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Resumo

Os compostos RuSr,LnCu,0Os (Ru-1212), (Ln = Sm, Eu e Gd), denominados
rutenocupratos, sdo caracterizados pela coexisténcia entre supercondutividade e magnetismo
em escala microscépica. Nesse sistema anisotropico, planos atémicos de Ru-O, sdo
responsaveis pelas propriedades magnéticas, enquanto que as camadas de Cu-O, governam as
propriedades supercondutoras. Este trabalho consiste de um estudo experimental de
propriedades magnéticas e de magnetotransporte de uma amostra policristalina do
rutenocuprato Ru(Gd)-1212.

A partir de medidas de magnetizagdo em fungédo da temperatura, realizadas segundo 0s
procedimentos ZFC-FC, e de experimentos de histerese magnética, mostra-se que um estado
magneticamente ordenado € estabilizado em Ty ~ 133 K. No regime de baixos campos
magnéticos, fortes irreversibilidades ZFC-FC indicam a ocorréncia de “canting”. Além disso,
um sinal diamagnético, indicativo do estado supercondutor, é observado em temperaturas
inferiores a 30 K nas medidas ZFC de baixo campo.

Os experimentos de resistividade elétrica da amostra de Ru(Gd)-1212 revelam que a
transicdo supercondutora em T, = 40 K consiste de um processo de duas etapas,
caracteristico de um sistema granular. Sdo também realizadas medidas de magneto-resisténcia
no estado normal e no intervalo correspondente a transi¢do supercondutora. Observa-se uma
contribuicdo positiva a magneto-resisténcia.

Experimentos de efeito Hall sdo realizados na fase normal e na fase supercondutora.
Na fase normal, o coeficiente Hall mostra um fraco méaximo, indicativo da transi¢do
magnética em Ty ~ 133 K. Abaixo dessa temperatura foi possivel separar a contribuicéo
andmala ao efeito Hall. A aplicacdo da teoria de Karpus-Luttinger para a interpretacdo desses
resultados revela que uma contribuicdo adicional deve ser considerada para a descri¢do
completa do efeito Hall andmalo no Ru(Gd)-1212. Supde-se que esta contribuigéo esteja
relacionada a quiralidade dos spins do Ru. A quiralidade é uma propriedade fundamental de
sistemas magnéticos desordenados, pois estéd relacionado a fase de Berry no espaco real de

elétrons que se propagam num meio magneticamente texturizado.



Abstract

The ruthenocuprates RuSr,LnCu,Og (Ru-1212) (Ln = Sm, Eu and Gd), are
characterized by the coexistence between superconductivity and magnetism at microscopic
scale. In this anisotropic system, the Ru-O, atomic planes are responsible by the magnetic
properties, while the Cu-O; layer govern the superconducting behavior. This work consist of
an experimental study of magnetic and magnetotransport properties of a polycrystalline
sample of ruthenocuprate Ru(Gd)-1212.

Magnetization measurements, performed according to ZFC-FC procedures, and
hysteresis experiments show that a magnetically ordered state is stabilized bellow Ty ~133 K.
In the low magnetic field regime, strong ZFC-FC irreversibilities indicate the occurrence of
canting. Moreover, a diamagnetic contribution, related to the superconductor state, is
observed in temperatures below 30 K in the ZFC measurements at low fields.

The electric resistivity experiments show that the superconducting transition in
T. = 40 K consists of two stage process, characteristics of a granular system. Magneto-
resistance measurements are performed in the normal state and in the temperature interval
corresponding to the superconductor transition. A positive contribution to the magneto-
resistance is observed.

Hall effect experiments are made in the normal and superconductor phases. In the
normal phase, the Hall coefficient shows a weak peak related to magnetic transition in
Ty ~133 K. Below this temperature, it is possible to single out the anomalous contribution to
the Hall effect. The application of Karpus-Luttinger theory for describing these results reveals
that an additional contribution must be considereted in order to obtain a complete description
of the anomalous Hall effect in Ru(Gd)-1212. We suggest that this term is related to the
chirality of the Ru spins. The chirality is a fundamental property of any disordered system,
since it is related to the real space Berry phase of electrons propagating in a magnetically

textured medium.
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Resumo

Os compostos RuSrLnCu;Os (Ru-1212), (Ln = Sm, Eu e Gd), denominados
rutenocupratos, sdo caracterizados pela coexisténcia entre supercondutividade e magnetismo
em escala microscopica. Nesse sistema anisotropico, planos atdmicos de Ru-O; sdo
responsaveis pelas propriedades magnéticas, enquanto que as camadas de Cu-O; governam as
propriedades supercondutoras. Este trabalho consiste de um estudo experimental de
propriedades magnéticas e de magnetotransporte de uma amostra policristalina do
rutenocuprato Ru(Gd)-1212.

A partir de medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura, realizadas segundo os
procedimentos ZFC-FC, e de experimentos de histerese magnética, mostra-se que um estado
magneticamente ordenado ¢é estabilizado em Ty ~133 K. No regime de baixos campos
magnéticos, fortes irreversibilidades ZFC-FC indicam a ocorréncia de “canting”. Além disso,
um sinal diamagnético, indicativo do estado supercondutor, é observado em temperaturas
inferiores a 30 K nas medidas ZFC de baixo campo.

Os experimentos de resistividade elétrica da amostra de Ru(Gd)-1212 revelam que a
transicdo supercondutora em 7, = 40 K consiste de um processo de duas etapas, caracteristico
de um sistema granular. Sdo também realizadas medidas de magneto-resisténcia no estado
normal e no intervalo correspondente a transi¢do supercondutora. Observa-se uma contribui¢éo
positiva a magneto-resisténcia.

Experimentos de efeito Hall sdo realizadas na fase normal e na fase supercondutora. Na
fase normal, o coeficiente Hall mostra um fraco méaximo, indicativo da transicdo magnética em
Ty ~133 K. Abaixo dessa temperatura foi possivel separar a contribuicio andémala ao efeito
Hall. A aplicagdo da teoria de Karpus-Luttinger para a interpretacdo desses resultados revela
que uma contribuicio adicional deve ser considerada para a descri¢do completa do efeito Hall
anomalo no Ru(Gd)-1212. Supde-se que esta contribui¢do esteja relacionada a quiralidade dos
spins do Ru. A quiralidade € uma propriedade fundamental de sistemas magnéticos
desordenados, pois estd relacionado a fase de Berry no espaco real de elétrons que se propagam

num meio magneticamente texturizado.



Abstract

The ruthenocuprates RuSr,LnCu;Og (Ru-1212) (Ln = Sm, Eu and Gd), are characterized
by the coexistence between superconductivity and magnetism at microscopic scale. In this
anisotropic system, the Ru-O; atomic planes are responsible by the magnetic properties, while
the Cu-O; layer govern the superconducting behavior. This work consist of an experimental
study of magnetic and magnetotransport properties of a polycrystalline sample of
ruthenocuprate Ru(Gd)-1212.

Magnetization measurements, performed according to ZFC-FC procedures, and
hysteresis experiments show that a magnetically ordered state is stabilized bellow Ty ~133 K.
In the low magnetic field regime, strong ZFC-FC irreversibilities indicate the occurrence of
canting. Moreover, a diamagnetic contribution, related to the superconductor state, is observed
in temperatures below 30 K in the ZFC measurements at low fields.

The electric resistivity experiments show that the superconducting transition in
T. = 40 K consists of two stage process, characteristics of a granular system. Magneto-
resistance measurements are performed in the normal state and in the temperature interval
corresponding to the superconductor transition. A positive contribution to the magneto-
resistance is observed.

Hall effect experiments are made in the normal and superconductor phases. In the
normal phase, the Hall coefficient shows a weak peak related to magnetic transition in
Ty ~133 K. Below this temperature, it is possible to single out the anomalous contribution to
the Hall effect. The application of Karpus-Luttinger theory for describing these results reveals
that an additional contribution must be considereted in order to obtain a complete description
of the anomalous Hall effect in Ru(Gd)-1212. We suggest that this term is related to the
chirality of the Ru spins. The chirality is a fundamental property of any disordered system,
since it is related to the real space Berry phase of electrons propagating in a magnetically

textured medium.



Introducéo

O composto RuSr,GdCu,0g (Ru(Gd)-1212), que é membro da familia dos
ruteno-cupratos, faz parte de uma nova classe de supercondutores de alta temperatura critica
que tem atraido a atencdo da comunidade cientifica em virtude da possivel coexisténcia de
supercondutividade e magnetismo. A descoberta de sistemas em que supercondutividade e
magnetismo atuam de forma cooperativa em escala microscopica confronta diretamente a
concepcao tradicional da supercondutividade. Em geral, a possibilidade de coexisténcia de um
estado supercondutor estavel com um ordenamento magneético é descartada, uma vez que a
interacdo eletromagnética propicia a quebra dos pares de Cooper.

Estruturalmente analogo aos cupratos supercondutores de alta temperatura critica, o
Ru(Gd)-1212 possui estrutura cristalina fortemente anisotropica, constituida por uma sucessao
de planos atdémicos de Ru-O, e Cu-O,, intercalados por camadas de Sr-O e Gd. A
supercondutividade deste sistema deve-se aos planos de Cu-O,, enquanto que as propriedades
magnéticas estdo basicamente relacionadas aos planos de Ru-O,. A temperatura critica
supercondutora desse composto é extremamente dependente da preparacdo da amostra.

A ordem magnética que esse sistema apresenta tem motivado de muita discusséo.
Primeiramente, o composto foi reportado como ndo magnético®®. Entretanto, logo apés sua
descoberta, verificou-se a ocorréncia de uma transicdo magnética em aproximadamente 133 K
onde 0 ordenamento é predominantemente antiferromagnéticol®”. Contudo, uma componente
fracamente ferromagnética, paralela aos planos de Ru-O,, também tem sido observada em
diversas técnicas experimentais, influenciando as propriedades do estado supercondutor que
se estabilizaem T, = 40 K.

Neste estudo realiza-se experiéncias de efeito Hall e medidas de resistividade elétrica,
em funcdo da temperatura e na presenca de diversos campos magnéticos, numa amostra
policristalina de Ru(Gd)-1212. Sdo também realizadas medidas de magnetizacdo, nos mesmos
intervalos de temperatura e campos. Estes resultados sdo fundamentais para a caracterizacéo
do sistema. O efeito Hall na fase normal evidencia a transicdo magnética em Ty, €, combinado
com a andlise dos resultados de magnetizacdo, permite a obtencdo da contribuicdo
extraordinaria a constante Hall. Na fase supercondutora, a resistividade Hall apresenta uma

inversdo de sinal e adquire grande amplitude antes de se anular em temperaturas muito baixas.



No Capitulo 1 é feito um breve historico sobre a competicdo entre supercondutividade
e magnetismo. S8o apresentados alguns dos sistemas em que se verifica a coexisténcia desses
dois fenbmenos. Além disso, sdo descritas as propriedades fisicas do composto
RuSr,GdCu,0s.

No Capitulo 2 s&o apresentados os conceitos tedricos necessarios para a descricdo dos
resultados experimentais desse trabalho. Descreve-se a origem do efeito Hall anémalo e como
¢ feita a introducdo do conceito de quiralidade em sua descricdo. Também séo apresentadas
algumas caracteristicas do efeito Hall observadas em supercondutores.

No Capitulo 3 realiza-se a descricdo dos procedimentos experimentais utilizados na
preparacdo e caracterizacdo da amostra de RuSr,GdCu,Og S&o apresentadas as técnicas de
medidas adotadas e os equipamentos envolvidos nos experimentos.

O Capitulo 4 contém os resultados obtidos na caracterizacdo da amostra de
RuSr,GdCu,0g  Sdo apresentadas medidas de resistividade elétrica, magneto-resisténcia e
magnetizacdo, além da caracterizacdo estrutural da amostra.

No Capitulo 5 sdo apresentados os resultados do estudo do efeito Hall anémalo na fase
normal da amostra RuSr,GdCu,Og, E feita uma discussdo sobre a origem do termo anémalo,
gue pode ser atribuido a quiralidade. Também sdo apresentados os resultados do efeito Hall

na fase supercondutora.
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Capitulo 1 - O Supercondutor Magnético
RllSI‘zGdClles.

Neste capitulo é apresentado um breve histérico sobre os aspectos gerais envolvendo as
correlacdes entre supercondutividade e magnetismo. Sdo também descritas as caracteristicas

principais do composto RuSr,GdCu;,Os, alvo de estudo deste trabalho.

1.1 - Introducdo

Grande parte da pesquisa em supercondutividade compreende estudos detalhados do
comportamento dos sistemas supercondutores sob acdo de campos magnéticos. A resposta
supercondutora frente a aplicacio de um campo magnético é, conhecidamente, diamagnética. A
busca pelo entendimento da supercondutividade, porém, tem conduzido a descoberta de varios
sistemas supercondutores nos quais o comportamento frente a campos magnéticos, externos ou
internos, nao é convencional.

Supercondutividade e magnetismo, de um modo geral, sdo fendmenos mutuamente
excludentes. O interesse sobre os efeitos competitivos entre supercondutividade e magnetismo teve
inicio na década de 1950. O trabalho teérico publicado por Ginzburg!! sobre ferromagnetismo e
supercondutividade foi o primeiro a ressaltar o cardter antagdnico desses dois fendmenos. Sabe-se
que a inclusdo de momentos magnéticos locais na estrutura de um supercondutor reduz sua
temperatura critica (7.) em virtude das interagGes de troca entre 0 momento magnético localizado e
os elétrons do par de Cooper.

Nos supercondutores convencionais do tipo onda-s ocorre um efeito, chamado de quebra de
pares por efeito magnético (“magnetic pair-breaking”), em que momentos magnéticos locais
quebram o singleto de spin dos pares de Cooper, suprimindo a supercondutividade. Isso explica o
fato de que, em grande parte dos supercondutores, a presenca de pequenas concentracdes de
impurezas magnéticas € capaz de destruir completamente a supercondutividade. O comportamento
de T, em fungdo da concentragdo de impurezas magnéticas em sistemas supercondutores foi predito,

]

. . 2 . .~ . .
de forma precisa, por Abrikosov e Gorkov'”. Posteriormente, essa predicdo foi verificada

experimentalmente no sistema Lal_XdeAlg[3 1
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1.2 - Os Supercondutores Magnéticos

A pesquisa de uma nova classe de supercondutores, chamados de supercondutores
magnéticos, teve inicio com a descoberta das fases de Chevrel. Outra classe de materiais deste tipo
$80 0s compostos ternarios RRh4B4[4]’ 51 (R € um terra-rara), onde, mesmo com a presenca de 4tomos
com momento magnético ndo nulo, foi verificada a ocorréncia da supercondutividade. Eisake[6], ao
estudar as propriedades do sistema TNi,B,C (T = Ho, Er, Tm), verificou a ocorréncia da competi¢éo

entre a supercondutividade e o magnetismo dos dtomos T nesses compostos.

1.2.1 - As Fases de Chevrel

As fases de Chevrel tiveram papel precursor na discussdo relacionada as propriedades de
sistemas em que ocorre a coexisténcia de ordem magnética com supercondutividade. Em 1971, R.
Chevrel e colaboradores'”! reportaram a existéncia de uma série de compostos terndrios do tipo
XyMogSs, onde X € um dtomo metalico (X= Li, Na, Mg, K, Ca, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Rb, Sr,
Ag, Cd, Sn, Cs, Ba, Pb) e y assume valores entre 1 e 4, dependendo de X. A peculiar estrutura na
forma de clusters desses compostos estd representada na Figura 1.1°.0 composto SnMogS7 ja havia
sido reportado em 1967 por Espelund™, mas coube a Roger Chevrel evidenciar a existéncia de uma
nova classe de materiais deste tipo. Em homenagem a ele, os compostos derivados do sistema

XyMogSg receberam a denominagdo de Fases de Chevrel.

(a) (b)
Figura 1.1 - (a) Estrutura das fases de Chevrel (os cubos representam os clusters de Molibdénio-Enxofre
(Mo-S), X=Li, Na, Mg, K, Ca, Cr, Mn, Fe, Co, Ni, Cu, Zn, Rb, Sr, Ag, Cd, Sn, Cs, Ba, Pb). (b)Cluster de Mo-S .
*ECOLE POLYTECHNIQUE FEDERALE DE LAUSANNE, http.//lanoswww.epfl.ch/studinfo/courses/cours _supra/Materiaux/default.htm
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Em 1972, B. T. Matthias e colaboradores'”’ reportaram que muitas dessas novas fases eram

supercondutoras. A maior temperatura critica alcancada foi na composicio PbMoeSs, onde

10],

T. =13,7 K. Um ano depois, @. Fischer e colaboradores!'*"'"'! descobriram que muitos desses novos

compostos eram supercondutores mesmo quando submetidos a elevados campos magnéticos. A

121 Geste trabalho, influenciada pela descoberta dos compostos binarios MogSeg € MogTes,

[13] 14]

seqiiéncia

reportados por Opalowski e Fedorov!'* e por Spiesser e colaboradores''*!, conduziu 2 descoberta de
novas séries do tipo X,MogSes e X;MogTes.

