resistividade do sistema se anula, evidenciam@oogprocesso que leva a esta transicao
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depende fortemente das inomogeneidades mesoscopiagamcroscopicas presentes no

sistema.

Figura 2.9 — Esquema representativo das regifes: (a) panate, to<T<T. onde ha flutuacéo
das fases do parametro de ordem entre diferentéesgr(b) coerente, T<g, representando o
estabelecimento de ordem de longo alcance do pdrarde ordem e resistividade nula. [52].

O comportamento do sistema na regido paracoererftat@mente dependente da
corrente ou do campo magnético aplicado, cujamsidades afetam diretamente as juncdes
fracas entre graos.

Para descrever os sistemas supercondutores gesfib@proposto um Hamiltoniano,

que generaliza a energia de tunelamento de pa&8gsifto pela seguinte equacao:

=-YJcos(@ -6, - A, ) (2.6)
ijii
sendal;j a energia de acoplamento Josephson referented@us\gzinhos ej, e, e, séo as

fases do parametro de ordem dos gr@gse o termadA;; € dado por:
j
A, = 2| Ad, (2.7)
B i

onde A é o potencial vetor e a integral de linha é avalidol centro do gréicaté o centro do
gréo vizinhgj [53]. O termog = h/2e representa o0 quantum de fluxo magnético paraanest
supercondutor. O fatok; na equacao (2.7) introduz frustracdo no modeld [58mo estes
termos variam de forma aleatéria, ndo € possivelsguencontre uma configuracdo de fases
capaz de minimizar simultaneamente as energiasco@laaento entre todos os pares de
graos num dado anel fechado com trés ou mais g@aws. isso, pode-se considerar que ha
frustracé@o induzida pelo campo. Como a frustracéwlézida pelo fatoA;, esta versdo do
modelo representado pelas equacdes (2.6) e (2hgndéado de vidro de calibrgauge glass
[33]. A possivel presenca de juncdes do tipoos sistemas supercondutores HTSC produz

aleatoriedade nas energias de acoplam&nptbleste caso, frustragéo pode ocorrer mesmo na
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auséncia de campo magnético, como nos vidros-te{fSpia versdo do modelo das equacdes
(2.6) e (2.7) é denominada de vidro quiddlifal glas9 que sera discutido na sequéncia.

O Hamiltoniano de tunelamento de pares represerpatip equacao (2.6) para um
sistema granular tridimensional pertence a classeurdversalidade 3D-XY para o caso
desordenado, e é compativel com a ocorréncia detnamsicdo de fase de segunda ordem
paracoerente-coerente na temperatura ciftiga

2.2.2.1 — Vidro Quiral em Supercondutores Granulare

A existéncia de uma nova fase de equilibrio term@rico em sistemas
supercondutores granulares € baseada no modelddae quiral (ouchiral glasy, e foi
proposto por H. Kawamura [54]. Este estado é canaerlo pela quebra da simetria por
reversdo temporal no sistema, onde o parametro rdemo é a propria quiralidade,
representada pela dire¢éo das supercorrenteswspmre @ntre os graos. Neste modelo, o papel
crucial é desempenhado plmops locais de corrente que circulam por grdos prinseiro
vizinhos acoplados por junc¢des Josephson, que dseatistribuir aleatoriamente entre graos
do tipo-o (normal) tipos7 (Ji; negativo). Nas jungbes normais, a diferenca de thse
parametro de ordem de um lado e de outro da beméio-supercondutora entre os graos é
zero. No caso das juncoesesta diferenca de fase é de 180°.

Para ilustrar o conceito de quiralidade, considgeraima rede triangular de spin,
conforme esquematizado na figura 2.10. Supfe-seaquteracdo entre spins é uniforme e
antiferromagnétical(j = J < 0). Na figura 2.10 (a) é representado o conflitanteracdes que
impede a minimizacdo simultanea da energia de agmpito entre todos os pares de spins.
Este conflito de interacbes produz um estado fdstr O estado fundamental frustrado
arranjo triangular é duplamente degenerado, comostrado nas figuras 2.10 (b) e 2.10 (c).
Assim, a energia global deste sistema frustradegpasser maior que a de um sistema néo-
frustrado (alinhamento antiferromagnético no caso0). As duas possibilidades de angulos
entre 0s spins vizinhos passam a ser +120° ou -22Q@iralidade é entdo o parametrque
esta relacionado com a degenerescéncia discretatado fundamental, e que passa a indicar
qual o sentido da rotacdo dos spins ao longo deidlm no sistema, se € horario, ou anti-

horario.
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Figura 2.10- Representacdo de uma rede triangular onde emtdiferromagneticamente acoplados
trés spins XY no estado fundamental. Em (a) é adstmue torna-se impossivel minimizar
simultaneamente a energia de todas as ligacteg @atres de spin; Em (b) e (c) é mostrado o estado
fundamental duplamente degenerado, com a possiléidle rotacdo dos spins no sentido horario
(b), ou anti-horério(c). Estes estados sédo equivile e correspondem a quiralidadestl e =-1,
respectivamente.

A quiralidade ér = +1 quando a rotagdo de spins ocorre no sentidéribpe se a
rotacdo € no sentido anti-horarior -1. A quiralidade escalar para um sistema desspin

duas dimensdes pode ser escrita como:
2
r=——) sel(d -46.), (2.8)
3/3 Zj e-a)

onde 4 é o angulo que o spinfaz com relacdo ao eixo de quantizacdo. Este dondei
guiralidade pode ser generalizado para um supeutangranular onde o parametro de ordem
de um dado grag ¢ = e?, representa o papel de um spiv. A fased do parametro de
ordem representa o angulo entre pares de spin pr@sséo (2.8). Sendo proporcional a
ser(d.6), é 6bvio que a quiralidade também representa tidseda corrente Josephson
através de um anel de graos acoplados [33].

Num sistema com muitos gréos, a descricdo basemsdaquacdes (2.6) e (2.7) levam a
um estado de vidro quiral, que também existe eters&s magnéticos.

Dessa forma, para descrever algumas propriedagescemdutoras do YBCO granular
em filmes finos é aplicado o modelo de vidro quifab-56], e assim, o conceito de
espalhamento de quasiparticulas por quiralidadegndeproduzir uma contribuicdo para
explicar o efeito de Hall anémalo, por exemplo.

No estado de vidro quiral a fase do condensadoog@etcativa, mas nao tem ordem
regular em grandes distancias. Os elementos b&sicosdoopsde supercorrentes que séo as
proprias quiralidades.

Considerando-se efeitos de blindagem, o modelo ide \quiral supercondutor é

descrito pelo Hamiltoniano:
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1 2
H= —Izl: J;;cos(@ -6, - A )+Z(%jzp:(mx A, (2.9)

Os simbolos tém os significados anteriormente dieftel representa a auto-indutancia de
um loop de corrente. Em campo magnético aplicado nél@, o potencial vetor flutuante,
devido as supercorrentes. A soma no primeiro te¥raplicada sobre todos os graos vizinhos
mais préximos, enquanto que a soma no segundo téraplicada sobre todos mopsde
supercorrentes da rede. A distribui¢éo aleatoriact@lamento de Josephshpneste modelo
introduz frustracdo no sistema. Em geral supdeuselig pode assumir os valordsou —J
com igual probabilidade, que representam jungdesi 7z No caso de modelizagcbes mais

simples considera-se qug independe da temperatura e do campo magnético.

2.3 - EFEITO HALL

O efeito Hall € observado num material condutorngaum campo magnético é
aplicado perpendicularmente a corrente elétrica queercorre. Nessas condicdes, 0s
portadores de carga sdo defletidos pela for¢ca dento originada pelo campo magnético.
Experimentalmente, é mais conveniente 0 uso de teesosa forma de laminas finas, ou
filmes finos, para a observacdo do efeito, conforimgtrado na figura 2.11. Observa-se,
entdo, uma voltagem Hall, a qual € originada pelomalo de cargas de sinais opostos nas
extremidades laterais do material [57]. A geometia efeito Hall e o campo elétrico

transversal, chamado de campo Higll estdo esquematizados na figura 2.11.

Figura 2.11 — Representacdo do campo elétrico de Hajl, Em uma amostra percorrida por uma
corrente j na presenca de um campo magnékicaplicado perpendicularmente a corrente. Figura
adaptada da referéncia [33].

O campo de Hall [57] esta associado a uma registid Hall definida como:

Py = ET = R,B, (2.10)
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onde R, é o coeficiente Hall ordinario, B = tpH € a indugcdo magnética aplicada, com
L= 4110’ TmA™. A resistividade Hall, também chamada de resiité néo diagonal,y,
€ uma funcao impar do campo magnético aplicado.

O coeficiente Hall ordinario para transporte em umi&a banda de conducdo pode ser

escrito como:

R =1, (2.11)
nqg

sendon a densidade de portadores de cargaee é a carga dos portadores. O sinal indica o
tipo de portadores de carga no sistema. Assim,dpugi -e a conducgdo é feita por elétrons,
e quandoq =+e, os portadores de carga sao lacunas. Dessa fomnaaso simples de
sistemas ndo magnéticos e de banda uUnica, medalasfedo Hall permitem que seja
determinada a densidade de portadores de cargacdram o sinal da mesma. Em sistemas
magnéticos ha uma contribuicdo adicional denomimdafeito Hall extraordinario [57], ou
efeito Hall anémalo. Assim, pode-se escrever astigglade Hall total de uma amostra de

magnetizaca® em termos das duas componentes aditivas, ou seja:

Py = RB+ Ry, M, (2.12)

ondeRsé o coeficiente Hall andmalo.

2.3.1 — Efeito Hall na Fase Normal de Supercondutes HTSC

O estudo das propriedades de magnetotransporteuprmatas supercondutores visa
revelar a natureza das excitacdes que caracterzagstado normal e os efeitos das
correlagbes eletronicas. Nestes sistemas, o caeteicHall apresenta uma forte dependéncia
com a temperatura, diferenciando-se dos resultablesrvados em materiais supercondutores
essencialmente metalicos onde o efeito Hall é iedégnte da temperatura.

Na figura 2.12 estd mostrada a constante de Hafuag@io da temperatura medida em
H = T para uma amostra monocristalina de YBCO, onde @emte se propaga

paralelamente aos planos de Cufgs].
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Figura 2.12— Resultados de Efeito Hall, sob a forma da cartstidall R, e resistividade longitudinal
P« em funcdo da temperatura apresentados por Matetidh [58]. Figura modificada.

O resultado da na figura 2.12 mostra guedecresce acentuadamente com o aumento
da temperatura. Para interpretar esse comportandengdeito Hall foram propostos alguns

mecanismos:

1) Existéncia de uma contribuicio anOmala relacionadan espalhamento
magnético assimétricoskew scatering de elétrons devido a momentos
magnéticos flutuantes. Esta hipdtese tem como bals¢o de que os HTSC
derivam de isolantes antiferromagnéticos. Assintuficbes de spin poderiam
sobreviver no estado supercondutor, embora nao saifestem na
susceptibilidade magnética [59].

i) Se a banda eletrénica de conducao for muito esti@im largura comparavel a
ksT, € possivel que efeitos térmicos causem uma W@riaggnificativa na
densidade de portadores, que implica em uma feperdléncia do coeficiente
Hall com a temperatura. Alguns modelos fenomenotigyide banda estreita
parcialmente preenchida [60] argumentam que a dé&pem Ry(T) nos
cupratos supercondutores pode ser explicada deinmaoasistente.

1)) Para o caso em que mais de uma banda contribunducéo, utiliza-se o
modelo de duas correntes (ou dois tipos de porajiande a dependéncia de
R4(T) esta diretamente ligada as densidades de portagoseias respectivas
mobilidades no material. Sendo os dois portadooe#pd elétronsd) e lacunas

(h), o coeficiente Hall pode ser expresso como:
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2 _ 2
RH = (nhl'lh ne:ue )2 , (213)
e(nh:uh + ne:ue )

onde o numero de portadores por unidade de volurdadé porn, 1 é a
mobilidade es é a carga dos portadores. Caso as mobilidadess/densidades

de portadores variem com a temperatRrgsera também dependenteTde

Em geral, supde-se que nos cupratos de alta tetapereritica o efeito Hall e a
magnetoresisténcia na fase normal apresentam ctanptos nao-triviais que estéo
relacionados com a temperatura e com o campo nmegrailicado [61], e ndo podem ser
explicados somente com base nos efeitos da fortaréatz [62].

2.3.2 — O Angulo de Hall
A dependéncia ddy com a temperatura nos cupratos supercondutores pede

expressa a partir do angulo Hall,, cuja cotangente é definida como:

cotf, = P , (2.14)

Xy

sendopa resistividade longitudinal gy a resistividade Hall. Experimentalmente, em muitas
amostras dos HTSC a cotangente do angulo de Hbk exna dependéncia quadréatica com a
temperatura. Dessa forma, é possivel expressaaagemte do angulo de Hall em termos da

férmula empirica de Anderson [63]:
cotg, =aT? + g, (2.15)

onde o estaria relacionado ao grau de dopagem, ou, dgoteaente, a densidade dos
portadores de carga,82 um termo relacionado com a concentragdo de empammagnéticas
no sistema.

A figura 2.13 ilustra a dependéncia quadraticacol#; com a temperatura para uma
amostra monocristalina de YRauO;; [64]. Esse comportamento € caracteristico dos
cupratos supercondutores. Um exame detalhado darafignostra, porém, que o

comportamento descrito pela equacao (2.15) ndgéosamente seguido.



Capitulo 2 — Propriedades de Transporte Elétric¥Ba,Cu:O;.5 40

1B0O0 T T T T T T

1600 |

1400 |- E

1200 *

1000

cot 5'_._|

BOO M E

600 | E .

400 [ / J

200 | E

o 1z 3 & 5 & 7 8
T (x10* k%)

Figura 2.13 —Comportamento quadratico do dngulo de Hall paramomocristal de¥ BaCu;O-.;.

Figura modificada [64].

2.3.3 — O numero Hall
A figura 2.14 apresenta o comportamento da densidadoortadoresy em funcéo da
temperatura, obtida a partir de experimentos deoeftall em um filme fino de YBCO. A

linha reta indica a relacao linearmiecom a temperatura [65].

T T T—r—r=r T

12 +
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n, “Dzl cm_aj

1 PR L

100 150 200 250
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Figura 2.14— Numero de Hall pem funcéo da temperatura para um filme de ;Bg0O;..[65]

A densidade de portadores € simplesmente obtidaxdeessédo (2.11), supondo-se
valida esta interpretacdo. Os resultados da figudad mostram que a descricdo das

propriedades eletronicas do YBCO néo pode ser Basess previsées do modelo de liquido
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de Fermi, no qual a densidade de portadores deweaster praticamente constante com a

variagao da temperatura. Assim, define-se a dehsida portadores:

n, ==
H eR—I'

Nesta equacdmy € também denominado de nimero de Hall, o quaksepta a densidade

(2.16)

de portadores de carga relacionados com a condadieiHall.

2.3.4 - Efeito Hall e Dopagem
Assim como nas demais propriedades ja citadasgecmposto YBCO, os resultados

de efeito Hall também s&o afetados pelo conteddoxdgenio nas amostras, ou seja, pela
densidade de portadores de carga.

A figura 2.15 mostra o comportamento R na orientacdo paralela ao plasio para
um monocristal de YBCO com diversas concentrac@sexigénio [66]. Observa-se que o
valor do coeficientd&}y aumenta com a diminuicdo da concentracédo de ariggpressa na
forma 7-4. Para as menores concentracfes de oxigénio, emstrasimao supercondutoras,
onded= 0,65 e 0,70, o comportamentoRlgé quase constante em relacdo a temperatura. No
entanto, nas amostras com estado fundamental smpoetor o coeficiente Hall é fortemente

dependente da temperatura e seu valor decrescechdanrem qué& aumenta [67].

10

Ry (102 cm3/C)

T{K)

Figura 2.15 — Coeficiente Hall R em fun¢@o da temperatura para monocristais de YROM
diferentes conteddos de oxigénio. Figura adaptaalaeferéncia [66].
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Para o sistema YBCO o coeficiente Halltem um comportamento aproximado do tipo
1/Ry O T, com a relacdo de proporcionalidade sendo validateaperaturas proximas a
600 K [68-70]. A figura 2.16 apresenta a depend€doi inverso do coeficiente Hall com a
temperatura, para filmes finos de YBCO com difezentiveis de oxigenacgéo [71]. Observa-
se uma variacao aproximadamente linear do recipfoameficiente Hall com o aumento da

temperatura, porém em faixa reduzida de tempegatura

2.1 T T T
| - a=0.05
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Figura 2.16— Inverso do coeficiente Hall em funcdo da temppeeapara amostras de filme fino
de YBaCu0O,scom diferentes oxigenacdeqd].

Os efeitos de dopagem do sistema YBCO também psdemmbservados em resultados
de cotangente do angulo de Hall [66], conforme radst na figura 2.17, onde é feito um
ajuste com a férmula empirica de Anderson (equ&:d5). Reporta-se também que o
coeficiente do termo quadratico da temperaturdléeinciado pela concentracdo de oxigénio

no sistema, tendendo a diminuir com o aumento[@é, 71].
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Figura 2.17- Comportamento quadratico da cotangente do andelblall para amostras de filme
fino de YBaCuw0,scom diferentes oxigenacdés).

2.3.4 — Efeito Hall noEstado de Vortices

O comportamento andmalo do efeito Hall nos HTSGnsaaifesta algumas vezes no
estado misto [29], tal como pode ser observadoiqwaaf 2.18 [1]. Esta figura mostra o
coeficiente HallRy do YBCO que apresenta uma inversdo de sinal emetatypas logo
abaixo da transicdo supercondutora [72]. Esse cdaampento também tem sido observado

em alguns supercondutores convencionais. [73].
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Figura 2.18 —Constante Hall do YBCO nas proximidades da trawsigupercondutora. Figura
adaptada da referéncia [1].

O fendbmeno relacionado com a inversédo do sinabdatante Hall ainda € um assunto
em debate, pois as teorias classicas de derivaddiges {lux flow) ndo podem prever a
ocorréncia dessa inversao, pois mostram que o deRL deve ser o mesmo nos estados
normal e supercondutor [73]. A inversdo do sinall Han temperaturas imediatamente

inferiores alc possivelmente relaciona-se a efeitos anémalosn@aniica de vortices [74].

2.4 — MAGNETORRESISTENCIA NO SISTEMA YBCO

A magnetorresisténcia € definida pela variacao etastividade elétrica numa dada
temperatura em resposta ao campo magnético aplid¢adeagnetorresisténcia depende da
temperatura e é uma funcdo par do campo magnétiemegeral, tem valores distintos
quando o campo € aplicado paralelamehité/ (j) ou perpendicularmentéd(C] j) a corrente
[75].

A magnetorresisténcia, portanto, € definida como:

Ap(H,T)=p(H,T)- p(0,T). (2.17)
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Comumente a magnetorresisténcia é expressa na famoentual, ou seja:

4p(H.T) _ p(HT)-p(0T) (2.18)
p(0,T) p(0,T)

sendo p(H,T) a resistividade elétrica na presenca de um campgnétiao H em uma
temperatura fixal, e p(0,T) é a resistividade elétrica em campo magnético nalanesma
temperaturd.

Como a resistividade elétrica varia diferentemetiée acordo com as orientagdes
relativas do campo magnético aplicattb e da densidade de corrente define-se a
magnetorresisténcia longitudinal ou a magnetotésiga transversal, de acordo com a

geometria em que é realizada a medida, como apaesenmo esquema da figura 2.19.

. N

i —

j

Wy v

Figura 2.19 — Representacédo das orientacfes relativas de camggnético H e densidade de
corrente j para medidas de magnetorresisténcia: a) geomeloiagitudinal e b) geometria
transversal.

Em sistemas ndo magnéticos a magnetorresistépc@écada pela forca de Lorentz e
€ sempre positiva. Dessa forma, seria coerentenafirque a observacdo do sinal
magnetorresistivo seria possivel somente utilizesela geometria transversal, ou seja, com o
campo magnético aplicado perpendicularmente a merrg76]. Contudo, um efeito
magnetorresistivo de baixa intensidade pode seereddo quando o campo magnético é
aplicado paralelamente a corrente, na geometrgitlatinal [77].

No limite de baixos campos magnéticos, a magnetigtémcia varia de acordo com a
formadp ~ H*[76, 77], e é inversamente proporcional & residdige elétrica longitudinal em
campo nulo. Conseqlientemente, a magnetorresistéaclaorentz € mais significativa em
baixas temperaturas e tem menor intensidade enetatopas elevadas.

