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Resumo

A presente dissertacdo consiste na realizacdo de um estudo experimental de
magnetometria DC sobre os efeitos da desordem quimica na densidade de energia
cinética, K(T,B), de condensacdo dos pares de Cooper do supercondutor
YBa,Cu3;0,_5, sobre o ponto de vista do Teorema Virial da Supercondutividade
(TVS). Para tanto, foram produzidas amostras monocristalinas e policristalinas de
Y,y Ca,Ba,Cuz0;_5 (x = 0,0,01 e 0,005) e YBay 75515,5Cu30,_s, as quais tiveram o
comportamento da magnetizacdo de equilibrio registrado para pgH <5T. A
densidade de energia cinética foi determinada a partir da aplicacdo da expressao
Ks(T,B) = —M.B. A substituicdo parcial do Y por Ca e do Ba por Sr, produziu um
decréscimo na temperatura de transicao critica das amostras e também introduziu
um carater inomogéneo a dindmica de fluxo magnético destas. O comportamento de
K;(T,B) em funcdo da temperatura caracteriza-se por apresentar um valor maximo
para T < T, o qual passa a decrescer assintoticamente a medida em que T — T, até
anular-se em T =T,. O comportamento anterior foi verificado para todas as
amostras pesquisadas. A aplicacdo de campo magnético aumenta sensivelmente a
intensidade de K(T,B). A dopagem com atomos de Ca e Sr produz uma reducao
significativa da intensidade de K;(T,B) quando comparado ao sistema puro. O
comportamento de K (T,B) para uyH =2,5T é descrito satisfatoriamente pela
aplicacdo do formalismo de Abrikosov ao TVS. Entretanto, para uoH <2,5T,
contribuicdes a energia cinética do condensado supercondutor correspondente a
regido de campos intermediarios tornam-se relevantes. Neste cenario o
comportamento de Ks(T, B) passa a ser descrito pelo formalismo de London, cuja a
aplicacao permitiu a obtencdo de uma estimativa para parametros supercondutores
como o comprimento de penetracdo, 0 campo critico superior e o parametro efetivo
G-L. A analise dos valores obtidos para os parametros anteriores sugere que uma
contribuicdo adicional a densidade de energia cinética do condensado
supercondutor, relativa ao carater granular supercondutor das amostras, pode

desempenhar um papel relevante para o comportamento de Ks(T, B).



Abstract

This work has the aim of execute an DC magnetization experimental study
about chemical disorder effects on the kinetic energy density, K¢(T,B) of Cooper
pairs of the YBa,Cuz0,_s superconductor in the light of superconductivity virial
theorem (SVT). The Y;_,Ca,Ba,Cu3;0,_s (x = 0,0,01 e 0,005) and
YBay 75510,25Cu3z0;_s ceramic and single crystals samples were prepared and its
equilibrium DC magnetization was recorded to ugH < 5 T. The kinetic energy density
was colleted by the application of the Ks(T, B) = —M.B_ The partial substitution of the
Y for Ca and Ba for Sr produces a lower transition temperature value and introduces
a inhomogeneous character to the samples flux dynamic. The Ks(T, B) pehavior as a
temperature function is characterized by a maxim intensity value to T <Tc¢ that
decreases as T = Tc until become zero at T = Tc. The magnetic field application

increases the Ks(T, B) intensity. The Ca and Sr chemical doping lowers the Ks(T,B)

intensity as compare to the pure sample. When #oH = 25T gare applied the Ks(T, B)

behavior is successively described by Abrikosov’s approach to the SVT. By another

hand when #oH < 2,5T are applied the Ks(T, B) behavior is successful described by
London’s approach to the SVT. The application of the London’s approach to the

Ks(T, B) understanding permitted to obtain a estimation of the penetration deep, the
upper critical field and the G-L effective parameter values. The critical analysis of the
last data indicates that an additional contribution to the superconductor condensate
kinetic energy density originated from the granular character of the samples must be
considerate.
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Introducéo i