A descoberta da supercondutividade no sistema REMogSs!'™ (RE = La, Ce, Pr, Nd, Sm, Eu,
Gd, Tb, Dy, Ho, Er, Tm, Yb, Lu, Y) causou impacto na comunidade cientifica. Era a primeira vez
que se observava a ocorréncia de supercondutividade em um sistema contendo uma rede regular de
fons magnéticos. A ordem magnética que foi encontrada nesses sistemas foi presumida como sendo

16], [17], [18

de curto alcance, do tipo vidro de spin' I A Figura 1.2 mostra a dependéncia da temperatura

critica com a concentracio x de fons de Eu na série Sn; »(1.x)EuxMog 35S¢.

T T = & T T T T T T

. Sy 2(1-x) Eux Mogas Sg

na ]
g (O Oo—0o
‘5 W0 o) T
=
15} 8- §
o
3
® 6 b
©
[
Q.
E o \ ﬁ

\
2+

\ .
\
1 L | 1 o 1 1 ? ?
09 1.0

L s
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5n o Mog a5 Sg Eu Mogag Sy

Concentracéo x

Figura 1.2 - Temperatura critica versus concentragdo x dos ions de Eu no composto Sn; »;..)Eu,Mos, 3556.[ 1

As propriedades magnéticas das fases de Chevrel com fons terra-rara foram amplamente

[19]

estudadas' ~'. A primeira indica¢do de uma transicdo de fase magnética no estado supercondutor foi

(201 Esse composto apresentou uma

obtida em uma medida de calor especifico no GdMogSes
anomalia do tipo A em T = 3,5 K, que € inferior aquela em que se estabiliza o estado supercondutor,
em 7, =15,5 K. Esse comportamento € mostrado na Figura 1.3, juntamente com a dependéncia do
calor especifico com a temperatura dos compostos LaMogSes e Lu; ;MogSes. O pico observado em

T = 3,5 K néo ¢é atribuido a uma ordem magnética de longo alcance, pois ndo corresponde a um
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ordenamento completo dos spins do Gd. Entretanto, o outro pico em 7 = 0,8 K, medido
posteriormente, foi reportado como resultado de um completo ordenamento magnético desses fons.
Ishikawa e Fischer!! propuseram a coexisténcia de supercondutividade com uma ordem

antiferromagnética em RE;,Mo¢Ss para RE = Gd, Tb, Dy e Er, posteriormente confirmada por

experimentos de espalhamento de néutrons*”,

90t f e Gd;, MoG Sea .
wl : a qu Mo(i Sea
. |
@ o Lu;, Mog Seq
o ! P -
~ 60 s 5
T . a
! ° ‘AA a
k) L ° a
Iw 50 ° : i oQ
° 8 o °
£ o 0 : e
o 4or \’. Ao .
~ . ‘ (-]
(8] )
3.0F ®eee® ™ o -
(-]
a 9
o
20fF vy -
1.0 T
a ) )

Temperatura (K)

Figura 1.3 - Anomalia do calor especifico do GdMoSs.""

Nao foi encontrada nenhuma correlacio entre a ocorréncia da supercondutividade nas fases
de Chevrel XyMosSg e as propriedades supercondutoras do elemento X. Esse resultado, combinado a
existéncia de supercondutividade no sistema RExMogQs (x = 1,0 ou 1,2; RE = Terra Rara, exceto Ce
e Eu; Q = Se ou S), aos elevados campos criticos e a particular estrutura de clusters de muitos desses
compostos, levou a conclusdo de que os elétrons de conducio nesses sistemas sdo elétrons 4d do
Molibdénio'. A supercondutividade foi, portanto, atribuida aos clusters de Mo, enquanto que o

elemento X entra na fase de Chevrel como um fon transferindo carga para o cluster.

1.2.2 - Os Boretos de Rhodio e Terra-Rara

No sistema RERh4B4, compostos com RE = Nd, Sm, Er, Tm ou Lu exibem

supercondutividade, enquanto que compostos com RE = Gd, Ho, Tb ou Dy evoluem para um

ordenamento ferromagnético'**"®’!. A pesquisa desenvolvida a partir das fases de Chevrel mostrou
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que supercondutividade pode coexistir com um ordenamento antiferromagnético nesses sistemas.
Entretanto, nenhuma evidéncia experimental havia sido encontrada, até entdo, da coexisténcia de
supercondutividade e uma ordem magnética de longo alcance. A presenca de supercondutividade e
ferromagnetismo no sistema RERhsB,4 (RE = terra-rara) sugeriu que esses dois fendmenos pudessem
coexistir em alguns compostos dessa série. W. A. Fertig™ reportou que abaixo da temperatura de
transicdo supercondutora do composto ErRh4B4 (T,; ~ 8,7 K) ocorre uma segunda transi¢éo, em 7, ~
0,9 K, onde o estado resistivo normal é re-estabelecido e o composto exibe um ordenamento

magnético de longo alcance devido a0 momento magnético do Er** (Figura 1.4).
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Figura 1.4 - (a) Susceptibilidade magnética (acima) e resisténcia elétrica (abaixo) versus temperatura para o
ErRh B, em campo nulo. (b) Resisténcia elétrica AC (15Hz) versus temperatura para ErRhyB, para campos aplicados

entre 0 e 15 kG.””!

Os ions de Er, que estabilizam a fase supercondutora (tetragonal primitiva) do ErRh4B4, sdo
0os mesmos que, em baixas temperaturas, destroem a supercondutividade nesse composto. Em
contraste com os resultados reportados para o sistema REMogSes (x = 1,0 ou 1,2; RE = Terra
Rara)**!, onde o ordenamento magnético de longo alcance ndo destrdi a supercondutividade, o
ordenamento magnético que acompanha o retorno ao estado normal do ErRhsB, foi a primeira
evidéncia do fendmeno de reentrincia que caracteriza a competi¢cdo entre ordens supercondutora e
magnética.

Dois tipos de ordenamento magnético foram reportados para o ErRh4B.4. Para policristais de
estrutura tetragonal primitiva, o ordenamento é ferromagnético[sl, enquanto que para monocristais de

estrutura tetragonal de corpo centrado é a ordem antiferromagnética que se estabiliza™!
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1.2.3 - Os Carbetos de Niquel, Boro e Terra-Rara

Em 1994 descobriu-se que os compostos da série RENi;B,C (RE = Lu, Tm, Er, Ho, Y)[26],
denominados carbetos de niquel/boro/terra-rara, ou simplesmente borocarbetos, evoluiam para o
estado supercondutor, incluindo aqueles em que contavam com os fons terra-rara magnéticos, Tm,
Er, Ho (T,=7,5 K para o Ho). A maior temperatura critica alcancada, 7,=16,6 K, ocorre para a
composicdo LuNi;B,C. Nesse mesmo ano, observou-se que os compostos da série
RENi;B,C (RE = Ho, Tm, Er, Dy, Tb)[6] pertenciam a mesma classe das familias RERhsB4 e
REMogSs, apresentando coexisténcia entre supercondutividade e antiferromagnetismo. A Figura 1.5
mostra as transicdes resistivas para os borocarbetos de Tm, Er, Ho na presenca de campos

magnéticos aplicados.
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Figura 1.5 - Dependéncia da resistividade com a temperatura na presenga de campos magnéticos para os compostos

HoNi,B,C, ErNi,B,C e TmNi,B,C. !

A anomalia mais pronunciada é observada no composto com Ho, onde nas medidas com
campos abaixo de 0,2 T a primeira transicdo resistiva para o estado supercondutor ocorre em torno
de 7 K. Porém, em 5 K observa-se um pico na resistividade, indicando que a amostra recupera o
estado resistivo normal, retornando em seguida para o estado supercondutor em temperaturas mais
baixas. Nesse composto, quando um campo magnético maior que H,, € aplicado, observa-se também

um decréscimo na susceptibilidade abaixo de 5 K, indicando que a temperatura em que ocorre o
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ordenamento magnético coincide com a temperatura em que comec¢a O comportamento resistivo
reentrante, dando fortes evidéncias de que a reentrancia é associada ao antiferromagnetismo.

A Figura 1.6 (a) mostra o comportamento andmalo de H.; em funcio da temperatura que os
compostos em que RE = Tm, Er e Ho comparativamente ao comportamento normal dos sistemas em
que RE =Y e Lu. A Figura 1.6 (b) apresenta resultados de susceptibilidade magnética em funcdo da

temperatura para os compostos em que RE = Dy e Ho.
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Figura 1.6 - (a) Campo critico superior H., como fung¢do da temperatura para os compostos HoNi,B,C, ErNi,B,C e
TmNi,B,C. (b) Susceptibilidade como fungdo da temperatura para os compostos HoNi,B,C e DyNi,B,C. Para o
HoNi,B,C um campo magnético de 5 kG, maior que H,,, foi aplicado para eliminar a contribuicdo diamagnética devido

a supercondutividade' % (subtende-se que a susceptibilidade em unidades de emu/mol seja equivalente a emu/mol.Oe) .

Nos sistemas da série RENi,B,C (RE= Er, Ho, Tm, Dy, Tb), ocorre tanto a transicdo para o
estado supercondutor quanto a estabilizacdo de uma ordem antiferromagnética. As temperaturas
criticas de transicdo supercondutora desses compostos estdo entre 2 K e 15 K, enquanto que o
ordenamento antiferromagnético geralmente ocorre a temperaturas mais baixas, sendo que a razdo

tipica T, /T, é da ordem de 0,1 ~ 0,5, onde T, é a temperatura de Néel.

Supercondutividade e magnetismo atuando de forma cooperativa, em escala microscdpica, €,
portanto, uma realidade em alguns sistemas. Isso, porém, contraria as previsdes dos estudos tedricos
de Ginzburg!, que descartam a possibilidade de tal coexisténcia devido 2 quebra dos pares do
Cooper causado pela interacdo eletromagnética. Atribui-se a peculiar coexisténcia entre
supercondutividade e magnetismo nos compostos mencionados ao fato de que as estabilizacdes das
ordens magnética e da supercondutora estarem relacionadas a sitios cristalograficos diferentes.
Dessa forma, os fons magnéticos estio espacialmente isolados dos caminhos da supercorrente, o que

enfraquece a interagdo dos momentos magnéticos locais com os elétrons de condugao.
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1.2.4 - O composto UGe,

Em todos os exemplos de sistemas em que ocorre a coexisténcia de supercondutividade com
magnetismo citados nessa secdo, as estabilizacdes da ordem magnética e do estado supercondutor
ocorrem em sitios cristalograficos distintos. Entretanto, recentemente verificou-se que em alguns
compostos (Zanz[m] e UGez[m]) a coexisténcia ocorre de forma genuina. No caso do UGe,, a
supercondutividade deve-se ndo mais a formagao tipo singleto-de-spin, mas a partir da estabilizacio
dos pares de cooper num estado tipo tripleto-de-spin. Nesse composto a supercondutividade se
estabiliza dentro da fase ferromagnética em torno de 1 K num regime de altas pressdes (entre 1 e 1,5

GPa). A Figura 1.7 ilustra a estrutura do UGe; e o diagrama de fases Temperatura versus Pressao.
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Figura 1.7 - (a) Estrutura do UGe,. (b) Diagrama de fase temperatura pressdo para o composto UGe;. T.denota a

temperatura de Curie, enquanto que T,. corresponde a temperatura de transicdo supercondutora. "'’

1.3 - O Sistema RBa,Cu;0,

O YBa2Cu307_5m] foi o primeiro composto a exibir supercondutividade numa temperatura
superior ao ponto de ebuli¢do do nitrogénio liquido (7, = 92 K). Esta descoberta motivou a
substituicdo do fon Y por elementos terras-raras. Em especial, os sistemas RBa,Cu3O7.
(RBCO, R = Nd, Gd, Sm, Dy, Er, Ho) [116) apresentam temperaturas criticas superiores a 90 K e
ordenam-se antiferromagneticamente em temperaturas muito baixas (ver Tabela 1.1). Esse resultado
ndo era esperado, pois a expectativa era que a presenca de um fon magnético tipo 4f (R*™) suprimisse

a supercondutividade, como, em geral, ocorre nos supercondutores convencionais.
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fonR* | Ty(K)
Ho""" | 0,17
Nd"%! 0.5
Er!'" 0,6
Sm!"! 0,7
Dy[l%],[l(m 0’95
Gd"" | 2,23

Tabela 1.1 - Temperatura de Neél para amostras do sistema RBa,Cu;0;._s.

A supercondutividade de alta temperatura nos RBa,CusO7.5 levantou vérias questdes relativas
a coexisténcia de magnetismo e supercondutividade nestes compostos. Diversas técnicas
experimentais reportam que os fons R** ndo exercem influéncia sobre a temperatura de transi¢do
supercondutora. Esses resultados tém sido interpretados com base na estrutura cristalina dos
RBa,Cu;07.5, onde os ions R>*" estdo isoladamente posicionados em relacdo as camadas de Cu-O,

29 . . ~
[29] que existam apenas 1nteracoes fracas,

responsaveis pela condugdo (Figura 1.8). Assim, espera-se
insuficientes para degradar a supercondutividade, entre os momentos dos fons R** e as camadas
supercondutoras. Estudos te6ricos”®” reforcam a idéia de que a interagdo dipolo-dipolo é responsavel
pela transi¢do magnética, observada em baixas temperaturas nos compostos RBa,Cu307.5, sugerindo

que os elétrons de conducio nao estdo acoplados com os fons magnéticos.

@Ba

~

s
T

c=1165A

L bh=338A

Figura 1.8 - Estrutura cristalina da cela unitdria do YBa,Cu;0;7.s. A estrutura cristalina dos compostos do tipo

RBa,Cu;0;.s é obtida substituindo-se com o dtomo de Y pelo terra-rara (R).! 1081
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1.4 - O Composto RuSr,GdCu;,0yg

Muita énfase foi dada na substituicdo atdmica nos materiais RBCO, possibilitando a geracdo
de novos compostos supercondutores magnéticos. Entre eles, encontramos os sistemas
MRE; 5Ce( sS1,Cu,019 (M-1222, M = Nb, Ru, Ta, RE = Terra Rara, em geral Eu ou Gd )[3 13321 ¢
RuSr,(Gd,Eu)Cu,0g (Ru—1212)[33]. Este ultimo diferencia-se dos outros compostos o6xidos
supercondutores, apresentando um ordenamento magnético de longo alcance em Ty =122-180 K.
Essa temperatura é mais elevada que a da transi¢do supercondutora, que ocorre em 7, =15-50 K. A
temperatura de transicdo dos compostos tipo Ru-1212 ¢é fortemente dependente do método de
preparacdo da amostra, e, em média, fica em torno de 40 K. Segundo a literatura, a temperatura
critica mais elevada reportada para este composto é T, = 50 K%,

Os compostos RuSrLnCu;Og (Ru-1212) e RuSry(Ln; 5Ceps)CuxOi9 (Ru-1222), onde
Ln = Gd, Eu, Sm, denominados de rutenocupratos, amplamente estudados e caracterizados, foram
reportados em 1995 como sendo supercondutores ndo magnéticos por L. Bauernfeind e

33], [33]

colaboradores' . Em 1997, I. Felner e colaboradores®®! reportaram a ocorréncia de uma

transicdo magnética nos rutenocupratos em torno de 133 K. A ordem magnética foi presumida como

[37], [38], [39], [40]

sendo do tipo ferromagnética. Em 1999, uma série de trabalhos*" intensificou os

estudos a respeito da coexisténcia entre supercondutividade e magnetismo nos rutenocupratos.

42]

Alguns trabalhos*'" *! indicavam que as propriedades magnéticas e supercondutoras eram

dependentes do método de preparacdo das amostras.

