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Transiciéon de fase de primer orden liquido-
solido sin cambio de simetria estructural

Yanina Fasano y Francisco de la Cruz

Presentamos un andlisis critico del comportamiento de la estructura de vortices
superconductores en presencia de potenciales topoldgicamente desordenados.
Enfatizamos la discusion en términos del tipo y orden de las transiciones de fase en el
sistema de vortices y su relacion con el andlisis topologico de la estructura correspon-

diente.

Un sistema de vortices su-
perconductores interactuando
con un potencial desordenado es
un ejemplo paradigmatico del
comportamiento de sistemas
elasticos condensados en subs-
tratos [1].

La red cristalina de vdrtices
esta constituida por lineas de
fluyjo magnético asociadas a
corrientes eléctricas supercon-
ductoras que originan y conser-
van cuantos de flujo magnético
[2]. La densidad de corriente
eléctrica asociada al vortice se
expresa como J = [F(r)2 e v(r),
donde ¥(r) es el parametro de
orden que determina la densidad
de electrones superconductores,
ny(r) = [Y(r)P? y v(r) es la velo-
cidad [2] de los mismos en el
punto r. El campo de velocida-
des diverge hacia el centro del
vortice, r = 0, donde ¥(r) se
anula y define la singularidad
topologica del vértice.

La estructura interna de un
vortice queda determinada por las dos distancias que carac-
terizan las propiedades superconductoras: la longitud de
penetracion, A(T), que describe el rango espacial de varia-
cion del campo magnético y la longitud de coherencia, &(T),
que se asocia a la extension espacial del nucleo de la singu-
laridad [2].

Las propiedades de un vortice ponen de manifiesto las
caracteristicas basicas de la teoria fenomenoldgica de Ginz-
burg y Landau. El analisis de la respuesta del sistema de vor-
tices nucleado en materiales reales permite ampliar el cono-
cimiento de aspectos fundamentales de un problema mas
general: el estudio de redes elasticas depositadas en un subs-
trato [3].

Debido a que A(T) y &(T) son distancias bastante mayo-
res que la separacion entre atomos, suele aproximarse al sus-
trato como un material con simetria continua. Como conse-
cuencia de la interaccion electromagnética repulsiva entre
vortices y la "presion" ejercida por el campo magnético apli-

ductor Bi,Sr,CCu,0Oy.
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Transformacion de simetria en la red de vértices: de la estruc-
tura hexagonal intrinseca a la cuadrada inducida por un po-
tencial artificial de anclaje. Imagen obtenida mediante deco-
racion magnética de vortices realizada a 4.1K en el supercon-

cado, la red de vortices en un
substrato ideal es hexagonal [4]
con el parametro de red deter-
minado por la induccién mag-
nética B = n®_, donde n es la
densidad de vortices por unidad
de area y Fo el cuanto de flujo.
Debido a la presencia de defec-
tos en la estructura atomica del
substrato, la red de vortices
pierde la simetria de traslacion
continua. Un defecto puntual en
la estructura atomica modifica
localmente sus propiedades
electronicas y suele deprimir
Y(r) en una distancia no menor
que &(T). La presencia de
defectos genera potenciales de
anclaje que actuan sobre el
nucleo de los vortices cuando la
distancia entre ellos es del
orden del rango de fuerzas de
los defectos, &(T). La distribu-
cion al azar de defectos a lo
largo de un vortice induce des-
plazamientos locales aleatorios.
La geometria final del vértice
resulta de un balance energético: el aprovechamiento de la
energia de anclaje se compensa con el incremento de su
energia de linea [3]. Extendiendo este concepto a la red de
vértices, si las deformaciones del parametro de red son sufi-
cientemente grandes se generaran defectos topologicos para
relajar el exceso de energia elastica acumulada.