Introducao

O estudo da densidade de energia cinética, K¢(T, B) vem sendo empregado
como uma ferramenta relevante na busca da compreensdo dos mecanismos
responsaveis pela transicdo condutor normal - supercondutor em supercondutores
de alta temperatura critica (HTSC, sigla em inglés).® Especificamente, o seu
estudo fornece informacdes que colaboram para a qualificacdo do comportamento
do parametro de ordem supercondutor nas proximidades da temperatura critica de
transicdo, fornecendo, portanto, informacdes relevantes a respeito do
comportamento desta grandeza que é tida como fundamental para a elaboracao de
uma proposta tedrica que elucide 0 mecanismo responsavel pela
supercondutividade nos HTSC.™

Segundo a teoria BCS, o estado eletrbnico dos supercondutores adquire
energia cinética durante a condensacdo do estado normal para o supercondutor.
Resultados provenientes de experimentos de radiacdo infravermelho e de
refletividade Optica revelam larga transferéncia do montante espectral para o
condensado superfluido nos HTSC.”? Esta transferéncia seria proveniente da
atuacdo de um mecanismo motor associado a energia cinética planar do
condensado. Tais medidas Opticas apresentam o0s seus resultados fortemente
dependentes da qualidade da superficie refletora empregada. Em particular, a
obtencado de bons dados a partir da aplicacdo de técnicas de refletividade requer que
o material pesquisado tenha uma superficie limpa e homogénea o que no caso de
supercondutores é muito dificil de configurar.

Uma alternativa para a obtencdo de Ks(T,B) frente as limitacbes descritas

no paragrafo anterior seria a aplicacdo do teorema virial da supercondutividade
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(TVS) a resposta reversivel da magnetizacdo DC de supercondutores do tipo Il, o
qual sob este ponto de vista fornece K;(T,B) = —M.B.

Neste contexto, a obtencédo de Kg(T,B) se daria a partir da aplicacdo do
referido teorema ao comportamento reversivel da magnetizacdo DC “zero field
cooled”, M- (T, H) e “field cooled cooling”, Mr.- (T, H) obtidas a partir da realizacdo
de medidas experimentais de magnetometria. Nesta técnica a qualidade da
superficie do material ndo influencia de maneira significativa os resultados obtidos
experimentalmente como no caso das técnicas de radiacédo e refletividade.

Na literatura, escassos sdo os trabalhos que empregam o TVS na
determinacdo de K (T,B). Estudos realizados com SmBa,Cu,0,_s* policristalino
mostram que efeitos de granularidade provenientes da microestrutura das amostras
afetam o comportamento de Ks(T, B), o que em determinadas situacdes impede que
a teoria de Abrikosov seja aplicada na integra para a interpretacdo do
comportamento de alguns parametros supercondutores, como 0 campo magnético
critico superior, H¢,(T), mas sim, estimar o parametro efetivo GL, k.rr. Porém, a
descricdo de Kg(T,B) por meio da aproximacdo de London (aproximacgdo por
campos intermediarios), possibilita estimar o campo critico superior € 0 comprimento
de penetracdo na regido de temperaturas proximas a T;, obtendo-se valores
préximos aos esperados teoricamente. 6711

Motivados pela premissa de ampliar este quadro de caracterizagcéo
experimental do comportamento de K (T,B) sob a perspectiva do TVS em
supercondutores do tipo Il € que propusemos a realizacdo de um estudo
experimental focado em elucidar a maneira que os efeitos provenientes da inducao
de pressdo quimica da dopagem por lacunas na estrutura de supercondutores
policristalinos e monocristalinos de YBa,Cu;0,_s afetam o comportamento de
K (T, B) neste sistema.

Para tanto, foram preparadas amostras monocristalinas de Y,_,Ca,Ba,Cu30;_s
(x =0,0,01) e YBay;55125Cuz0,_s € policristalinas de Y;_,Ca,Ba,Cuz0;_s, (x =
0, 005e ¥YFal,75570,25Cu307-0.