A figura 2.20 apresenta o comportamento da magmsisténcia transversal em funcéo
do campo magnético aplicado no intervalo entre - 4GTOT para um monocristal de YBCO,
em diversas temperaturas [78].
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Figura 2.20 —Magnetorresisténcia transversal em funcdo do campgnético para um monocristal
de YBaCuO;.5 em diversos valores de temperatura. Figura addgida referéncia [78].

O comportamento quadratico da magnetorresistéoomacampo aplicado sugere que
esta € devida a forca de Lorentz [76, 77]. Poroolailo, a amplitude da magnetorresisténcia
aumenta fortemente com a diminuicdo da temperajueg um comportamento ndo previsto
pelo mecanismo de Lorentz.

E também possivel avaliar a influéncia da dopagewidd & concentracdo de oxigénio
no YBCO através das medidas de magnetorresistgi®;i&0]. Na figura 2.21 é apresentada a
variacdo da magnitude da magnetorresisténcia emocristais de YBgCuwO;5; com
diferentes concentracdes de oxigénio [78]. Obssevgue a amplitude da magnetorresisténcia
planar € crescente para concentracdes de oxigénaéd7d = 0,25, onde passa entdo a
assumir um comportamento decrescente para meniwes de oxigenacdo. Este resultado
também ndo é consistente com a interpretacdo smphlseada nos efeitos da forca de
Lorentz e na conducéo por uma unica banda.
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Figura 2.21 — Magnetorresisténcia longitudinal em funcdo daigeracdo para monocristais de
YBaCu:0,.s Figura adaptada da referéncia [78].



CAPITULO 3 — Técnicas Experimentais e

Caracterizacdo das Amostras

Para um estudo sistematico do efeito Hall e da etagresisténcia em supercondutores
de alta temperatura critica é de fundamental irApoia realizar as medidas em amostras de
boa qualidade. O supercondutor ¥%B8&;0;5 (YBCO) é composto por diversos elementos
quimicos que estdo distribuidos segundo uma esdratistalina complexa, o que o torna
suscetivel a defeitos extrinsecos devidos a fomnarebaro das amostras. Por isso, no intuito
de analisar amostras com menor incidéncia de defati, pelo menos, defeitos relativamente
bem conhecidos, optou-se por estudar as propriedislenagnetotransporte em filmes finos
epitaxiais. Esse tipo de amostra € muito convemigrara medidas de efeito Hall e de
propriedades de transporte elétrico em geral. Pooépnocessamento de filmes finos requer
equipamentos especificos e técnicas rebuscadassgeserem a qualidade do material e,
assim, a estabilidade das propriedades supercoadutio composto. Com isso, fez-se
necessario a colaboracdo com um grupo que desewovaima técnica apurada no preparo
deste tipo de amostras. Os filmes finos epitaxiai¥ BCO utilizados para o desenvolvimento
deste trabalho possuem aproximadamente uma espessitia de 275 nm, e foram
preparados nas instalacées do Grupo de Materigisr&ndutores do Institut de Ciéncia de
Materials de Barcelona, Espanha, sob a coordenacsigpervisdo de Xavier Obradors e

Teresa Puig, colaboradores do presente estudo.
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Para este trabalho foram realizadas medidas dstivethde elétrica e efeito Hall e
magnetorresisténcia em filmes finos de YBCO corardiites concentracbes de oxigenagao,
obtidas a partir de implantacdo de oxigénio e dgsoacdo das amostras. Também foram

feitas medidas em amostras implantadas com zinco.

Neste capitulo serdo descritas as técnicas expedige para preparacdo e
caracterizagcdo das amostras, bem como os procedsnpara realizagdo de medidas de

acordo com o equipamento utilizado.

E conveniente ressaltar também que fez parte dembalho um estagio realizado
durante um més no Grupo de Materiais Superconduttmenstitut de Ciencia de Materials
de Barcelona, Espanha, sob a supervisdo de T. Bsig. estagio teve como propdsito o
estudo e aprendizagem das técnicas empregada® progessamento e pré-caracterizacao
das amostras de filmes finos de YBCO, bem comordecgdo da maioria das amostras

estudadas nesta Tese.

3.1 - PREPARACAO DOS FILMES FINOS DE YBCO

Para a preparacao dos filmes finos de YBCO é atihza técnica de deposicado de
solucdo quimica, que consiste em aplicar 0 métaaatomposicdo metal-orgénica via
trifluoracetato - TFA [81]. A realizacdo da sintake YBCO consiste na utilizacdo de uma
solucdo quimica baseada em trifluoracetato de Ye Bau nas condigbes estequiométricas
corretas [81]. Utiliza-se a técnica dpin-coatingapos a deposicdo em fase liquida do
composto sobre um substrato de LaAlGom dimensfes de 5x5 mm. Nesta etapa tem-se a
garantia de uma distribuicdo uniforme da solucdweso substrato. A uniformidade é obtida
com 0 processo despin-coating Nesta etapa o0 conjunto da amostra, ou seja, O
substrato+solucéo, é rotacionado com em uma veldeide 6000 rpm durante dois minutos.

A figura 3.1 ilustra esta etapa da preparacaoitiosed finos supercondutores de YBCO [82].

Figura 3.1 —Técnica de spin coating: ap0s ser depositada a¢sal sobre o substrato, realiza-se
a rotacdo do conjunto substrato+solugdo na velodielde 6000 rpm durante dois minutos[82].
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Na seqliéncia, realiza-se um processo de pirélisecgnsiste em submeter a amostra a
um tratamento térmico de baixa temperatura, 310di€ante trinta minutos. Nesta etapa
deve-se atentar para as perfeitas condicdes nhiliestde da temperatura do tratamento
térmico e do fluxo de oxigénio durante o procepsma assegurar que todos os componentes
organicos presentes na solugdo sejam eliminadoés,Aimicia-se o procedimento que
corresponde a fase de crescimento epitaxial de fiimo, onde entdo a amostra é levada a um
segundo tratamento térmico na temperatura de 810eRC uma atmosfera Umida de
nitrogénio e oxigénio, durante um periodo de 4 ©idPara se obter a estrutura ortorrombica
do composto YBCO supercondutor, a amostra é lelemlamente a uma temperatura de
450 °C, na qual é realizada a etapa de oxigenagéial horas [82]. Todos os procedimentos
térmicos sdo muito bem controlados a fim de gararqualidade da amostra.

Ao final do processo, as amostras obtidas apresentaracteristicas muito

semelhantes quanto ao aspecto superficial, espessamanho.

3.2 — AMOSTRAS ESTUDADAS
3.2.1 — a) AmostrasStandard(filmes finos tais como preparados)

Os filmes finos estudados nesse trabalho foramapadps no Laboratério do Grupo de
Materiais Supercondutores do Institut de CiénciaMidgerials de Barcelona, segundo as
condicdes e rotas experimentais descritas no t@pitarior.

Previamente, foram avaliadas as propriedades estisite morfologicas de sete
amostrastandard denominadas como: Y1, Y2, Y3, Y4, Y5, Y6 e Y7 sk amostras foram
feitas caracterizagdes com microscopia Gtica, reaapia eletrénica e difracdo de raios X.
Posteriormente foram realizados estudos de radiatie elétrica, efeito Hall e

magnetorresisténcia.

3.2.2 — b) Amostras Dopadas

Foram selecionadas quatro amosstasidardcom o objetivo de estudar a influéncia da
concentracdo de oxigénio nos filmes finos supenctumds, a qual € responsavel pela
dopagem com portadores de carga tipo lacuna no YHEESEe processo foi realizado através
de implantacéo i6nica de oxigénio e através dexigsmacao por tratamento térmico. Efeitos
de impureza (e de dopagem) também foram estudé@degsda implantacdo idnica Ae em
uma das amostras. O processamento destas amssttaslescrito detalhadamente nos

topicos a sequir.
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3.3 — PROCESSO DE IMPLANTACAO IONICA

O processo de implantacdo i6nica é amplamentezadii para modificacdo,
funcionalizacéo, fabricacdo e caracterizacdo denag. Nessa técnica, 0s atomos a serem
implantados passam por um processo de ionizacs@y submetidos a aceleracéo através de
um forte campo elétrico. Um feixe de ions em a#ilpeidade € lancado contra uma amostra
alvo na qual penetram, transferindo sua energia palido e originando modificacdes nas
propriedades da regido proxima da superficie.

Dentre as inumeras aplicacdes da implantacdo iOpode-se destacar a técnica de
dopagem de materiais e a formacédo de defeitostnduga cristalina do sélido pelo processo
fisico de desaceleracao dos ions [83].

O processo de dopagem das amostras superconduyiosssbilita induzir tanto
modificacdes estruturais como eletrbnicas. A dopagede ser realizada sob a forma de
adicdo de impurezas, fazendo, por exemplo, com aysistema apresente uma sensivel
alteracdo na concentracdo de portadores de cargaeignéafetando diretamente as
propriedades elétricas e magnéticas. A dopagenmdsteas a partir da implantacéo de ions
pode ser feita de maneira muito precisa e sob ¢oadibem controladas.

Na amostra alvo, a regido onde se realiza a imgatanté previamente determinada e
isolada com mascaras, afim de que sejam minimizasig®ssibilidades de efeitos de borda.
Dentre os parametros de irradiagdo, destacam-seer@ia cinética dos ions, a fluéncia ou
dose (que esta diretamente ligada com o valor riande ions implantados por unidade de
area do material), a corrente (intensidade) dceféix ions, a temperatura e propriedades do
alvo, entre outras.

Neste trabalho, duas amostras foram submetidasoaegso de implantacao ionica: Y3
e Y6.

Na amostra Y3 foram realizadas as implantacdes xigémio em trés processos
subsequentes e cumulativos, com objetivo de s& abtestras superdopadas, ou seja, com
concentracdes de oxigénio acima do valor 6timo.irAplantacdes foram realizadas no
Laboratério de Implantacdo I6nica no Instituto desida — UFRGS, em Porto Alegre,
utilizando-se um implantador que atinge energia$@® KeV para ions com carge. A
fluéncia empregada, energia e corrente aplicadaimpkantacbes na amostra Y3 foram
3x10" fon/cnf, 150 KeV e 50 nA, respectivamente. De acordo corddigo TRIM [84], a
distribuicdo dos ions de oxigénio implantados apres um perfil Gaussiano centrado no

meio da espessura do filme [85].
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A fluéncia utilizada para a implantacédo foi esotéhde modo a produzir um acréscimo
nominal de4o = 0,02 na concentracdo de ions de oxigénio noefimBCO, em cada
processo. O valor de fluéncia foi 0 mesmo nosprésessos de implantacdo. Depois de feitas
as implanta¢des, a amostra Y3 foi renomeada commY,3Y3-i02 e Y3-i03, ordenadas de
acordo com o numero de irradiacbes com oxigénioutativas as quais a amostra original foi
submetida.

Em outra etapa, foram realizados dois processosmgidantacdo subsequentes e
cumulativos com ions dén na amostra Y6. O objetivo inicial foi o de produdésordem e
eventuais alteracdes nas propriedades eletronma$BE€O. No primeiro procedimento de
implantacdo d&n a fluéncia, energia e corrente aplicada foramx3,@8ion/cnf, 400 KeV e
50 nA, respectivamente. Para o segundo processaplantacao foi utilizada a fluéncia de
7,2x10° jon/cnf, e as mesmas taxas de energia e corrente da farimailantacéo. Ap6s a
irradiacdo, a amostra foi renomeada como Y6-iz16eizZ, correspondente a primeira e
segunda implantagdo com zinco, respectivamente.

E importante ressaltar que medidas de magnetowaespem como as caracterizages
por microscopia Otica, difracdo de raios-X e micopsa eletrbnica de varredura foram

realizadas em cada um dos estados implantadosmiesstras Y3 e Y6.

3.4 - PROCESSO DE DESOXIGENAQAO

Para retirar o oxigénio dos filmes finos foi em@meg a técnica de desoxigenacdo por
aquecimento. As amostras foram levadas ao fornb, camdicbes bem controladas de
temperatura, por pequenos intervalos de tempo.oCedimento usado garante a retirada do
oxigénio da amostra em funcéo da temperatura ermdpd utilizados no tratamento térmico.
Como a amostra de filme fino é pouco espessa, denode 275 nm, o seu aquecimento,
mesmo que realizado em baixas temperaturas e essdpratmosférica, € suficiente para
produzir uma desoxigenacao razoavelmente uniforme.

Foi realizado o procedimento de desoxigenacgao e@gsirges amostras: Y3, Y5 e Y7.
As amostras Y5 e Y7 foram submetidas a desoxigenggdndo se encontravam no estado
inicial, tais como preparadas. JA a amostra Y3 dabmetida ao procedimento de
desoxigenacao apods passar pelos trés processopldatacao de oxigénio conforme descrito
no topico anterior. Esta amostra foi entdo subraetal quatro procedimentos de
desoxigenacdo por aquecimento. As sequéncias fimalmadas nas seguintes temperaturas:
160 °C, 180 °C, 200 °C e 240 °C, com tempo de igw@zto de 10 minutos.
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Apés cada etapa de desoxigenacdo foram realizaddglas e andlises tal como no
caso das implantacdes. Os estados desoxigenadamaistra Y3 sao nomeados Y3-d4,
Y3-d5, Y3-d6 e Y3-d7, sendo que a lett@aemete ao processo de desoxigenacdo em que a
amostra foi submetida.

A amostra Y5 foi submetida a quatro processos sjilesges de desoxigenagdo. Na
primeira etapa, a amostra foi submetida a temperatel 120 °C durante 10 minutos, em ar;
apos esse tempo, foi retirada do forno e rapidaen@sfriada até a temperatura ambiente. O
segundo e o terceiro processo de desoxigenacau femizados na mesma temperatura:

180 °C, por 10 minutos. A quarta e ultima etapaesoxigenacéo foi feita na temperatura de
260 °C. Os estados desoxigenados foram rotulado® &b-d1, Y5-d2, Y5-d3 e Y5-d4. A
amostra Y5 foi caracterizada por raios-X e estudaaa medidas de magnetotransporte nos
diferentes estados.

A amostra Y7, previamente caracterizada em congli¢ige6tima oxigenagdo, passou
por uma etapa de aguecimento, durante a qual peo@arpor 1 hora em uma temperatura de
450 °C, sem fluxo de oxigénio. Para melhor caraderessa amostra em funcdo da
concentracdo de oxigénio no estado pos-recozimeioio,necessario reunir dados e
informacBes presentes na literatura [86], dentrequais estd o resultado de resisténcia
normalizada para uma amostra de filme fino de YtBgD;5 com J = 0,66, mostrado na
figura 3.2 [86].

R(T)/R(300)

0 100 200 300
T(K)

Figura 3.2 — Resisténcia normalizada em funcdo da temperapara uma amostra de filme fino de
YB&Cu:0;.5 onded = 0,66. Figura adaptada da referéncia [86].

A relacdo e nomenclatura das amostras estudadss tnabalho, incluindo os estados

resultantes de implantacdo e desoxigenacédo, sésempadas na tabela 3.1.
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Tabela 3.1- Caracteristicas dos filmes finos de YBCO estadasse trabalho

Amostra Processamento
Y1l AmostraStandard
Y2 AmostraStandard
Y3 AmostraStandard

Y3-iol 12 Implantacao O
Y3-i02 22 Implantacéo O
Y3-i03 32 Implantagéo O

Y3-d4 12 Desoxigenacgao — 160°C
Y3-d5 22 Desoxigenacao — 180°C
Y3-d6 32 Desoxigenacao — 200°C
Y3-d7 42 Desoxigenacéao — 240°C

Y4 AmostraStandard

Y5 AmostraStandard
Y5-d1 12 Desoxigenacao — 120°C
Y5-d2 22 Desoxigenacao — 180°C
Y5-d3 32 Desoxigenacao — 180°C
Y5-d4 42 Desoxigenacéo — 260°C

Y6 AmostraStandard
Y6-iz1 12 Implantagéao Zn
Y6-iz2 22 Implantag&o Zn

Y7 AmostraStandard

Y7-d1 12 Desoxigenacao — 450°C¢

35— CARACTERIZA(;AO DAS AMOSTRAS: TECNICAS DE ANAL ISE
3.5.1 — Difracdo de Raios-X
Para investigar de forma mais detalhada a varidgdooncentracdo de oxigénio nas
amostras é necessario utilizar técnicas precisaandise como, por exemplo, difracdo de
raios-X. Essa técnica permite caracterizar crigtaliicamente os filmes finos de YBCO e
obter uma boa estimativa do conteddo de oxigémavés dos parametros de rede na
orientacdo do eixo-da estrutura cristalina, ou seja, estudam-senhadi(00l) observadas nos
difratogramas registrados quando o feixe de raiasekle sobre a superficie dos filmes [87].
Os difratogramas dos filmes finos em todos seuwslestforam obtidos no difratbmetro
Siemens — D500 do Instituto de Fisica da Univedadaederal do Rio Grande do Sul (IF-
UFRGS). O equipamento operou na geometria Braggt&mne na janela angular de 20° a

80°, com passo de 0,02° e tempo de integracacsd@ 4arredura continu&26 foi orientada
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com relacdo ao eixo- que € perpendicular ao plano dos filmes. A rattiagtilizada foi
CuKa [88].

Além das linhas (00I) foram identificados picosrespondentes ao substrato usado para
crescimento e suporte dos filmes finos (LaglO

Supondo que a estrutura cristalina do YBCO ¢é diobica, para o calculo do
parametro de rededo sistema, foram utilizadas duas equacdes:

a lei de Bragg:
nA = 2dserd (3.2)

e a equacgao para a simetria ortorrombica:

h*  k* |7

1
d’
Na geometria de incidéncia dos raios-X sobre oqldm filme (plancab), a equacao

(3.2) fica simplificada como:

= % (3.3)
C

1
q2

Na equacéo (3.1) = 1,d é a distancia interplandr,€ o comprimento de onda incidente
(raios-X),0 é o angulo entre a direcéo de incidéncia do feiveplano do filme. Na equacao
(3.2)a, b ec séo os parametros de redé, kel sdo os indices de Miller.

Na figura 3.3 é apresentado, como exemplo, um dfoatajramas obtidos para a
amostra Y3. O difratograma de raios-X (DRX), apnégepicos (00I) caracteristicos de uma
estrutura cristalina bem organizada, como preyata um filme fino epitaxial de YBCO. Os
indices de Miller,l, foram identificados e indexados com base em daepsrtados na
literatura [89], assim como também foram identdice dois picos que correspondem ao
substrato (LaAlQ).
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Figura 3.3 — Difratograma de raios-x indexado da amostra Y3

Na tabela 3.2 sdao apresentados os valores do pavadeaede obtidos das analises de
raios-X para a maioria das amostras estudadas trefsgho. Tais valores estdo dentro da

expectativa para este parametro, segundo os régsiteportados na literatura [87].
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Tabela 3.2- Parametros de rede ¢ das amostras estudadaslostdtravés das analises de raios-X obtidos

a partir da equacéo (3.3).

Amostra

c(A)

Y1l

11,656+ 0,004

Y2

11,646+ 0,012

Y3

11,663+ 0,010

Y3-iol

11,660+ 0,004

Y3-i02

11,654+ 0,021

Y3-io3

Y3-d4

11,664+ 0,003

Y3-d5

11,670+ 0,023

Y3-d6

Y3-d7

11,714+ 0,004

Y4

11,659+ 0,010

Y5

11,645+ 0,013

Y5-d1

Y5-d2

Y5-d3

11,669+ 0,004

Y5-d4

11,753+ 0,037

Y6

11,665+ 0,002

Y6-iz1

11,655+ 0,013

Y6-iz2

11,654+ 0,010

Y7

Y7-d1

3.5.2 — Microscopia Eletronica de Varredura e Micrscopia Otica

A analise da topologia superficial de regifes ptedninadas das amostras foi feita

com auxilio de microscopia eletronica de varrediM&V). As imagens de microscopia

foram realizadas no Centro de Microscopia Elet@nia Universidade Federal do Rio
Grande do Sul (IF-UFRGS), utilizando-se um micrgsacletrébnico JEOL JSM6060. Para

este processo de analise, as amostras ndo pagsseastapa de recobrimento metalico, tendo
em vista que posteriormente seriam submetidas aessds processos de implantacdo e
desoxigenacdo. Por esse motivo houve dificuldadebtdancdo do foco para se realizar as
imagens em parte das amostras. No entanto, imégems adquiridas em numero suficiente

para se caracterizar a morfologia dos filmes fio@scidos pela técnica quimica empregada

neste trabalho.
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Na figura 3.4 sdo apresentadas duas imagens depdEva amostra Y3. A imagem (a)
corresponde a amostra padréo Y3, e a imagem (lspande a amostra no estado Y3-iol,

subsequente ao primeiro processo de implantacao.