1.4.1 - Estrutura do Composto RuSr,GdCu ;0

A estrutura cristalina do RuSr,GdCu,0s, analisada por difracdo de raios x4l

44]
, €

e por difracdo
de néutrons' tetragonal (a = b < ¢). Os difratogramas das Figuras 1.9 e 1.10 mostram que numa
amostra policristalina de RuSr,GdCu,0g (Ru(Gd)-1212) pode ocorrer a formacgao de fases espurias
de CuGd;O4 e SrRuOs;. No Ru-1212 formam-se planos de CuO, e RuO, que se empilham,
alternadamente, na direcdo perpendicular ao eixo-c. Comparando com o YBa,;Cuz0O;, observa-se a
semelhanca estrutural entre estes dois compostos. Substituindo os dtomos de Y, Ba e o Cu das
cadeias atdmicas Cu-O do YBa,Cu307 por Gd, Sr e Ru, respectivamente, obtém-se a estrutura do
RUGdQSrCUQOg[45] (Figura 1.11). Por ser pentavalente, o fon de Ru no Ru(Gd)-1212 liga-se a um

atomo de oxigénio a mais do que o fon de Y no YBa,Cu30;. Assim, no Ru(Gd)-1212 néo existem as

cadeias de Cu-O paralelas ao eixo cristalino b, tal como no YBa;Cu307, que é ortorrdmbico.
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(103)

RuSr,GdCu,O,

(101

100)
(102}

-

Figura 1.10 - Difratograma de Raios X de uma amostras de RuSr,GdCu,0gs. Os pardametros de rede sdo

a=b=3821806) Aec= 11.476(1) A. “Foi observado, nessa amostra, uma pequena quantidade de SrRuO;,’.m’
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Figura 1.11 - Estruturas do YBa,Cu;0; (a) e do RuGd,SrCu,Os (b).



38 )
: ], também, como sendo formada por um

A cela unitdria do Ru-1212 pode ser descrita
octaedro com fons de oxigénio nos vértices e um atomo de Ru no centro. Os dtomos de Cu
encontram-se numa posi¢do coordenada por cinco fons de oxigénio, formando uma estrutura
piramidal. A Figura 1.12 — (a) ilustra essa estrutura.

A distancia inter-atomica Cu-O(1) (2,190 10\) ¢ maior que a Ru-O(1) (1,912 A). Entdo, o Cu
interage mais fracamente com o O(1). Assim, os planos de Cu-O(1) podem ser considerados como
estruturas eletrénicas bidimensionais (2D). Para preencher o espaco com maior eficiéncia™!, os
octaedros RuQg (Figura 1.12 -(b)) sofrem uma rota¢io de aproximadamente 14° em torno do eixo-c.
Assim, a estrutura do Ru-1212 é melhor caracterizada' pelo grupo espacial P4/mbm. Isso faz com
que ocorram modificacdes nas posicdes dos sitios cristalograficos de alguns dtomos. Essa distorcao

estrutural pode perturbar fortemente o magnetismo do Ru.

b QY 9

o) ~—0(3)
J 9
o(2) —

(a) (b)

Figura 1.12 - Estrutura do RuGd-1212 : (a) O dtomo de Ru encontra-se no centro do octaedro. Os dtomos de Cu
encontram-se no centro da base das piramides. A posi¢dao O(1) é denominada apical. A posi¢do O(2) é coordenada com

os dtomos de Cu, enquanto que a posi¢dao O(3) é coordenada com o dtomo de RuP®!. (b)Distor¢oes no plano Ru-0(3)1*%!

1.4.2 - A Transicdo Resistiva do RuSr,GdCu,0y.

Uma caracteristica inerente aos supercondutores 6xidos de alta temperatura critica é a
dependéncia quase linear e crescente da resistividade elétrica com a temperatura em uma regidao que

se estende desde temperaturas superiores a ambiente, até valores proximos a transicio
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supercondutora. Esse comportamento ilustra o cariater do tipo metédlico apresentado por esses
compostos nesse intervalo de temperatura. No RuSr,GdCu,0g, esse comportamento € observado até
préximo de Ty = 133 K, onde ocorre uma transi¢do magnética (Figura 1.13). Abaixo de 7= 100 K,
0 comportamento resistivo de certas amostras desse sistema é semelhante ao de um semicondutor,

até a transicao supercondutora.

16 r——m———a—

50 100 150 200
T(K)

Figura 1.13 - Resultado representativo para a dependéncia com a temperatura da resistividade elétrica do

RuSr,GdCu,04.s em campo nulo e em 8 T. 54

1.4.3 - Propriedades Magnéticas do RuSr,GdCu,0y.

As primeiras caracterizacdes do RuSr,GdCu,0Og (RuGd-1212) descreviam-no®”" 4 como

sendo um sistema onde ¢é estabelecida uma ordem ferromagnética associada aos momentos
magnéticos do Ru (¢ = 1) em Teyre~ 133-136 K. A ciispide observada na susceptibilidade ZFC
desse composto (Figura 1.14-(a)) e a magnetizacdo FC (Figura 1.14-(b)) foram interpretadas como
evidéncias de ordenamento ferromagnético. A substituicdo do Gd por Y no RuSr,GdCu,Os, resultou

49]

no composto RuSr,YCu,03'*!, onde se pdde eliminar a contribuicio magnética do Gd,

comprovando, em medidas de NMR™!

, que a transi¢do magnética observada em ~ 133 K deve-se ao
Ru. No RuGd-1212, a transicdo para o estado supercondutor ocorre em 7, = 15-40 K. Somente em
2,6 K os ions de Gd (,qu ~ 7,41p) ordenam-se antiferromagneticamente[37], provavelmente em razao
da interacdo dipolar. Nesse sistema, a surpresa maior foi a descoberta de que a ordem do tipo
ferromagnética se mantinha inalterada mesmo no regime supercondutor. Este fato gerou

questionamento acerca da coexisténcia destes estados em escala microscOpica. Medidas de calor

especifico[so] indicam uma transi¢do supercondutora dentro da fase magnética, enquanto que
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experimentos de “muon spin rotation (1 SR)" " sugerem que a fase ferromagnética é homogénea em

. P ~ . . 361, [37], [38], [3
escala microscépica e ndo impede o surgimento do estado supercondutor.[ - 1371, 1381 1391
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Figura 1.14 - Dependéncia com a temperatura, da susceptibilidade magnética ZFC (a) e da magnetizag¢do FC (b) do
RuSr,GdCu,05.""

A fase tipo ferromagnética do RuSr,GdCu,0Os foi atribuida aos momentos ordenados dos fons
de ruténio alinhados paralelamente aos planos RuQO,, enquanto que a supercondutividade se
desenvolve nos planos CuO;; ou seja, o transporte de carga elétrica € puramente bidimensional e é

feito somente nos planos de Cqu[m

. Devido a essa configuracdo, o efeito de quebra de pares
causado pela intera¢do eletromagnética é minimizado, possibilitando a coincidéncia dessas duas

fases.
1.4.4 - A estrutura Magnética do RuSr,GdCu,0y.

A determinagdo da estrutura magnética do Ru-1212 é causa de muita discussdo na
comunidade cientifica. Medidas de difracio de néutrons”" indicam que a ordem magnética do
Ruténio é, na verdade, predominantemente antiferromagnética. Com isso, o ordenamento magnético
que se estabelece em 133 K € do tipo antiferromagnético, elevando o composto RuGd,SrCu,0g ao
posto de sistema com ordenamento antiferromagnético coexistindo com supercondutividade a maior

[48

temperatura até entio conhecida. Nakamura e Freeman'*®! calcularam a estrutura magnética do

" A técnica de u SR pode ser aplicada ao estudo de materiais magnéticos. Ela fornece informagdes a respeito da homogeneidade
do estado magnético em escala microscopica. As medidas permitem detectar campos magnéticos internos num extenso intervalo
entre 0,1 G e muitos Teslas. (A. Schenck, Muon Spin Rotation: Principles and Applications in Solid State Physics (Adam Hilger,
Bristol, 1986)).
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Ru-1212 considerando trés combinagdes possiveis (Figura 1.15) entre os ordenamentos magnéticos
dos momentos do Ru e do Gd:
i) Uma estrutura Ferromagnética (FM) com ordens ferromagnéticas para ambos os
momentos de Ru e Gd;
ii) Uma estrutura Antiferromagnética (AFM-I) com ordem antiferromagnética do
tipo-c para os momentos do Ru e ferromagnética para os momentos do Gd;
1ii) Uma estrutura Antiferromagnética (AFM-II) com ordem antiferromagnética do

tipo-c para ambos momentos do Ru e do Gd.

‘ Gd
$ ro

(a) FM (b) AFM-I (c) AFM-II

Figura 1.15 - Estrutura Magnética dos momentos do Ru e Gd, no composto RuSr,GdCu,0s, apresentando ordenamento
(a) Ferromagnético, (b) Antiferromagnético (que também pode ser caracterizado como Ferrimagnético), (c)

Anzi]‘erromagnético.[52] Os dtomos de Cu, O(1) O(2), e O(3) ndo sdo mostrados.

Os resultados reportados por Nakamura e Freeman'**

indicam que o alinhamento
antiferromagnético dos momentos magnéticos do Ru € energeticamente mais favordvel do que o
ferromagnético, estabelecendo uma consisténcia com as experiéncias de difracio de néutrons de
Lynn e colaboradores”"!, tornando a coexisténcia de supercondutividade e antiferromagnetismo
claramente possivel. Verificaram também que uma ordem antiferromagnética (AFM-II) para os
momentos do Gd reduz a energia total da estrutura por 2,3 meV/dtomo de Gd.

Os estudos mais recentes de difracdo de néutrons de Jorgensen e colaboradores!®! reportam
que, na estrutura magnética deste composto, os momentos magnéticos do Ru estdo ordenados
antiferromagneticamente ao longo do eixo-c. Estes autores propdem a existéncia de um “canting”
dos momentos magnéticos na orientacio perpendicular a esse eixo, que induziria um
ferromagnetismo fraco na orientagdo paralela aos planos de Ru-O, (Figura 1.16 - (a)). Isso poderia
explicar a histerese observada no RuGd-1212.

A Figura 1.16 - (b) mostra ciclos de histerese magnética em temperaturas acima de Ty, em

200 K, entre Ty e T,, em 50 K, e abaixo de 7., em 5 K.*”! Observa-se uma pequena histerese que se
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alarga conforme a temperatura diminui, acusando uma contribuicdo do tipo ferromagnética na

magnetizacdo do sistema.

Ru

M [emu/mol]

75 50 25 00 25 50 75
H™ [kOe]
(a) (b)

Figura 1.16 - (a) Modelo para a estrutura magnética do RuSr,GdCu,045"%! (b) Histerese magnética do

RuSr,GdCu,04."

1.4.5 - O modelo de polarons magnéticos para o RuSr,GdCu,0y.

Aligia e Gusmio"® propuseram um modelo para explicar o comportamento tipo

ferromagnético que se estabelece nos compostos RuSr(Eu,Gd)Cu,Og sugerindo que ocorra a
transferéncia de carga entre os planos de Cu-O, (dopados com lacunas) e de Ru-O, (dopados com
elétrons). O modelo, no caso “ndo dopado” (sem essa transferéncia de carga), é equivalente a um
mecanismo de super troca que favorece um acoplamento antiferromagnético entre spins localizados.
No caso “dopado” (com a transferéncia), os planos de Ru-O, podem ser considerados como uma

matriz antiferromagnética onde ocorre a formagdo de polarons ferromagnéticos através do

mecanismo de dupla troca """ Os polarons seriam estabilizados em torno de fons Ru 4+

resultantes da dopagem por elétrons. Como esses polarons sao méveis, poderia ocorrer conduciao por

elétrons nos planos de Ru-O,, embora a conducdo no RuGd-1212 seja majoritariamente feita por

lacunas nos planos de Cu-O,.
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1.4.6 - Efeito Hall no RuSr,GdCu,0y.

[54

A Figura 1.17-(a) apresenta os resultados obtidos por M. Pozec*!, onde a resistividade Hall

(p, ) de uma amostra policristalina de RuSr,GdCu,0s.5 foi medida como fun¢do do campo aplicado
em temperaturas constantes acima e abaixo da transicdo magnética. Observa-se que p,, € positivo

no intervalo de temperaturas acima de 7, o que indica que os portadores de carga sdo lacunas. Na
temperatura de 124,5 K, abaixo de Ty, em campos aplicados menores que 1 T, observou-se um
aumento ndo-linear da resistividade Hall com o campo. Para campos magnéticos mais intensos,
domina a dependéncia linear de p, com o campo magnético. O aumento ndo-linear de p, foi
reportado como sendo fruto da componente Hall extraordinaria, que serd discutida no Capitulo 2,

devida ao ordenamento magnético que se estabelece abaixo de Ty.
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0.0 L L : .
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Figura 1.17 - (a) Resistividade Hall numa amostra ceramica de RuSr;GdCu,0gs.s em 124,5 K (circulos). A

linha tracejada representa a componente ordindria da resistividade Hall, enquanto que a linha pontilhada representa a
sua componente extraordindria ¥, (b) dp,, /d(u, H) versus temperatura no regime de baixo campo (circulos
preenchidos) e alto campo (tridngulos vazios) numa amostra cerdmica de RuSrGdCu04 5%

O desenvolvimento do efeito Hall extraordinario pode ser visto na Figura 1.17-(b), onde
mostra-se a variacdo da resistividade Hall com o campo magnético, dp,, /d(u, H), em regimes de
altos e baixos campos. Em altos campos, dp,, /d(u,H) é praticamente independente da temperatura
e, para T < Ty, os valores reportados sdo menores do que no regime de baixos campos.m]

O fato de que dp, /d(u,H) no RuSryGdCu,Os;s é pouco maior que o observado no
YBazCu3O7[55] (RH~0,8.10'8m3C'1) e muito maior do que o observado no SrRuO3[56]
(Ry ~ 0,06.10°m’C™), sugere que o efeito Hall ordindrio decorre predominantemente da condugio

por lacunas nos planos de Cu-O,. Entretanto, a ocorréncia do efeito Hall extraordindrio nesse
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composto indica que os planos de Ru-O também participam da condugdo. A Figura 1.18
apresenta a densidade de portadores, em 293 K, para as séries de Rul_XSrngCuMOg,a[5 7], em fungdo

da dopagem de Cu no sitio do Ru, obtida a partir de experimentos de efeito Hall utilizando a

~ 1 ~ S .
equacgao n, =R—. Para a amostra ndao dopada (x = 0), a estimativa para a densidade de lacunas
e

H

én, =~1,6-10" cm™,

T T T T
e @
al R4 4
£ 3
5 .
P 2 - ; -
I >
= o T=293 K
1 i 1 i 1 i 1 1
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Figura 1.18 - Densidade de portadores versus quantidade de Cu na série Ru 1.:5rGdCuy, 05 577,
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Capitulo 2 - Efeito Hall

Neste capitulo serdo apresentados os conceitos tedricos relevantes ao entendimento
da fisica do efeito Hall. Estas nocdes serdo importantes para posterior andlise dos resultados

experimentais obtidos numa amostra do supercondutor-magnético Ru(Gd)-1212.

2.1 - O Efeito Hall Ordindrio

O efeito Hall € observado quando um campo magnético € aplicado
perpendicularmente ao plano de condu¢do de um material que esteja transportando corrente
elétrica. A corrente de portadores € defletida pela for¢ca de Lorentz associada ao campo
magnético. Como conseqiiéncia, ocorre um acimulo de cargas nas extremidades laterais do

material, que gera um campo elétrico transverso chamado campo de Hall (Figura 2.1).

/ a
/S S S

Figura 2.1 - A aplicagdo de um campo magnético H perpendicular & densidade de corrente j, tem como

conseqiiéncia o surgimento de um campo elétrico transversal (campo de Hall E ;) na amostra.

O campo de Hall é expresso por:
E,=p,j=R,jB, (2.1)
onde p, é a resistividade Hall de Lorentz, j é a densidade de corrente, B=pyu H é a

indugdo magnética aplicada, u, =47-107 TmA™' e R, € chamado de coeficiente Hall de
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Lorentz, ou coeficiente Hall ordindrio. Num condutor ndo-magnético, onde o transporte é

feito por uma tnica banda, o coeficiente Hall ordinério é dado por:

R,=— , (2.2)

onde n € a densidade de portadores e g o valor das suas cargas. A determinacdo
experimental do coeficiente R, € importante, pois com ela obtemos diretamente a

densidade de cargas do material. Seu sinal indica se a conducdo é feita por elétrons
(g=-e=-116-10"C= R, <0) ou por lacunas (g=e=116-10"C=R, >0). O

coeficiente Hall de Lorentz R, € praticamente independente da temperatura.