A densidade de energia cinética foi obtida por meio da aplicagdo do TVS ao
comportamento reversivel da magnetizacdo DC “zero field cooled”, M,:-(T,H) e
“field cooled”, Mgc-(T,H) nas amostras monocristalinas e policristalinas de

YBa,_,Sr,Cuz0,_5 € Y,_,Ca,Ba,Cuz0,_s, ONde a susbtituicdo parcial do Ba por Sr e
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do Y por Ca foram responsaveis em proporcionar os efeitos de pressdo quimica
sobre as estruturas.

Do estudo do comportamento da energia cinética frente as aproximacdes de
Abrikosov e London foram possiveis obter valores de parametros importantes da
supercondutividade, tais como: comprimento de penetracdo, A, campo critico
superior, uyH, e parametro efetivo G-L, k.. Tais parametros vao de encontro com
valores reportados pela literatura.[’**!

A presente dissertacdo esta estruturada da seguinte maneira:

No Capitulo 1 sdo apresentadas as propriedades basicas dos HTSC assim
como a contextualizacao de tépicos relevantes sobre K;(T,B), tendo como objetivo
fornecer a fundamentacéo tedrica necesséria para a interpretacdo dos resultados
experimentais relativos ao fendémeno pesquisado.

No Capitulo 2 sdo apresentadas algumas das particularidades do sistema
estudado YBa,Cuz0,_s, focalizando, principalmente, efeitos que as substituices
parciais do sitio do Ba por Sr e do sitio do Y por Ca causam na estrutura cristalina e
no comportamento da temperatura critica, T, e, em especial, como estas variacées
irdo influenciar o comportamento da densidade de energia cinética do sistema
YBa,Cu3z0_s.

No Capitulo 3 séo discutidas as técnicas e 0os procedimentos experimentais
utilizados na producdo e caracterizacao estrutural, superficial e magnética dos
monocristais e policristais de YBa,Cu;0,_s dopadas quimicamente.

No Capitulo 4 sdo apresentados os resultados provenientes das medidas de
caracterizacdo estrutural, superficial e magnética, empregando as técnicas de
analise e os modelos tedricos relatados ou discutidos nos capitulos anteriores para a
obtencdo de parametros importantes, tais como: comprimento de penetracdo, A(T),
comprimento de coeréncia, ¢(T), campo critico superior, B, (T) e o parametro de
Ginzburg-Landau, k, para a caracterizacado do estado supercondutor nas amostras
em questao.

Por fim, sdo apresentadas as conclusfes deste estudo.
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Capitulo 1

A Densidade de Energia Cinética Supercondutora

Este capitulo estd destinado a contextualizacdo do tema densidade de
energia cinética supercondutora, Ex tendo como obijetivo principal o fornecimento de
subsidios tedricos que colaborem para a analise e interpretagcdo do comportamento
de Eg (T,B) obtido a partir de medidas de magnetizacdo DC. Buscando o
cumprimento desta finalidade estruturou-se este capitulo da seguinte maneira:
inicialmente sera feita uma breve discussdo sobre algumas das propriedades gerais
de um supercondutor do tipo Il, onde se dara énfase a apresentacdo de teorias e
conceitos que sdo empregados na compreensdo fenomenologica do estado
supercondutor nesses materiais. Particularmente neste item, sdo destacados a
teoria de Ginzburg-Landau e o seu interrelacionamento com o conceito de parametro
de ordem supercondutor aplicado a descricdo do condensado supercondutor e por
consequéncia, a prépria Ex (T, B). No fechamento deste sera apresentado o teorema
virial da supercondutividade (TVS), cuja concecdo permite que a obtencdo do
comportamento de Ex (T,B) seja realizado a partir do comportamento da

magnetizacdo DC em materiais supercondutores do tipo Il.
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1.1- Supercondutividade e Materiais Supercondutores:

Fundamentacéo Basica

1.1.1- Resisténcia Nula e Diamagnetismo Perfeito

Os supercondutores sao caracterizados como materiais que apresentam
resisténcia elétrica nula e diamagnetismo perfeito. Na Fig. 1.1 estd ilustrado o
comportamento da resisténcia elétrica em fungédo da temperatura para o mercurio

sélido, o primeiro material a exibir resisténcia elétrica nula, quando atingida uma
determinada temperatura.