La estructura de vortices no sufre distorsiones solo por la
presencia de potenciales de anclaje, ya que la energia térmi-
ca compite con la energia de anclaje para inducir "desorden"
[3] en los superconductores de alta temperatura critica [5],
T,. Por el contrario, se puede disminuir el desorden disefian-
do centros de anclaje de diametro &(T) y de longitud igual a
la del vortice. En este caso, el aprovechamiento de la energia
de anclaje tiende a hacer mas rigido al vortice y la contribu-
cion al desorden por efecto térmico a una dada temperatura
se vera disminuida [3]. Estos defectos, denominados colum-
nares [6], son creados bombardeando el material con iones
pesados de alta energia.
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El sistema de vortices ofrece una gran riqueza para el
estudio de la respuesta de estructuras elasticas a la presencia
de potenciales de interaccion. Se puede controlar, con la sim-
ple sintonia del campo magnético, las constantes elasticas de
la red, la densidad relativa de vortices y centros de anclaje y
estudiar la interaccion de estructuras conmensuradas o
inconmensuradas de vortices con potenciales artificiales de
anclaje [7].

Las técnicas de observacion de estructuras de vortices
son variadas y adecuadas a distintos rangos de campos y
temperaturas: difraccion de neutrones [8], técnicas magneto-
opticas [9], microscopia por efecto tinel (STM) [10],
microscopia electronica [11], etc. En este trabajo mostrare-
mos resultados obtenidos utilizando la técnica de decoracion
magnética de Bitter [12] que, aunque su uso esta limitado a
campos magnéticos bajos, resulta de gran utilidad por la
posibilidad de observar con precision de un vortice grandes
extensiones de muestra.

Problema y diagrama de fases unificado

Propuesta teodrica

Las bases de la descripcion de la estructura de vortices en
presencia de un sistema denso de defectos puntuales fueron
establecidas por Larkin y Ovchinnikov (LO) [13], quienes
correlacionaron la estructura de vortices, fendmeno estatico,
con la fuerza necesaria (corriente critica) para sacarlos de los
centros de anclaje. Segun la propuesta, el maximo volumen
de la estructura de vortices que soporta deformaciones elés-
ticas es aquel delimitado por desplazamientos relativos de
vortices de magnitud igual o menor al rango de fuerza del
potencial de anclaje, E(T). Esta condicion determina el volu-
men de correlacion, V. Cuando la energia eldstica iguala la
energia provista por una fuerza exterior ejercida sobre ese
volumen los vértices se desanclan. Cuanto mayor sea el
volumen, menor serd la fuerza necesaria para desacoplar
espacialmente la estructura de vortices de la distribucion de
defectos. La red ideal posee un volumen critico infinito, la
fuerza critica se anula. Por ser una teoria elastica, no puede
predecir cual sera la estructura de vortices a distancias que
exceden las contenidas en el volumen de correlacion. Es de
imaginar, y muchos asi lo hicimos, que a distancias que
superen el volumen de correlacion se induciran defectos
topoldgicos en la red de vortices [14] (proliferacion de dis-
locaciones), sugiriendo una estructura policristalina de vor-
tices.

Experimentos midiendo fuerzas criticas [15] dieron
apoyo a la teoria de LO y a la suposicion, no incluida en ella,
de una estructura policristalina [16] de vortices asociada a la
presencia de desorden puntual.

Efecto pico y transicion de fase como parte del
problema

Uno de los mayores éxitos de la teoria de LO [14] fue la
explicacion formal del "efecto pico" [17]. Este fenomeno se
manifiesta por un rapido incremento de la corriente critica, I
(H,T), al aproximarse [18] al campo critico, H,, (T), en el
cual el material "transiciona" a la fase normal e I se reduce

REF Marzo-Abril 2003

Temas de Fisica

a cero, ver Fig. 1. Dentro de la imagen teorica un maximo de
corriente critica implica [14] un valor minimo de V.