2.2 - O Efeito Hall Extraordindrio

Em materiais magnéticos ocorre uma contribui¢do adicional ao efeito Hall que &
proporcional a magnetizacao do material. Essa contribui¢do, primeiramente observada em
1910 por Alpheus W. Smith!"®, ¢ denominada de efeito Hall extraordinrio, ou efeito Hall
anOmalo. R. Karplus e J. M. Luttinger estudaram o efeito Hall em materiais
ferromagnéticos e atribuiram a origem da contribuicdo anomala ao efeito Hall a polarizagao
de spin e ao acoplamento spin-6rbita que ocorre durante o espalhamento dos elétrons'™®..

Para o entendimento do efeito Hall extraordindrio, consideremos a diluicdo de
impurezas magnéticas (dtomos com momentos magnéticos ndo nulos) num metal nao-
magnético. Supomos que a magnetizacdo produzida por essas impurezas € perpendicular a
superficie da amostra na forma de placa utilizada numa experiéncia Hall. Passamos uma
corrente elétrica paralela a superficie da placa. Devido ao momento magnético das
impurezas, os elétrons sdo espalhados de forma assimétrica (Figura 2.2 — (b)).

A assimetria no espalhamento gera um campo elétrico perpendicular a corrente e a

[59]

magnetizacdo, chamado de campo Hall andmalo™", aditivo ao campo Hall de Lorentz. O

campo Hall andmalo, proporcional a magnetizacdo M e a densidade de corrente j, €

expresso por ®:

E; =psj=Rsu,Mj, (2.3)
onde p, € a resistividade Hall andmala e Rg € o coeficiente Hall andmalo, ou coeficiente

Hall extraordinario.
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(a)

T

—d—’_’

=X

(b)

Figura 2.2 - Origens do Efeito Hall: (a) Defleccdo da corrente dos portadores causada pelo campo
magnético. Como resultado, ocorre o actimulo de cargas de mesmo sinal num lado e o aciimulo de cargas de
sinal contrdrio do outro. (b) A presenga de um dtomo magnético causa um espalhamento assimétrico dos

portadores de carga.
A resistividade Hall total tem, portanto, um termo ordindrio, p, =R B, devido a
inducdo magnética aplicada, e um termo extraordindrio (andmalo), p¢ = R u,M , devido a

magnetizacdo. Assim, a resistividade Hall total de uma amostra de magnetizacdo M
submetida a um campo magnético externo H € dada por:

Py =R B+R,uM . (2.5)

A contribuicdo andmala ao efeito Hall pode ser originada a partir de duas

componentes. Uma delas € extrinseca e deve-se ao espalhamento dos elétrons de conducado

pelas impurezas magnéticas. Dois mecanismos extrinsecos sdo identificados. A interagao

direta entre os spins dos elétrons de conducdo com os momentos orbitais das impurezas

7381 Egsa

magnéticas resulta numa componente denominada de “skew scattering
contribuicdo € diretamente proporcional a concentracdo de ions magnéticos. A outra
componente extrinseca deve-se a um deslocamento lateral do centro de massa do pacote de
onda do elétron devido a interacio com a impureza magnética. Esta contribuigdo,

59[61]

denominada de “side jump””’, € um termo ndo cldssico proporcional ao quadrado da

resistividade longitudinal (p). A outra contribuicdo ao efeito Hall € intrinseca e é dominante
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num cristal em que os fons magnéticos estdo distribuidos num arranjo periédico. Essa
contribuicao, denominada de termo de Karpus-Lutinger, deve-se a velocidade de grupo
anOmala, transversal a magnetizacdo, adquirida pelo pacote de onda eletrnico ao se
propagar num meio polarizado magneticamente e na presencga da interagao spin-6rbita.

A resistividade elétrica p de uma liga diluida com atomos magnéticos pode ser

considerada como sendo proporcional a concentracdo das impurezas. Dessa forma, a

ext

contribui¢do a resistividade Hall anomala, pg", devida as componentes relacionadas aos

. .o . . . 77
mecanismos de “side-jump’ e “skew scattering”, pode ser calculada como'’":

P =AM (Ap+Bp?) (2.6)

z

onde A é a constante de acoplamento spin-6rbita, M é a magnetizacdo e A e B sdo
constantes positivas e dependentes do material.

A contribui¢do a resistividade de Hall andmala devida ao processo intriseco de

Karpus-Luttinger também & proporcional & p*, ou seja,

pit=cp? 2.7)

2.3 - Quiralidade

Nos sistemas tipo vidros-de-spin originados pela dilui¢do de um metal de transi¢ao
magnético 3d em uma matriz de metal nobre, a interagdo entre os momentos localizados €
do tipo Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY)1%2H%] Egsa interacdo € mediada pelos
elétrons de conducdo através do acoplamento de troca s-d. Devido a natureza oscilatdria
dessa interacdo, e a distribuicdo espacial aleatéria dos momentos localizados, ocorre
desordem e frustrac@o nesses sistemas.

No espaco dos spins a interagcdo RKKY ¢ isotrdpica, conferindo aos vidros-de-spin
essa propriedade. Dessa forma, esses sistemas podem ser descritos pelo modelo de
Heisenberg tridimensional. Entretanto, o efeito combinado entre o acoplamento s-d e a
interacdo spin-orbita produz uma fraca anisotropia magnética local e aleatdria. Isso se deve

[64],[65]

a existéncia de uma interagdo do tipo Dyzaloshinski-Moriya (DM) nesse sistema. A

anisotropia DM € descrita pela soma de termos spin-spin na forma EU : (§ X S ; ), onde 517 é

um vetor ligado a rede cristalina que representa a interag@o spin-Orbita e S, € o vetor unitario

de spin no sitio de rede i.
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Quando um elétron se propaga num sélido na presenca de um campo magnético B,

a fase quantum-mecanica de sua fungao de onda € acrescida de um fator de fase complexo

determinado pelo potencial vetor A, tal que B=VxA. Em magnetos metdlicos
desordenados, o fator complexo surge quando um elétron se propaga ao longo de uma rede
de spins ndo-coplanares. Nesse caso, ocorre uma contribui¢do adicional ao campo
magnético efetivo que € representada pela quiralidade de spin. Espera—se[66] que o
espalhamento causado por esse campo magnético efetivo contribua ao efeito Hall,
manifestando-se em sua componente anomala.

A quiralidade € um conceito muito utilizado na quimica molecular. A proposta de
sua aplicacdo no estudo de materiais magnéticos foi feita por Villain'®” em 1977 através do

modelo XY. Este modelo ndo leva em consideracio o campo externo e efeitos de

blindagem, e € definido pelo Hamiltoniano:

H :_ZJWSI. -S;j :_Zji’j cos(, —(Dj), (2.7)
LJ i,j

onde S, = (cos ¢;, sen ¢;) € o vetor unitdrio de spin.

A frustracdo em um sistema de spins vetoriais conduz ao ordenamento nao-colinear.
O arranjo resultante pode ser caracterizado pelos chamados graus de liberdade quirais. A

Figura 2.3 exemplifica este conceito. Nela esta representada uma cela de uma rede de spins

triangular.
il o
(a) (b) (c)

Figura 2.3 — Configuracdo do estado fundamental de um sistema 2D de trés spins, numa rede triangular,

acoplados antiferromagneticamente. (a) A minimizacdo da energia, satisfazendo todas as ligagoes, é
impossivel. O estado fundamental é duplamente degenerado. Os spins giram no sentido hordrio (b) ou anti-

hordrio (c). Os dngulos entre os spins vizinhos sao 120° para (b) e -120° para (c).
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A interagdo entre spins localizados nos vértices do arranjo triangular ¢é

antiferromagnética (J,; =J <0). O estado fundamental dos spins € dito “canted” e

frustrado, visto que n@o é possivel minimizar simultaneamente a energia de todos os pares
de spins (Figura 2.3(a)). Como mostram as figuras 2.3 (b) e (c), o estado fundamental
resultante mostra um arranjo ndo colinear dos spins (canting) e ¢ duplamente degenerado.
A energia desse sistema € superior a energia de um sistema equivalente nao frustrado, como
por exemplo, no caso de alinhamento ferromagnético.

O parametro ¥, denominado de quiralidade, indica se a helicidade dos spins € no
sentido hordrio ou anti-hordrio, caracterizando a degenerescéncia discreta do estado
fundamental. Para o exemplo mostrado na Figura 2.3, a quiralidade € definida a partir da

soma sobre os trés pares de spins do produto vetorial entre dois spins vizinhos:

2 = = 2
=——= > |S, XS |=——=) sen (¢;— ). 2.8
Zaﬁ;j‘ =352 (2.8)

Em uma configuracdo como a da Figura 2.3 (b), onde a rotagdo dos spins é no
sentido hordrio, temos ¥y = 1; no caso de ser anti-hordrio, como na Figura 2.3 (c),
encontramos y = -1. A quiralidade quebra a simetria por reflexao do sistema, pois para que
um estado com ¢ = 1 evolua para um estado com = -1, ndo basta que se realize apenas
uma reflexao global dos spins.

No caso em que a interacdo entre os spins € do tipo ferromagnética, todos os spins
vizinhos no estado fundamental sdo paralelos, teremos x = 0 e o sistema serd
geometricamente nao-frustrado. Isso indica que o conceito de quiralidade, aplicado em
sistemas magnéticos, s6 faz sentido se houver ‘“canting” no sistema, ou seja, ndo
colinearidade entre os spins interagentes.

Numa distribui¢ao tridimensional (Figura 2.4), a configuracdo que os spins
adquirem nao é mais definida pelo sentido da helicidade dos spins em um plano, mas em
torno de cada um dos trés eixos espaciais. Supondo spins unitiarios em um sistema 3D, a

quiralidade y; jx pode ser expressa pelo angulo solido subtendido entre trés spins vizinhos:

—

Xijk =9 '§j XS, 2.9)

Uy
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Figura 2.4 - Um sistema 3-D de spins.

Assim definida, o sinal da quiralidade indica a orientacdo da helicidade do arranjo
dos trés spins. A quantidade ¥;;x possui valor ndo nulo quando os trés spins estdo numa

configuracdo ndo-coplanar. A quiralidade escalar, definida pela equagdo 2.9, € invariante
perante rotacdes do spin, mas muda seu sinal frente a uma reflexao global dos spins ou uma
inversdo, que pode ser vista como uma combinagdo de reflex@o e rotacdo. A ordem quiral

pode ser entendida como uma manifestacao da quebra da simetria de reflexao.

2.4 - Vidro-Quiral

Os vidros-de-spin evoluem para uma fase termodindmica de baixas temperaturas em
que os spins congelam num arranjo desordenado, tal que a magnetizacio macroscopica €
nula. A transi¢do de fase vidro-de-spin mostra efeitos metaestaveis devidos a desordem e
frustracdo. A natureza da transicdo ainda ndo é entendida completamente. Na busca da sua

[67]

compreensdo, J. Villain™" propds a existéncia de um parametro de ordem quiral aditivo ao

ordenamento de spins. Assim como o ordenamento de spins, a quiralidade tem um
ordenamento aleatério na fase vidro-de-spin. Inimeras investigacoes numéricas sobre o

[68],[691,[70],[71]

mecanismo de ordenamento quiral foram feitas , onde algumas evidenciam que

ambas as contribui¢des de ordenamento de vidro quiral e de spin ocorrem na mesma
temperatural >,

A frustracio em um sistema de spins vetores conduz a um ordenamento
ndo-colinear dos spins. O “canting” (alinhamento nao-colinear dos spins) induzido pela
frustracdo produz uma degenerescéncia discreta, ou quiralidade, conforme foi descrito na

[68]

secdo 2.3. Kawamura™™ associou a estabilizacdo de um genuino estado de ordenamento

quiral a uma transicao de fase termodindmica. O modelo proposto € o de um vidro-quiral,
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onde a quiralidade local y = %1 varia aleatoriamente de acordo com a posi¢do. Foi sugerido
que as contribuicdes quiral e de spin estdo conectadas por termos anisotropicos do tipo
Dyzaloshinski-Moriya. Nesse contexto, num sistema isotrépico, cujas propriedades sao
determinadas pela transi¢cdo quiral e pelo estado ordenado de vidro-quiral, a quiralidade
exibe um ordenamento de longo alcance, preservando a resposta paramagnética do sistema
de spins. Porém, num sistema real, a quiralidade e a ordem de spins nunca estao totalmente
desacopladas devido a fraca anisotropia local, caracteristica dos vidros-de-spin. Isso
dificulta que um teste experimental seja feito para comprovar a existéncia de um
ordenamento quiral nas proximidades da transi¢cdo magnética.

Tatara ¢ Kawamura"* propuseram que o efeito Hall andmalo poderia comprovar a
existéncia do ordenamento quiral nos vidros-de-spin metélicos. Recentemente!”>"7°!
mostrou-se que o coeficiente Hall andmalo dos vidros-de-spin e de sistemas reentrantes

apresenta uma contribui¢do devida a quiralidade associada ao “canting” dos spins nesses

sistemas.

2.5 - Contribuicdo Quiral ao Efeito Hall

Tatara e Kawamura!”"! propuseram que, além das contribui¢cdes devidas a interagdo
spin-6rbita, o mecanismo quiral deve ser incorporado na descricdo do efeito Hall em vidros
de spin. Essa teoria se aplica em sistemas onde os elétrons de conducdo sdo fracamente
acoplados aos spins locais. Além disso, esses autores reportaram que a contribuicdo quiral é
independente das contribuicdes convencionais ao efeito Hall andmalo. A contribuicio
quiral ao efeito Hall andmalo é, portanto, devida aos efeitos magnéticos locais produzidos
pelas quiralidades.

Na presenca de campos magnéticos, os campos produzidos pelas quiralidades locais
ndo se anulam, pois a susceptibilidade quiral acopla-se ao campo aplicado. Dessa forma, a

resistividade Hall andmala em sistema do tipo vidro-de-spin é dada pela expressdo!’":

Ps =—AM(Ap+Bp*)+CJy (2.10)
onde p ¢ a resistividade longitudinal, J € a interag@o de troca s-d, ¥ € a quiralidade total

do sistema e A, B e C sdo constantes. O termo proporcional a p na equacao (2.10) refere-se

ao termo de “skew-scattering”, ao passo que o termo proporcional a £ engloba as
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contribuicdes de “side-jump” e Karpus-Luttinger. O termo devido a quiralidade é calculado
com teoria de perturbacdo em 3 ordem.

O sinal da quiralidade local é aleatério, pois os spins de Heisenberg estdo
congelados de uma maneira espacialmente aleatéria no estado de vidro-de-spin. Portanto,
em uma amostra bulk, a quiralidade total é nula. Entretanto, a simples presenca de campo
magnético, faz com que a quiralidade total se acople com a magnetizacdo resultante. Assim,

a quiralidade total é dada por"’":

x=-X,(DM)-X"/(DM)?*, (2.11)
onde D € uma constante ¢ X 4 € X;’ sdo, respectivamente, as susceptibilidades linear e

nao-linear de origem quiral .
A substituicdo da expressao (2.11) no termo devido a quiralidade na equacao (2.10)

fornece a resistividade Hall dependente da quiralidade, que pode ser escrita como:

P =—CI’DM[X , + X (DM)’ +...]. (2.12)

Ps

o

[771 .

O coeficiente Hall andmalo R, , definido por R, = , assume a forma

Ry =-Ap-Bp* —CD[X , + X" (DM)* +..], (2.13)
onde A,E,é sao constantes.

Assim expresso, R; depende das componentes linear e ndo linear da

susceptibilidade quiral. No regime linear onde a resistividade Hall andmala € proporcional
a magnetizacdo M (suficientemente pequena), a contribui¢do quiral para R; é proporcional

apenas a susceptibilidade quiral linear X, .

2.6 - A Fase de Berry e o Efeito Hall Anomalo

(78]

A descoberta da fase de Berry'™ em 1983 incentivou intensos trabalhos tedricos

buscando sua aplicacdo em indmeras dreas da fisica. A contribui¢cdo andmala ao coeficiente
Hall em condutores magnéticos foi por muito tempo parametrizada em termos da expressao

Py =R,B=R B+R,u,M . Nesse cendrio, o efeito Hall, com sua peculiar sensibilidade a

efeitos de simetria, tem sido reinterpretado, em termos da fase de Berry no
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espaco-kl! HHHZHISLITILITIS] = rocq reabriu a investigacdo tedrica da teoria de Karplus e

[58]

Lutinger™™ para o efeito Hall anomalo.