015

0.125 o0

010

0075

003

Resisténcia (Ohms)

0.025

o.00 Qoo
40 4.1 4.2 42 44

Temperatura (Kelvin)

Fig.1.1 — Comportamento da resisténcia elétrica em fun¢éo da temperatura para o mercurio s6lido.™®

De acordo com a Fig. 1.1 a resisténcia elétrica do mercurio se anula em uma
temperatura de aproximadamente 4,2K. Esta temperatura recebe a denominacéo de
temperatura critica, T,. Este fendmeno foi observado pioneiramente por Kamerlingh
Onnes, em 1911, que o denominou por supercondutividade.™® A partir dai a
resisténcia elétrica nula tornou-se uma das propriedades que o material deve

apresentar para ser classificado como supercondutor.
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A outra propriedade é o efeito Meissner-Ochsenfeld.*®*"] Esta se encontra
fundamentada no fato de que um supercondutor na presenca de um campo
magneético fraco se comporta como um diamagneto perfeito, ou seja, apresenta
inducdo magnética nula no seu interior em T <T,, conforme encontra-se

representado na Fig. 1.2.

TS
H

>T

Fig. 1.2 — Representacdo esquematica do efeito Meissner.[*®

De acordo com a Fig. 1.2, para T > T, o material encontra-se totalmente
penetrado pelo campo magnético. Este comportamento muda radicalmente para
T <T, quando as linhas de campo magnético sdo expulsas do interior do
supercondutor. A justificativa deste efeito esta fundamentada no surgimento de
supercorrentes que se estabelecem na superficie da amostra de forma a produzir
uma inducdo magnética que promova o cancelamento do fluxo de campo magnético

no interior do material.*"**!

1.1.2- Os Pares de Cooper

A rapida diminuicdo da resisténcia elétrica até seu desaparecimento em
T = T,, observado para a amostra de mercurio da Fig. 1.1, é atribuida em parte a
formacao dos pares Cooper 0os quais séo tidos como 0s agentes responsaveis pela

conduc&o eletronica no estado supercondutor. 62021
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De uma maneira bastante simplificada pode-se conceber um par de Cooper
como sendo constituido por dois elétrons os quais, sobre devidas circunstancias,
interagem atrativamente entre si. A mediacdo desta interacdo é realizada por meio
da troca de um fénon oriundo da rede cristalina.®”

A Fig. 1.3 mostra um diagrama esquemaético ilustrando a possivel
polarizacdo de elementos da rede cristalina pela movimentacdo de um elétron.
Neste cenario, esta movimentacdo resulta na vibracdo da rede cristalina que se
encontra positivamente carregada e desta maneira atrai um segundo elétron que se
movimenta em sentido contrario ao primeiro elétron, ou seja, a situagcdo mais

favoravel para a estabilizacdo de um par de Cooper ocorre para elétrons de vetores

de onda opostos, k e —k, situados sobre a superficie de Fermi, e spins também

opostos. 1?2

L)
’

AN
D (DD
AP,

-

\

N

Fig. 1.3 — Formac&o de um par de Cooper (modificado a partir da original).’*”

Do ponto de vista termodindmico os elétrons que constituem o par de
Cooper estéao arranjados em um estado ligado de menor energia quando comparado
a energia que ambos apresentam quando associados. A formacdo destes pares
mostra-se fortemente dependente da microestrutura do material a qual afeta a forma
da rede cristalina e, portanto, na interacdo entre os elétrons que constituem o
par.?24 E importante destacar que um par de Cooper somente pode existir na

presencga de um “background” formado pelo mar de Fermi, cuja existéncia bloqueia a
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participacdo de elétrons localizados abaixo do nivel de Fermi via principio de

exclusio.?Y

1.1.3- Parametros Caracteristicos do Estado Supercondutor

€ caracterizado por alguns parametros

O estado supercondutor
fenomenoldgicos caracteristicos entre os quais se destacam os comprimentos de