Figura 3.4 —MEV para as amostras: (a) Y3com aumento de 3000 ¥3-io1 com aumento
de 3500X.
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Através dessas imagens € possivel observar o adenttarater granular dos filmes
estudados. E possivel identificar a ocorrénciama alta densidade de poros (regies mais
escuras). Observa-se também que uma fracdo saiviicdos cristalitos cresce de tal modo
que os planos Cu-{(estdo orientados perpendicularmente ao planolme.fiTais cristalitos
tém a aparéncia de bastbes que em geral estacstdispem orientagcdes que formam um
angulo relativo de 90°. Tais bastfes séo, em ridgraos orientados segundo o pkance
alcancam tamanhos de at¢u® nesta orientagdo. Os demais graos (a grandeiandies)
sdo orientados de modo que o eixé-perpendicular ao plano do filme. Tais graos e&o,
geral, sub-micrométricos, alcangando em alguns scasmanho da ordem deurh. A
porosidade é fortemente correlacionada com a incidé&le graos crescidos segundo o plano
ab. A microgranularidade dos filmes finos de YBCO pgaados por técnica quimica foi
reportada por T. Puig et al. [90].

Para a observagcdo da superficie das amostras ftaathém feitas imagens de
microscopia Otica. As medidas foram realizadas rabotatorio de Resistividade da
Universidade Federal do Rio Grande do Sul (IF-UFRGSflizando-se um microscopio
Olympus, modelo BX 51, com lentes oculares que permum aumento de 20 vezes e
objetivas com aumentos de 2 a 100 vezes.

Para caracterizar a topologia superficial das am®st partir da variacdo da oxigenacao
foram feitas imagens nas amostseiandarde, subsequentemente, apds cada processo de
implantacdo ou desoxigenacdo. Imagens represeagativtidas por microscopia Otica estdo
apresentadas nas figuras 3.5 e 3.6.

Na figura 3.5 sdo apresentadas as imagens de pgopiasotica, com aumento de 20
vezes, para a amostra Y3 padrao e a amostra agabsesqlentes processos de implantacao e
desoxigenacdo. A amostra padrdo exibe um caraterulgr, porém homogéneo. Apoés
processos de implantagcdo surgiram algumas manadnaerfisiais na amostra, que se
intensificaram apds o primeiro processo de desaziggo (Y3-d4). E importante ressaltar que
os procedimentos de desoxigenacdo aos quais aranfmssubmetida envolveram variacoes
de temperatura, que afetou de maneira muito sogivia a superficie da amostra, como pode
ser observado nas imagens da figura 3.5 paraasossy 3-d5, Y3-d6 e Y3-d7.
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250pum

Figura 3.5 —Imagens de microscopia 6tica para a amostra Y&stado original e nos estados derivados dos
processos subseqientes de implantacdo e desox@genac
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Na figura 3.6 tém-se imagens de microscopia Otmea @ amostra padrdo Y5 e as
imagens correspondentes aos estados subsequedsessaprocessos de desoxigenacao por

aquecimento. Essas imagens apresentam as supeddciamostra em diferentes estados, com
ampliacdo de 20 vezes.

Figura 3.6 —Imagens de microscopia Otica para a amostra Y5§aé ap0s os subseqiientes processos
de desoxigenacao.

A superficie da amostra Y5 apresenta um comportemiemtemente granular com
grande incidéncia de poros. ApGs 0s processos siigenacdo por recozimento, a amostra
passou a apresentar formagédo de ilhas com coloegacelada, como pode ser observado
nas imagens. Essa caracteristica também foi olskenas amostras Y3 ap0s 0s processos de
desoxigenacao.
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3.5.3 -Técnicas de Medidas Utilizade

Os experimentosde resistividade elétrica, efeito Hall e magnewisténcia sdo
procedimentos muito semelhantes tanto na preparacéi@mastras, comoo sistema de
medidas utilizadogue € o mesmo para as trés propriedadetransporte investigada
Medidas auxiliaresle magnetizacdo também foram realizadas. Nas paSxsacdes <o
feitas descricOeslas técnicas experimentais utilizadas na prepardedoamostras e d

equipamentosmpregados nimedidas de magnetoansporte e magnetizag

3.5.3.1 - Preparacéo ds Amostras para Medidas de Magnetotranspor

A preparacdo daima amostra supercondutora para medidas de magmsiobrte
envolve a etapa ddeposicdo de contatos elétriclOs contatos elétricoforam obtidos a
partir da deposicao de prata sobre peqt regides regularmente dispostas na superfici
amostra Em tais regifes sao fixac também com cola prata &ies que permitem a conex
com 0s equipamentos nesarios a realizacdo das medidas, sethoio fios para corrente
elétrica e dois para tensd@@s contatos elétricos sdo considerados de boalgdaliquando
resisténcia de contattas amostr: € de aproximadamente @5

A deposicdo dos contatos elétricos foi realizada p&cnica de evaporacao mica
[82]. Prata metalica é evaporada sobre a am, que é devidamente protegida por L
mascara que possui a configuracdo desejada pa@nteto. Nos filmes finos de YBCO fc

utilizada a configuracdo de contatos mostradaguadi3.7

(a) Longitudinal (b) Transversal

Figura 3.7- Disposicao dos contatos elétricos para medidas dgnetotransporte destacar-se as
configuracbes par medidas de voltagem longitudinal (a) e voltageamdversal (b). As dimensd
laterais da amostra séo 5x5 n
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Nesta configuracdo, as tiras de prata nas extrei@sdda amostra correspondem aos
contatos elétricos para entrada e saida de coredftréca, e os trés pontos centrais sdo 0s
contatos de voltagem, que permitem duas configeseadé medida: longitudinal e transversal,
conforme destacado na figura 3.7.

Posteriormente a etapa da evaporacdo dos contétosos, estes passaram por um
processo de cura, com o objetivo de se otimizadexréacia da prata sobre a amostra
supercondutora. Nessa etapa, a amostra com costatdsmetida a um tratamento térmico a
temperatura de 450 °C, durante 1 hora, em fluxaditoo e bem controlado de oxigénio de
0,17 g/min.

A Ultima etapa no preparo das amostras para medalasmgnetotransporte corresponde
a deposicao de fios de ouro que sao fixados saboematos elétricos com cola prata. Estes
fios tém a funcdo de estabelecer as ligacOes aétda amostra com 0s equipamentos de

medida.

3.5.3.2 — Equipamentos de Medidas
a) — Medidas Magnéticas

Para melhor caracterizar os filmes finos de YBCtdzxlos neste trabalho, medidas de
magnetizacdo foram realizadas em algumas amofieadre as amostras estudadas apenas
duas passaram por medidas magnéticas. Estas mddidas realizadas antes que fios de
ouro fossem fixados aos contatos elétricos. Panamzar efeitos desmagnetizantes, o campo
magnético foi aplicado paralelamente ao plano doe$. Nas medidas de magnetizacao foi
utilizado um magnetdmetro de SQUIBuperconductor Quantum Interferometer De)ice
modelo MPMS - DC Nlagnetic Properties Measurements Systemhesenvolvido pela
empresa Quantum DesfnNesse equipamento o campo magnético é geradoumor
eletroim& supercondutor. O momento magnético dastimeé obtido através da variacdo do
fluxo magnético que é provocada pela sua excursdweés de um gradibmetro de 2° grau. A
corrente induzida no gradibmetro gera um pequempoanagnético numa bobina em forma
de espiral. Este campo magnético € detectado peos SQUID. Mediante um algoritmo
apropriado, este sinal € transformado no momengméieo da amostra.

O magnetdometro de SQUID permite aplicagdo de camma@méticos entre + 50 kOe. A
temperatura pode variar entre 2 K e 400 K. Devidtia&asensibilidade, 0 magnetémetro pode

detectar momentos magnéticos com a precisdo de’®&xi0, num caso ideal [91].
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As medidas de magnetizacao realizadas no magnetdetQUID foram feitas com

opcao de transporte denominada DC, que possibik@dir o momento magnético da amostra

pela técnica de extracao.

b) Medidas de Magnetotransporte
Os principais experimentos realizados nesse trabsi#io referentes as medidas de

magnetotransporte, que consistem em medidas d#ivielside elétrica, magnetorresisténcia e
efeito Hall. Estes experimentos foram realizadosalmoratorio de Resistividade do Instituto
de Fisica da UFRGS, em uma plataforma PPRt§gical Properties Measurements Sy3tem
desenvolvido pela empresa Quantum D&%igh equipamento opera em um intervalo de
temperaturas entre 2 K e 400 K e possibilita ecapfio de campos magnéticos entre -90 kOe
e +90 kOe. A estacdo de medidas PPMS, de maneied, gecomposta por trés partes
principais: a criogenia, a eletrénica e os modolpsionais. O sistema criogénico é formado
por um criostato super isolado para armazenamesmtdediquido, que contém também o
magneto supercondutor, o sistema de termometriac@mera da amostra. Esta estrutura
basica esta ilustrada na figura 3.9, onde em fap@sentado um corte transversadewar,

que possui cinco refletores de radiacdo eletronegnéo pescoco, um reservatorio lde
liguido com capacidade de 30 litros, um depoésiteatedo ativado e uma camara evacuada
revestida com uma camada superisolante. Em (b)) si¢cilustrados a sonda do PPMS e um

corte transversal na regido da bobina supercoraletoamara da amostra [91].

i Super isolante

a) b) C) Céamara de resfriamento |
— | ;
Espago da Amostra - — '| |I|' F Vieuo
i 1 ]
T
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Figura 3.9 —Representagdo esquematica de alguns componenfBMS: a) corte transversal do dewar;
b) estrutura interna com os principais componerdassonda; c) corte transversal da regido da bobina

supercondutora e porta amostras [91].
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A base eletrbnica é formada pelo médulo 6000, resipeel por gerenciar todas as agdes
necessarias para o funcionamento da plataforma PRM&re as quais se destacam:
i) controle dos sensores de temperatura para ageet e resfriamento da amostra, ii)
controle do sensor do nivel #ke liquido, iii) chave do fluxo de gas, iv) chave ftloxo de ar
e V) sistema de vacuo. O controle da fonte de wotarpara a bobina supercondutora é
realizado pelo modulo 6700. A figura 3.10 contémaumepresentacdo esquematica do
diagrama de blocos do PPMS mostrando os dispositjgcenciados pelo médulo 6000 [91].

O modulo eletrdénico do equipamento possui umafaterque opera mediante o uso do
softwareMulti-Vu, produzido pelo fabricante, que controla todasmeracfes necessarias e
envia instru¢des para o médulo 6000 via computador.

Para os experimentos com filmes finos de YBCO zadhs na plataforma PPMS
utilizou-se 0 modulo de medidas de transporte A@n corrente aplicada de 0,1 mA e

frequiéncia de 37 Hz.

Controle modelo G000 Painel Frontal
4 Canais dej / i
Corrente '|' Cabegote da Sonda _\. Drewar / Sonda
Ponte de ]
eslslenei Aquecedores
L | Ponte de
R Resisténeia ; -
CPU Madulo 6700 de Controle | | -
da Boebina Supercondutoral | MI
Sistema | Sensor do
Mivel de He
|| Contrele . Gids
de Gas ;
; R5232
[hisplayv - I
1SPHaLy | [EEE 488 Termdmetros

i Teclado I Bomba

Figura 3.10 —Representacao esquematica do diagrama de bloc&PHLS [91].

3.6 — CARACTERIZAGAO MAGNETICA
Neste trabalho foram realizadas medidas de maggétzsegundo os procedimentos
ZFC (Zero Field Cooling) e FC (Field Cooling).
A figura 3.11 exibe o resultado de uma caractefi@aagpida da amostra Y7, com
J0=0,12. E apresentado o momento magnético em dudgidemperatura, obtido a partir de
medidas FC e ZFC, para campos magnéticos aplicael@00, 300 e 400 Oe. E possivel

observar que a amplitude do sinal diamagnético axakiemperatura aumenta linearmente
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com o aumento da magnitude do campo. Observa-dgtamque a transicdo supercondutora
é relativamente larga e a saturacdo do sinal diaét@g somente € alcancada em

temperaturas inferiores a 80 K. Observa-se aindaaqetencao do fluxo nas experiéncias FC
€ praticamente total, revelando queianing é bastante eficiente nos filmes na geometria
estudada. O valor da temperatura critita referente as trés curvas FC-ZFC é de
aproximadamente 91,5 K, que esta de acordo conmedilas elétricas, e corresponde a uma

amostra de YBCO com oxigenac¢ao préxima ao valonati

T T T T T
0
L FC "
i o |
|
Q
>
g |d.@
< o)
= W
A Y7
-16 - A Hilc .
| ZFC A ®m H=2000e
: 55&@@& O H=23000e
-20 A H=4000e -
L 1 L 1 L 1 L 1 L
75 80 85 90 95 100

Temperatura (K)

Figura 3.11 —Magnetizacdo FC e ZFC em funcéo da temperaturajifanentes campos magnéticos,
para a amostra Y3

3.7— CARACTERIZAQAO COM A RESISTIVIDADE ELETRICA
3.7.1 — Método de 4 Pontas

Para a caracterizacdo resistiva das amostras deOYB@am feitas medidas de
resistividade elétrica em funcdo da temperaturaquipamento PPMS, em campo magnético
nulo e com diferentes campos magnéticos aplicadogaometria H//c (campo aplicado
perpendicularmente ao plano dos filmes).

Na primeira etapa da caracterizacao resistivanfartilizados os contatos elétricos na
geometria longitudinal, conforme foi apresentaddigiara 3.7. Para se obter uma boa medida
€ necessario que os contatos elétricos permanestameis durantes os ciclos de temperatura,
na auséncia e na presenca de campo magnético.

Como foi comentado na sesséo 3.5.3.1, os doistosrgaternos afixados na amostra

sdo usados para a entrada e saida de correnteael@trenquanto que nos dois contatos
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paralelos centrais mede-se a diferenca de potef\galCom isso, obtém-se a resisténcia
elétricaR = V/i. Supondo que a seccado transversal da amostraséants determinamos

resistividade elétrica através da expressao:

LE
=R—. 3.4
P 5 (3.4)

Nesta equacah é a largura da amostrg, & sua espessuraleé a distancia entre os
contatos elétricos centrais correspondentes gedifarde potencial na geometria longitudinal.

As amostras estudadas nesse trabalho foram pregagsath técnica TFA [40, 81, 92], e
por isso possuem carater granular, como foi mostedthvés das imagens de microscopia
eletrbnica e Otica. Essa caracteristica implicatemsicOes resistivas mais largas quando
comparadas aquelas obtidas em monocristais deuadidage.

Na figura 3.12 é apresentada uma curva tipica septativa da resistividade
longitudinal em funcéo da temperatuaversusT) para a amostra Y3, em campo magnético

nulo.
12

10

Resistividade (uQ m)

Y3

-LAIAI

1 . 1 . 1 . 1 .
50 100 150 200 250 300

Temperatura (K)
Figura 3.12 —Curvasp versus T para a amostra Y3, em campo magnétien nul

Essa curva ilustra o comportamento resistivo carstico de amostras de YBCO
supercondutor, desde a temperatura ambiente, 30téKa temperatura de 80 K, onde o
sistema ja se encontra no estado supercondutoosBivel observar que a resistividade
apresenta um comportamento metalico em todo ovaltede temperatura no estado normal,
decrescendo de modo aproximadamente linear competatura até temperaturas proximas a
100 K. Em temperaturas abaixo de 100 K ha um dedweiocomportamento linear da
resistividade, que se torna bem mais acentuad@mmeraturas proximasla, quando entao

inicia a transicao resistiva normal-supercondutor.
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3.7.2 — Transicao Resistiva

A transicdo do estado normal, resistivo, para @destsupercondutor pode ser
visualizada na figura 3.13. Na figura 3.13 (a) éstrada a resistividade em funcédo da
temperatura, nas proximidades da transicéo, e gmdbrivada da resistividade em relacéo a

temperatura, ambas para a amostra Y3, com difereatepos magnéticos aplicados.

2.0 T T T T T T T T

Y3
—m—H=00e
—e— H = 1000 Oe
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—v— H = 6000 Oe vE¥
H = 10000 Oe ViR

I i
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—e.
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v )
00 [dsveesoryyryryiicadoate 0@ 7 |

80 |- | 1] .

40

dp /dT (u.a.)

20 -

86 88 90 92 94 96
Temperatura (K)

Figura 3.13 —Curvasp versus T (a) e curvasotiT versus T (b) para a amostra Y3, com diversos
campos magnéticos aplicados

Observa-se que a transicdo supercondutora inicigise uma temperatura de
aproximadamente 92 K, muito proximo ao valor queofiiido nas medidas de magnetizacao
da amostra Y7 (figura 3.11). A transicdo resisto@rre em apenas uma etapa, mas é
relativamente larga)T =~ 3 K, 0 que € caracteristico de filmes finos cid®eicom a técnica
de deposicdo quimica. H4& uma diminuicdo no valortefaperatura criticalc e um
alargamento da transicdo normal-supercondutoraneaédas dep em funcdo da temperatura
com campo magnético aplicado. O efeito da aplica@aampo € mais pronunciado na

regido proxima do estado de resisténcia nula, o éueelhor verificado nas curvas de
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derivada da resistividade em funcédo da temperatisfd’ mostradas na figura 3.13 (b). O
maximo dedo/dT é considerado um bom critério para se estimarar v Tc, e € utilizado
para a determinacdo dos valores da temperaturiaacdstudadas nesse trabalho. Outro
método empregado para a determinacaddlbaseia-se na analise de efeitos de flutuacdes
termodinamicas da condutividade elétrica, e sem@saptado no capitulo 5.

Na figura 3.14 séo apresentados alguns resultagossentativos de em funcdo dd
para a amostrstandardY5 e apés dois processos desoxigenacdo dessaantsstas curvas,
assim como as apresentadas na figura 3.13, mostraniransicao resistiva bem definida. Os
resultados de resistividade em funcdo da tempergtara a amostra Y5 no estado de
dopagem maxima e nos estados pos-desoxigenacdn fotato semelhantes entre si. No
estado Y5-d2 a transicdo de pareamento (maxiphdT) € mais aguda, mas observa-se um
sutil prolongamento da transicdo até cerca de 8%AIEm disso, o valor absoluto da

resistividade na fase normal tende a aumentar co@s@xigenacao.
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Na figura 3.15 sdo apresentados os resultadossiivielade elétrica em fungédo da

temperatura, e em campo magnético nulo, paras aste® padrdao Y1, Y2 e Y4, e as

respectivas curvago/dT.
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Nao ha diferencas relevantes entre os resultadesrados na figura 3.15, exceto por
um pegueno aumento na temperatura critica da aangdticomparativamente as demais. A
semelhanca das transicdes resistivas das amos&rasorma standard demonstra a

reprodutibilidade do método de preparacdo empregado

3.7.3 — Efeito da Implantagdo d&n na Resistividade e na Transicao Resistiva

Na figura 3.16 sdo apresentados os resultados asigéio resistiva, sem campo
magnético aplicado, para a amostra Y6 no estad@padnos subsequentes estados nos quais
foram realizadas implantac6es com ionZde

Esta amostra apresenta uma transicao resistivatas resistividade no estado normal
mostrou um aumento significativo apos a primeirplantacdo com ions d&. A largura da
transicdo também aumentou. O valofTdenedido pelo maximdo/dT se deslocou para uma
temperatura ligeiramente mais alta. A implantag#fmssquente, caracterizada pelo resultado
mostrado na figura 3.16 (c), produziu uma estrutlgaduplo pico endddT que € um
indicativo de aumento nos efeitos de granularidAdeargura da transicdo e a posicaolde
no entanto, ndo se alteram significativamente. {Dese assim que a implantacdo cd@m,
nas pequenas doses realizadas, ndo produz um sfdistitucional apreciavel no sitio do
cobre. Se tal ocorresse, se esperaria uma dimmgeasivel na temperatura critica [93].
Portanto, o principal efeito da irradiacdo c@mé a producédo de defeitos na amostra, ndo
sendo possivel determinar sua natureza e distébuécpartir dos resultados de transporte

elétrico.
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Figura 3.16 —Curvasp versus T e ddT versus T para as amostras Y6 (a), Y6-iz1(l§-eX(c)
com campo magnético nulo.

3.7.4 — Variacdo do Conteudo de Oxigénio
Tanto o comportamento da transicdo normal-supettondcomo o valor da

temperatura critica das amostras de XBeO;-; sdo fortemente dependentes da concentragcao

e distribuicdo do oxigénio em sua estrutura crisaal
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Um dos objetivos deste trabalho é avaliar quaisosaefeitos causados por diferentes
graus de oxigenacao em amostras de filmes findB@GO.

Um dos critérios empregados para a determinacéaiganacdo das amostras de filmes
finos de YBCO estudadas neste trabalho se base&agdo entre a concentracdo de oxigénio
com os valores para o parametro de rede do®igbtidos a partir das medidas de DRX. Para
essa andlise, foi necessério reunir informacfeseptes na literatura onde sdo propostas
relacdes entre valores do parametro de rede decaigm o contetdo de oxigénio.