A velocidade de grupo dos elétrons da banda no limite semi-classico, é dada por:

19e(k)
ho ok

onde £ € a energia do elétron. Segundo a reinterpretacao da teoria de Karpus-Luttinger, na

V.=

(2.14)

presenca de uma rede periddica de spins, e da interagdo spin-Orbita, elétrons sob acdo de
um campo elétrico longitudinal adquirem uma velocidade de grupo que € uma extensao da
equacgdo (2.14), na qual € introduzida uma correcao dos efeitos da fase de Berry quando os
elétrons desenvolvem trajetOrias ciclicas””" B A velocidade de grupo corrigida é dada

por:

5 = Loe) ~eEx Q) (2.15)

FTh ok

onde Q(lg ) é a curvatura de Berry' dos estados de Bloch ocupados.

Entretanto, a contribuicdo da fase de Berry para o efeito Hall andmalo ndo ocorre
apenas no espaco reciproco. No caso de condutores metalicos cuja configuracdo de spins é
nao-coplanar existe uma outra componente andmala, devido a fase de Berry, que contribui
ao efeito Hall anomalo no espago real. Os principios tedricos da contribuicdo da fase de
Berry para o efeito Hall anomalo conectam-se intrinsecamente com a quiralidade, e tém
sido utilizados na descri¢do de sistemas magnéticos desordenados, como vidros-de-spin e

ferromagnetos reentrantes' ‘M7,

Verificou-se que o efeito Hall andmalo em ligas
reentrantes de AuFe apresenta uma forte contribuicao para o efeito Hall andmalo devida ao
canting dos spins"''”. Nesse trabalho os dados experimentais sdo qualitativamente descritos
pelas predicdes tedricas baseadas no conceito da quiralidade (ou, equivalentemente, da fase

de Berry no espago real).

"A curvatura  de Berry dos estados eletrénicos de Bloch ¢é definida por
Qn (k)= i<Vkun (k) |><| Vkun (k)> onde | \Y% U (k)> € a parte periddica das ondas de Bloch da n-ésima

banda. Em cristais em que ocorre quebra de simetria por reverdo temporal, ou por inversdo espacial, a

P 109
curvatura de Berry é ndo nula.""”’
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2.7 - Efeito Hall em Supercondutores

Uma das particularidades do efeito Hall nos cupratos supercondutores é a sua forte
dependéncia com a temperatura, contrastando com os materiais essencialmente metalicos,
onde o coeficiente Hall independe da temperatura. Dentre os diversos mecanismos que tém
sido propostos para descrever o efeito Hall nos cupratos de alta temperatura critica temos:

i) Contribui¢do devido ao espalhamento assimétrico (skew scattering) de elétrons
devido a momentos magnéticos localizados[%];

ii) No caso em que banda eletrOnica € muito estreita, de largura compardvel a k,T ,

efeitos térmicos causam variagOes significativas na densidade de portadores, provocando
uma forte dependéncia do coeficiente Hall com a temperatura. Modelos fenomenolégicos

de banda estreita parcialmente preenchida™”

sustentam que a dependéncia de Ry com a
temperatura nos cupratos supercondutores pode ser explicada de maneira consistente.

ii) Quando mais de uma banda contribui a condugdo, utiliza-se o modelo de duas
correntes, onde a dependéncia de Ry com a temperatura estd implicita na densidade de
portadores e na sua mobilidade dentro do material. Assumindo dois tipos de portadores,

elétrons (e) e buracos (h), por exemplo, o coeficiente Hall é dado por’:

R, = (e’ =m0 2.16)

qm,u, +n.00.)

onde 77¢ o nimero de portadores por unidade de volume, # € a mobilidade dos portadores

€ g a sua carga.

2.8 - O Angulo de Hall

A dependéncia de Ry com a temperatura pode ser expressa através do angulo de

P

H

Hall, 6,,, cuja cotangente é definida como coté,, = , onde p € a resistividade

longitudinal. A Figura 2.6 ilustra a dependéncia quadratica da cotéd, com a temperatura

" Colin M. Hurd, The Hall effect in metals and alloys (1972), p. 90.
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para duas amostras de HgBa,CaCuyO¢,y (Hg—1212)[88]. Este comportamento € caracteristico
dos cupratos supercondutores.
A cotangente de Hall tem uma dependéncia quadritica com a temperatura e,

[89]

geralmente, € expressa em termos da férmula empirica de Anderson ', onde possiveis

efeitos devido a impurezas magnéticas sdo adicionados através de uma constante:
cot8, =al’+ 3. (2.17)
Na equacido 2.17 o coeficiente & estd relacionado com a concentracdo de portadores

de carga e [ representa o efeito de impurezas magnéticas.
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Figura 2.6 — (a) Cotangente do angulo de Hall para duas amostras (A e B) de Hg-1212 versus T°. A reta

corresponde a uma aproximagdo do tipo cot 6, = ol * + f.(b) Ry versus temperatura na fase normal das

duas amostras de Hg-1212.""

2.9 - Inversdo do Sinal Hall em Supercondutores

Um fendmeno muito interessante, cuja origem ndo € compreendida inteiramente, € a

inversio do sinal Hall na transi¢do normal-supercondutor observada em indmeros

[90],[911,[92]

sistemas . Essa anomalia na resistividade Hall foi observada na maioria dos

cupratos supercondutores de alta temperatura critica e em alguns supercondutores
convencionais de tipo II (Nb, Pb-In, e V) e tem sido atribuida a efeitos térmicos e de

[90]

aprisionamento de vortices de Abrikosov' . Na Figura 2.7 estd ilustrado o comportamento
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R, (10 em’C™]

peculiar do coeficiente Hall durante a transi¢do para o estado supercondutor em dois

cupratos de alta temperatura critica.
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Figura 2.7-(a) Inversdo do sinal Hall de um filme fino de YBagCu207,;,[92] para vdrias densidades de
corrente. (b) Resistividade Hall versus campo aplicado para um filmo de HoBa,Cu;0,/SrTiO; em
temperaturas constantes'™’,

O modelo que considera efeitos termoelétricos para explicar a inversao do sinal do
coeficiente Hall em supercondutores, assume que o sistema de vortices transporta uma
entropia devida as excitacdes normais dos carocos dos vortices. Assim, devido ao gradiente
térmico estabelecido, € gerada uma tensdo, via efeito Seebeck, da ordem de grandeza da

1[120]

tensao Hal . Desse modo, a resistividade Hall (p,,) pode ser expressa em termos da

resistividade (p,,) longitudinal e do angulo de Hall (6y) da seguinte forma:
P, = p,, tan 6 —OBT 5, (2.18)
: K

N

onde Q representa o coeficiente de Nerst, S; € o coeficiente de Seebeck e x, € a

condutividade térmica. Assim, a inversdo do sinal de p,, € devido ao segundo termo da
expressao (2.18).
Entretanto, a observacdo da inversdo do sinal Hall em supercondutores de baixa

temperatura critica, cujas propriedades eletronicas sdo bem distintas das propriedades dos
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cupratos supercondutores, sugere que o fendmeno da inversdo possa ser atribuido a

dinamica de vértices! 21122,

Supondo que uma densidade de corrente j =n eV seja aplicada ao sistema de

vortices conforme ilustrado na Figura 2.8, e que o campo magnético H seja perpendicular

ao plano d4 péagina (saindo desta), é gerada uma forca 1‘7‘? x H na direcdo perpendicular 2
c

corrente € ao campo.

N

OH

1. -
v - : x H

C —
Figura 2.8 - Forga que promove o movimento dos vértices pela aplicagdo da densidade de corrente j .
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Capitulo 3 - Procedimentos Experimentais

Neste trabalho foram realizadas medidas de resistividade elétrica, magneto-resisténcia,
magnetizacdo e efeito Hall numa amostra policristalina de RuSr,GdCu,03 (Ru(Gd)-1212). Este
capitulo descreve os procedimentos experimentais utilizados na preparacdo da amostra e as

técnicas envolvidas na obtencao dos resultados, incluindo o equipamento experimental utilizado.

3.1 - Preparacdo da Amostra Policristalina de RuSr,GdCu;0y.

Amostras de RuSr,GdCu,;0Og (Ru(Gd)-1212) foram preparadas através do processo de
reacdo em estado solido. Primeiramente, reuniram-se os Oxidos precursores nas quantidades
necessdrias para a obtengdo da estequiometria Ru(Gd)-1212. Os 6xidos utilizados foram RuO,,
CuO, Gd,03 e SrCOs3, cujas purezas estdo relacionadas na Tabela 3.1. A massa inicial de cada um
dos componentes para a confeccdo das amostras é determinada através de um cdlculo
estequiométrico. Para processar uma amostra com massa nominal de 1,0 g, por exemplo, a

quantidade necessdria de cada um dos 6xidos estd calculada na Tabela 3.1.

RUOZ CuO Gd203 SI'CO3
Massa (mg) 173,2 206,9 235.8 384,1
Pureza (%) 99,9 99,99+ 99.9 99,995

Tabela 3.1 — Massa estequiométrica e pureza dos 6xidos precursores para obtengdo das amostras de Ru(Gd)-1212.

Objetivando a confec¢do de uma amostra de 5g, mediu-se a massa dos 6xidos precursores
em uma balanca com precisdo de 0,1 mg. Apds a pesagem, os pds foram colocados em um
almofariz e macerados manualmente por 1 hora, homogeneizando a mistura para a otimizagao do
processo de reacdo. Com a mistura ja macerada, o p6 foi acomodado em um cadinho de zirconia e
calcinado a 960 °C por 12 horas. Essa primeira queima foi feita ao ar. Apds esta etapa, a

mistura foi novamente macerada por 1 hora, e, em seguida, prensada para formar uma pastilha
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cilindrica. Esta pastilha foi sinterizada na temperatura de 1010 °C, por 24 horas, em fluxo continuo
de nitrogénio.

O segundo estdgio da preparacdo da amostra também consistiu de vérias etapas.
Inicialmente a pastilha obtida anteriormente foi quebrada e macerada por 1 hora. O pé resultante
foi prensado e a nova pastilha foi levada ao forno a 1050 °C por 12 horas em fluxo continuo de
oxigénio. A terceira etapa transcorreu de forma semelhante ao processo anterior, ocorrendo a
quebra da pastilha resultante do segundo estdgio, a maceragdo do p6 por 1 hora, a prensagem e a

colocacdo da amostra no forno para sinterizar a 1055 °C por 12 horas em fluxo de oxigénio.
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7/
1060 - —
1055 o —
11050 —
1040 -
1020 -
D 11010 -----
@ 1000 -
2
2 1
8 980
£
() 4
|_
960 m
P - N = -+ e P
0% 05 %% 8 T
. (7]
26 ]
25 +——1——4+—4+ —— 1 — .

[ [
0 20 40 60 80 100 250 260 270 280 290 300
Tempo de Queima (h)

Figura 3.1 - Tratamento térmico utilizado na preparagdo da amostra RuGd-1212.

A tltima etapa consistiu, mais uma vez, em quebrar a pastilha, macerar o pé por 1 hora e
prensa-lo. Além disso, a pastilha foi oxigenada em 1060 °C durante seis dias. Por fim, o forno foi
programado para que sua temperatura fosse reduzida de 1060 °C até a temperatura ambiente em 30

horas, ou seja, a diminuicdo da temperatura foi feita bem lentamente nessa etapa. Durante o
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preparo, entre as queimas, a amostra foi prensada quatro vezes. A pressdo utilizada foi sempre de
300 kgf/cm?, e o tempo de prensagem foi de aproximadamente 1 minuto. A preparacdo das
amostras, realizada na Universidade Estadual de Ponta Grossa (UEPG) no Parand, foi feita por

Rogério Dobrzanski sob orientacdo do Dr. Alcione R. Jurelo.

3.2 - Técnicas de Medidas Utilizadas

Esta secdo € dedicada a descricdo das técnicas experimentais utilizadas nos experimentos

de Efeito Hall e nas medidas de resistividade elétrica, magneto-resisténcia e magnetizagao.

3.2.1 - Resistividade Elétrica, Magneto-resisténcia e Efeito Hall

Os experimentos de efeito Hall, resistividade elétrica e magneto-resisténcia compartilham,
basicamente, dos mesmos equipamentos e procedimentos. Dentre estes estdo a confeccdo de
contatos elétricos na amostra, o sistema criogénico para operacdo em baixas temperaturas e o

sistema eletronico para obtencao dos resultados.

3.2.1.1 - Contatos Elétricos

Para simplificar a configuracdo geométrica do sistema, a amostra estudada, inicialmente
cilindrica, foi cortada em forma de paralelepipedo. As dimensdes estio especificadas na Tabela 3.2

abaixo.

Comprimento(mm) | Largura(mm) | Espessura(mm)
RuSr,GdCu,0g 8,1 4,1 0,73

Tabela 3.2 - Dimensées da amostra estudada de RuSr,GdCu,0s.

Para o estabelecimento dos contatos elétricos, duas tiras paralelas de cola prata foram

pintadas nas extremidades da superficie da amostra e trés pontos nas laterais. As tiras sdo para
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entrada e saida da corrente elétrica, enquanto que nos pontos laterais mede-se diferengas de

potencial. Esta configuragao esté representada na Figura 3.2.

VL

Figura 3.2 - Disposi¢do dos contatos elétricos na amostra policristalina Ru(Gd)-1212. I: corrente elétrica, V;:

diferenca de potencial entre os pontos A e C, Vy: diferenca de potencial entre os pontos B e C.

3.2.1.2 - Equipamento Eletronico

As medidas de magneto-transporte sdo realizadas de duas formas distintas, dependendo do
tipo de corrente elétrica utilizada. Se a corrente for alternada os procedimentos adotados ao longo
das medidas sdo descritos pelo Método AC. O emprego de corrente continua implica na utiliza¢ao
do Método DC. Os equipamentos principais envolvidos nas medidas de magneto-transporte sao
dois amplificadores Lock-in da Stanford Research Systems modelo SR830 DSP, uma Década
Digital Indutiva da Electro Scientific Industries, INC. modelo 73 (método AC), uma Década
Analégica Indutiva da Electro Scientific Industries, INC. modelo DT72A (método AC), uma Fonte
de Corrente American Magnetics, INC. modelo 412 para aplicacdo de campos magnéticos, dois
Multimetros Digitais Keithley modelo 2001, um nanovoltimetro Keithley modelo 180 (método
DC), uma fonte de corrente continua Keithley modelo 227 e um Criostato da Janis Research
Company, INC. modelo 7RDINSRT. Os demais equipamentos e pecas foram fabricados nas
oficinas do Instituto de Fisica da UFRGS.
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3.2.1.2.1 - Método AC

Este método permite que a leitura dos sinais de tensdo sejam feitos na mesma freqii€ncia
(37 Hz) e fase da corrente aplicada, melhorando a relacdo sinal/ruido. A montagem experimental,
com base na técnica de corrente AC, estd esquematicamente ilustrada nas Figuras 3.3 e 3.4. O

aparato experimental utilizado neste método é semi-automatizado e opera na faixa de temperatura

desde 1,5 K até 300 K.
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Figura 3.3 — Esquema da montagem eletronica utilizada nas medidas de resistividade elétrica.

3.2.1.2.1.1 - Resistividade

Nas medidas de resistividade elétrica, o sinal da tensdo longitudinal V;, (diferenca de
potencial elétrico entre os pontos A e C na Figura 3.2), é amplificado por um transformador de
baixo ruido (Princeton Applied Research, modelo 1900) e lido no canal A do Lock-in. No canal B,
lé-se um sinal de referéncia gerado por uma resisténcia de 10 Q em série com a amostra € um

sistema de compensa¢do baseado numa década indutiva varidvel.
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z

A temperatura € medida através de sensores térmicos de platina (para a operagdo em
temperaturas acima de 60 K) ou de Carbon-Glass (utilizado em temperaturas inferiores a 70 K)
instalados junto ao porta-amostra. A variagdo da temperatura € feita lentamente através um gerador
de rampa manual que permite variar a poténcia aplicada em um aquecedor formado por um
enrolamento de Ni-Cr de 26 Q instalado junto a base do porta-amostra.

A variacdo da temperatura da amostra também pode ser feita a partir da circulacdo de gés
hélio através de uma vélvula fria do criostato Janis. O gas He pode ser controladamente aquecido
através de um vaporizador instalado na parte inferior do anticriostato. Este dispositivo,
confeccionado de modo a garantir a homogeneidade térmica do gds em torno da amostra, é
alimentado por uma fonte de corrente Keithley modelo 227.