coeréncia, ¢, e de penetracao, 1, e o parametro de Ginzburg-Landau, [«].[?*%!
Uma das interpretacfes para o comprimento de coeréncia é fornecida pela

teoria de Ginzburg-Landau, a qual serd apresentada de forma geral na se¢édo 1.2

deste capitulo.
De acordo com a teoria G-L, ¢(T) € empregado para quantificar a variacao

espacial apresentada pela densidade de superparticulas, ng(x) nas proximidades da

interface normal-supercondutor, localizada junto a superficie de um material

supercondutor, veja Fig. 1.4.7%

W(x) 4

A
x
S
e

X
[23]

Fig. 1.4 — Comportamento do pardmetro de ordem supercondutor perto de uma superficie.

Na figura anterior, ¥ (x) representa o parametro de ordem supercondutor, 0

qual, de acordo com a teoria G-L, é dado por ng = [(x)|? e Y, representa o valor

médio deste parametro através do volume do material./*®
Ainda, segundo a teoria G-L, é(T) tem a sua dependéncia em relacdo a T

dada pela seguinte express&o:®
(1.1)

§(T) =¢0)(©)~?
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Na Eq. 1.1, t = (T — T;) /T, é a temperatura reduzida, ¢£(0) € o comprimento
de coeréncia para T = 0. E possivel verificar que a Eq. 1.1 é caracterizada por um
expoente critico igual a 1/2, o qual é o valor tipico sugerido pelas teorias de campo
médio e &(T) diverge quando T = T,.**

O comprimento de penetracdo, A, é empregado na quantificacdo da
extensdo da penetracdo do campo magnético externo a partir da superficie do
material supercondutor, onde atuam as supercorrentes de blindagem responséaveis
pela efetivacéo do efeito Meissner.!®%!!

O estudo do comportamento de A(x) em funcédo da temperatura é relevante
para a compreensdao do estabelecimento do fendbmeno da supercondutividade
nestes materiais. O comportamento de A(T) sera estimado a partir do
comportamento de Kg(M,B), conforme serd proposto na continuidade desta
dissertac&o. 624

De acordo com a teoria de campo médio, o comportamento de A(x) em
funcdo da temperatura, encontra uma aproximacdo satisfatéria para T = T;, de

acordo com a Eq. 1.2.5¢2°

1 _
A(T) = Aot 1/2 (1.2)

Te-T

Onde A, € o comprimento de penetracdo em T =0 e t= — e a
C

temperatura reduzida. E importante esclarecer que as Eq. 1.1 e Eq. 1.2 empregadas
para a descricdo do comportamento de ¢(T) e A(T) foram concebidas no chamado
limite “limpo”, onde o livre caminho médio, [,, € muito maior que o comprimento de
coeréncia, &, (I, » &). Onde, por exemplo, para o supercondutor YBa,Cus;0;_s,
l, ~ 10¢.1

Na Tab. 1.1, sdo apresentados a faixa de valores para £(0) e A1(0), levando

em conta a anisotropia planar dos HTSC.
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Tab. 1.1 — Temperatura critica e estimativas do comprimento de penetracdo, 4;, do comprimento de

coeréncia, ¢;, para trés 6xidos HTSC (i = ab ou ¢) (modificado a partir do original).[G]

Amostra Tc(K) 24(8) 2.(8) &u(R) &.(A)
La, St .Cu, 38 800 4000 35 7
Y,Ba,Cu;0, 92 1500 6000 15 4

Bi,Sr,Ca,Cus0,, 110 2000 10000 13 2

A razdo entre os comprimentos de penetracdo e de coeréncia, recebe a

denominacéo de parametro de Ginzburg-Landau, k.

(1.3)

TN

Na Eg. 1.3, constata-se que k € aproximadamente independente da
temperatura. Supercondutores que apresentam k < 1/v/2 s#o classificados como

tipo |, ao passo que os materiais que apresentam x > 1/+/2 sdo classificados como
tipo Il. A Tab. 1.2 apresenta valores caracteristicos de k para alguns materiais

supercondutores classificados como tipo | ou tipo Il.