Dentre as referéncias utilizadas para se realizandise que sera apresentada na
sequéncia, destaca-se a proposta feita por Liaray. ¢4]. Em seu trabalho, estes autores
propdem a obtencdo da densidade de portadoresgie maem amostras monocristalinas de
YBCO a partir da determinacdo do conteudo de oxigéDesta forma, os autores obtém
relacdes graficas entre o conteudo de oxigénictemgeratura critica (ver figura 3.17 (a))
bem como entre o parametro de redea temperatura critica (ver figura 3.17 (b)). @ba-se
que, em altas concentragfes de oxigénio, os diagraxibem um ponto de méaximo, que
caracteriza o maior valor d&: correspondente a concentracdo otima = 6.9, e ao

parametro de rede= 1.1695 nm.

100

(b}

1484 1182 1180 1478 1176 1.174 1.472 1.170 1.168
¢ (nm)

Figura 3.17 —Valores de §em funcdo da concentracdo de oxigénio, em (a) dumgéo do
parémetro ¢, para monocristais de YBCO. Figuratdda da referéncia [4].

Outro trabalho de referéncia, publicado por Berzile [87], sugere uma relagéo
matematica pratica e direta, enfiee os valores do parametroNa figura 3.18 é mostrado
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um diagrama com diversos resultados experimengaxdyenacao, recolhidos na literatura,
para amostras de YBCO, em funcdo do parantet®@ ajuste dos dados conforme proposto

por Benzi[87].

Concentragio de Oxigénio

11.65 11.70 11.75 11.80 11.85
Walor do pardmetro o

Figura 3.18 —Valores da concentracdo de oxigénio em funcéoalametro c. Figura adaptada
da referéncia [87].

A linearizacao apresentada na figura 3.18 podexg@essa atraves da equacao [87]:

(7 -0) = 75250 5856¢. (3.5)

Esta equacdo bem como os resultados gréficos o leaal. foram utilizados para
calcular os valores de oxigenacdo nas amostradaelts neste trabalho. Os resultados séo

apresentados na tabela 3.3, secdo 3.7.4.2.

3.7.4.1 — Processos de Oxigenagéao e Desoxigenag@oFilmes Finos

Dentre as amostras estudadas, duas tiveram suasent@tdoes de oxigénio
intencionalmente alteradas: i) a amostra Y3, ques@apor trés processos subsequentes de
adicado de oxigénio e, posteriormente, por quatoegesos de desoxigenacao; e ii) a amostra
Y5 que foi desoxigenada em quatro etapas cumusativa

Os processos de adicdo de oxigénio na amostra réhfeealizados empregando-se a
técnica de implantacéo i6nica, conforme foi desard secdo 3.3. O processo de implantacéao
idnica induz, além da alteragdo quimica no sistamitos defeitos no material irradiado.
Estima-se que esses defeitos afetem diretamentadutividade elétrica dos filmes finos,
especialmente em medidas relacionadas com o éfaitponde ha uma dependéncia direta
com a natureza dos portadores de carga e com ageoidade do sistema. Essa influéncia

sera discutida posteriormente, no capitulo 6.



Capitulo 3 — Técnicas Experimentais e Caracterizdgd Amostras 74

Na figura 3.19 é mostrada uma imagem de microsaitfia da amostra Y3-i03. Nesta
imagem € possivel observar a interface entre dgdgiadiada e a regido néo irradiada. Fica
evidente que a regido superficial da amostra, oiodefeita a implantacdo, apresenta

caracteristicas visualmente distintas da regidg@emao foi realizada implantacao.

Figura 3.19 —Imagem de microscopia 6tica para a amostra Y3-t&stacando-se o contraste entre
as regides implantada e ndo implantada.

Estima-se que uma porcentagem dos atomos de oxiggm foram adicionados a
amostra passaram a ocupar sitios vagos das caftel@as-O na estrutura cristalina. Através
dos resultados de raios-X para as amostra Y3, Y3i&'3-i02 apresentados na tabela 3.2,
verifica-se que ha uma reducao sistematica do lgparametre, o que caracteriza uma
alteracéo da estrutura cristalina.

Os quatro processos de desoxigenacao pelos quammoatra Y3 foi submetida,
subsequentes aos processos de implantacdo icarea) fealizados com o objetivo de se
obter uma ampla variacdo da concentracdo de oxigédesde a super dopagem, até a sub
dopagem.

Os processos de desoxigenagdo nas amostras Y3 ferafs feitos em pequenos
intervalos de tempo, a fim de garantir a integredaths amostras. As amostras foram
submetidas as temperaturas escolhidas, onde pereranepor 10 minutos, e entdo, foram
rapidamente resfriadas, como descrito na secéo 3.4.

Com a retirada de oxigénio das cadeias de Cu-Oanasstras tornaram-se mais
desordenadas. Este fato € evidenciado principamerts resultados relacionados a
condutividade do material.

O dultimo processo de desoxigenacdo realizada nasteend’5-d4 foi feito na
temperatura de 260 °C. Nessa etapa a amostra deexger supercondutora. A figura 3.20

apresenta a curva versusT, sem campo magnético aplicado, para a amostradY kssa



Capitulo 3 — Técnicas Experimentais e Caracterizdgd Amostras 75

medida foi suficiente para confirmar o comportaroeio isolante em baixa temperatura,

que se deve ao baixo nivel de oxigénio na amostra.
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Figura 3.20 —Curvap versus T para a amostra Y5-d4 com campo magnétikmo

Observa-se um comportamento tipo metalico em dbasperaturas, porémdo/dT
inverte o sinal enT < 75K devido a abertura de um gap do tipo Mott-Hubbaduzido por
efeitos de correlagcbes eletrbnicas [86, 94]. Estaportamento caracteriza uma transicao
metal-isolante, e estd de acordo com resultadosnéados na literatura para amostras de
YBCO com este nivel de oxigenacéo. Estima-se gienaidade de portadores nesta amostra
ép=0,05 [4].

O comportamento exibido pela curga T na figura 3.20 foi também observado para a
amostra Y7-d2, o que confirma que amostras poudagenadas, cond > 0,6, apresentam
caracteristicas de material isolante.

3.7.4.2 — Estados de Oxigenacédo nos Filmes Finosuados

A tabela 3.3 mostra os resultados de caracterizatdiolos a partir das analises
descritas nesse capitulo, como as medidas do paodmeom DRX e seu relacionamento
com a concentracdo de oxigénio das amostras, bero calores da resistividade em 300 K e
100 K (em campo magnético nulo) e valoreSgéobtidos a partir das curvag/dT) para as
diversas amostras estudadas em diferentes estadogigknacdo.Os valores referentes a
concentracdo de oxigénio foram obtidos atravégptieagdo da equacao (3.5), o que implica
em incertezas consideraveis, conforme se deprandespersdo dos dados experimentais na
figura 3.18. Para minimizar tais incertezas, ustagghém o relacionamento gréafico entre a

temperatura critica e o valor do parametegundo a proposta de Liang et al. [4]. Nos casos
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em que hé& divergéncia entre os dois critériosutaise um valor médio para a concentracéo

de oxigénio, o qual esta reportado na tabela 3.3.

Tabela 3.3 -Propriedades das amostras de YBCO

Amostra c(A) Tc (K) | p(300K) | p(100K) | Concentragdo| J | Caracteristica da
10°Qm | 10°Qm | de O (7 -3) Amostra

Y1 11,656+ 0,004| 89,80 3,6 1,17 6,99 0,00  Standard

Y2 11,646+ 0,012| 90,00 4,0 1,30 7,00 0 Standard

Y3 11,663+ 0,010| 91,44 3,5 1,55 6,95 0,06 Standard
Y3-iol | 11,660+ 0,004| 91,97 6,8 2,22 6,97 0,08 12 Implantagdo O|
Y3-i02 | 11,654+ 0,021| 90,63 10,0 3,47 7,00 0 22 Implantacéo|O
Y3-io3 90,67 9,5 3,35 -1 32 Implantag@o
Y3-d4 | 11,664+ 0,003| 91,17 10,0 3,64 6,95 0,0512 Desoxigenacag
Y3-d5 | 11,670+ 0,023 91,41 11,0 3,66 6,91 0,0922 Desoxigenacag
Y3-d6 91,56 17,0 6,08 ---1 32 Desoxigefiag
Y3-d7 | 11,714+ 0,004 85,23 39,0 26,78 6,65 0,3542 Desoxigenacaq

Y4 11,659+ 0,010| 91,60 4,5 1,37 6,97 0,08  Standard

Y5 11,645+ 0,013] 91,23 3,4 2,15 7,00 0 Standard
Y5-d1 90,95 55 1,65 --- 12 Desoxigermaga
Y5-d2 91,59 8,3 3,15 --- 22 Desoxigermaga
Y5-d3 | 11,669+ 0,004 91,52 4,2 1,40 6,92 0,08 32 Desoxigenacaq
Y5-d4 | 11,753+0,037| --- 1170 890 6,2 0,8 42 Desoxigenacpo

Y6 11,665+ 0,002| 89,90 2,9 0,86 6,94 0,06 Standard
Y6-iz1 | 11,655+ 0,013| 90,66 7,7 3,02 6,99 0,0112 Implantagdo Zn
Y6-iz2 | 11,654+ 0,010 91,80 6.4 2,0 7,00 0 22Implantagédo gZn

Y7 91,16 4,0 1,47 Standard
Y7-d1 --- 3,2 21 6,3 0,71 12 Desoxigenacfo

Através dos dados apresentados na tabela 3.3s&@idfszer uma analise mais precisa,
e inferir como a oxigenacao influencia nos regimgsercondutor e normal das amostras de
filmes finos de YBCO, considerando que a espessaardia dos filmes € 275 nm.

As amostrastandardcorrespondem ao estado obtido apds a deposicéimneo Essas
amostras apresentaram uma elevada concentra¢éxigémio. Isto significa que o método
quimico de preparacao dos filmes tende a prodmzastras com dopagem superior ao valor
otimo. Este fato explica os pequenos aumentos wid@s no contedudo de oxigénio via 0s
processos de implantacdo ibnica na amostra Y3. @éandxplica a tendéncia de diminuicao
de Tc sob implantacéo e o subsequente aumento da temmaecaitica desta amostra quando

submetida aos processos de desoxigenacao. Os estadespondentes a segunda e terceira
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desoxigenacdo (Y3-d5 e Y3-d6) possuem as mais &Maperaturas criticas e estéo,
possivelmente, préximos a condigdo de dopagem otima

Na amostra Y5 também ocorre fato semelhante. Imeiate, a desoxigenacéo tende a
aumentar levemente a temperatura critica, que egepsos subsequentes, tende a diminuir
apos passagem pela condicdo de dopagem o6tima. it0 pfeduzido pelo conteudo de
oxigénio na temperatura critica dos filmes estudaim YBCO €, no entanto, muito menor
que as observadas por Liang et al. [4] em monagisto mesmo material. Ndo se pode,
portanto, descartar que as pequenas variagcbeyatiasrenTc das amostras investigadas em
funcdo do conteudo de oxigénio sejam, ao menos ate,devidas a pequenas diferencas
aleatdrias que ocorrem no processo de crescimestfilches e a desordem introduzida tanto
pelas implantacbes quanto pelas desoxigenacfeguais algumas das amostras foram
submetidas.

A introducdo deZn na amostra Y6 contribuiu com o aumento da conaeftr de
oxigénio no sistema, o que se refletiu na diminuigé valor do parametro e no aumento
sistematico dos valores de.

Os resultados para a oxigenagao, mostrados natalslsdo plotados na forma de um
diagrama que relaciond: e o valor da concentracdo de oxigénio @&. -Tal diagrama €
mostrado na figura 3.21. Observa-se que ha unrdigaaximo emTc, que corresponde a
concentracdes 7 d entre 6,92 e 6,95, 0 que esta em acordo com osegabtimos para o
conteudo de oxigénio no YBCO. Porém, comparandoese os resultados da figura 3.17,
conclui-se que em filmes finos ha de fato um ptedopagem 6tima, em lugar de um valor

anico, como parece ser o caso de monocristais.

100 — T T T T T T T T T T T T 1

95 - -

75 | E

70 L—
6.60 665 670 675 6.80 685 6.90 6.95 7.00
Concentragdo de Oxigénio (7-3)

Figura 3.21 —Diagrama T versus concentracdo de oxigénio para as amosstagladas.
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3.7.4.3 — Resultados de Resistividade na Amostra Y3
O comportamento da resistividade das amostrasBfeOre seus valores absolutos no
estado normal estdo diretamente ligados com o geuwxigenacdo e desordem que
apresentam. Os resultados para a resistividaddcalgto estado normal, a temperatura
ambiente (300 K), para as amostras estudadas cfarerdes niveis de oxigenacdo sao
mostrados na tabela 3.3. A série de amostras Y& demnais ampla faixa de variacdo da
concentracdo de oxigénio estudada, e os valorssadeesistividade a 300 K sédo apresentados

na figura 3.22. Esses resultados sdo plotados egddudas diferentes etapas de preparo da

amostra Y3.
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Figura 3.22 —Resistividades em 300 K ordenadas segundo a®diéey e sequenciais etapas de
processamento para amostra Y3.

Da figura 3.22 € possivel deduzir que a adicdoxigénio na amostra (etapas 1 a 3)
produz um pequeno aumento no valor efetivo datidsigde. Uma das possiveis razdes
desse aumento da resistividade € a introducéofdeagenos filmes finos, que tem origem no
método utilizado para adicdo de oxigénio, a implgéd iGnica. Entretanto, o aumento do
valor absoluto dgp € mais expressivo durante o processo de desox@er(atapas 4 a 7).
Fica assim demonstrado que a remocéo de oxigémicoasequente diminuicdo na densidade
de portadores € a origem da grande variacdo no whkoluto deo, porquanto os curtos
recozimentos realizados durante os processos dmxigesacdo ndo devem gerar uma

guantidade apreciavel de defeitos estruturais masi@as.

3.7.5 — Determinacao da Densidade de Portadores
Para melhor avaliar os resultados das medidas deet@ransporte nos filmes finos,
foi feita uma estimativa do nimero de portadoresgmtes nas amostras. Esses portadores
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podem ser do tipo elétrons ou lacunas, e sdo ekisgrea partir da avaliacdo da concentracéo
de oxigénio presente no sistema. A analise &® feita através de dois métodos: através de
uma equacao proposta por R. Liang e colaboraddiesd qual é utilizado o resultado do
parametro de rede referente a amostra; e o segundo método empragad@omo base a
utilizagéo dos valores referentes a oxigenaca@ueastras, também proposto por Liang e col.
[4].

Uma das estimativas para a obtencédo dos valorppdevista por Liang [4], € baseada
na equacao que relaciona o parametro de rede da @& amostra medida, com um valor
fixo para o parametro de redgpara uma amostra de YBCO com dopagem de oxigéméo n
Essa equacéo € escrita como:

p = 11491y + 517x10°y®, (3.6)

ondey = 1-c/g eco= 1,18447 nm é o parametro de rede sob dopagendawzigénio para o
YBCO.
Os resultados obtidos para o numero de portadaresathap, obtidos pelos dois

meétodos de analise sdo apresentados na tabela 3.4.
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Tabela 3.4-Resultados da densidade de portadores de cargarg @ amostras. As densidades de
portadores foram determinadas por dois métodosadimpda equacdo 3.6, e através dos diagramas
relacionados a oxigenacgéao, propostos por Liang [4].

Amostra | T¢ (K) 7-8 p (eq.) p (oxig.)

Y1 89,80 6,84| 0,183071 0,149

Y2 90,00 6,91| 0,19271 0,168

Y3 91,44| 6,88 0,176271 0,158
Y3-iol [ 91,97 6,92 0,1791§ 0,171
Y3-i02 [ 90,63| 6,94 0,1850] 0,173
Y3-io3 | 90,67| 6,95 -~ 0,174
Y3-d4 | 91,17| 6,89 0,1753 0,16
Y3-d5 | 91,41| 6,88 0,1694§ 0,158
Y3-d6 | 91,56| 6,70 -- 0,125

Y3-d7 | 85,23 6,6 0,1268 0,11
Y4 91,60 6,90| 0,18015 0,166

Y5 91,23 6,89| 0,19374 0,16

Y5-d1 [ 90,95| 6,86 -- 0,154
Y5-d2 | 91,59| 6,82 -- 0,147
Y5-d3 | 91,52 6,80| 0,17045 0,139
Y5-d4 -- 6,2 0,08896 0,013

Y6 89,90( 6,91| 0,17433 0,168
Y6-iz1 | 90,66 6,99 | 0,18404 0,188
Y6-iz2 | 90,37 6,89| 0,1850] 0,16

Y7 91,16 6,80 - 0,139
Y7-dl -- 6,3 -- 0,04




CAPITULO 4 — Voltagem Transversal

Neste capitulo serdo apresentados os resultadogdidas de voltagem transversal em
campo magnético nulo e na presenca de campo. Eeslidas foram feitas utilizando-se a
geometria transversal, onde foi medida a diferglegaoltagem entre os contatos elétricos ndo
alinhados, como descrito na secdo 3.5.3.1, comerm@r elétrica sendo aplicada
longitudinalmente as amostras. Verificou-se a memsede anomalias nos resultados de
voltagem transversal em temperaturas proximdg am varias amostras dos filmes finos

estudados nesse trabalho.

4.1 — O EXCESSO DE VOLTAGEM TRANSVERSAL

Dentre as propriedades elétricas intrigantes at@eobservadas nos HTSC, ha uma
relacionada ao excesso de voltagem transveiggl, que ocorre em algumas amostras nas
vizinhancas da transicdo supercondutora, até mesmocampo magnético nulo. Este efeito
extrinseco também ocorre na presenca de campo titagaglicado, porém, contrastando
com o efeito HallpV,y, é par frente a inversdo do sentido do campo. Aertdéncia déVyy
com a temperatura e campo magnético varia enteedifes amostras [95].

O efeito foi primeiramente observado em amostradrdes finos de YBgCuwO7.5[96,
97]. No entanto, observacdes semelhantes foramsfein filmes finos de supercondutores
convencionais metalicos [97-99]. Esse excesso tagam transversal ocorre numa estreita
faixa de temperatura, em torno @e. O sinal dedV,y, pode ser positivo ou negativo em

bY hY

relacdo a voltagem longitudinal devida a resisidiel normal, conforme esta ilustrado
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esquematicamente na figura 4.1. A medida da diferele voltagem entre contatos dispostos
longitudinalmente,Vy, € proporcional a resistividade da amostra e, mumercondutor,
comporta-se como esquematizado na figura 4.1 (aflifdtenca de tensdo medida entre
contatos colocados em bordas opostas das amogbrasisamente alinhadag,,, deve ser,
idealmente, nula. Porém, em algumas amostras medifinos supercondutores observa-se
um excesso de tensédo transversal em torndcdegue pode ser positivo, figura 4.1 (b) ou

negativo, figura 4.1 (c).

Figura 4.1 —llustracédo do efeito de voltagem transversal paramostra Y4. (a) Medida da diferenga
de voltagem entre contatos dispostos longitudinatmey,; (b) Excesso de tenséo transversal positiva;
(c) Excesso de tensdo transversal negativa.

Alguns mecanismos foram propostos para explicausa da voltagem transversal em
excesso. Porém, ainda ndo ha um consenso sobreurazaae origem déVy,. Uma das
primeiras interpretacdes propostas atridii a atragdo muatua e eventual aniquilagéo de pares
vortice-antivortice criados pelo auto-campo nasi@smopostas do filme [100]. Para gerar uma
voltagem transversal, os vortices e antivorticegene se deslocar ao longo de trajetorias
preferenciais, que formam um angulo diferentet@eem relacdo ao eixo da corrente. Este
fenémeno foi chamado de movimento guiado de vdrtigeided vortex motion[96]. E
dificil justificar a presenca de defeitos que causais movimentos direcionados de vértices
[96, 97, 101] em toda a gama de amostras em queEbse&rvadV,,. Em particular, nas
amostras estudadas neste trabalho, estima-se qoentves de ancoragem de vortices sao
distribuidos isotropicamente, especialmente dewgidmtureza granular dos filmes crescidos
por método quimico.

Outra alternativa de interpretacdo [102] prop0e issatiacdo dos pares vortice-
antivortice numa transicdo do tipo Berezinskii-Kobtz-Thouless [103, 104]. Acima da

temperatura de quebra de simetria de Kosterlitailess, T« [104], os vortices e antivortices
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séo livres para mover-se sob a influéncia de umpoaetétrico aplicado, dando origem a
dissipacéo. A quebra de simetria por reversao teshpcoasionaria uma voltagem transversal
diferente de zero num pequeno intervalo de temperantrelxr € Tc. O movimento guiado
dos vortices e antivortices também poderia gévy. Este mecanismo pode ser aplicado a
amostras de filmes ultra finos, ou para supercamdstcom grande anisotropia planar,
conforme proposto na referéncia [102].