El aumento de Ic sugiere que los granos del "policristal"
disminuiran de tamafio, i.e., la cantidad de defectos topold-
gicos en la red de vortices aumentara en el pico. Esta vision
motivd que varios investigadores [19,20] sugirieran que el
efecto pico es consecuencia de una transicion de fase termo-
dindmica estructural orden-desorden. La transformacion se
haria desde una fase ordenada a campos o temperaturas
menores a los determinados por H,(T), donde se produce el
pico, a una fase amorfa para campos o temperaturas mayores
[7], ver Fig. 1.

Figura 1. Efecto Pico en NbSe,: corriente critica en funcion de
la temperatura para campos magnéticos de 1.7, 1.5, 1.0 y 0.65 kOe.
Detalle: configuracion de contactos Corbino utilizada para medir.

La interpretacion sugerida implica una nueva linea en el
diagrama de fases H-T. Un diagrama de fases tipico, inclu-
yendo esta transicion, se muestra [19, 21] en la Fig. 2 (a)
para NbSe,. En este caso, la linea H(T) se determiné a
través de mediciones de resistividad eléctrica usando la con-
figuracion de contactos Corbino, ver detalle Fig. 1.

Fusion de la red de vortices, otra componente
del problema

Los superconductores de alta Tc muestran otro ingredien-
te que aporta riqueza al diagrama de fases. La energia térmi-
ca compite y, en algiin rango de temperaturas, domina a las
otras dos energias caracteristicas del sistema: interaccion
vortice-vortice e interaccion vortice-defecto. Como resulta-
do, se detecta una transicion liquido-solido [22] de vértices
a una temperatura T(H), Fig. 3 (a). En monocristales super-
conductores de alta calidad esta transicion es de primer
orden [24] y usualmente lleva asociada un cambio de
simetria estructural de desorden (liquido) a orden (so6lido
cristalino). El sistema de vortices no parecia ser una excep-
cion.

Concentramos nuestra discusion en el material
Bi,Sr,CaCu,04 (BSCCO-2212), con T, = 90 K, donde la
transicion de fases de primer orden tiene lugar en un rango
de campos adecuados para el uso de la decoracion magnéti-
ca en el andlisis estructural del sélido de vortices.
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Figura 2. (a) Diagrama de fases H-T para NbSe, dopado con Fe
obtenido a través de mediciones de transporte. He,(T) es el campo cri-
tico superior a partir del cual el material es normal. La linea HP(T) es
la que determina la transicion entre las fases de solido de vortices orde-
nado y desordenado. La fase desordenada presenta una reentrancia a
bajas temperaturas para campos menores a 1.2 kOe. (b) Triangulacion
de Delaunay de la estructura de vortices observada mediante decora-
cion magnética a 4 Ky 36 Oe. Se observa la naturaleza policristalina
de la estructura correspondiente al sélido de vortices desordenado.

Experimentos de decoracion magnética y de difraccion
de neutrones mostraron que el BSCCO-2212 tiene una
estructura ordenada en su fase solida. La Fig. 3 (b) muestra
la decoracion magnética de una red cristalina de vértices a 4
K en un campo de 36 Oe. Por otra parte, los vortices se
nuclean en un substrato que contiene defectos atdmicos pun-
tuales. Teniendo en cuenta la vision policristalina inducida
por la teoria de LO [14], esperariamos que la presencia de
desorden en el potencial de anclaje indujera una estructura
policristalina similar a la observada en NbSe,.