Tab. 1.2 — Comprimento de penetracdo, 1(0), comprimento de coeréncia, £(0), e parametro G-L, k,

para alguns supercondutores importantes. Valores de dados tomados por Poole (2000). (Tabela

modificada a partir da original).’?®

T¢(K) A(0)(nm) §(0)(nm) K

Al 118 45 1550 0,03

Sn 3,72 42 180 0,23

Pb 7,20 39 87 0,48

Nb 9,25 52 39 1,3
NbsGe 23,2 90 3 30

YNi,B,C 15 103 9,1 12,7
K3Ceo 19,4 240 2,8 95
YBa,Cu3zO7.s 91 156 1,65 95
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1.1.4- Supercondutor do tipo Il: O Estado de Vértices

Da secdo anterior, verifica-se que os HTSC, como por exemplo, o

YBa,Cu3;0,_5, S&0 caracterizados por apresentarem A > &, particularidade que os

caracterizam como supercondutores do tipo Il (K> 1/\/7). A Fig. 1.5 ilustra o

[21,24]

diagrama de fase H — T para um supercondutor do tipo Il

H A

Estado
Misto

Estado
Meissner

I [10]

Fig. 1.5 — Diagrama H-T para um supercondutor Tipo |

Uma das particularidades dos supercondutores do tipo Il que o diferenciam
em relacdo aos supercondutores do tipo Il, resume-se a existéncia do estado misto
no diagrama H — T da Fig. 1.5%% O estado misto é marcado pela coexisténcia de
magnetismo e supercondutividade no material. O surgimento de regides magnéticas
no estado misto esta associado ao fato de que 1 > ¢ nos supercondutores do tipo Il,
0 que acarreta em uma energia de superficie negativa que propicia a formacao de
regides normais no material, onde o campo magnético pode se estabelecer.

Na Fig. 1.5, observa-se que o estado misto ao longo do diagrama H —T é
delimitado inferiormente em relacdo ao estado Meissner pelo campo critico inferior,
H:(T). Este campo marca a penetracdo do campo magnético no interior do
supercondutor. Por outro lado, o estado misto é delimitado no seu limite superior em
relacdo ao estado normal pelo campo critico superior, Hq,(T). Este campo marca o

desaparecimento da supercondutividade no material do tipo Il.
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O campo critico superior, H;,(T), € um parametro relevante para a avaliacao

de aplicabilidade tecnolégica de um supercondutor do tipo Il. De acordo com a teoria

[21]

de Abrikosov,™ pode-se relacionar o0 campo critico superior ao comprimento de

coeréncia G-L, através da seguinte equacao:

Do
21§ (T)?

toHc2(T) = B (T) = (1.4)

Onde B, (T) é o campo de indugdo magnética e &, € o quantum de fluxo
magnético. Esta expressdo nos remete a uma maneira simplificada de determinar

£(0), para isso basta apenas aplicar a Eq. 1.1 a Eq. 1.4, desta maneira, obtém-se:

Py t
2m §(0)2

toHe2(T) = (1.5)

Assim como, o comprimento de penetracdo, A(T), pretende-se obter ao
longo deste estudo uma estivativa para a intensidade de B ,(T) empregando o
comportamento de E, (T, B), cujo formalismo sera discutido ao longo deste capitulo.
A partir desta acdo pretende-se obter uma estimativa para a intensidade de B, (0)
das amostras que serdo pesquisadas neste estudo, sendo necessario o emprego da

seguinte expressao:

Onde a expressao anterior é oriunda das teorias de campo médio e B.,(0) é
o campo Critico superiorem T = 0.

De acordo com a literatura, varias aproximacdes tém sido empregadas para
o célculo de B, (0).2°?1 Em particular, para o supercondutor YBa,Cu30,_g
monocristalino o valor de B.,(0) varia entre 56 T a 120 T para campos magnéticos
aplicados perpendicularmente aos planos de CuO) (H //c) e entre 190T a 600 T
para campo magnéticos aplicados paralelamente aos planos de CuO,y (H // ab).