Normalmente, utiliza-se um fluxo continuo de gas hélio pela vélvula fria, sem vaporizador
no resfriamento e com vaporizador no aquecimento. O controle fino da taxa de variacdo da
temperatura, feito pelo aquecedor de Ni-Cr, € sensivel o suficiente para que se possa operar com
taxas de variacdo de temperatura da ordem de 1 K/h. Com essa forma de controle de temperatura, €
possivel realizar medidas de temperatura com uma precisao de leitura entre 1-2 mK.

Com a variagao da temperatura, a resisténcia elétrica da amostra varia na mesma propor¢ao
que o valor de tensao lido pelo canal A do Lock-in. Quando o valor do sinal no canal A € igual ao
valor do sinal gerado pelo sistema de compensacdo (canal B), a resisténcia da amostra €
proporcional ao valor ajustado na década. Neste instante, o valor do sinal A-B medido pelo Lock-in
€ zero e um programa computacional utilizando a linguagem Qbasic realiza a leitura da década e
dos multimetros utilizados no cdlculo da temperatura. Em seguida, ocorre um desbalango
automético do valor da década e a conseqiiente espera de um novo instante de nulo no Lock-in. A
aquisicdo de dados € efetuada enquanto a temperatura varia lentamente, permitindo que uma
grande quantidade de pontos experimentais seja registrada.

As medidas de magneto-transporte podem ser realizadas com o campo magnético
constante, variando-se a temperatura, ou estabilizando a temperatura e fazendo uma varredura em
campo magnético. Nas medidas de resistividade elétrica, para se estabelecer uma relacdo de
proporcionalidade entre as unidades de década e as unidades convencionais, compara-se o valor da
resistividade elétrica medida em temperatura ambiente com o valor de compensacao da década na

mesma temperatura. Mede-se a resisténcia elétrica R entre os contatos de tensdo da amostra através
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do sinal de tensdo lido no canal A do Lock-in e, conhecendo-se os fatores geométricos S (drea da
secdo transversal da amostra) e L (caminho elétrico entre os contatos de tensdo), determinamos a
resistividade elétrica da amostra conforme a equacao:

S 1

=R—— 3.1
L 100 G-

Devido ao ganho no sinal gerado por um transformador de baixo ruido instalado na entrada

A do Lock-in, o termo Y, se faz necessario. Um programa computacional utilizando a linguagem

Qbasic taz a leitura dos dados dos canais do Lock-in e dos multimetros responsaveis pela obtencao

da temperatura.

3.2.1.2.1.2 - Efeito Hall

Nos experimentos de efeito Hall o esquema de medidas deve ser modificado em relagcao

aquele ilustrado na Figura 3.3. A montagem experimental necessaria € ilustrada no esquema da

Figura 3.4.
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Figura 3.4 — Esquema da montagem eletrénica utilizada nos experimentos de efeito Hall.
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Nessa montagem, o sinal de referéncia ndo € mais aquele gerado por uma resisténcia
externa, mas sim o sinal de tensdo longitudinal da prépria amostra. O sinal de tensdo transversal
(diferenca de potencial entre os pontos B e C — Figura 3.2), produzido na amostra pela passagem
da corrente elétrica fornecida pela fonte AC, é amplificado em 100 vezes por um transformador de
baixo ruido antes de ser lido no canal A do Lock-in. O mesmo ocorre com o sinal longitudinal
(diferenga de potencial entre os pontos A e C — Figura 3.2), porém seu destino € o canal A de outro
Lock-In. A justificativa para a necessidade de utilizacdo de dois Lock-in’s estd no fato das fases
dos sinais longitudinal e transversal variarem de forma distinta com a temperatura.

Com a variacao da temperatura, a resistividade da amostra varia na mesma proporcao tanto
longitudinal como transversalmente. Logo, as tensdes transversal e longitudinal, agora
devidamente igualadas pela década, variam da mesma forma. Isso ocorre na auséncia de campos
magnéticos, pois se a amostra estiver submetida a um campo magnético que possua uma
componente ndo nula na direcdo perpendicular a corrente elétrica, a tensdo transversal serd
acrescida de uma tensdo Hall. Ou seja, uma vez igualadas as tensdes, a aplicacdo de um campo
magnético perpendicular a corrente elétrica, resulta no surgimento de uma contribuicdo a tensao
transversal fruto do Efeito Hall. Portanto, a tensdo Hall € a diferenca entre as tensdes transversal e
longitudinal quando hé presenca de campo magnético.

Experimentalmente, a resistividade Hall € obtida da expressao:

py =2 n (3.2)
100 i

Onde d = 0,7 mm € a espessura da amostra, i = 50 mA e V,, € a tensdo Hall. Em decorréncia do
ganho no sinal causado pelo amplificador, o termo 4, se faz necessario.

Medidas de efeito Hall foram efetuadas segundo as prescricoes ZFC e FC. No
procedimento FC, uma vez aplicado, o campo magnético € mantido constante ao longo de toda a
medida. A aquisicdo de dados foi feita via o programa em Qbasic durante o resfriamento do

sistema. Diversos valores de campos magnéticos, no intervalo de O T a 3 T, foram aplicados.
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3.2.1.2.2 - Método DC

Neste método a leitura dos sinais de tensdo é feita em temperatura fixa, invertendo-se tanto
o sentido da corrente elétrica como o sentido do campo magnético. Utiliza-se corrente continua nos
experimentos de magneto-resisténcia e efeito Hall, onde o sinal de tensdo transversal, produzido na
amostra pela passagem da corrente elétrica fornecida por uma fonte DC, é lido por um
nanovoltimetro Keithley modelo 180-Digital. O aparato experimental envolvido nessa técnica esta

ilustrado abaixo.
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Figura 3.5 - Esquema da montagem eletrénica utilizando o método DC.

O controle da temperatura ocorre da mesma forma que no método AC. Entretanto, para
estabilizar a temperatura o gerador de rampa € substituido por um controlador de temperatura. Este
equipamento permite estabilizar a temperatura com uma precisio da ordem de 107 K.

Estando a temperatura estavel, aplica-se a corrente continua na amostra num determinado

sentido. Em seguida aplica-se o campo magnético desejado e realiza-se a leitura da diferenca de
potencial com o Nanovoltimetro. Este valor pode ser convenientemente definido pelo simbolo V",
onde + significa o sentido da corrente elétrica e N o sentido do campo magnético aplicado. Apds o

registro de V+N , 0 sentido da corrente € invertido. O novo valor de tensdo produzido, também lido
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pelo nanovoltimetro, é denominado de VY. Dessa forma, invertendo o sentido do campo

magnético, podemos realizar novas medidas e obter valores de tensdo (V. e V) para cada sentido
da corrente elétrica. As letras N e S representam o sentido do campo aplicado e os simbolos + e — 0
sentido da corrente elétrica. A seqiiéncia do experimento € dada pela repeticdao desse procedimento

em outras temperaturas. Os valores de tensdo utilizados na obten¢do da magneto-resisténcia sao

dados por:
vy _yV VS —yS$
) v o
Enquanto que a tensdao Hall é dada por:
VH — (V+N _V—N ) _ (V+S _V—S ) (3.4)

2 2

3.2.1.3 - Sistema Criogénico

Nas medidas de magneto-transporte foi utilizado um criostato Supervaritemp da Janis
Research Company, Inc., esquematizado na figura 3.4, que pode operar numa faixa de temperatura
entre 1,5 K e 300 K. O sistema criogénico, completamente desenvolvido em inox, é composto por
um reservatdrio externo para nitrogénio liquido, um reservatério intermedidrio para hélio liquido e
um anticriostato dentro do qual € instalada a vara de medidas. Todos estes compartimentos estao
termicamente isolados mediante vécuo da ordem de 10 torr. A passagem de hélio na forma de gas
ou de liquido do reservatério para o anticriostato é feita através de uma valvula fria € um tubo
capilar.

Os campos magnéticos sdo gerados por um solendide supercondutor de NbTi, imerso em
Hélio liquido, capaz de produzir campos até 60 kOe. A corrente elétrica é fornecida a bobina
através de uma fonte AMI modelo 412. O sistema opera no modo persistente em medidas de
resistividade elétrica e efeito Hall em funcdo da temperatura. Para os campos magnéticos da ordem
de 60 kOe a corrente elétrica gerada pela fonte é de aproximadamente 80 A. Um sensor AMI

modelo 110A monitora a quantidade de He liquido contido no reservatorio.
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Figura 3.4 - Criostato com solendide supercondutor para medidas magneto-transporte em funcdo da temperatura.

A mesa porta-amostra, instalada na extremidade inferior da haste de medidas, permite que
se alterne a orientacdo da amostra, e, conseqiientemente, da corrente elétrica que por ela circula,
em relagdo a direcdo do campo magnético aplicado. Nela estdo acoplados termicamente os dois
sensores utilizados para monitoramento e controle da temperatura. Para temperaturas abaixo de 60

K ha um sensor Carbon-Glass de 2000 Q em 4.2 K, modelo CGR1-2000. Entre 60 K e
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temperatura ambiente, uma resisténcia de platina de 100 Q em temperatura de 273 K, modelo
2005, fabricada pela Hayashi Denko Co € utilizada. A resisténcia de platina é corrigida pelos

efeitos de magneto-resisténcia nos experimentos envolvendo campos magnéticos aplicados.

3.2.2 - Magnetizacdo DC

Medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura foram realizadas na amostra com o
objetivo de estudar sua contribuicao ao Efeito Hall Extraordinério. Os experimentos foram
realizados por um magnetometro de SQUID (Superconductor Quantum Interferometer Device)
MPMS (Magnetic Properties Measurement System), modelo 2000 fabricado pela Quantum
Design®. O sistema opera entre 1,9 K e 400 K, variando a temperatura com taxas minima de 0,01
K/min e méxima de 10 K/min. A temperatura pode ser lida com uma precisdo de 0,01 K. Nesse
equipamento, campos magnéticos até 50 kOe podem ser aplicados. A susceptibilidade
magnética pode ser medida com uma precisio ideal de 5.10° emu. As figuras 3.5 e 3.6

representam uma esquematizacio do sistema, formado pelas partes criogénica e eletronica.

Figura 3.5 - Magnetometro SQUID: (1) sistema criogénico e (2) sistema de controle do equipamento.
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A parte criogénica, € constituida, principalmente, por um criostato extremamente eficaz na
conservagao de Hélio liquido. Dentro dele, representados na figura 3.6, encontram-se o magneto
supercondutor, o sensor SQUID, o sistema de termometria, a vara de medidas e a eletronica

associada.

Figura A:

1 - cana

2 - rotador da cana

3 - sistema de transporte da amostra
4 - sonda

5 - sensor de nivel de hélio

6 - Solenoide supercondutor

7 - Impedancia
i 8 - Cdpsula do SQUID.
i Ffigura B:

1 - Camara da amostra
2 - Espago da amostra

3 -Folha isotérmica com aquecedor

| P -

4 - Regido de isolamento térmico
5 - Parede de vdcuo interno

6 - Superisolamento

7 - Parede de vicuo externo

8 - Amostra

9 - Parede interna da bobina supercondutora

10 - Fio supercondutor multifilamentar

\
yA
W

WA

11 - Parede externa da bobina

12 - Culote

I
10

B

7 g

Figura 3.6: Vara de medidas e estrutura interna do criostato com os componentes magnéticos.
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O sistema de controle do equipamento € feito por computador através de uma interface IEEE-
488. A operacdo do magnetdmetro € realizada por meio de trés controladores comandados pelo
computador através de um programa desenvolvido pela Quantum Design® para ambiente Windows:

1) O controlador modelo 1822 é encarregado da translacio e transporte da amostra, do
acoplamento do aquecedor interno, da detec¢do do sinal SQUID, da fonte de corrente para a bobina
supercondutora, da chave para a operacdo em modo persistente, da impedancia e do sensor de nivel de
hélio liquido;

2) O segundo controlador € responsdvel pela dinamica de gases do sistema, comandando a chave
de fluxo de gis He, a chave do fluxo de ar e a bomba de vécuo;

3) O terceiro controlador é uma ponte R/G modelo 1802, sendo responsavel pelos sensores de
temperatura e aquecimento de gas.

As medidas de magnetizacdo DC em func¢do da temperatura foram feitas segundo os
procedimentos ZFC e FCC. Os valores de campos magnéticos utilizados foram os mesmos que o0s
empregados nas medidas de magneto-transporte, permitindo uma correlacdo entre os resultados obtidos

com ambas as técnicas.
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Capitulo 4
Caracterizacao da amostra policristalina de

RllSl'zGdClles

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidos em medidas de resistividade
elétrica, magneto-resisténcia, magnetizacdo e histerese magnética de uma amostra

policristalina do rutenocuprato RuSr,GdCu,0g (Ru(Gd)-1212).

4.1 - A estrutura da amostra

A amostra teve sua estrutura cristalografica investigada por meio de difracdo de
Raios X, através do método do p6, com radiacio CuKgy (Acuke= 1,54178 10\). No

difratograma abaixo (Figura 4.1), estdo indexados os planos de difragao.

(103)(110)

Ru1Sr2Gd1Cu208

(213)(116)

Intensidade ( 10° u.a.)

Figura 4.1 — Difratograma de Raios X da amostra RuSr,GdCu,0s.
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A lei de Bragg:

nA = 2dsen8 4.1
juntamente com a equacao:

1 K kP

E:?‘Fb—z'i'cz, (42)

permitem calcular os valores dos parametros de rede desse sistema (Tabela 4.1), onde
n =1, d é a distancia interplanar, a, b e ¢ sao os parametros de rede da célula ortorrdmbica e

h, k e [ sdo os indices de Miller.

a=b(A) c (A)
Neste Trabalho | 3,837(2) 11,562(1)
Ref 1! 3,839(1) 11,536(1)
Ref.1¥! 3,83841(2) | 11,5731(1)

Tabela 4.1 - Parametros de rede da amostra policristalina de RuSr,GdCu;0s.

Sistemas supercondutores granulares sdao descritos como um conjunto de graos
supercondutores fracamente acoplados uns aos outros. As ligagcdes entre graos podem ter
carater metalico ou isolante. Neste ultimo caso a passagem de pares de Cooper de um grao

para o outro se da através de um processo de tunelamento.

Devido a granularidade, as propriedades magnéticas e de transporte desses materiais
nas vizinhangas da transi¢do supercondutora normalmente se manifestam através de uma
resposta oriunda de duas ou mais componentes. No caso de duas componentes, uma delas,
que domina em temperaturas mais altas, representa a contribui¢do intragranular associada
as propriedades intrinsecas dos graos supercondutores. A outra componente, cuja resposta
se manifesta em temperaturas inferiores a 7., se origina no meio intergranular e esta
associada com a supercondutividade fraca que ocorre no acoplamento entre os graos. As
propriedades intergranulares sdo extrinsecas ao material e geram efeitos dependentes das

condic¢des de preparagdo da amostra.
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A andlise da amostra de Ru(Gd)-1212 por microscopia eletronica de varredura,

ilustrada pela Figura 4.2, revela seu cardter granular.

(c)

Figura 4.2 - Imagens obtidas via Microscopia Eletrénica de Varredura da amostra estudada de

RuSr,GdCu,04. Ampliacdes: (a) 2000 vezes, (b)5000 vezes e (c) 10000 vezes.
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4.2 - Transicdo Resistiva

A Figura 4.3 ilustra o comportamento da resistividade elétrica da amostra
RuSr,GdCu,;03 em fungdo da temperatura em campo magnético nulo. A dependéncia da
resistividade em altas temperaturas é linear, semelhante a dos cupratos ceramicos

super condutores.

T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250
Temperatura (K)

Figura. 4.3 - Comportamento da resistividade elétrica da amostra policristalina de RuSr,GdCu,;0g em fungdo

da temperatura.

Em Ty = 133 K ocorre uma transi¢ao antiferromagnética. Abaixo dessa temperatura
0 comportamento resistivo passa a ser do tipo semicondutor. Comparativamente as
observacdes em outros cupratos supercondutores, a amostra apresenta uma transi¢ao
supercondutora muito larga. A transi¢do se inicia numa temperatura préxima a 7, = 48 K.

Em torno T. =~ 28 K, a resistividade elétrica anula-se completamente, conforme mostra a

derivada da resistividade em func@o da temperatura, apresentada na Figura 4.4.