Extension de la teoria, Vidrio de Bragg

Trabajo tedrico reciente [23] describe un nuevo estado de
la materia de vértices, Vidrio de Bragg, que podria resumir
en un diagrama de fases unificado [7] la descripcion de la
transicion de primer orden asociada al efecto pico y la tran-
sicion liquido-sélido de vortices. Se muestra que la estructu-
ra de menor energia libre de una red de vortices, en presen-
cia de un potencial de anclaje aleatorio, posee orden de quasi
largo alcance. De esta forma se descarta la estructura poli-
cristalina como estado fundamental. Resultados de difrac-
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Figura 3. (a) Diagrama de fases H-T para BSCCO-2212. La tran-
sicion de primer orden H{T) separa el liquido de vortices del Vidrio de
Bragg. Otras lineas de transicion separan el Vidrio de Bragg del soli-
do desordenado a campos altos y del sélido congelado a temperaturas
bajas.[32] (b) Triangulacion de Delaunay del Vidrio de Bragg.

cion de neutrones [25] y decoraciones magnéticas [26], ver
Fig. 3 (b), apoyan la existencia de este nuevo estado de mate-
ria condensada. La estructura es similar a la cristalina del
estado ideal, donde los voértices muestran desplazamientos
inducidos por la presencia del anclaje pero suficientemente
pequefios como para evitar la induccion de defectos topolo-
gicos en la red.

Resultados previos

Mediciones de resistencia eléctrica utilizando la geo-
metria de contactos Corbino detectaron [20] que el pico en
I, usualmente ancho, se transforma en abrupto. Este com-
portamiento se asocid a la existencia de una transicion de
primer orden entre una estructura quasi ordenada de Vidrio
de Bragg y un sélido amorfo [7, 20]. Sin embargo, no se dis-
ponia de una observacion directa de la estructura. Esto cons-
tituyd el estimulo para nuestro trabajo, proponiéndonos
observarla en ambas fases [18, 21].

Antes de describir nuestros experimentos en NbSe2, dis-
cutiremos resultados preliminares en BSCCO-2212 que
ponen de manifiesto dificultades para corroborar el diagrama
de fases unificado [7]. Llamo6 nuestra atencidon que la transi-
cion de primer orden liquido-solido en T, (H) era robusta
[27, 28] ante la presencia de una densidad baja de defectos
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columnares. Esto contrasta con el hecho generalmente reco-
nocido que defectos columnares inducen el Vidrio de Bose
[29] a través de una transicidon de segundo orden. La topo-
logia de esta fase corresponderia a una estructura de vorti-
ces localizados sobre la distribucion aleatoria de columnares.

Una posibilidad, que parece conciliar el hecho de soste-
ner una transicion de primer orden en presencia de columna-
res, seria que la respuesta dinamica del liquido ante la pre-
sencia del potencial del columnar puede inducir, en prome-
dio, un endurecimiento de la estructura, dando lugar a un
solido cristalino mas estable. Con un objetivo similar al que
nos motivo a observar la estructura en el efecto pico, nos
proponemos visualizar la topologia del sdlido de vortices y
de esta forma verificar si el Vidrio de Bragg es condicion
necesaria para que tenga lugar la transicion de primer orden.

Técnicas experimentales

Analizamos la relacion entre la estructura topologica de
la red, visualizada mediante decoracién magnética de vorti-
ces [13], y las transiciones de fase detectadas con medicio-
nes de transporte y magneto-Optica diferencial [30]. La
estructura de vortices se hace visible depositando sobre la
superficie de la muestra nanoparticulas de Fe (de diametro
del orden de 100 A). Como cada monticulo de Fe deposita-
do indica la posicion de un vortice en la muestra, esta técni-

Figura 4. (a) Diagrama de fases H-T para BSCCO-2212 con
defectos columnares. Se muestran las lineas de fusion que separan el
liquido y el sdlido de vortices, H(T), para muestras sin irradiar y con
densidad de columnares By, = 10, 50 y 100 G. Las lineas de transicion
de primer orden se muestran en trazo continuo y las continuas en trazo
punteado; el punto critico (PC) se marca con un circulo. Detalle:
esquema de la mascara utilizada para irradiar con defectos columnares.
(b) Triangulacion de Delaunay de la estructura policristalina obtenida
a 40 G en la muestra con B; = 10 G. (c) Decoracion de la estructura de
vortices a 30 G en la muestra con Bg, = 50 G.
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ca puede ser utilizada como "magnetémetro" digital. La
induccion magnética B = n @, en la muestra se mide con-
tando el numero de vortices por unidad de area, n.