O excesso de voltagem transversal € um efeitonsertd, dependente da amostra.
Assim, foi sugerido que certas heterogeneidadeseptes no material possam estar
associadas a ocorréncia do efeito. Em particubirsifgerido que uma corrente elétrica nao
uniforme através de amostras do tipo filme fino tdbna para a ocorréncia de um
comportamento anémalo de voltagem transversalmediacoes déc [98, 105-107]. A nao-
uniformidade da corrente pode ocorrer devido a mgeneidades no filme, ou, simplesmente,
devido a variagfes sisteméticas na sua espessuranddlelo que leva em conta tais efeitos
foi sugerido por Segal e col. [106]. Os autorestracam, através de associacdes de resistores
em série e paralelo, que a existéncia de uma pagiremogeneidade em orientacdo
transversal a corrente leva ao aparecimento de ammsideravel voltagem transversal nas
imediagcOes ddc, onde a resisténcia longitudinal sofre uma vadagidrupta em funcdo da
temperatura, ou do campo magnético aplicado. Umadpsctos interessantes do modelo de
Segal e col. [106] é a predicdo de que a variagddteznperatura da tensdo transversal
andmala obedece a igualdad&,(T)=ado./dT, ondea é uma constante de proporcionalidade.
O modelo também prevé quéVy(H)=bdg./dH, onde b é outra constante de
proporcionalidade. Tais predicbes podem ser testagbgperimentalmente. Nos casos
reportados por Segal e colaboradores [106], quaanctfiimes finos de supercondutores de
baixa e alta temperatura, as predicOes acima sagiayadamente satisfeitas.

As medidas de tensdo transversal em excesso, shielsta Tese e reportadas na
proxima secdo ndo podem ser explicadas pelo maelples de Segal e col. [106], que
supde a ocorréncia de inomogeneidades transversagente. Em razdo da microestrutura
granular dos filmes finos de YBCO investigados aeltse, também € dificil se admitir a
ocorréncia de movimento guiado de vértices, sodmetauma fragdo significativa das
amostras estudadas. Assim, os resultados obtidadis@utidos com base numa interpretacéo
fundamentada no modelo de vidro quiral supercomdptoposto por H. Kawamura [108]. O
modelo de vidro quiral, bem como a interpretacé®résultados serdo apresentados na secao
4.3.
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4.2 - RESULTADOS
4.2.1 — Medidas de Voltagem Transversal

Os filmes finos de YBCO foram preparados pelo meétapiimico descrito no
Capitulo 3. Por essa razao, tém como caracterigtiz estrutura tipicamente granular [40,
90]. Através das imagens de microscopia eletrédeaarredura mostradas no Capitulo 3,
figura 3.4, é possivel observar a existéncia de om@ria de grdos com tamanho sub-
micromeétricos orientados de modo que o &xd perpendicular ao plano do filme. Também
sao visiveis muitos graos, com aparéncia de basresitados de tal modo que o plaané
alinhado perpendicularmente a superficie do fildwmto a estes grdos, muitos poros sao
observados. Tal microestrutura confere aos filnetadados caracteristicas granulares que
favorecem, segundo a interpretagéo proposta nedssio, a existéncia dw,,.

Os resultados de voltagem longitudin&l,] foram obtidos através das medidas da
diferenca de voltagem entre os contatos elétriggodtos longitudinalmente, como mostrado
na figura 3.7. A resistividade longitudinal foi dehinada a partir das medidds. Também
foram feitas medidas de voltagem transveigalentre contatos colocados transversalmente a
direcédo da corrente em bordas opostas dos filme$pmne mostra a mesma figura 3.7.

Na figura 4.2 sdo mostrados os resultados das aeedieV; para a amostra Y1, em
campo magnético nulo e na presenca de alguns caappoados. Nesta amostra, a voltagem
transversalV; é puramente resistiva e a sua magnitude em todaseraperaturas é
praticamente idéntica a voltagem longitudinal quarfdita a correcdo pelo fator de

geomeétrico apropriado.

0.08

0.06

Vv, (mV)
©
o
IS

0.02 -

—0—02T
—A—0.6T

0.00 ‘ ‘ : ‘ ‘ ‘ ‘ ‘
85 90 95

Temperatura (K)

Figura 4.2 —Medidas de voltagem transversal para a amostrac@fiy campo magnético aplicado
perpendicularmente ao plano ab.
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Na figura 4.3 (a), sdo apresentadas as medida¥;deara amostra Y2 . Para
temperaturas acima d&;, o comportamento d¥; é muito parecido com d¥, como
esperado, com um sinal puramente resistivo. Nonemtaum intenso pico positivo é
observado na transicdo supercondutora. Como rexged, gal caracteristica esta ausente nas
medidasVyy correspondentes, como exemplificado na figura )3 A amplitude do pico é
méaxima em campo magnético nulo, e diminui fortemeodm a aplicacdo de campos
magneéticos perpendicularmente ao filme. kg = 5 T, 0 pico positivo estd ausente, mas
uma inversao de sinal e¥j € observada em temperaturas proximas do estadEsidéEncia
nula. Este € um comportamento tipico do efeito @ Hos HTSC’s, que muitas vezes

apresenta uma inversao de sinal quando a fasertileeg alcancada, logo abaixoTdg5].
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Figura 4.3 — Medidas devoltagem (a) transversal e (b) longitudinal para @stta Y2 como
funcBes da temperatura, com varios campos magreéiipicados. As linhas continuas sdo guias
para os olhos.

Resultados representativos de voltagem transveasala amostra Y3 sdo mostrados na
figura 4.4. No painel (a) sdo mostradas as medidas para a amostra Y8tandard Neste
caso,V; € puramente resistiva, tanto em campo nulo conpresenca de campos magnéticos

aplicados. Em (b) sdo apresentados os resultadas\fpapos o primeiro processo de
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implantacdo com oxigénio, onde pode ser observageesenca de um pico negativo na
transicdo supercondutora. Este pico é centradoneantemperatura proxima aquela em que o
estado de resisténcia nula é alcancado. A amplitledgico diminui quando um campo
magnético é aplicado, e o efeito é suprimido g = 0,3 T. O segundo processo de
implantagdo ndo modifica significativamente os Iteslos da figura 4.4 (b). No entanto, apds
a terceira implantacdo de oxigénio, h4 a supredsdanomalia negativa em, como €&
mostrado na figura 4.4 (c). A transicdo torna-geitamente alargada em relacdo a amostra

standard porém o comportamento ¥etorna-se semelhante ao¥dg ao longo da transicao.
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Figura 4.4 — Medidas de voltagem transversal para a amostrac¥fo uma funcdo da
temperatura, em campo nulo e com campo magnétikcadp. Em (a) amostra Y3 standard;
(b) amostra ap6s a primeira implantacdo de O; YB-idc) amostra apbés a terceira
implantacéo de O; Y3-i03.

Na figura 4.5 € apresentado o comportamento atg®s¥; para a amostra Y4.
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Figura 4.5 —Voltagem transversal para a amostra Y4 em fungitethperatura em campo nulo e na
presenca de campos magnéticos aplicados. As liobrtsnuas sao guias para os olhos.

Na medida realizada em campo nulo, a medfdgpara a amostra Y4 exibe um
acentuado pico positivo em temperatura ligeiramewgiena deTc. Com a diminuicdo da
temperatura, logo abaixo de, ocorre uma inversdo de sinal &n que atinge um minimo
nas proximidades do estado de resisténcia nula detee anular em temperaturas inferiores.
Ambas as anomalias, positiva e negativa, sdo psigamente suprimidas com a aplicacéo
de campos magnéticos com intensidade crescente.

Na figura 4.6, as medidas 8 para a amostra Y5 sdo apresentadas. Esta amastra fo
submetida a trés processos subsequentes de demmégetal como citado no Capitulo 3. A
figura 4.6 (a) mostra os resultados para a amesiralard e em (b) é apresentada a medida
de V; apos a primeira desoxigenacdo. O segundo prodessiesoxigenacado nao altera, de
maneira quantitativa, os resultados em relacdougoégmostrado em (b). Em campo nulo,
uma anomalia negativa € observada nas amostras W5-&l. No entanto, apods a
desoxigenacdo um pico positivo fraco também apagetdéemperaturas logo acima de
Essa caracteristica ndo € observada na presencaameos magnéticos aplicados.
Curiosamente, o terceiro processo de desoxigersag#gne as anomalias evhh na amostra
Y5, como mostrado na figura 4.6 (c). Dessa forrsanadidas d¥; para a amostra no estado
Y5-d3 reproduzem o comportamento da tenséo longalicem todos os campos magnéticos

aplicados.
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Figura 4.6 — Voltagem transversal para a amostra Y5 em funcédednperatura na presenca de
campos magnéticos aplicados. (a) amostra standardbyj amostra submetida ao primeiro processo
de desoxigenacéao (Y5-d1); (c) amostra submetid@&@eiro processo de desoxigenacédo (Y5-d3).

4.2.2 — Excesso de Voltagem Transversal

A diversidade de comportamentos observados nasdasedle voltagem transversal
apresentados nas figuras 4.1 a 4.6 é mais um egeaqapl mostra que esta propriedade varia
de amostra para amostra. Em alguns casos, comopkfiesdo na figura 4.1, o efeito é
puramente resistivo, como seria de esperar tendw doase 0 pressuposto que ha uma
corrente homogénea através da se¢do transveraaiaidra. Nos outros casos, uma anomalia,
ou excesso de voltagem transversal, € observadaterwalo estreito de temperatura onde
ocorre a transicdo supercondutora. Resultados Bantet aos apresentados na figura 4.2
para a amostra Y2 foram relatados em HTSC e ostpsrcondutores [97, 98, 101, 102, 105,
106]. Para se analisar os resultados apresentades;Bo anterior € conveniente se estimar o
excesso de tensao transversal através da subttag¢énsao longitudinal dos resultados/de

Ou seja, 0 excesso de voltagem transversal € defatravés da expressao:
J\/xy = \/t - anx' (41)

onde a constante € escolhida de modo qu¥,, seja nulo na fase normal em temperaturas

suficientemente maiores qiie. O efeito Hall normal é considerado na determiaa{@Vyy
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quando a Eg. (4.1) é usada na presenca de campeéticag No exemplo a figura 4.7 sédo

plotadas as curvas d& e Vi, no formato utilizado para se calcular o exceswatagem

oVxy, atraves da equagéo (4.1).

25 . ,

V (mV)

-05 L 1 L
85 90 95

Temperatura (K)

Figura 4.7 — Voltagem transversal medida e voltagem longitudiescalonada segundo a
equacao (4.1) para a amostra Y4 em funcdo da testyper, com campo magnético nulo.

Na Figura 4.8 (a) sdo apresentados os resultadéS,geara a amostra Y2, tal como
obtido a partir dos dados apresentados na fig@raPéra efeito de comparacgao, na figura 4.7
(b) sdo mostrados os resultados da derivada emé@dud@ temperatura das voltagens
longitudinais, dV,/dT, para 0 mesmo intervalo de temperaturas e campagnéticos
aplicados. Pode-se observar que, para um campq faxebas as quantidades s&o
gualitativamente similares, conforme sugerido petmelo de inomogeneidade transversa na
amostra [106]. No entanto, quando é aumentadaeasitlade do campay,, € suprimida
mais rapidamente do quB//dT. Por outro lado, em campos mais elevados, os mlaos
derivadadV,/dT sdo mais largos e se deslocam para temperaturas baixas quando

comparadas éVyy.
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Figura 4.8 —(a) Excesso de tenséo transversal em funcéo dpet@tura para a amostra na Y2 nos
campos magnéticos citados. (b) Derivada da tenségifudinal em funcdo de T para a mesma
amostra, nas mesmas temperaturas e campos.

A relagdo comparativa entd®y, e dV,,/dT para amostra Y3-1i € mostrada na figura 4.9.
Neste caso, como representado na figura 4.4, @adie oxigénio por implantagéo idnica
induz o aparecimento de um excesso de voltagemsvigesal com sinal negativo em uma
amostra na qual o efeito ndo existia. Observa@@arlente que o0s picos das curd&g/dT
sao significativamente mais largos do giM,y. Além dissodV,,/dT permanece praticamente
inalterado durante o aumento de campo, e enquarg@\f, € fortemente suprimido no
mesmo intervalo de campo. E também ressaltado demgeratura na quabVy, passa por

um maximo € significativamente menor do que o poptoespondente enV,,/dT.
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Figura 4.9 —Curvas semelhantes as mostradas na figura 4.8,pagsa amostra Y3-iol. Para essa

amostra,dV,y € negativo.

Resultados semelhantes para o excesso de tens&wetnsal foram observados na

amostra Y5. Estes resultados sdo mostrados nafiydf. Essa amostra também apresenta

um pico negativo emVyy, 0 qual € também centrado perto da temperaturesikténcia nula,

abaixo deTc. As derivadasdV,/dT séo fracamente dependentes do campo no intervalo

estudado e sdo centradas Bm
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Figura 4.10 —Curvas semelhantes as mostradas na figura 4.8,paes a amostra Y5. Para essa

amostradV,y € negativo.
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A partir dos resultados das figuras 4.4 e 4.9, écialente que 0 excesso de voltagem

transversal com sinal negativo na amostra Y3 é goresequéncia da implantacdo de
oxigénio. Isto permite que seja considerada a egsdtque relaciona o efeito a falta de
homogeneidade na amostra. Porém, o feixe de iogga@ amostra foi submetida varre uma
area com seccédo transversal muito maior do queea idradiada no filme, e dificiimente
geraria inomogeneidades ao longo das dire¢Oesrpkda filme. Além disso, como mostra a
figura 4.3 (c), uma implantac&o posterior leva pressao do efeito, o que seria contraditério
com a hipétese de considerar o processo de impémtzomo indutor de inomogeneidades
transversais no filme Y3.
Os resultados das figuras 4.7 a 4.10 p&kaséo também dificeis de conciliar com o modelo
que atribui 0 excesso de tensdo transversal enedilsupercondutores ao transporte nao
homogéneo de corrente, pois observa-se, em todoasos, diferencas consideraveis entre
dViddT e 6Vyy.

Na figura 4.11 sdo apresentados resultados de sexabs tensdo transversal para a
amostra Y5-d1. Nessa amostra, apdés 0 processo sixigienacdo, observa-se houve o
surgimento de um pequeno pico positivo é¥yy nos resultados em campo nulo, conforme
mostra a figura 4.11 (a). O painel (b) da figurdl4mostradV,/dT, que apresenta um

comportamento significativamente diferentestlg,.
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Figura 4.11 —Curvas semelhantes as mostradas na figura 4.8,paesa amostra Y5-d1. Para essa
amostra,oV,y, em campo nulo, apresenta, além do pico negativgyemgueno pico positivo.
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A figura 4.12 (a) mostra o excesso de voltagemstrarsal para a amostra Y4. Neste
caso,0Vyy exibe um pico positivo, em seguida inverte singagsa por um pico negativo antes
de se anular, na medida em que a temperatura Eidadatravés da transicdo supercondutora.
Em (b) sdo apresentados os comportamentos dassalMg&dT para oS mesmos campos
aplicados em (a). E possivel verificar que as @iniastradas em (a) pa¥ey, e em (b) para
dVi/dT, sdo qualitativamente diferentes. Assim, a amos#aé outro exemplo onde as
previsdes do modelo mais simples para o excesgendéo transversal, com base na ideia de

corrente ndo homogénea nao se aplica.
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Figura 4.12 —(a) Excesso de tenséo transversal em funcéo da tenopanabds campos citados, para
amostra Y4. (b) Derivada da tenséo longitudinalgparmesma amostra, nas mesmas temperaturas e
campos. As linhas séo guias para os olhos.

4.3 — DISCUSSAO DOS RESULTADOS

Dos resultados e andlises apresentados nas figurasé 4.12, pode-se inferir que o
excesso de voltagem transversal observada nossfilimes de YBCO produzidos por rotas
quimicas ndo pode ser atribuido exclusivamentecta®s de corrente ndo homogénea. Por
outro lado, a possibilidade de qd¢,y seja gerado indutivamente pelo movimento orientado
de vortices e antivortices de Abrikosov criados or auto-campo [100], ou por flutuacdes

térmicas [102], ndo é compativel a microestrutueanglar dos filmes estudados. Além disso,
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os efeitos da implantacdo de oxigénio, ou os psosesle desoxigenagdo, que levaram ao
aparecimento e/ou supresséao A&y dificilmente criariam defeitos capazes de levarna u
movimento guiado de vortices.

As dificuldades encontradas para interpretar oslteetos de excesso de voltagem
transversal nas amostras estudadas de YBCO comnbaseodelos existentes leva-nos a
propor uma explicacao alternativa.

A microestrutura dos filmes, na qual sobressairéteagranular, com graos do tamanho
sub-micrométrico, sugere que as propriedades cdéte magnéticas destas amostras sejam
descritas pelo modelo de vidro quiral supercondutoqual foi proposto originalmente, e
independentemente, por F. V. Kusmartsev [110] &dvamura [111]. De acordo com este
modelo, o estado supercondutor em amostras grasullas HTSC pode ser descrito atraves

de uma generalizacdo do Hamiltoniano de Joseplewartygnelamento de pares, ou seja:
H=-> Jjcos -6 -A)) (4.2)
(.0
ondeJ;; € a energia de acoplamento entre os graos proximawsosi e j, 6, € a fase do

parametro de ordem no interior do graeA;; € escrito como:

®
Na equacéo (4.3 €é o quantum de fluxo para o estado supercondﬁtoé,o potencial vetor

A, = 2 j Adl. (4.3)

potencial e a integral de linha é calculada ergreamtros de graasj. O modelo se aplica a
uma rede tridimensional (3D) e supde-se que o sied]; pode ser positivo (jungéa) ou
negativo (juncéece). Devido a granularidade e a simetuiz?ty2 do parametro de ordem nos
HTSC, tanto a magnitude quanto o sinaldgeém a possibilidade de variar aleatoriamente.
Na figura esquematica 4.13 se ilustra as situage@esjue juncdes do tipg-e do tipo#

podem ocorrer em supercondutores com siméfrjﬁ,

Jungpdio - o Jungdo - 7

Figura 4.13 —Juncbes Josephson tipp{diferenca de fasld = 0) e junc¢édo tipon (diferenca de
fased6= 7) entre supercondutores com simetrja,d
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Em campo magnético nulo, o Hamiltoniano da equé&&) € equivalente ao modelo de um
vidro de spin 3D - XY. Consequentemente, a frudivageve estar presente e uma transigcao
do tipo vidro quiral deve ocorrer em temperaturierdnte de zero [53, 54]. O fatdy;;
aumenta a frustracdo quando um campo magnéticdiéadp [53]. Por outro lado, foi
demonstrado que o efeito de blindagem de um canggmético aplicado ndo desestabiliza o
estado de vidro quiral [54].

A quiralidade local é definida a partir de um citodechado de gréos [54], como:

K= i%ser{ﬁi -0, -A)) (4.4)

Na equacdo (4.4), a soma é executada ao longp ldo®s dgplaqueteformada pelo anel de
graos, eJ é escolhido de modo qe= * 1. Lembrando que a corrente de Josephson entre
graosi ej é dada pot;; = Jjsen@-4-Ai;), claramente, o sinal da quiralidade é relacionado
com a orientacdo da corrente que circula no perdnaieiplaguete Além disso, quando ocorre
um numero impar de juncdesao longo do anel de gréos, uoop de corrente espontéanea
pode se formar. Entdo, ha quebra de simetria parséo temporal na auséncia de qualquer
campo aplicado se a quiralidade global (em todanastra) for ndo nula. Uma possivel
consequéncia da quiralidade espontanea, ou indpznidaampo, é o aparecimento de uma
contribuicdo andémala ao efeito Hall [112, 113]. €lderando que esta possibilidade é
plausivel, propomos que o excesso de voltagemvigese observada nos filmes YBCO é um
resultado do espalhamento de quase-particulasyp@lidades locais e espontaneas. Entao,
tal como observad@V,y devera ser positivo, com um pico &g ou logo acima deste ponto
critico, quando as quase-particulas forem do tipado. Por outro lado, em consequéncia da
abertura do gap supercondutor &g as quase-particulas dominantes tendem a sepalo ti
elétron abaixo desta temperatura.