A forma que o campo magnético assume no estado misto da Fig. 1.5

encontra-se esquematizada ao lado da mesma, a qual é identificada pelo numeral 2.
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Esta forma recebe a denominacdo de vortices ou fluxdides, os quais sdo blindados
por supercorrentes.?¥

Na Fig. 1.6 encontra-se representada a idealizacao tedrica para um vortice e
as grandezas referentes ao estado supercondutor que a ele encontram-se

relacionadas.

D,
VA4 VA Y
:\\_l/ l _js Supercorrentes

de blindagem

Nucleo normal

Fig. 1.6 — Idealizagdo da estrutura de um vértice no estado misto de um supercondutor do tipo II.[28]

Na figura temos que js; representa as supercorrentes de blindagem
constituidas por pares de Cooper, ®, é o quantum de fluxo magnético, é(x) €
comprimento de coeréncia, A(x) € o comprimento de penetracdo e ng(x) é a
densidade de superparticulas, discutidas na se¢éo anterior.

Na representacado grafica dos comportamentos de ng(x) e B(x) na Fig. 1.6 é
possivel constatar que no centro do vortice a densidade de superparticulas € nula e
a intensidade de B é maxima. E possivel também verificar que ng(x) varia sua
intensidade de um patamar maximo até atingir o seu valor minimo ao longo de uma
distancia proporcional ao raio do vértice, o qual é aproximadamente igual a é(x), ou

seja, apresenta valores entre 10 e 20 A.”*°!

Por outro lado, a variacdo da intensidade
de B(x) de um patamar minimo (nulo) até um valor maximo se d&a ao longo de uma

distancia proporcional ao comprimento de penetracdo, A(x), o qual corresponde a
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distancia das correntes de blindagem, js, até o centro do vortice a qual assume

valores entre 1000 e 2000 A®® nos HTSC.

1.1.5- A Linha de Irreversibilidade Magnética (LIM)

Conforme discutido nos paragrafos anteriores a regido mista de um
supercondutor do tipo Il é particularizada pela existéncia de vortices 0s quais tem
sua densidade aumentada a medida que o campo aplicado vai se aproximando de
Hc,(T). E importante ressaltar que a maioria dos supercondutores do tipo Il s&o
materiais com uma estrutura inomogénea, fruto de defeitos estruturais intrinsecos,
onde vacancias de oxigénio e maclas s&o os mais comuns.?¥ Estes defeitos, onde a
supercondutividade é localmente penalizada, podem atuar como centros
aprisionadores para 0s vortices, restringindo assim a sua movimentacdo e
dissipacéo de energia. A ativacdo e a acdo desses centros aprisionadores sobre a
dindmica de vortices nos HTSC é indicada pela Linha de Irreversibilidade Magnética

(LIM), ao qual aparece em destaque no diagrama H-T, da Fig. 1.7.124

5 ] |
N L
Fase I\h\tn ' ‘1 3
4 Fase -
LI‘[ \ \ ontu es em Normal
Movimento
3 / g » Hcy, ]
= 1' h '2
- 3 4
oL =
\ ortices
i Aprsionados ]
e \
o Meissner ""-- .
70 80 Q0 100

T (K)

Fig. 1.7 — Diagrama H-T para supercondutor do tipo Il. Na fase mista apresentam-se duas regides

distintas separadas pela Linha de Irreversibilidade Magnética, LIM (adaptado).[z"]

Conforme propde a Fig. 1.7, a LIM divide o estado misto em duas regides,

ambas caracterizadas por comportamentos distintos no que se refere a dinamica de
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7

vortices. A regido denominada de liquidos de vortices € caracterizada pela livre
movimentagdo desses 0s quais interagem entre si. Nesta fase o supercondutor
apresenta magnetizacdo reversivel particularizado por um comportamento de
equilibrio do ponto de vista termodinamico. A regido denominada de solido de
vortices é marcada pelo aprisionamento destes pelos potenciais de “pinning”
provenientes dos defeitos estruturais ativos da estrutura. Nesta regido o
comportamento da magnetizacao é irreversivel e, portanto, de néo equilibrio.?*!