Las decoraciones se hacen a 4 K, luego de enfriar la
muestra en presencia de campo (proceso field cooling, FC)
aplicado en la direccion paralela al eje ¢ del cristal. Los
experimentos verifican que B es uniforme en toda la mues-
tra. Mediciones de magnetizacion muestran que la induccion
magnética en FC se congela a una temperatura muy cercana
a la correspondiente a la transicion superconductora, T,(H),
en NbSe, y en la proximidad de la linea de solidificacion, T,
(H), para BSCCO-2212.

Las muestras estudiadas son cristales de NbSe, (T,=5.7
K) y de BSCCO-2212 (T, ~ 90 K). En el caso de este Gltimo
material se utilizan muestras tal como fueron crecidas y
otras a las que se les introdujo defectos columnares [33] en
la direccion del eje ¢ del monocristal. Las zonas irradiadas
fueron seleccionadas mediante una mascara, ver detalle en la
Fig. 4, para poder comparar las estructuras de vortices en las
zonas con y sin defectos. Los resultados que se muestran en
este trabajo corresponden a densidades de columnares por
unidad de area, n, = Bg/®,;, donde By se conoce como
campo de "matching", de B =5, 10, 50 y 100 Gauss.

Orden-desorden?

Se realizaron decoraciones magnéticas en muestras de
NbSe, que muestran el efecto pico en I ,(H,T) [18, 19y 21].
Resumimos los resultados mas relevantes, analizando las
decoraciones en la muestra que mostro la transicion[19,21]
en I (T,H) interpretada como de primer orden. El diagrama
de fases, incluyendo la linea H,(T), se muestra en la Fig. 2
(a). Es de resaltar la reentrancia de la fase desordenada, tal
como lo muestra la dependencia en temperatura de Hy(T) a
un campo de 1.2 k Oe.

En la Fig. 2 (b) mostramos los resultados de la decora-
cion realizada a 4 K en un FC a 36 Oe, en la region del dia-
grama de fases que sugiere una estructura desordenada. La
triangulacion de Delaunay resulta de unir cada vortice con
sus proximos vecinos. Las zonas grises contienen vortices
que no poseen coordinacion seis (defectos topologicos). La
estructura pone en evidencia que la fase denominada desor-
denada no corresponde a un amorfo como se habia sugerido
[7]. En Ia Ref. 21 se mostrd que la aplicacion de la técnica
de "recocido" (FCR) [31] a 4 K tiende a agrandar el tamafio
de los granos del policristal. El recocido resulta mas eficien-
te [21] al aplicarlo a temperaturas mayores, mostrando que la
estructura policristalina obtenida en experimentos FC no es
de equilibrio y que las dimensiones de los granos estan deter-
minadas por mecanismos de nucleacion y crecimiento de un
cristal en un medio viscoso. En consecuencia, la capacidad
de observar la estructura de la denominada fase desordena-
da, con resolucion de un vortice, nos permite eliminar la fre-
cuente sugerencia de que la estructura sea amorfa y desvin-
cular la transicion de fase propuesta con un cambio de
simetria topoldgica.

Discutimos ahora la estructura del estado sélido de vorti-
ces que resulta de la transicion liquido-sélido [32] de primer
orden, que suele tomarse como ejemplo de transicion de fase
con cambio de simetria topoldgica. Las decoraciones magné-
ticas en monocristales pristinos de BSCCO-2212 ponen de
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manifiesto la naturaleza ordenada de la estructura del sélido
de vortices, el vidrio de Bragg, ver Fig. 3 (b).