Na figura 4.14 (a) € representada a relacdo deerd@p para a energia eletrbnica
(esquematica) em sistema metalico com portadordagpdduraco (massa efetiva negativa).
Em (b) representa-se a abertura de um gap BCSagwem que, acima da energia de Fermi
Er, as quasi-particulas adquiriram carater do tigtreh, pois a relacdo de dispersdo adquire
curvatura positiva (massa efetiva positiva). Nestgo, umoVyy negativo € esperado e se
manifesta como um pico em temperaturas proximas, abaixo delc, como foi observado
em algumas amostras. A interpretacdo propostaddaydgambém pode explicar a ocorréncia
de ambas as contribui¢gbes, positiva e negativanesma amostra, com 0 maximo positivo

ocorrendo sistematicamente em temperaturas acimgaeld®s para o0 pico negativo. Os
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resultados nas amostras Y4 e Y5 exemplificam estgortamento particular que ndo pode

ser explicado com os modelos anteriormente proposto

A
el @ et o

Figura 4.14 —(a) Relacéo de dispersado para a energia eletrorf@sguematica) em sistema metalico
com portadores do tipo buraco (massa efetiva negati(b) A abertura de um gap BCS (massa efetiva
positiva), torna as quase-particulas excitadas act@o gap adquirem carater tipo-elétron.

A contribuicdo necessaria para a ocorréncia dotoefeidro quiral paradVyy €
dependente da amostra, uma vez que a quiralidad®lgpbode ser ajustada através de
processos como a implantacdo de ions e desoxigenggé devem afetar diretamente as
juncdes entre os graos. Por outro lado, a aplicdeasm campo magnético tende a suprimir
as juncdes Josephson, e assim, anula o efeito @ks®x de voltagem transversal. De fato,
aumentando-se a intensidade do campo, 0s resultaolstsam que o sistema apresenta uma
resposta magnética global mais fraca em razao itee de frustracdo relacionados aos
termosA; ;.

Devido a forte anisotropia planar do YBCO, os grdapercondutores nos filmes
estudados formamlaguetescom espessura substancialmente menor que o tanteehal,
que é sub-micron. Tal espessura, contudo, € mwaiormque o tamanho do comprimento de
coeréncia ao longo do ei®m-Com isso, assume-se que os filmes investigadgsresente
estudo sdo sistemas 3D. Este é um ponto crucia, wem que, considerando as redes de
Josephson desordenadas como sendo efetivamenteebgionais, s seria possivel uma
ordem do tipo vidro quiral el =0 [114, 115].



CAPITULO 5 — Flutuacdes Termodinamicas na
Condutividade

Neste capitulo serdo apresentadas as analiseseuasdes de medidas dos efeitos das
flutuacbes termodinamicas na condutividade eléteca, temperaturas proximasTa, de
varias amostras dos filmes finos estudados negtaltro. As analises foram feitas a partir das

medidas de resistividade longitudinal.

5.1 - FLUTUACOES NA CONDUTIVIDADE EM FILMES FINOS D E YBCO

Os filmes finos de YBCO estudados nesse traballesaptam uma microestrutura com
caracteristica fortemente granular, o que possibitk observacéo de fortes efeitos de excesso
de tensao transversal, como ja foi discutido ndtekpanterior. Esses sistemas desordenados
servem também como modelo experimental para awalaplicabilidade da teoria do estado
de vidro quiral na supercondutividade, o qual fopgmsto para explicar a fenomenologia
caracteristica das amostras granulares dos HT3C6$. [Existem controvérsias relacionadas
a relevancia do estado de vidro quiral nas amos#@snicas volumétricas dos HTSC's [117,
118]. Possivelmente, nestas amostras, o tamanhgréos € suficientemente grande para que
os efeitos dos vértices de Abrikosov (no interios djraos) se sobreponham aos efeitos das
juncdes fracas nas fronteiras de gréos, tornarfdaanenologia mais complexa. Em outros

termos, ao menos em certas propriedades, torn#isg balizar a separacdo dos efeitos
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irreversiveis resultantes dunning dos vortices de Abrikosov e os efeitos causadds pe
frustracdo, que esta relacionada as juncdes fratemgranulares.

Nos filmes crescidos por deposicéo de solucéo gainitamanho tipico dos graos é de
ordem submicrométrica. Além disso, os graos santados de modo que o0 eiga, em
geral, perpendicular a superficie do filme. Entimmo o tamanho dos graos € da ordem do
comprimento de penetracdo, e em razdo da ocorrégoigrovavel de juncdgs e juncdes
sigma devido a simetria:ixz_y2 caracteristica dos HTSC [108, 113], a estabiliaagé um
estado de vidro quiral torna-se viavel nos filmgsig@ados nesta Tese.

O estudo relacionado as flutua¢des na condutivifisideealizado em véarias amostras.
Para temperaturas acima d&, o0s regimes de flutuagbes Gaussianas de baixa
dimensionalidade ndo foram observados em algumassteas. Com a diminuicdo da
temperatura, ao se aproximar dg, flutuacdes Gaussianas tridimensionais (3D) foram
observadas sistematicamente. Ao se aproximar aimgia do ponto critico, ocorre um
crossoverpara um regime genuinamente critico. Este regimdeétificado pela lei de
poténcias e expoentes criticos caracteristicoseanto, contrastando com as previsdes do
modelo 3D-XY-E no caso ordenado, que descreve l®mesultados em monocristais [51], a
regido de flutuacBes criticas nos filmes é caraetéa por um grande expoente critico. Esse

comportamento caracteriza a termodinamica critisavitiros quirais supercondutores.

5.2 - METODO DE ANALISE DA CONTRIBUICAO DAS FLUTUAC OES A
CONDUTIVIDADE

As amostras escolhidas para serem analisadas faraelas em que um maior nimero
de pontos foi medido experimentalmente. A analiem tcomo base as medidas de
resistividade longitudinalp x T, realizadas com uma corrente alternada de frequé&le
37 Hz e intensidade 1Q0A. Algumas das medidas analisadas foram feitasresepca de
campo magnético aplicado ortogonalmente a superics flmes, com intensidade maxima
depH = 0,1T.

De maneira geral, nas medidas de resistividade mosteas de HTSC € possivel
observar um desvio do comportamento linear quandtenaperatura se aproxima da
temperatura critica. Ocorre um aumento na condisideé, também chamado de
paracondutividade, que é um efeito das flutuagdeersandutoras na fase normal. Tais
flutuacbes geram mecanismos adicionais para o poaies de corrente [119]. Essa

contribuicéo adicional a condutividade € definidanco
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Ao =0 - 0g, (5.1)
ondeos é 0 inverso da resistividade medida, ou sgj&, 1/p, or € a condutividade regular,
or=1/pr. Assim, as flutuacdes na condutividade sé&o obadpartir dos dados experimentais,

através da equacao:

_1_ 1 (5.2)

Ao .
P Pr

O termo regular é estimado a partir da extrapoléigg@ar do comportamento da resistividade

em alta temperatura, ou seja,
P =a+hT. (5.3)

Os parametros e b na equagdo acima sdo constantes fenomenologigesdintes da
amostra. A figura 5.1 exemplifica a extrapolacée define a resistividade regular em funcao

da temperatura para a amostra Y6-iz1.

P (LQm)

0 —

0 30 60 90 120 150
Temperatura (K)

Figura 5.1 —Extrapolacéo da resistividade regular em funcadelaperatura para a amostra Y6-iz1.

As andlises das medidas foram feitas consideraadp+s a contribuicdo das flutuacdes
para a condutividade é dada por uma lei de potémee apresenta uma divergéncia na

temperatura critica, ou seja:

Ao = AD™, (5.4)

ondeA é a amplitude criticd)= (T-T¢) / Tc é a temperatura reduzidal € o expoente critico.
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Para se encontrar o valor delefine-se a grandezacomo:

XU :—imﬁgz—iiﬁg_ (55)
dT Ao dT
Determinando-se a grandegza a partir dos dados experimentais e substituinda-se
equacdao (5.4) na (5.5), obtém-se:

Xo  ==(T-Te). (5.6)

N

Com isso, a identificacdo de um regime linear nuéficp dey,™ versusT permite a
determinacao simultadnea de e del. O valor deTc € obtido pela interseccdo da reta com o
eixo das abscissas, enquanto a inclinacdo daoetack o inverso do expoente criti¢d'.
Uma vez definido o regime de temperatura ondeatingé valido, a amplitude critica pode
ser obtida a partir da equacao (5.4).

A figura 5.2 ilustra a aplicacédo desse método déisenatravés de resultados gé
versusT obtidos para a amostra Y1. No painel (a) é aptadara transicao resistiva para esta
amostra, no formatp versusT. No painel (b), os resultados patd s&o plotados na mesma
faixa de temperatura. Dois regimes linearmente rigr@es da temperatura sao identificados
e sinalizados por linhas retas. Em temperaturas ed@vadas, a inclinagdo fornece o expoente
Ac = 0,6, que corresponde a um regime de flutuacfessamas tridimensionais (3D), como
sera discutido na préxima secdo. O outro regimerghdo em temperaturas mais baixas
corresponde ao expoemes = 2,5. Este regime caracteriza a ocorréncia deddes criticas

genuinas e esta relacionado a termodinamica destaticesupercondutor do tipo vidro quiral.
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p (MQm)

X" (K)

89 90 91 92 93 94 95

Temperatura (K)

Figura 5.2 —Transicdo supercondutora para o filme Y1 represéatcomo (a) resistividade versus T e
(b) x,* versus T. Os expoentes destacados em (b) sdmsfatigartir da inclinacdo das retas, como
citado no texto. Estes sdo resultados represemsiilas amostras estudadas.

5.3 - RESULTADOS

Na figura 5.3 é apresentada a quantigatfeem funcéo da temperatura para a amostra
Y6-iz1. Essa amostra foi submetida a um processmplantacéo de ions d, previamente
as medidas de condutividade, tal como relatado agit@o 3. Assim como nos resultados
mostrados na figura 5.2, foram também observadoa pssa amostra dois regimes de
flutuacbes. Um ocorre em temperaturas mais eleyadade o expoente observado
corresponde a um regime Gaussiano 3D. Em seguidaeouma passagem para um regime
genuinamente critico, com expoemes = 2,45, que ocorre mais proximo ao estado de
resisténcia nula. A temperatufd indica a passagem do regime Gaussiano para o &egim
genuinamente critico. Esta temperatura permitemastio numero de Ginzburg,
Gi=(T*-Tc)/Tc. Usando-se paré: o valor “campo médio” extrapolado do regime Gaussia
obtém-seG; = 0,006, que esta dentro dos valores aceitaveisa gsie parametro no sistema

YBCO [51]. Na figura esta assinalada a temperattitza Gaussiand,c“™e temperatura de
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coeréncialco, que corresponde a temperatura critica extrapa@deegime genuinamente

critico.
6 T T T T T T
Y6-iz1 o2
5} SO
D
o i
"<
1 "
95 96

Temperatura (K)

Figura 5.3 —Resultados representativos g versus T na regido préxima a transicéo supercoodupara
o filme Y6-iz1. Destaque para os pontos de F™e Teo. Esta amostra foi submetida a um processo de
implantac&o ibnica de Zn, como descrito no texto.

Resultados semelhantes aos mostrados nas figlras &3 foram observados para a
maioria das amostras investigadas. Na figura 5.4tna@se outro exemplo de medidas de
%o - em funcdo da temperatura realizadas nos filmes fistudados. Os resultados referem-se
a amostra Y3. Neste caso, a evolucdo do regimesiaaaspara o regime critico € mais

complexa e se assemelha as observacdes realizadasastras ceramicas [116].

4 T T T T T T
O
O
Y3 o
3L 4
e 2 :
- A=
=} G
=< TC0
1 OOOO -
O O
o O
Aeo= 2,6 “cococR
0 ! ! ! L/ ] ! 1
88 89 90 91 92 93 94 95 96

Temperatura (K)

Figura 5.4 —Resultados dg,” em funcéo de T na regido proxima a transicdo scgdutora para o
filme Y3. Nesta medida ha aplicacdo de campo magngH = 0,05 T.
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Na tabela 5.1 estdo listados os valores dos exgmentitidos tanto para o regime
Gaussiano quanto para o regime critico. Dentre xppentes encontrados para as treze
medidas independentes, pode-se fazer uma média Eag@oente Gaussiano, que resulta em
As = 0,52+ 0,08. J& o regime critico foi identificado em nasmostras analisadas, que
conduziram alcc = 2,6+ 0,5. Algumas das medidas analisadas foram femapresenca de
campo magnéticoipH = 0,1 T, aplicado perpendicularmente a superficg filmes. Em
todos os casos, o regime correspondende ndo foi afetado pela presenca de campo. Em
alguns casos, no entanto, o regime critico foi isigo na presenca de campo com esta

magnitude.

Tabela 5.1 -Valores dos expoentes Gaussiano 3E),(e expoente criticoltg) para as amostras estudadas.

Amostra Expoente Gaussiano 3D | Expoente CriticoAce
Y1 - -
Y2 0,51 -
Y3 0,56 2,55

Y3-iol 0,44 -
Y3-i02 0,47 -
Y3-i03 0,62 2,38
Y3-d4 0,47 --
Y3-d5 0,63 2,44
Y3-d6 0,62 -
Y3-d7 - -
Y4 0,56 3,58
Y5 - -
Y5-d1 -- --
Y5-d2 0,42 -
Y5-d3 - -
Y5-d4 - -
Y6 0,39 2,27
Y6-iz1 0,57 2,42
Y6-iz2 0,53 -
Y7 - -
Y7-d1 - -
Valores Médios 0,52+ 0,08 2,60t 0,50
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5.4 — DISCUSSAO DOS RESULTADOS
Com base em uma analogia com a férmula cinétic®rdele para a condutividade
[120], pode-se deduzir que o expoente para a boigéo das flutuacdes termodindmicas na

condutividade € dado por [51]:

A=v(2-d+z-n). (5.7)

Nesta equagcdoy € o expoente critico para o comprimento de cordelagd é a
dimensionalidade do espectro de flutuac@esp expoente dinamicos/gé o expoente para a
funcao de correlacdo do parametro de ordem.

No caso das pequenas flutuacbes Gaussianas, a tBrcampo médio prevé que
v=1/2,z=2 en =0 [46]. Assim, s depende apenas da dimensionalidade, sendo que para
d = 3 a expressédo (5.7) fornede = 0,5, de acordo com as observacOes desta Tege. Es
resultado confirma entdo que as flutuacdes nasimpmades deTc para o YBCO se
desenvolvem sob a forma de pequenos volumes ewaresc de um condensado
supercondutor tridimensional [51, 112]. Em regideais afastadas ddc em alguns
resultados parg,* sdo identificadas linhas retas que correspondexpaentes com maior
valor, como sugerido nos resultados mostradosigasas 5.2 e 5.3. Estes expoentes tém sido
atribuidos a flutuacbes Gaussianas de baixa dimemsigiade [122]. Por outro lado, para
andlises realizadas em temperaturas muito proximasg, é sistematicamente observada uma
passagem do regime Gaussiano 3D para um regimieocdenuino, com expoentes
substancialmente distintos daquele previsto peldatele campo médio de Ginzburg-Landau.
Os expoentes observados em monocristais [51, E&8Jcensistentes com as previsfes da
classe de universalidade 3D-XY, com dindmica dade pnodelo — E [48]. No caso
ordenado, as previsfes teoricas forneaem 0,67, 7 10,02 ez = 1,5[51]. Portanto,da
expressdo (5.7) obtém-ge [0 0,32. Porém nos filmes finos de YBCO (preparados p
deposicdo de solugdo quimica) estudados nesséhtvaba observam expoentes criticos com
valores bem mais elevadodc§ = 2,6 £ 0,5), no regime de aproximacdo ao estado de
resisténcia nula. Os dados obtidos paf@permitem sugerir que ocorre uma transi¢ao do tipo
vidro quiral no regime dominado por efeitos de gtandade. O modelo de vidro quiral foi
discutido no capitulo anterior e é representado pamiltoniano (4.2) e pelo fator de calibre
dado pela equacéao (4.3).

Como discutido anteriormente, no modelo de vidroadjulas equacdes (4.2) e (4.3), 0s

acoplamentos; positivos e negativos ocorrem aleatoriamente, wpral frequéncia. O3;;
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negativos decorrem da existéncia de juncdes do7tipoerentes aos supercondutores com
simetria do tipo ondal [33]. Entdo, a frustracdo pode ocorrer neste noodedsmo na
auséncia de campo magnético aplicado. A frustragamodelo também pode ser introduzida
através do termd;. Quando a aleatoriedade € gerada pelos fafgrea versdo do modelo
passa a ser chamada dauge glasg53], conforme discutido na secédo 4.3 do Capitulo
anterior.

Através de simulacBes de Monte Carlo feitas poiMengel e A.P. Young [124] é
possivel estimar o valor para o expoemteima vez que estes autores relatam tanto para o
modelo de vidro quiral, quanto para o modelo gige glass 0s expoentes criticos
v=1,3+0,3ez0 3,1. Assumindo qug = 0, a partir da expresséo (5.7), tem-se o0 expoent
A =27+ 0,4, que estd de acordo com os valores pagaobtidos experimentalmente nos
filmes finos estudados nesta Tese.

Os regimes criticos das flutuacées na condutividade filmes finos de YBCO
estudados nesse trabalho sdo analogos aquelesarpeene observados em amostras
policristalinas de BigPly sSnCaCuyOs:x (Bi-2212) e Bi Py sSHCaCusOip+x (BI-2223)
[125]. Dada a incerteza experimental, o expoentéoeencontradod [ 3,0, ndo difere
significativamente do encontrado para os filmesdiaqui estudados. O comportamento das
flutuacdes na condutividade nos supercondutoresmiens a base de Bi foi genericamente
atribuido a granularidade microscopica [107]. Aldisso, leis de poténcia com expoente
A O 3 foram reportadas para caracterizar a aproximagédestado de resisténcia nula em
varios HTSC ceramicos na auséncia de campo magr£té, 126].

Por outro lado, 0 expoente associado a transic&oe€ncia [127], na situacdo em que
um campo magnético fraco € aplicado, é signifieatiente maior do que A-c observado
[54, 128]. Nesse caso, 0 expoente experimemadlld. Estes valores parecem ter consisténcia
com o modelo degauge glass,que parece ser mais apropriado para descrever a
termodinamica critica do condensado supercondugopnesenca de campo em diversas
amostras policristalinas de HTSC.

Através dos resultados das figuras 5.2, 5.3 e paksivel deduzir que a fenomenologia
da transicdo de coeréncia nas amostras ceramidd3 $€ ndo € necessariamente a mesma
gue a observada nos filmes finos de YBCO estudadsta Tese. Nas ceramicas, as juncoes
sdo muito mais fracas e a transicdo de coerérsirmbzada por um comportamento peculiar

1

em y, -, muito similar aquele reportado na figura 5.4 paramostra Y3. Também nas

amostras ceramicas, observa-se que, nas proxinsiddmestado de resisténcia nula, logo
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acima da transicdo de coeréncia, € encontrado gimeeale flutuacdes na condutividade cujo
expoente &l [12,6. O resultado da figura 5.4 reforca a conjetiergue em campo magnético

nulo a termodinémica critica de vidro quiral degeres efeitos de flutuacdes termodinamicas
na transicao de coeréncia caracteristica das cea@molumétricas.

A partir dos resultados nos filmes estudados rlessa e os resultados reportados para a
transicdo de coeréncia em amostras granulares eticas de variados HTSC, pode-se
inferir que os modelos dgauge glas® vidro quiral permitem a descricao da termodircami
critica em supercondutores desordenados. Tais n®gdeltencem a classes de universalidade
distintas, pois, na presenca de campo magnéticongam-se expoenteks14. Na auséncia
de campo, ou na presenca de campos muito fractsneaied = Acg 03, como observado

nos filmes aqui estudados e em ceramicas voluraétric



CAPITULO 6 — Efeito Hall

O efeito Hall € uma das propriedades menos comgidesn dos cupratos
supercondutores de alfa. Na fase normal das amostras que possuem dopaijsm @
magnitude do coeficiente de HaRy (T), apresenta uma diminuicdo significativa com o
aumento da temperatura [58, 129]. Muitas intergfeta tém sido propostas para explicar a
origem deste comportamento, incluindo efeitos retedos ao conceito de liquido quantico
bidimensional [63], ou a condu¢do por duas band@8]][ ou ainda através dos efeitos da
interacdo spin-orbita nos planos atémicos de @UiB31]. Por outro lado, muitas sé&o as
controvérsias quanto a causa da reversao de disahvada enRy em temperaturas logo
abaixoTc [1].

Segundo a interpretacdo que é desenvolvida nesta, Teicialmente é necessario
considerar que o efeito Hall nos cupratos em gerdlp YBCO em especial, apresenta duas
contribuicbes: uma, ordinaria, que é fracamenteeni@gnte da temperatura e pode ser
explicada através da forca de Lorentz; e outragesdinaria, que € entendida em termos da
interacdo dos portadores de carga com excitacogséaticas.