59



0,7 T T T T T T T T v T T
0,6 1 7]
0,5 7]
< 0,44 T
=
= i J
Q
a 0,34 7]
S | )
=
I—
o 0,24 T
= ~28 K
g i J
0,1- T
0.0 +—& I an 07 7 7 [ ” i T (e 1
, T T SS SN sy
—0,1 T T T T T T T T T I T
10 20 30 40 50 60 70

Temperatura (K)

Figura. 4.4 - Derivada da resistividade elétrica em fungdo da temperatura para a amostra policristalina de

RuSr,GdCu,04na auséncia de campo magnético aplicado . O pico corresponde a transicdo supercondutora.

As caracteristicas gerais da resistividade e da transicdo resistiva dos o6xidos
supercondutores dependem fortemente do método de preparacdo das amostras. A forte
anisotropia € um dos fatores que exerce influéncia para que a transicdo nao ocorra de forma
tdo abrupta como nos supercondutores metalicos tradicionais. A largura da transi¢ao tende
a ser maior em sistemas policristalinos, onde os defeitos estruturais extrinsecos e
intrinsecos, como a granularidade, as fronteiras de grdos, as vacancias, as discordancias e
outros, influenciam na modulagao espacial do parametro de ordem em escalas comparaveis
ao comprimento de coeréncia.

A aplicagdo de campos magnéticos em amostras policristalinas dos cupratos
supercondutores produz o enfraquecimento das ligagdes intergranulares, o que acarreta
alteracdes nas propriedades de transporte eletronico nesses compostos nas imediacdes da
transi¢ao supercondutora. Assim, ocorre um alargamento global na transi¢ao, diminuindo a
temperatura na qual é estabelecido o estado de resisténcia nula!'®”!. Um efeito semelhante é

provocado pelo aumento da densidade de corrente elétrica. Em campos magnéticos

60



suficientemente altos, o alargamento na transicdo possui uma contribui¢io devida ao
movimento de vértices'**.

Na Figura 4.5 comprova-se que a aplicacio de campos magnéticos alarga
fortemente a transicao supercondutora do Ru(Gd)-1212, de modo que a temperatura em que
se estabelece o estado de resisténcia nula decresce significativamente com o aumento de
intensidade do campo aplicado. O campo magnético exerce fraca influéncia no inicio da

transi¢do, que ocorre nas proximidades da transi¢do intragranular.

10 20 30 40 50

Figura. 4.5 - Efeito da aplicacdo de campo magnético na transicdo resistiva da amostra policristalina de
RMSrzGdCMZO&

. d . .
A Figura 4.6 apresenta resultados de d_/T) na regido de transi¢do em presenca de

N

campos magnéticos aplicados longitudinalmente a corrente. Observa-se uma estrutura

. I 104
caracteristica de dois picos.!*
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b/dT (MQ.cm/K)

Temperatura (K)

Figura. 4.6 — Derivada da resistividade elétrica da amostra policristalina de RuSr,GdCu,0g5 em

fungdo da temperatura, na presenca de campos magnéticos.

. . . d . .
O pico de maior temperatura na derivada d_;)" da Figura 4.6 corresponde a transi¢ao

supercondutora que ocorre no interior dos graos, enquanto que o maximo de mais baixa
temperatura € indicativo do processo de percolacdo através das ligacOes fracas entre os
graos. Os acoplamentos intergrao, que podem ocorrer via tunelamento Josephson ou por
efeitos de proximidade, sao fortemente dependentes da temperatura, do campo magnético e
da densidade de corrente aplicada. Considerando a amostra granular como um sistema de
graos fracamente acoplados, observamos que a diminui¢do da temperatura propicia que,
primeiramente, os graos se tornem supercondutores em 7 = T.. Porém, as fases do
parametro de ordem de cada grao flutuam incoerentemente logo abaixo de 7,.. Somente nas
proximidades do estado de resisténcia nula, em temperaturas mais baixas, é estabelecida
uma ordem de longo alcance através das ligagdes fracas, tornando o agregado granular

inteiramente supercondutor.
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4.3 - Magneto-resisténcia

A magneto-resisténcia expressa a variagdo da resistividade elétrica em funcdo do
campo magnético aplicado quando a temperatura é estabilizada num valor fixo. A
Figura 4.7 ilustra as curvas de magneto-resisténcia (Ap=p—p0(0), onde p € a
resistividade na presenca de campo magnético e p(0) € a resistividade em campo nulo)

obtidas em temperaturas no intervalo desde 91 K até a regido em que ocorre a transicao

supercondutora.
0!01 0 T T T T T T T T T T T T
(a) (b)
A, 0,151 4K
AAA A Ba g 28
Ag4 K D*u\ ,,VD"D B
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Figura 4.7 - Magneto-resisténcia da amostra de RuSr,GdCu,0s. O grdfico (a) ilustra as curvas de magneto-
resisténcia para temperaturas correspondentes ao estado normal. Os dados apresentados em (b)
correspondem ao inicio da transi¢do supercondutora. Os grdficos (c) e (d) ilustram as curvas de magneto-
resisténcia para temperaturas no intervalo da transigcdo supercondutora. (A linha que une os pontos é um

guia para os olhos).
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Observa-se que, de 7= 91 K até T = 64 K (Figura 4.7 (a)) a magneto-resisténcia é
muito pequena em campos entre O e 5 T . A partir de 7 = 43 K (Figura 4.7 (b)), o campo
magnético comeca a atuar significativamente no transporte de cargas, devido ao inicio da
transi¢do supercondutora. Conforme a temperatura diminui através de 7., efeitos devido a
flutuagdes supercondutoras tornam-se perceptiveis. Em baixos campos aplicados, a
resistividade sofre um aumento considerdvel em 7 = 41 K, e em temperaturas inferiores,
devido ao “quenching” de flutuagcdes supercondutoras na regido intragranular.

As Figuras 4.7 (c¢) e (d) mostram a variacdo da magneto-resisténcia com o campo
magnético no intervalo entre 7 = 39 K e 7 = 31 K, em que se processa a transi¢ao
supercondutora. Neste intervalo, campos magnéticos fracos provocam grandes varia¢des
positivas na magneto-resisténcia.

Persistindo com o resfriamento da amostra, o estado supercondutor se estabiliza, em
H =0, no intervalo abaixo de T = 28 K (Figura 4.8). Entretanto, campos magnéticos baixos
restauram, em parte, o0 comportamento resistivo. Um comportamento quase linear de p em
funcdo de u,H € obtido em 16 K. Esse comportamento corresponde a um regime em que

dominam efeitos de deriva de fluxo magnético!'*.

T T T T
6 o . .
0. } ] o0 o
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Figura 4.8 - Magneto-resisténcia da amostra de RuSr,GdCu,0s. O grdfico ilustra as curvas de magneto-

resisténcia para temperaturas correspondentes as estado supercondutor. (A linha que une os pontos é um

guia para os olhos).
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L]
27K - -
4 T =132,80 K _ %

Em T = 11 K, a resistividade permanece nula até aproximadamente 2 T, o que
corresponde ao estabelecimento de um estado supercondutor com corrente critica finita na

presenca de campo magnético longitudinal.

4.4 - Magnetizacao DC

Nesta secao serdo apresentados os resultados obtidos nas medidas de magnetizacao
no RuSr,GdCu;03 (RuGd-1212). Campos magnéticos entre 0 e 3 T foram aplicados numa
amostra desse composto confeccionada na forma de uma agulha, de modo a minimizar os
efeitos desmagnetizantes.

As medidas de magnetizacdo, realizadas segundo os procedimentos ZFC-FC,
possibilitam o acompanhamento qualitativo da evolu¢do magnética da amostra
Ru(Gd)-1212 em funcdo da temperatura. A Figura 4.9 - (a) indica que o sistema apresenta
um comportamento paramagnético até Ty = 132,80 K, onde ocorre uma transicdo para um
estado dominantemente antiferromagnético. O resfriamento da amostra abaixo de 27 K
caracteriza uma contribuicdo diamagnética, relacionada ao estabelecimento do estado

supercondutor em baixas temperaturas.

(a) (b) |

uH= 0510°T | 1,0 T
O 5 uH= 3,010°T
N A 0z E
)
I,
s 0,54 7

I:DD I:.rr

0,0
|

T T T T T T T T T T T T T T 1
0 50 100 150 200 0 50 100 150 200 250
Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 4.9 - Magnetizacdo ZFC-FC da amostra de RuSr,GdCu,Ogem f,H = 0,5 10°T (a)
e em ,H= 3,010°T (b).

Observa-se que a contribui¢do diamagnética torna-se relevante em temperaturas

abaixo daquela em que a resistividade se torna nula. Esse comportamento € tipico de
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sistemas granulares cujos grdos sao muito pequenos. Somente quando correntes de
blindagem circulam em regides macroscopicas da amostra o diamagnetismo
torna-se observavel. As curvas ZFC-FC evidenciam o comportamento irreversivel da

magnetizacdo. Essas irreversibilidades revelam a presenca de “canting” dos momentos
magnéticos nesse sistema. Portanto, o estado antiferromagnético € frustrado, sendo possivel
a existéncia de um ferromagnetismo fraco na orientacdo cristalina paralela aos planos de

Ru-O,, conforme discutido na secdo 1.4.4. Realizando medidas em campos magnéticos

mais intensos, o sinal diamagnético é suprimido, conforme ilustra a Figura 4.9 - (b).

Em campos magnéticos elevados, a irreversibilidade ZFC-FC € suprimida
(Figura 4.10-(a)) e uma forte componente paramagnética, devida aos spins do Gd, domina a
magnetizacio na regido de baixas temperaturas.
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Figura 4.10 - (a)Magnetizacdo da amostra de RuSr,GdCu,0g em ,H = 1,5 T. (b) Magnetizacdo da

amostra de RuSr;GdCu,0s na regido normal

No Capitulo 5, tratamos de modo mais especifico da contribuicdo ao efeito Hall
intensidades

relacionada a magnetizacdo. Com vistas a posterior andlise dessa contribuicdo andmala, as
de campo magnético aplicados

nas medidas
Figura 4.10 - (b) foram as mesmas posteriormente utilizadas nas medidas de efeito Hall.

de magnetizacio da

4.5 - Histerese Magnética

As medidas de magnetizagdo em funcdo do campo aplicado, ilustradas na

Figura 4.11, foram realizadas, segundo o procedimento ZFC, em 200 K, 80 K e 17 K. Essas
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temperaturas correspondem, respectivamente, a estados acima de Ty, entre Ty e T, e abaixo

de T..

M (emu/g)

M (emu/g)

uH (T)

Figura 4.11 - Magnetizacdo da amostra de RuSr,GdCu,0g versus campo aplicado (até 5T).

Em 200 K, a magnetizacdo da amostra varia linearmente com o aumento do campo

aplicado, caracterizando o comportamento de um sistema paramagnético. Em 80 K, a

amostra apresenta uma magnetizacdo fortemente nio linear, identificando a presenca de

ordem magnética. Em 17 K o sinal magnético torna-se ainda mais intenso. Analisando a

regido proxima a origem do grafico, observa-se que ocorre uma pequena histerese na

magnetizacao (Figura 4.12).
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Figura 4.12 - Ampliacdo das medidas de magnetizagdo em fungdo do campo magnético da amostra de

Ru(Gd)-1212 na regido de baixos campos em (a) T=80Ke (b) T=17 K.
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A histerese que ocorre em baixos campos nas medidas abaixo de Ty, pode ser
atribuida a fraca contribuicdo ferromagnética devida ao “canting” dos momentos
magnéticos do Ruténio. Entretanto ndo foi observada, at¢é 5 T, nenhuma tendéncia a
saturacdo, o que é esperado num sistema globalmente antiferromagnético. A medida que
aumenta a intensidade do campo, a componente antiferromagnética passa a ser dominante.
A Figura 4.13 ilustra a curva de histerese obtida numa medida realizada abaixo de 7. no
limite de campos magnéticos muito fracos. Neste grafico é possivel identificar a

contribuicao diamagnética, caracteristica dos supercondutores, em torno de H = 0.

-4 T T T T T T T T
-20 -10 0 10 20

H (Ge)
Figura 4.13 - Histerese da amostra de RuSr,GdCu,;0g em baixo campo obtida na fase supercondutora

emT=20K.
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Capitulo 5 - Efeito Hall no RuSr,GdCu,0s

Neste capitulo serdo apresentados os resultados obtidos no estudo do efeito Hall na
fase normal de uma amostra policristalina do RuGd,SrCu;Og (Ru(Gd)-1212). Esses
experimentos, combinados com as medidas de magnetizacdo e resistividade, permitem a
obtenc¢do da contribuicdo andmala ao efeito Hall. Também serdo apresentados resultados na

fase supercondutora.

5.1 - Tensao Hall

A medida de efeito Hall propriamente dita consiste na determinacio da tensdao Hall, tal
como € descrito no capitulo 3. A Figura 5.1 ilustra o resultado de uma série de medidas da
tensdo Hall versus temperatura para campos magnéticos aplicados de 0,25 T até 2,00 T. O
pico negativo observado na Figura 5.1- (a) ocorre durante a transi¢do supercondutora na
amostra estudada de Ru(Gd)-1212. A Figura 5.1-(b) detalha o comportamento da tensao Hall

na fase normal, regido de maior interesse neste trabalho.
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Figura 5.1 — Tensdo Hall na amostra de RuGd-1212 realizada pelo método AC (37 Hz).

(a) Medida completa. (b) Resultados na fase normal.
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P, (mQ.cm)

5.2 - Resistividade Hall na Fase Normal

A Figura 5.2 mostra a dependéncia da resistividade Hall da amostra estudada de
Ru(Gd)-1212 em fun¢do do campo magnético aplicado para vdrias temperaturas. Em altas
temperaturas (parte (a) da Figura 5.2) observa-se que py varia de forma aproximadamente
linear com o campo aplicado. Esse comportamento estd de acordo com o efeito Hall ordindrio,
pois acima de Ty = 133 K a amostra estd na fase paramagnética. Em temperaturas inferiores a
Ty (parte (b) da Figura 5.2), a dependéncia de py com o campo magnético torna-se mais

complexa, indicando a presengca de um termo andmalo.

T T T T T T T T T 9 T T T T T T . T .
(a) (b) - Sa8K
61 133,1 K 1 6+ .
A = .
g 128,8 K
A DI529K | g A
3 S o P2430K ] & 3] R 1057 K |
AT o 07 ."" e T
. O ] i
| ' | ' | | | | 0 _-‘ | | | | | | | | |
0,0 0,5 1,0 1,5 2,0 2,5 0,0 0,5 1,0 15 2,0 2,5
" H (M)

Figura 5.2 - Resistividade Hall em fungdo do campo magnético aplicado para a amostra estudada de Ru(Gd)-
1212. (a) Temperaturas na fase paramagnética (T > Ty). (b) Temperaturas na fase antiferromagnética (T, < T

< Ty)

5.3 - Coeficiente Hall

O coeficiente Hall total € definido como:

R, =P

= (5.1)

apl

onde H,, € o campo magnético aplicado.

A partir da medida da tensdo Hall V,,, e sendo conhecidas a corrente elétrica i € a

espessura d da amostra, a resistividade Hall é determinada por:
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Vv, -d
i

Pu = (5.2)

A Figura 5.3 mostra a dependéncia do coeficiente Hall total, medido em campos de 1,0
T, 1,5 T e 2,0 T, em funcdo da temperatura. Estes experimentos foram realizados segundo o

método AC.
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Figura 5.3 - Coeficiente Hall versus temperatura para a amostra de Ru(Gd)-1212. A linha pontilhada é

um guia para os olhos.

Ampliando a regido normal (7 > 40 K) da Figura 5.3 observa-se um pico no

coeficiente Hall em 7, =133K (Figura 5.4), temperatura em que ocorre o ordenamento

antiferromagnético do sistema. A medida que a temperatura diminui, se aproximando de T, o
coeficiente Hall cresce fortemente até atingir um valor miximo. A partir de entdo, cai
abruptamente, invertendo seu sinal na fase supercondutora antes de se anular em temperaturas
mais baixas.

Em acordo com os resultados da Figura 5.4, observa-se que Ry torna-se dependente do
campo aplicado abaixo de temperaturas proximas a Ty, o que indica a ocorréncia de uma

contribuicdo andmala ao efeito Hall, relacionada ao ordenamento magnético que se estabelece.
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Figura 5.4 - Coeficiente Hall versus temperatura para a amostra de Ru(Gd)-1212 na fase normal. A linha

pontilhada é um guia para os olhos.