La influencia de los defectos columnares en la curva de
fusion, H(T), para distintas dosis de irradiacion, se muestra
en la Fig. 4 (a)[28] (B, =de 10, 50 y 100 G). Es evidente que
la irradiacién hace mas estable al solido de vortices e intro-
duce modificaciones en el orden de la transicion: mientras
que para By, = 10 G se sostiene la transicion de primer orden
en el rango de campos accesible, para Bg= 50 G se detecta
un punto critico (PC) en 70 G, donde la transicion deja de ser
de primer orden para transformarse en continua a campos
mayores, y para B4, = 100 G la transicion es continua en todo
el rango de campos.

El aumento de T; (H) podria corresponder al endureci-
miento de la estructura de vortices inducido por la presencia
de los defectos columnares, mientras que la aparicion de la
transicion continua indicaria la influencia del desorden aso-
ciado a la distribucion al azar de columnares. Basta observar
el diagrama de fases para detectar una posible contradiccion.
El efecto del desorden debiera ser mas importante cuando el
numero de defectos columnares excede al de vortices, B <
Be. Sin embargo, se verifica que la persistencia de la transi-
cion de primer orden se produce en ese rango de campos, a
temperaturas mayores que las correspondientes al PC.

La aclaracion de la posible contradiccion requiere la
observacion de la estructura del estado s6lido en muestras
irradiadas. La estructura del sélido de vortices a 50 G para la
muestra Bg = 10 G se muestra en la Fig. 4 (b); resultados
similares se observan para decoraciones a 10 y 80 G. Un ané-
lisis detallado[33] de la topologia muestra que el solido de
vortices, en presencia de una baja densidad de columnares,
tiene una estructura diferente a la del Vidrio de Bragg.
Corresponde a una estructura intrinsecamente policristalina,
con una distribucion de tamafio de grano determinada por la
densidad de defectos. Esta conclusion se confirma por la
estabilidad de la estructura policristalina al aplicar la técnica
de recocido [31]. En consecuencia, vemos que para By, = 10
G la estructura policristalina corresponde al equilibrio de la
fase solida obtenida a través de una transicion liquido-solido
de primer orden.

La decoracion magnética de la muestra con Bg = 100 G,
donde la transicion liquido-sélido es continua, muestra una
estructura [33] amorfa para campos entre 10 Gy 80 G (maxi-
ma densidad resuelta mediante decoracion). Se detectan
fluctuaciones locales de la densidad de vértices del orden de
25%, la fraccion de vortices con coordinacion 6 es solo del
50% y no se observan regiones cristalinas. Pareciera verifi-
carse que cuando la transicion es de primer orden se produ-
ce un cambio de estructura, mientras que la transicién conti-
nua no requiere una transformacion de simetria estructural.
En la transicién de fase continua el cambio de simetria
corresponderia a la asociada al Bose Glass[29].

Es interesante investigar la estructura de vortices en la
muestra con Bg = 50 G, donde la transicion liquido-sélido
para B < By, es de primer orden. De ser policristalina, se
verificaria que la estructura y el orden de la transicion estan
correlacionados. Por el contrario, la estructura a 30 G que se
muestra en Fig. 4 (¢), corresponde a un sélido amorfo, sin
regiones con simetria cristalina. Estos resultados prueban
que la transicion de primer orden no implica, necesariamen-
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te, un cambio de simetria estructural al pasar del liquido al
solido. Muestran que la estructura queda univocamente
determinada por la relacion B/Bg, independientemente del
orden de la transicion, poniendo de manifiesto que la exis-
tencia del Bragg Glass no es condicion necesaria para la
transicion de primer orden.

En resumen, las transiciones de fase orden-desorden, el
efecto pico y la linea de fusion, no deben ser necesariamen-
te asociadas a un cambio de simetria estructural de la red de
vortices. Como consecuencia, seflalamos la necesidad de
reconsiderar el origen microscopico de las transiciones de
fase propuestas y su correlacion con la topologia del solido
de vortices.
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