Neste Capitulo serdo apresentados os resultadoefal® Hall determinados
experimentalmente a partir das medidas originaitedsao transversal na presenca de campo

magnético realizadas nas amostras estudadas.
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6.1 — Efeito Hall na Fase Normal
6.1.1 - Método de Medida

Para o estudo do efeito Hall foram inicialmentdizadas medidas de tenséo transversal
com configuracao de contatos elétricos segund@meeia Hall, conforme descricdo feita na
secdo 3.5.3.1. Esses resultados foram adquiritliagéa de um procedimento realizado no
equipamento PPMS, onde diversas sequéncias de aseidichm programadas. As medidas
foram realizadas em diversas temperaturas fixasango-se a intensidade do campo
magnético aplicado entre 0#9 T. Todas as medidas foram realizadas aplicaadoas
amostras uma corrente elétrica alternada de intedsil0QA e frequéncia 37 Hz.

Na figura 6.1 € apresentada uma medida representiitensao transversal em funcéo

do campo magnético aplicado, para a amostra Y 3teomperatura fixa em 140 K.
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Figura 6.1—Figura representativa de medida de tensao tranglems funcao do campo magnétjag,
em temperatura fixa de 140 K, para a amostra Y3.

A aplicacdo do campo magnético nos dois sentidosit{po e negativo) € necessaria
para que se possa separar a tenséao Hall, que érmpampo, do pequeno e inevitavel sinal
resistivo (que é par em relacdo a orientacdo d@cpmue resulta do desalinhamento dos
contatos elétricos para a medida da tenséo trasadver

Os valores de tenséo transversal sdo entdo sepaadduas parte¥,,s para tensoes
obtidas em funcdo do campo magnético positivdy,& para tensdées medidas com a
aplicacdo do campo magnético invertido (negati@mm isso, o calculo da tensédo H&ll é
efetivado através da equacao:

Vs —V,
VH =( p052 neg). (61)
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A resistividade Hall € obtida através da equacéo:

sV,
Pu =—+, (6.2)

ondes é a espessura da amostiréd,a corrente elétrica\g, € a tensdo Hall obtida através da
equacao 6.1.
O coeficiente HalRy é calculado usando-se a equacéo:
Pr
R, =———,
" :UOHapI (63)
ondepy € a resistividade Hall Hap € 0 campo magneético aplicado. Dessa forma obtém-se

coeficiente HallRy(T) através de medidas de resistividade Hall readigagin temperaturas

fixas.

6.1.2 — Anélises e Resultados
6.1.2.1 — Resistividade Hall

A figura 6.2 apresenta resultados representatieosedistividade Hall em funcdo do
campo magnético aplicado, em algumas temperatixas para a amostra Y7. Observa-se o
comportamento linear dey para todas as temperaturas. Em geral, nas proxdesddeTc
ocorre um desvio do comportamento linear deviditulisacdes supercondutoras [66]. Porém,

mesmo enT = 95 K, g4 € linear conH no intervalo de campos estudado.
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Figura 6.2 — Dependéncia da resistividade Hall da amostraorito campo magnético aplicado, em varias
temperaturas fixas.
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Na figura 6.3 € mostrado um resultado caracteoigtimostra Y2) da resistividade Hall
em funcéo da temperatura, no campo magnético deCGb3erva-se qug, € positiva e que
sua intensidade aumenta conforme diminui a temyera® resultado da figura 6.3 reproduz
observaces feitas por outros autores e indicaagoenducdo na fase normal do YBCO é

predominantemente feita por lacunas [61, 132].
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Figura 6.3 — Resistividade Hall em funcdo da temperatura pa@mostra Y2. Resultado representativo.
As linhas tracejadas sao guias para os olhos.

Um grande numero de resultados de resistividadé étal HTSC apresentados na
literatura exibem a peculiar caracteristica de rnsd® de sinal durante a transicdo normal
supercondutora [1, 72, 133-135], como reportad@apitulo 2. Dentre os resultados obtidos
para os filmes finos supercondutores estudadose neasalho, apenas na amostra Y2 se
observou uma inversao de sinal gmabaixo deTc em campos aplicados maiores que 5 T,
conforme discutido no Capitulo 4. No entanto, a mtage depy abaixo deTc para esta
amostra é muito fraca. A auséncia de inversao @ giossivelmente esta relacionada a
microestrutura dos filmes finos estudados nesdmltrta. Ou seja, filmes finos preparados
pela rota quimica sdo granulares em escala miqrascé apresentam uma grande quantidade
de defeitos cristalinos. Sabe-se que em amostrsaxigenadas, ou contendo defeitos de
natureza variada, a inversao do sinal Hall muieees ndo é observada [66, 71].

Na figura 6.4 sdo apresentados resultadosagdeem funcdo da temperatura, com

diferentes campos magnéticos aplicados. Fica edddanforte dependéncia g¢® com a

temperatura no estado normal.
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Figura 6.4 —Resistividade Halpy em funcdo de T, com diversos campos magnéticosadphk, para a

amostra Y7. As linhas tracejadas séo guias paralloss.

6.1.2.2 — Coeficiente Hall
Os resultados para o coeficiente Hall foram obtidos a partir da equacéo 6.3, usando

dados referentes a resistividade Hallpreviamente determinados.
Na figura 6.5 sao apresentados resultados pareeficiente HallRy em funcdo da

temperatura, para varios dos filmes finos estudad®ede-se observar que ha um

comportamento qualitativo comum pd&aem todos os resultados exibidos.
A contribuicdo andmala ao efeito Hall é evidencigoida forte dependéncia em

temperatura d&,. Na transicdo supercondutoR, se anula como esperado. Nos resultados

da figura 6.5 ndo se observou a inversédo de smafato Hall logo abaixo dé..
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Figura 6.5 — Resultados representativos paraaeficiente Hall R em funcdo de T para as amostras
Y1,Y2,Y3, Y4, Y5 e Y5-dl. As linhas traceja@lagsias para os olhos.

6.1.2.3 — Anélise do Coeficiente Hall no YBCO

O comportamento peculiar do coeficiente Hall nae fasrmal dos HTSC tem sido
interpretado segundo variados mecanismos [136]cehtaada dependéncia em temperatura

de Ry, mostrada nas figuras 6.5, ndo € usual em coretutoetélicos ndo magnéticos. Assim,
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efeitos de fortes correlacdes eletronicas na es&rite bandas dos HTSC tém sido propostos
para descrever a resposta Hall destes sistemasAg3pssibilidade de conduc&o por duas
bandas com mobilidade muito distintas também tedo $embrada por alguns autores
[61, 66]. Uma linha distinta de interpretacdo supdexisténcia de um termo andémalo,
relacionado a excitacbes de origem magnética. Peestas, se destaca a proposta de
ocorréncia de efeito Hall induzido pelo mecanisraskew scatterings9]. A motivagéo para
esta interpretacdo esta ligada ao comportament®,dgue varia aproximadamente com o
inverso da temperatur®¢{ ~ 1/T). Ocorre, no entanto, que kesv scatteringg um mecanismo

de impureza isolada e pressupde que a suscepd®lichagnética seja do tipo Curie-Weiss
(¥ ~ 1/(TH). Contudo, a susceptibilidade dos HTSC, e do YBfX® particular, € do tipo
Pauli, que é praticamente independente da temparatiém de possuir pequena magnitude.
Na figura 6.6 é esquematizado 0 mecanismskea/ scattering

— < -
— 3 —

—3 - qj
—y ——Pw

(a) | (b}

Figura 6.6 — Origens do Efeito Hall anémalo: (a) Contribuicdadmaria: deflexdo da corrente dos
portadores gerada pela presenca do campo magné@omno conseqiiéncia, ocorre um acumulo de
cargas de mesmo sinal em um dos lados da amostracémulo de cargas de sinal contrario do outro.
(b) Contribuicdo anémala: a presenca de um atomgmético causa um espalhamento assimétrico dos
portadores de carga em razao da interagao spintérbigura adaptada da referéncia [91].

Com base no fato de que os HTSC resultam de coogogprecursores
antiferromagnéticos, nos quais o estado magneti@merdenado é desestabilizado pela
dopagem dos planos de Cy-fr lacunas (ver diagrama de fases da figura &.®mbrando
as investigacdes recentes que atribuem o fendmermselidogap a excitacdes de natureza
magnética [137], alguns autores tém atribuido aew@pncia em temperatura Bg a um
termo anémalo [61-62, 139].

Lembrando que, na presencga de um termo anémadsistividade Hall é escrita como:

Pu(T) = RB+ 1RM, (6.4)

ondeRs é o coeficiente Hall anbmaloM € a magnetizacdo. Nos HTS@,é proporcional a

B, ou seja,
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HM = xpB, (6.5)

ondeyxpr é a susceptibilidade de Pauli e os efeitos desatizgntes sédo ignorados em razéo da

pequenez da magnetizacdo. Substituindo-se a e#pré&$) em (6.4), tem-se:

Py = (R + Rexp )B. (6.6)
No caso dos HTSC, pode-se escrever

B = toH o, (6.7)

ondeHgp € a intensidade de campo magnético aplicado.

Portanto, da expressao (6.3) obtém-se o coeficiéalldotal dado por:

Ri(T) =Ry + Rs(T ) xe. (6.8)

Desde que a susceptibilidade de Pauli é aproximextEnindependente da temperatura,
conclui-se que a dependéncia em temperatufd dieve-se, essencialmente, ao coeficiente
Hall anémaloRs(T).

6.1.2.4 — Ajuste Empirico dos Resultados pafdy (T)

A descricdo empirica dos resultados para o coafeielall total de todas as amostras
investigadas foi feita com base na equacédo (6&)dd como critério a descricdo dos dados
atravées de uma funcionalidade simples, contendo nimmero minimo de parametros

ajustaveis, obteve-se a melhor descri¢cdo dos damns fungéo:

R(T)=R + Ae%, (6.9)

ondeRy, o0 coeficiente Hall ordinario € uma constante, lmemo sdo constantes o0 parametro
caracteristicad e a amplitudé. Essa funcéo é do tiput-off

Na figura 6.7, sdo mostrados os ajustes dos dagh@simentais com a expressao (6.9)
para diversas amostras. Observa-se, em todos @s c@sa boa concordancia entre os pontos
experimentais e a expressao (6.9). Em alguns pocasss, 0 ajuste ndo tem a qualidade
mostrada na figura 6.7. Porém, todas as medidaR deealizadas em todas as amostras,
puderam ser descritas pela equacéo (6.9) e os e@o&R,, A e A puderam ser obtidos com

razoavel confiabilidade na grande maioria dos enptos.
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Figura 6.7 — Ajuste dos resultados dg;Rersus T com a expressao (6.9) para as amostra¥ X;1Y3,

Y4, Y5 e Y5-d1, com campo magnético aplicattb= 9T . As figuras séo representativas de todas as
experiéncias realizadas. A linha continua € o @u®talizado nas medidas com a equacgéo (6.9). As

linhas tracejadas sdo guias para os olhos. Nosrinse sdo mostrados os parametros de ajugte:
(valores em K),e A e,Rvalores em fC).
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A tabela 6.1 apresenta os parameRg<A e 4, obtidos através da equacéo (6.9), assim

como os valores obtidos para os portadores de pgrgea todas as amostras estudadas.

Tabela 6.1- Listagem dos parametros,M e 4 para todas as amostras estudadas, obtidos a pdatir
ajuste empirico do coeficiente Hall baseado na e§oa(6.9), e os resultados da densidade de
portadores de carga p para as amostras, obtidos\és dos diagramas relacionados a oxigenagéo,
propostos por Liang [4].

Amostra| Tc(K) | 78 | A(K) [A (10° mYC) [R, (10° m/C)| p (oxig.)
Y1 |89,80| 6,84 71 7,83 0,667 0,149
Y2 |90,00| 6,91 72 7,75 0,831 0,169
Y3 |91,44| 6,88 66 7,18 0,746 0,158

Y3-iol | 91,97| 6,92 63 2,51 0,409 0,171
Y3-i02 | 90,63| 6,94 52 1,53 0,055 0,173
Y3-i03 | 90,67| 6,95 42 7,8 0,19 0,174
Y3-d4 | 91,17| 6,89 48 2,53 0,043 0,16
Y3-d5 | 91,41| 6,88 51 8,44 1,166 0,158
Y3-d6 | 91,56| 6,70 61 8,44 0,116 0,125
Y3-d7 | 85,23| 6,6 75 26 0,367 0,11
Y4 |91,60| 6,90 68 6,28 0,773 0,166
Y5 |[91,23| 6,89( 100 11,8 0,97 0,16
Y5-d1 | 90,95| 6,86 77 12,3 1,37 0,154
Y5-d2 | 91,59 6,82 78 12,6 1,28 0,147
Y5-d3 | 91,52| 6,80 81 39,3 3,06 0,139
Y5-d4 -- 6,2 -- -- -- 0,013
Y6 |89,90| 6,91 25 32 0,145 0,168
Y6-iz1 | 90,66| 6,99 17 32,9 0,126 0,184
Y6-iz2 | 90,37| 6,89 33 54 0,17 0,16
Y7 |91,16| 6,80 78 3,85 0,282 0,139
Y7-d1 -- 6,3 -- -- -- 0,04

6.1.2.5 — O Coeficiente Hall Ordinario e a Determiacdo da Densidade de Portadores

Os varios filmes estudados diferenciam-se pelaidades de portadores de carga, a qual
foi variada mediante os processos de implantagéoad@ desoxigenacao, conforme discutido
nas secoes 3.3 e 3.4.

Fazendo-se a média dos resultados obtidos a partajuste da expressao (6.9) aos
dados experimentais para as amositandardY1l, Y2, Y3, Y4 e Y5, que suple-se estarem

préximas ao estado de dopagem 6tima, obtérRes8,0¢ 1,1)x10*° m*C. Supondo que este
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parametro corresponde ao coeficiente Hall ordindeimm sistema condutor por banda ur
ou seja:

) (6.10)

ne
onden é a densidade de portador e € oquantumde carga, conforme discutido no Capit
2, obtém-sen=7,8¢1,1x10% cm® que é um valor compativel com a densidade
portadores estimada por outrostodos para o YBCO [66, 131].

O resultado acima parece indicar a validade do toatke banda Unica para o YBC
Porém, ao se analisar a variacacR, em funcdo da dopagem, veril-se que a hipotese de
conducao por banda Unica pode néo ser aplic

A figura 6.8 mostra os valores obtidos Ry, em fungc&o d@ para as amostras Y3, Y
Y5 e Y7, nas quais o conteudo de oxigénio friado, seja por implantac de ions (amostra
Y3), seja por desoxigenacao (amos Y3, Y5, Y6 e Y7). Os valores cp na figura 6.8 séo
aqueles determinados através da relacdo ¢Tc e 0 conteudo de oxigénio segunas
prescricdes de Liang et al. , conforme apresentado na tabé®.1l. Resultados para
monocristais também estdo incluidos na figura 6l80]. Por outro lado, cponto
correspondente dopagemp = 0,14 para a amostra Y5 foi excluido da figuras pm valor
obtido paraR, neste casoao € consistente com os dem&suso dos valores de dggem
determinados através do pardm c e a equacdo (3.6) ndo altera qudvamente a
dependéncia d&, em fungao dip.
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Figura 6.8 — Valores de Rem funcéo de p obtidos do ajuste dos dados dociest# Hall total com
equacéo (6.9) para as amostras Y3, Y5, Y6, Y7 & mpanocristais (SC) [140], em diferentes estado
oxigenacdao. A linha treejada € um guia para os olh
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Observa-se na figura 6.8 gRgdiminui acentuadamente quanglé aumentado entre os
valoresp=0,15 ep=0,18. A variacdo d&, neste pequeno intervalo de dopagem corresponde a
uma variacdo de uma ordem de grandeza na densiigagertadores, alcancando valores
préoximos a 16 cm® na dopagemp=0,18. Este resultado indica: (i) uma extrema
sensibilidade da estrutura de banda Unica com ageop, ou (i) a presenca de duas bandas
de conducdo nas quais os portadores tém cargasasfetpostas. No segundo caso, o
coeficiente Hall é dado pela expresséo (2.13) e¢@es acentuadas com a temperatura, e até
inversdes de sinal, sdo esperadas quangdo = oeLke (L4 e L= SA0 as mobilidades para lacunas
e elétrons, respectivamente). Os resultados pg&raapresentam um comportamento
surpreendente na dopagem caracterisa0,14. Os resultados em monocristais
desoxigenados [140] mostram que, aproximadamergs redndicdoR, muda de sinal e
passa a ser negativo. Este comportamento sometheespo entendido com base no modelo de
conducao por duas correntes. Para estados de dopag®,14 a conducdo passa a ser feita
predominantemente por elétrons. Possivelmenteyiacé@ abrupta d&, no valorp*=0,14
indica uma mudanca significativa na estrutura delaa eletronicas no YBCO, possivelmente

acompanhada por uma reconstrucao da superficierda.F

6.1.2.6 — A Contribuicdo Andmala ao Efeito Hall

Na tabela 6.1 estdo listados os parameire4 que caracterizam o termo anémalo da
resistividade Hall para todos os filmes investigadda figura 6.9 estdo mostrados os valores
deA em funcéo da dopagepmpara os filmes Y3, Y5 e Y7. Para a amostra Y6&,abares deA
sdo muito mais altos e ndo estdo representadogjura 6.9. Nesta figura também estéo
representados valores obtidos a partir das medidasnonocristais [140]. A amplitudé
diminui fortemente com a dopagem acima mkd,15. Porém, o comportamento desse
parametro € mais complexo em dopagens inferiores. mnimo local € observado em
p*=0,14, reforcando a hipotese de que modifica¢cOeasfisigtivas na estrutura de bandas do
YBCO ocorrem neste valor de dopagem. A constanse mantém positiva no intervalo de
dopagem estudado, mostrando que o0 mecanismo queolaoro efeito an6malo é

fundamentalmente distinto daquele responsaveRgajue muda de sinal epi=0,14.
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Figura 6.9 — Valores de fem funcao de p obtidos do ajuste dos dados paeficiente Hall tota
com a equacao (6.9) para as amostras Y3, Y5, Yara monocristais (SC) [140] em diferent
estados de oxigenacad.linha tracejada € um guia para os olt

A dependéncia do parame4 obtido dos ajustes comexpressao (6., em funcdo da
dopagem esta mostrada figura 6.10. Resultados em monocristais obtidosndises do
resultados de O. Freitag4(] sdo também mostrados. Este resultado € muitafisagivo,
pois a variacdo dd com a dopagem coincide com determinacdelinha T*(p) que delimita

a fronteiraentre o estado de pseudogap e o edipo liquido de Fermino YBCO.
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Figura 6.10 —Diagrama mostrando a variacdo do parame4 em fung¢édo do nimero de portadore!
para os filmes finos estudados e para monocristai¥ BCO, com direntes concentracdes de oxigé
(linha tracejada). Também séo representados odtans de = em fungédo de p (linha continu
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Os resultados da figura 6.10 demonstram que ocodftitl é crucialmente dependente
do fendmeno do pseudogap e o0 evidencia de modaa amals marcante que outras
propriedades de transporte elétrico ou térmico J[1@% resultados da figura 6.10 mostram
ainda que a linha de fronteira do estado do pseymdadentra o domo supercondutor e levanta
a possibilidade de existéncia de um ponto critieédntjco em pocp= 0,18. Além disso, 0s
resultados da figura 6.10 eliminam o entendimentéeddmeno do pseudogap em termos da
pré-formacéo de pares de Cooper descorrelacioreaddemperaturas muito superiore$a
[131].

Na figura 6.11 estdo representadas a temperatude pseudogap em funcao pldais
como representadas por Xia et al. [142], usands gprios resultados de medidas de efeito
Kerr em monocristais de YBCO juntamente com portbsidos por espalhamento de
néutrons [143] e espectroscopia por ressonanciaicaloSR[143]. Os dados da figura 6.10

sao transpostos para a figura 6.11 para evideadm@a concordancia entre as linlzh§) e
T*(p).
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Figura 6.11 —Diagrama mostrando a temperatura de pseudogap d’pardametrad em funcdo do nimero de
portadores p, para os filmes finos estudados, paw@nocristais de YBCO [140], e para os resultados
publicados nas referéncias [142-143], que retneasadbtidos por efeito Kerr, espalhamento de néwtren
HSR. Também séo plotados os resultadoscdenT fungdo de p. A linha tracejada é um guia paralbos.
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6.1.2.7 — Efeito Hall em Amostras Fortemente Des@enadas
Em dois dos filmes estudados neste trabalho fomitosf tratamentos térmicos que

produziram estados fortemente desoxigenados, coefonostra a tabela 6.1. Tais amostras
sdo a Y5-d4 (42 etapa de desoxigenacdo da amoSiree YY7-d1, cujas dopagens sao
p=0,074 ep=0,098, respectivamente. Conforme a tabela 6.1,efictente Hall para estas

amostras ainda pode ser ajustado a equacédo (&®mnpcom valores negativos para 0s
parametrosA e Ry, € um valor muito pequeno paw que € inconsistente com sua
identificacdo com o pseudogap. Um ajuste de maijuatidade pode ser realizado com a

equagao:
R, :TL+ R. (6.11)

As figuras 6.11 e 6.12 mostram os dados experinseptra o coeficiente Hall em
funcdo deT para as amostras Y5-d4 e Y7-d1, respectivamergaj@tes com a expressao

(6.11) também sdo mostrados nas figuras.
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Figura 6.11 —ConstanteHall para a amostra desoxigenada Y5-d4, medida amopo magnético aplicado
toH = 9T. O ajuste dos pontos experimentais a equd6atl) é dado pela linha continua. Os parametros
do ajuste estdo mostrados no inserto da figura.
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Figura 6.12 — ConstanteHall para a amostra desoxigenada Y7-d1, medida campo magnético
aplicado (pH = 9T. O ajuste dos pontos experimentais a equa@bl) é a linha continua. Os
parametros do ajuste sao dados no inserto.