As medidas realizadas segundo a técnica AC apresentam maior confiabilidade em
relacdo a precisdo relativa dos dados medidos, bem como sua variagdo com a temperatura € o
campo magnético. Porém, com essa técnica € dificil determinar o sinal do coeficiente Hall,
pois, para isto, € necessario uma comparacao com padrdes conhecidos. Utilizando a técnica
DC obtém-se com certeza esse sinal. Entretanto, a precisao da medida ¢ inferior. A Figura 5.5

ilustra os resultados obtidos para o coeficiente Hall em ambas as técnicas.
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Figura 5.5 — Coeficiente Hall da amostra de Ru(Gd)-1212. Comparagdo entre os métodos AC e DC.
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O resultado das medidas de efeito Hall na amostra Ru(Gd)-1212 utilizando o método
DC mostra que no estado normal (7" > 40 K) o coeficiente Hall tem sinal positivo, e os
portadores de carga sdo do tipo lacunas, tipico dos cupratos supercondutores. No estado
supercondutor (7" < 40 K), o coeficiente Hall inverte o sinal, e tem magnitude muito superior

a do estado normal.

5.4 - Anadlise do Efeito Hall na Fase Normal

Nos experimentos de efeito Hall a amostra foi conformada na forma de paralelepipedo,
tendo um fator desmagnetizante 77,, =1. Nas medidas de magnetiza¢do, onde a amostra possui
forma de agulha, o fator desmagnetizante pode ser aproximado como 77,, =0. Assim, o

campo magnético real sentido pela amostra nas medidas de efeito Hall é reduzido, em relagao
ao campo magnético aplicado, para

H=H, -n,M, (5.3)

onde H é o campo real sentido pela amostra, H_, € o campo magnético aplicado

apl
externamente, 77, =1 e M ¢ a magnetizacdo da amostra.
Em condutores magnéticos a resistividade Hall € normalmente escrita como:
Pra = R,B+R u,M (5.4)

onde R, e R, sdo, respectivamente, os coeficientes Hall ordinério e andmalo. Relembrando

que a indugdo magnética € dada por B =y H + u,M , podemos escrever, utilizando a
equacdo (5.3):
Prar = Roly (Hapl —nNyM + M)+ Ry u,M (5.5)

O coeficiente Hall total R,,, definido pela equacdo (5.2), pode ser reescrito como:

R, :R0(1+ HM (=11, j+RS M (5.6)
ﬂoH+nHﬂ0M Il'loH +77Hll'l0M
Como 77, =1, podemos definir
M
M, =—H" (5.7)
u,H+pu M
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e coeficiente Hall total pode finalmente ser expresso como:

R, =R, +RM,. (5.8)

5.5 - Determinacdo de My

Para a anélise dos resultados dos experimentos de efeito Hall na amostra estudada de
Ru(Gd)-1212, € necessdrio normalizar os dados da magnetizacdo apresentados no capitulo
anterior (Figura 4.10-(b)) utilizando a equacdo 5.7. A Figura 5.6 ilustra a dependéncia de My
com a temperatura para campos magnéticos aplicados de 1,0 T, 1,5 T e 2,0 T. Em
temperaturas superiores a ~ 145 K, My praticamente ndo varia com o campo aplicado. Nas
proximidades de Ty ~133 K, e principalmente abaixo dessa temperatura, observa-se uma forte

dependéncia de My com o campo magnético.
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Figura 5.6 - My versus temperatura. O cdlculo de My foi realizado nas mesmas temperaturas em que foram

feitos os experimentos de efeito Hall.
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5.6 - Determinacdo dos Coeficientes Hall Ordindrio e Anéomalo

A partir dos dados obtidos para M ,,, ilustrados na Figura 5.6, e assumindo que R, €
independente da temperatura, o grafico de R, versus M, (Figura 5.7) com campos

magnéticos aplicados fixos, permite a determinacdo simultinea de R, e R através da

equacao 5.8.
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Figura 5.7 - R, versus M, . A reta corresponde a aproximagdo R, =R, +RM,.

O coeficiente Hall ordindrio R, € obtido a partir de uma extrapola¢do linear de R,
versus M, ao ponto M, =0 na fase paramagnética (Figura 5.7). No regime em que as
temperaturas sdo superiores a T, , R € independente da temperatura e cresce com 0 aumento

da intensidade do campo magnético aplicado. A Tabela 5.1 mostra os valores de R,, Rs (na
fase paramagnética) e de p (concentracdo de lacunas calculada a partir da equagdo 2.2) para os

campos magnéticos estudados.
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H (T) R, (10°m’C"y | Rg(10°m’C") | p (10" cm™) p (at.Cu™)
1,0 2,05 +0,08 0,90 + 0,09 4,2 0,35
1,5 1,80 + 0,04 1,02 40,06 4,8 0,41
2,0 1,65 + 0,05 1,0940,9 53 0,45

Tabela 5.1 - H: Campo magnético aplicado, R,: coeficiente Hall Ordindrio, Rs: coeficiente Hall anémalo,

5.6.1 - O Coeficiente Hall Ordindrio

concentragdo de lacunas. (Valores correspondentes a fase paramagnética).

p:

Normalmente, o coeficiente Hall ordinario, dado por R, = %q , ndo depende do campo

magnético. Entretanto, na amostra estudada de RuGd-1212, a variacdo da densidade de

portadores com o campo magnético faz com que Ry diminua com o aumento da intensidade

do campo aplicado. A estimativa para a densidade de portadores (p) para o RuGd-1212

encontrada (Tabela 5.1) esta de acordo com calculos baseados na distancia interatomica Cu-O,

que reportam p ~ 0,4 lacunas por dtomo de Cu”. Entretanto, outras medidas de transporte

indicam uma densidade da ordem de p ~ 0,1 lacunas por dtomo de Cu® A dependéncia de

densidade de portadores com o campo magnético aplicado € um tépico relevante que merece

uma investigacao detalhada.
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2.0
1.9+

1.8+

R (10°mT"

1.6

1.5 |
1.0

1.2

14 16
#H(T)

o

1.8 2.0

Figura 5.8 - Dependéncia do coeficiente Hall Ordindrio com o campo magnético aplicado
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5.6.2 - O Coeficiente Hall Anomalo

Uma vez determinado o valor de R, e supondo que este ndo varia com a temperatura,

a dependéncia do coeficiente Hall anomalo com a temperatura pode ser obtida a partir da

equacdo (5.8) para cada um dos campos magnéticos estudados (Figura 5.9).
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Figura 5.9 - Dependéncia do coeficiente Hall anémalo com a temperatura.

A teoria de Karpus-Luttinger prevé que a dependéncia do coeficiente Hall anémalo
com a temperatura esteja associada a resistividade longitudinal p _da seguinte forma:
R{(T)= Ap} (T) (5.9)

onde A é uma constante independente da temperatura.
Para testar essa predicdo, assumimos que esta teoria € valida no regime de altas

temperaturas, na fase paramagnética. Na Figura 5.10 a linha continua ilustra uma estimativa
paraR{"(T) baseada na medida da resistividade longitudinal, p_(T). Observa-se que a
contribuicdo R (T) descreve algumas caracteristicas de R, (T). Entretanto a adi¢do de outro
termo de igual magnitude € claramente necessdria para descrever os resultados obtidos. A

hipétese deste trabalho € que esta contribui¢do adicional a Ry (T") seja devida a quiralidade.
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Figura 5.10 - Coeficiente Hall anomalo (estimado a partir de R =
H

linha continua corresponde a estimativas baseadas na teoria de Karpus-Luttinger.

5.7 - A Contribuicdo Quiral ao Efeito Hall Anomalo do
Ru(Gd)-1212
Segundo mostra a Figura 5.10, o termo necessario para descrever completamente o

efeito Hall anomalo no Ru(Gd)-1212 deve ter sinal oposto a R fL (T) e sua intensidade deve

aumentar fortemente quando a temperatura decresce abaixo de 7, . Na Figura 5.11 sdo

apresentadas as previsdes para o comportamento do coeficiente Hall total segundo a teoria de
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Karpus-Luttinger (linha continua). No limite das temperaturas acima de 7, , na fase

paramagnética, a previsao tedrica € compativel com os dados experimentais, embora haja forte
dispersdo dos dados na representacdo da Figura 5.10. Entretanto, nas proximidades de Ty e,
sobretudo, abaixo dessa temperatura, € evidente a presenca de uma segunda contribui¢do ao

efeito Hall anomalo.
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Figura 5.11 - Variacdo do coeficiente Hall total com a temperatura. A linha continua corresponde a

uma estimativa segundo a teoria de Karpus-Lutthinger (R + Ap> M ,, ) para o efeito Hall em materiais

magnéticos.

5.8 - O Angulo de Hall do Ru(Gd)-1212

Na amostra estudada de RuGd-1212, a cotangente do angulo de Hall nao apresenta
uma dependéncia quadratica com a temperatura no intervalo correspondente a todo o estado

normal, como ocorre em geral com outros cupratos supercondutores. Isso era esperado, uma
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vez que fase normal do RuGd-1212 ocorre uma transi¢do magnética, e a contribuicao andmala
ao efeito Hall também se manifesta no comportamento do angulo de Hall. Entretanto,
conforme observado na Figura 5.12, no regime paramagnético até Ty ~ 133 K, a cotangente
do angulo de Hall comporta-se de forma aproximadamente linear com o quadrado da

temperatura. Abaixo dessa temperatura manifestam-se os efeitos devidos ao ordenamento

magnético.
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Figura 5.12 - Variacdo da cotangente do angulo de Hall total com T°. A linha pontilhada é um guia

para os olhos.
5.9 - Efeito Hall na Fase Supercondutora do Ru(Gd)-1212

A Figura 5.13 mostra a dependéncia do coeficiente Hall total com a temperatura na
fase supercondutora para diversos campos aplicados. Os experimentos foram realizados
segundo o método AC.

Observa-se uma inversdo de sinal do coeficiente Hall antes de se anular em baixas
temperaturas. Essa inversao de sinal foi confirmada com experimentos de efeito Hall através
de medidas seguindo os procedimentos do método DC. Os resultados revelam também que a
constante Hall no estado supercondutor alcanga valores muito mais elevados que no estado
normal. A constante Hall na fase supercondutora atinge um méximo negativo cujo valor
diminui com o aumento da intensidade do campo aplicado. A temperatura em que ocorre este

maximo também decresce com H.
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Figura 5.13 - Variagdo do coeficiente Hall total com a temperatura durante a transicdo
supercondutora. A linha continua é um guia para os olhos.
A origem da inversdo do sinal Hall observada na fase supercondutora do Ru(Gd)-

1212 pode estar relacionada a formacdo de um estado de vértices espontineo™”, estabilizado
abaixo de T, em razdo do ordenamento magnético. Nesse cendrio, haveria uma densidade de
vortices, maior que a induzida pelo campo aplicado, fracamente aprisionados. Esses vortices
se movem sob acdo da forca de Lorentz (ou Magnus) contribuindo para o efeito Hall.
Entretanto, € dificil explicar a inversdo de sinal segundo esse modelo.

11001 ¢ hossivel associar a inversdo

Com base no modelo proposto por Aligia e Gusmao
do sinal Hall em sistemas policristalinos tipo Ru(Eu,Gd)-1212 a condugdo por elétrons nos
planos de Ru-O e inter-planos. Na fase normal a condugdo € realizada majoritariamente por
lacunas nos planos de Cu-O, resultando num coeficiente Hall positivo. Na fase
supercondutora, ndo haveria lacunas livres nos planos de Cu-O, e os vortices ficariam
ancorados nos centros de “pinning’’; resultando a contribui¢do nao dominante por elétrons nos

planos de Ru-O.
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Conclusoes

Neste trabalho realizou-se um estudo experimental das propriedades de
transporte elétrico e da magnetizagdo de uma amostra policristalina do supercondutor
magnético RuGd,SrCu,0g (Ru(Gd)-1212). Em especial, a amostra foi alvo de estudos
de efeito Hall, onde foi possivel a obten¢do da componente Hall andmala.

Em altas temperaturas, o comportamento da resistividade elétrica da amostra
estudada cresce linearmente com a temperatura. Tal comportamento € caracteristico dos
6xidos supercondutores de alta temperatura critica. Entretanto, ocorre uma alteragdo no
comportamento resistivo do Ru(Gd)-1212 em Ty ~133 K, onde se estabelece um
ordenamento magnético nos planos de RuO,. Abaixo dessa temperatura a resistividade
mostra uma tendéncia a crescer com a diminui¢do da temperatura. Verificou-se que a
transicdo resistiva para o estado supercondutor se desenvolve em duas etapas.
Inicialmente, em aproximadamente 48 K, a supercondutividade comeca a se estabelecer
no interior dos grios da amostra (transi¢do de pareamento). Em temperaturas inferiores,
ocorre a transicdo de coeréncia, onde as fases do parametro de ordem dos grdos
individuais correlacionam-se através do acoplamento Josephson intergrao e adquirem
ordem de longo alcance. A transicdo de coeréncia € caracterizada pelo estabelecimento
de um estado de resisténcia nula que, na auséncia de campo magnético, ocorre somente
na temperatura de 28 K. A aplicagdo de campo magnético provoca o alargamento da
transicdo de coeréncia, pois afeta fortemente o acoplamento entre graos, dificultando a
estabilizacdo de uma corrente de percolacdo entre os graos.

Os resultados de magneto-resisténcia entre 0 e 5 T mostram caracteristicas
distintas em diferentes regides de temperatura. Na fase normal, porém abaixo de Ty, a
magneto-resisténcia é inicialmente positiva, passa por um maximo e tende a decrescer
em campos elevados. Na regido da transi¢do resistiva, a magneto-resisténcia cresce
rapidamente em baixos campos aplicados, revelando a supressdo de flutuagdes
supercondutoras intergranulares. Em campos mais elevados, a magneto-resisténcia
cresce de modo menos acentuado em razdo da supressdo da supercondutividade no
interior dos grdos, e mostra uma tendéncia a saturacdo em altos campos. Somente em
temperaturas da ordem de 11 K foi possivel identificar um estado com corrente critica

nao nula.
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As medidas de efeito Hall na fase normal da amostra de RuGd-1212 mostram
que, nessa regido, o coeficiente Hall € positivo, indicando que o transporte ¢ realizado
por lacunas. Observa-se um maximo nas curvas do coeficiente Hall total, Ry, em funcio
da temperatura que corresponde a transi¢do antiferromagnética em 7Ty ~ 133 K. Pode-se
notar que, abaixo dessa temperatura, nas imedia¢des da transicdo supercondutora, o
coeficiente Hall aumenta fortemente com a diminui¢do da temperatura, atingindo um
valor méximo em temperaturas proximas a 50 K. Abaixo desse mdximo, a intensidade
do coeficiente Hall diminui abruptamente, invertendo seu sinal antes de se anular em
temperaturas bem inferiores a 7, =40 K.

O efeito Hall anomalo observado no RuGd-1212 apresenta indicios da existéncia

de um mecanismo de transporte associado a efeitos de quiralidade. A diferenca entre o

comportamento do coeficiente Hall an6émalo medido, R (), e a estimativa

determinada a partir da teoria de Karpus-Luttinger, R{"(T), indica que é necessario

considerar a existéncia de uma contribui¢do suplementar para descrever os dados
obtidos. Essa contribuicdo é atribuida a quiralidade associada ao “canting” dos
momentos magnéticos do Ru. As caracteristicas desse termo estdo qualitativamente de
acordo com predicdes tedricas”’", bem como o efeito Hall medido em outros sistemas
onde momentos magnéticos ndo colineares estio presentes*H7],

Diminuindo a temperatura através de 7, observa-se uma mudanca de sinal no
coeficiente Hall. Essa inversdo de sinal € caracteristica na maioria dos cupratos
supercondutores de alta temperatura critica. A origem desse efeito ndo é bem
compreendida. Alguns autores a tem atribuido ao movimento de vértices de Abrikosov.
No caso do Ru(Gd)-1212, onde vértices espontaneos possivelmente estdo presentes em
razdo da componente ferromagnética, na magnetizacdo da amostra, este efeito seria
particularmente pronunciado, como de fato é observado. Outras origens, porém, t€m
sido atribuidas a inversdo de sinal Hall na transicdo supercondutora, tais como
flutuagdes termodindmicas, condugdo por duas correntes e outros. No caso do
Ru(Gd)-1212 em particular, a possibilidade de formacdo de polarons ferromagnéticos
implica na ocorréncia de condugdo por elétrons nos planos de Ru-O, e entre esses
planos. Se tal corrente dominar em temperaturas imediatamente inferiores a 7., uma

inversao do sinal do coeficiente Hall seria esperada.
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