Observa-se que, para pequenas densidades de pestadaonstante Hall € negativa,
indicando que o transporte é feito por elétrondimde de pequenas dopagens. Este é mais
um resultado que reforca a validade do modelo ddwgéo por duas correntes ao YBCO.

A validade da equacdo (6.11) implica em que o msgan deskew-scatteringg o
principal responsavel pela resistividade Hall maité de forte sub-dopagem. Este fato sugere
que os spins estdo desenvolvidos e estaveis ripste, Iconsistentemente com o estado
magneticamente ordenado que, segundo o diagrafi@seeda figura 1.4 € estabilizado para
dopagens ainda menores no sistema YBCO. Esta lietagdo é corroborada por medidas de
magnetorresisténcia na amostra Y7-d1. Conformermasfigura 6.13, a magnetorresisténcia

desta amostra em baixas temperaturas é negatlvaprteo se espera do mecanismo de

supresséao de desordem de spin induzida pelo camagoético.
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Figura 6.13 —Magnetorresisténcia em funcdo do campo magnéticdidaeem T = 75 K para
amostra fortemente desigenada Y-d1.

Uma fraca magnetorresisténcia negativa também éndaata n amostra Y5-d4. Tais
resultadospbtidos para os filmes finos fortemente desoxiget, sdo contrastant com a

magnetorresisténcia positiva observada nas demmsteas estudade

6.1.3 —Consideragdes sobre a Origem do Efeito Hall na Fas&rmal do YBCO

As medidas de coeficiente F em todos os filmes finos de YIO investigados nesta
Tese foram descrisaa partir da suposicao de que o efeito Hall negbeato supercondutor
separavel em duas contribuicbes: a ordinaria e @nala. O termo ordinarioR,, €
independente da temperatura, mas € muito afetddoeptado de oxigenacdo (dopagem
amostraOs resultados paR, apresentados na figura 6.8 sugerem fortemente qaeducac
no YBCO é feita por duas bandas: uma de lacunasdgomina na regidao de dopagem Oti
e outra de elétrons, que se torna mais importaateegido su-dopada. A contribuic
andmala é fortemente dependente da temperaturaaé ed@onencialmente com o aume
de T. A funcionalidade do termo andmalo, expressa naa@p (6.9), ndo é facilmer
interpretavel. Porémp parametro4d exibe um comportamenttal como a temperatu
caracteristica do pseudogiT*. Este fato sugere que o0 pseudc estd associado com
excitagcbes magnética€ontudo,ndo se pode atribuir tais excitacbes a efeitos pies
isolados. Se este fosse 0 caso, 0 termo anOmaleridege comportar cor uma
susceptibilidade de CurMfeiss, tal como ocorre no limite fracamente dopad secéc

anterior, equacédo (6.1)1)Uma possivel interpretacdo pardeaexponencial decut-off é a
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formagcdo de estados ligados virtuais de tipo-d stauira de bandas do YBCO. Num
esquema simples, do tipbght-binding a estrutura de bandas dos planos de &u-O
(caracteristicos dos cupratos supercondutores) pnasimidades do nivel de Fermi é
composta por uma banda larga devida aos elés-qgrao oxigénio que se superpde a bandas
estreitas dos estados de naturézkn cobre, conforme esquematizado na figura 6.bhtre

as bandasg; a mais relevante tem simetlﬁelxz.y2 [144]. Em situacdes em que as duas bandas
se cruzam nas vizinhancas da energia de Fermi,andg hibridizacdo se abrira em torno
desta energia, conforme esquematiza a figura ®)14A(abertura deste gap, que deve ficar
restrito a algumas orientacdes do espaco recipaiarigem a secgdes planas locais na
relacdo de dispersao para a energia (ver figura (®)) as quais se comportam como estados
ligados virtuais junto & [77]. Numa rede regular, tais estados ligados aistfiormam uma
onda de densidade de carga, que pode ou ndo sensoravel com a estrutura cristalina. Tal
onda de densidade de carga é anisotropica e,uagit correspondente ao estado normal dos
HTSC, provavelmente é dindmica e possui curto akanConforme mostra
esquematicamente a figura 6.15, os estados ligadoais aumentam localmente a densidade
de estados no nivel de Fermi e se constituem etrosezspalhadores muito eficientes para o

transporte eletronico [144-145].

(a) (b)
do 2 / /
X-¥
EF " B EF /ﬁ___ —
5P
I r

Figura 6.14 — Esquema de bandas para os cupratos supercorafutda) sem hibridizacdo e (b) com
hibridizac&o entre estadg|’e estado sp; a posicéo do estado ligado virtua esidenciada.
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(a) (b)
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Figura 6.15— (a) llustracéo da alteracéo local da densidadietr®nica produzida por um estado ligado
virtual com energia préxima afEEm (b) esta esquematizado o caso em que o digado virtual esta
desdobrado conforme a orientagdo do spin dos elétrele contidos.

Em altas temperaturas, os estados ligados virtpara spin-up e spin-down sao
igualmente populados, resultando em spin total.Rboém, na medida em que a temperatura
decresce, mecanismos sj@n-flip sdo paulatinamente bloqueados e uma pequenazagizoi
local de spin pode se desenvolver, dando origem agpalhamento eletronico por excitacdes
magneéticas. Em outros termos, a polarizacéo detisgpiaforma a onda de densidade de carga
numa onda de densidade de spin, provavelmente dia&e curto alcance. Tais excitacdes
podem produzir efeito Hall andmalo pelo mecanism@dimulo local de fase de Berry, ou,
em termos equivalentes, por quiralidades, confoluséa a figura 6.16.

®—eo ® O O Q\—

Figura 6.16— Quiralidade de spin localizada e dindmica naayls de Cu-§

O tempo de vida dessas flutuagbes é curto, de mjogondo sdo detectaveis em
experiéncias de magnetometria classicas. No entamexperiéncias de transporte elétrico, o
tempo de relaxacdo é da ordem dé&%6- 10*s, e tais excitacdes podem, eventualmente, ser
detectadas através da contribuicdo anbmala a dfttl, bem como através de outras

modificagdes nas propriedades de transporte.
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O gap de hibridizacdo da origem a modulacdes dgacarspin que, embora de curto
alcance e dinamicas, podem estar na origem da fammoyia associada ao estado de
pseudogap. Segundo esta interpretacdo, a natwealadb gap de hibridizacdo ndo sustenta
modulacdes de carga de longo alcance e ndo hadaame um genuino gap no espectro de
excitagcdes do sistema. Assim, o fenbmeno do psepdogo caracterizaria uma nova fase
eletrbnica no sentido termodinamico, e poderia tamtocorrer em outros materiais, nao
necessariamente supercondutores. Tal correlacda t&mo origem a formacdo de
ressonancias magnéticas locais (estados ligadtsaig)y nas estruturas planares Cy-O
caracteristicas dos cupratos supercondutores.

Muito recentemente, tem sido proposta a correlagii@ o pseudogap e a estabilizagao
de estruturas eletronicas texturizadas denomindeakyrmions[146]. Tais excitacbes sdo
variantes mais complexas e estruturadas das @iaidals exemplificadas na figura 6.16. A
diferenca dos estados ligados virtuais aqui didosti na proposta da referéncia [146] uma
rede deskyrmionsé formada e um genuino parametro de ordem é kxaaloi na fase de
pseudogap.

Em resumo, na interpretacdo qualitativa proposta jpg resultados de efeito Hall
constantes deste trabalho, considera-se a exigt&eiuma correlagdo estreita entre o
pseudogap e a observacao de uma contribuicdo an@maifeito Hall do YBCO e dos HTSC
em geral. Tal correlacdo teria como origem a fodoage ressonancias eletronicas locais
(estados ligados virtuais) nas estruturas planate§,, que estdo presentes em de todos os

cupratos supercondutores.
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Neste trabalho foi realizado um estudo experimed&thlhado de propriedades de
magnetotransporte em filmes finos epitaxiais de ¥BGom diferentes concentracbes de
oxigénio. Uma das principais caracteristicas dessaestras € a grande incidéncia de
defeitos, possivelmente gerados pela técnica destgm por método quimico empregada no
preparo dos filmes (TFA). Além disso, como partessdetrabalho, as amostras foram
submetidas a processos de implantacdo (de oxig&rimco) e desoxigenacado 0s quais
tendem a promover o aumento da incidéncia de defeib material. No entanto, o objetivo
principal dos processos realizados para variarnbedolo de oxigénio nas amostras consiste
na obtencéo de diferentes estados de dopagem.

A caracterizagcdo dos filmes finos foi feita a pade difratogramas de raios-X,
microscopia eletrénica e Otica. Para o estudopdagriedades de transporte elétrico foram
realizadas medidas de resistividade elétrica entamnda temperatura, de voltagem
transversal e de efeito Hall, neste caso, com edpencédo a contribuicdo andmala.

As principais conclusdes correspondentes aos aelssltobtidos serdo apresentadas em
dois topicos. O primeiro trata dos efeitos observgadhas proximidades do estado
supercondutor, que dependem da granularidade dastrasn O segundo esta relacionado as
propriedades eletrénicas da fase normal e diz tesg®incipalmente, ao efeito Hall e seu

relacionamento com o fendbmeno do pseudogap.

) Efeitos de Granularidade
As imagens de microscopia eletrdnica e Otica rezelao acentuado carater granular

dos filmes estudados, com uma alta densidade desper grdos de tamanho sub-
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micrométricos preferencialmente orientados de mpaoo eixoe € perpendicular aos planos
dos filmes.

A partir das medidas de resistividade observousea a maioria dos filmes, uma
transicao relativamente larga da fase normal pastado supercondutor. Esta caracteristica
esta relacionada a microestrutura granular dasteasosstudadas. Com o aumento do campo
magnético aplicado, esse efeito se intensifica.afagdo da concentracdo de oxigénio nos
filmes finos de YBCO influencia diretamente tant@@mmportamento da transicdo normal-
supercondutor como o valor d&. As amostras que passaram por processos de
desoxigenacdo apresentaram maiores valores ddividaide na fase normal do que as
amostras com dopagem Otima, em parte devido aoraama concentracdo de defeitos e em
parte devido a diminuicdo na densidade de portadéi@ possivel constatar que as amostras
standard apresentaram um valor de oxigenacdo pouco supaoioralor 6timo. Este fato,
possivelmente, deve-se ao método de preparaca@xemplo caracteristico € a amostra Y5,
que apresentou maior valor @ig apds passar pelo processo de desoxigenacéo.cespoode
implantacdo de oxigénio invariavelmente produziqua®os mas consistentes aumentos na
densidade de portadores do tipo lacunas.

As amostras Y5-d4 e Y7-d1, que foram submetidascentaada desoxigenagao,
exibiram um comportamento tipo isolante nas medittasesistividade elétrica, mostrando a
abertura de um gap do tipo Mott-Hubbard induzidogdeitos de correlacdes eletronicas.

A introducdo deZn na amostra Y6 por processo de implantacdo prapuyai um
aumento na oxigenacao, refletido no aumento sisteondeTc. Porém, as pequenas doses de
zinco implantadas na amostra ndo foram suficiepéga produzir um efeito substitucional
apreciavel no sitio do cobre.

A transicdo normal-supercondutor foi estudada nméeianedidas de excesso de
voltagem transversal e de flutuagbes termodinamrmeasondutividade longitudinal. Ambas
propriedades revelaram que os filmes preparados qmeh quimica, com microestrutura
granular, podem ser considerados como realizaggesimentais do modelo de vidro quiral
supercondutor proposto, teoricamente por F. Kusearfl10] e H. Kawamura [111].

Em medidas de voltagem realizadas em contatos slspe@em bordas opostas das
amostras, em configuracdo transversal a orientd@dcorrente, detectou-se contribuicfes
nao-resistivas no entorno da temperatura de t@msgo estado supercondutor. Tais
contribuicbes foram separadas da contribuicdothesiaormal e caracterizam o excesso de
voltagem transversal. A amplitude do sinal relagtima esta anomalia € maxima em campo

magnético nulo, e diminui fortemente com a aplicagé campos magnéticos. Observou-se
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também que os processos de implantacdo ou deseg#@yerora suprimem o efeito, como
ocorreu para a amostra Y5, ora favorecem seu apeeim, como € o0 caso da amostra
Y5-d1. Esses resultados permitem concluir que dsrdgeneidades, e em particular a
desordem do tipo granular, sejam responsaveisgieio.

Mostrou-se que 0 excesso de tensdo transversatvaleeno conjunto de filmes
estudados néo pode ser interpretado com base raaisi@0s propostos na literatura. Nem
mesmo o modelo que considera a ocorréncia de inemeidades transversais, comuns em
amostras tipo filme fino, permite a descricdo dalidade dos resultados obtidos. Assim,
propds-se uma nova interpretacdo segundo a quatesso de transversal observado nos
filmes finos de YBCO deste trabalho € uma consegjgédo espalhamento de quase-
particulas por quiralidades locais e espontaneasadordo com o modelo de vidro quiral, o
estado supercondutor em amostras granulares dosC Higle ser descrito por um
Hamiltoniano generalizado de Josephson, que caasalecorréncia de juncdes do tigae
do tipo,z O estado ordenado de vidro quiral supercondutdoréhado por estruturas
localmente frustradas que podem ser representamasoprentes orbitais que circulam em
anéis fechados de graos supercondutores. As giaidal$ ocorrem em anéis com um ndamero
impar de juncdes do tipa-A ocorréncia de quiralidade global leva a quel@aimetria por
reversdo temporal, mesmo que na auséncia de caplipada. Uma consequéncia da
quiralidade global, que é um efeito dependentendastta, € 0 aparecimento do excesso de
voltagem transversal.

A andlise dos efeitos de flutuagdes termodinamiaasondutividade longitudinal na
regido acima deélc, na maioria das amostras, possibilitou a idewriff® de um regime
dominado por flutuagdes Gaussianas tridimensio(gly, onde observou-se, na média, o
expoentels = 0,5. Para regides ligeiramente acimaTde onde ocorre uma passagem do
regime Gaussiano 3D para um regime critico genwinogdia dos valores para o expoente
critico observado écc= 2,6 £ 0,5. Este valor € bem mais elevado do que o pcepisia
classe de universalidade 3D-XY-E, caracteristicatrd@sicdo supercondutora no caso
ordenado. Os resultados de flutuacbes obtidos gimeecritico sdo caracteristicos de uma
transic&o do tipo vidro quiral supercondutor. Estasicdo ocorre num sistema dominado por
efeitos de granularidade n&o-trivial, onde os eldoee basicos sdo estruturas frustradas

formadas por anéis de grdos supercondutores acsgted juncdes do tipare tipo-o.
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i) Efeito Hall na Fase Normal

A andlise do coeficiente Hall na fase normal ddwmes finos foi feita a partir da
suposicdo de que o efeito Hall pode ser dividido deras contribuicbes: a ordinaria e a
andmala. A contribuicdo ordinariRy, independe da temperatura, mas é muito afetada pel
estado de oxigenacdo da amostra. J4 a contribaigdmala é fortemente dependente da
temperatura, e esta relacionada ao pseudogapargsulte ondas de densidade de carga.

Os resultados parBy permitem inferir que a conducdo no YBCO é feita doas
bandas: uma de lacunas, que domina na regido @@elopdtima, e outra de elétrons, que se
torna mais importante na regiao sub-dopada. Nagswmpp* ~ 0,14, o coeficient&, troca de
sinal, tornando-se negativo para dopagens infexiore

Os resultados para o coeficiente Hall toRy, exibiram um comportamento qualitativo
comum, caracterizado por uma forte dependénciaectemperatura. Para a interpretacdo dos
resultados foi entdo aplicada uma funcdo de ajestpirico, com a presenca dos termos
ordinério e anémalo. Todas as amostras oxigenadas fsatisfatoriamente descritas por uma
equacao que supde que o termo andmalo decai cempetatura exponencialmente na forma
exp(-T/A). A dependéncia do parametro cl&t-off 4 com a dopagerp reproduz com boa
aproximacao a fronteird*(p) que delimita superiormente, num diagraimeaersusp, a regiao
em gue os efeitos de pseudogap se manifestam emsakvpropriedades fisicas do YBCO.

Os resultados mostraram ga€p), ou seja, a linha de fronteira do estado de pgmmo
adentra o domo supercondutor, abrindo a possiliéidde existéncia de um ponto critico
quantico empyeq = 0,18. Em contrapartida, os resultados deste trababntrariam a
suposicdo de que o pseudogap estaria relacionadonmeamcdo de pares de Cooper sem
coeréncia de fase em temperaturas muito supeadres

A contribuicdo andmala ao efeito Hall varia forteneecomp. Em p* =~ 0,14, um
minimo local na intensidade deste termo foi obstoyeeforcando a hipétese de que ocorrem
modificages significativas na estrutura de bania¥BCO neste valor de dopagem, no qual
Ry apresenta uma reversao de sinal.

Para as amostras pouco dopadas (e nao-supercasgjuid®-d4 e Y7-d1, o coeficiente
Hall Ry apresentou sinal negativo, mostrando que a condugsses sistemas é realizada por
portadores de carga do tipo elétron. Esse resuttanivibui para a interpretacdo desenvolvida
nessa Tese, que enfatiza a hipétese de conducatupsrbandas no YBCO. A analise dos
resultados nas amostras pouco oxigenadas revela ogywincipal responsavel pela
resistividade Hall no limite de forte sub-dopagerm gecanismo dekew-scatteringCom

isso, supde-se que, quanto mais baixa a dopagesisttona YBCO, mais 0s spins séo
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estaveis, de modo consistente com o estado magmetite ordenado do sistema ndo dopado.
Resultados de magnetorresisténcia nas amostraamiamte desoxigenadas corroboram a
hipotese de espalhamento por spins perfeitamestndelvidos.

A interpretacdo proposta para descrever a contdouanéomala ao efeito Hall na fase
normal do YBCO, e de outros cupratos supercondsitesepde a formagdo de ondas de
densidade de carga de curto alcance nas estrplareeses Cu-@ Tais modulacdes de carga
sao originadas por estados ligados virtuais casspdo um gap de hibridizacdo local entre
estados de tips-p e d que se superpbem nas proximidades do nivel deiF&om a
diminuicdo da temperatura, tais estados ligaddsarg tornam-se polarizados em spin, dando
origem a excita¢gOes de natureza quiral que produzefeito Hall an6malo. A existéncia do
gap de hibridizac&o local e sua identificacdo copseudogap, bem como a possibilidade de
estabilizacdo de estados ligados virtuais nas harigas dd=r, devem ser corroboradas por
calculos precisos da estrutura eletrbnica dos pldbw-Q. A estrutura de bandas destes
planos é influenciada de forma sutil e ainda poaoahecida pelas camadas atomicas
adjacentes e denominadas de “reservatorio de cabgai como pelos fortes efeitos de
correlagcbes eletronicas. Em resumo, segundo gietacdo desenvolvida nesse trabalho, a
contribuicdo andbmala ao efeito Hall dos cupratopestondutores € fundamentalmente
dependente do pseudogap e fornece uma medida dadtmperatura caracteristita que
varia em funcdo do estado de dopagem. Os resultadesa interpretacdo favorecem
amplamente a hipotese de que a forte dependénci@raperatura de constante de Hall é
causada por excitacfes de natureza magnética ména estdo na origem do controvertido
fendbmeno do pseudogap.

Como comentario final, este trabalho mostra, nuso especifico, que as caracteristicas
proprias da morfologia das amostras e os efeitdsrties correlagdes eletronicas contribuem
fortemente para gerar a complexa fenomenologiacdpsatos supercondutores, tanto na fase

normal, quanto na fase supercondutora.
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