O estudo do comportamento de Ex(T,B) sera realizado em termos do
comportamento da magnetizacdo de equilibrio obtida na regido liquido de vortices
onde os efeitos de nao-equilibrio sobre a magnetizacdo ndo estardo atuando e
portanto ndo ser&o levados em consideracao.**"

No que tange o estudo da LIM nos HTSC, alguns modelos tedricos sdo
empregados para se compreender o comportamento desta linha. Entre eles
destacam-se os de “flux creep” gigante B, “flux melting” ©?, vidro supercondutor B3,
vidro de vortices® e vidro de Bose.® Destes modelos citados,?*3%333¢ yma
parcela interpreta a LIM como uma linha de transicdo de fase®3® e outra parcela
interpreta a mesma como uma linha de “depinning” termicamente ativado.*1®!

Nos modelos de “flux creep” gigante, “flux melting” e vidro supercondutor o
comportamento da LIM € ajustado segundo a lei de poténcias dada de forma geral

pela seguinte equacéao:

Tirr(H) @
Hirr (T) = HO (1 - Tirr (0)) (17)

Na Eqg. 1.7, H;,,-(T) e H, séo respectivamente os campos de irreversibilidade
magnética em uma temperatura T e em T =0, da mesma forma para as
temperaturas T;,.,. (H) e T;.-(0). O expoente a pode variar entre os valores de 0,5 e 2.

O modelo de "flux creep" gigante fundamenta-se nos efeitos de ativacéo
térmica na rede de vortices de Abrikosov sob a acdo de uma forca motora e
interpreta a LIM como sendo uma linha de “depping” em analogia ao modelo de "flux
creep" convencional. Ou seja, de acordo com essa interpretagdo, 0s vortices
encontram-se aprisionados abaixo da LIM e se movimentardo livremente acima
desta. Esse modelo é aplicado na regido de altos campos em amostras granulares e

em amostras homogéneas se aplica na sua integra para a descricdo de toda a LIM.
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A lei de poténcias dada pela Eq. 1.4 assume valor tedrico para o expoente de
o = 3/2.[24,31]

No modelo de “flux melting”, o comportamento da LIM é analisado como a
linha que marca a fusdo da rede de vortices de Abrikosov devido a existéncia de
flutuacOes térmicas. Tais flutuagcGes térmicas produzem deslocamentos aleatérios de
grande amplitude a partir das posi¢cdes de equilibrio dos vértices da rede de
Abrikosov. Estes deslocamentos provocam uma possivel perda das correlacdes
existentes entre os mesmos. A lei de potencias, no caso deste modelo, tem seu
expoente a = 2.[#43%

O modelo de vidro supercondutor, por sua vez, prevé a existéncia de uma
fase de baixa temperatura na LIM, denominada de vidro supercondutor. Nesta fase,
predomina a ocorréncia do fendmeno de frustracdo, devida a existéncia de
desordem e de acoplamentos de fase conflitantes. Pelo fato da lei de poténcias
deste modelo se assemelhar a lei de poténcias de vidros de spin, € possivel entdo
descrever o comportamento da LIM nos HTSC na regido de baixos campos
magnéticos aplicados, por uma lei de poténcias do tipo “Almeida-Thouless” (AT) e na
regido de campos intermediarios por uma lei de poténcias do tipo “Gabay-Toulouse”
(GT).

Ambas as leis de poténcias “AT” e “GT”, seguem o mesmo padrao da Eq.
1.4, porém com valores de expoente a diferentes. No ajuste seguindo a lei de
potencias do tipo “AT”, o expoente assume valor a = 3/2. Enquanto que no ajuste
seguindo a lei de potencias do tipo “GT” o expoente assume valor « = 1/2. A Fig.
1.8 apresenta o comportamento da LIM frente a aplicacdo dos modelos “flux creep”

gigante, e ajuste “AT” e “GT”, citados acima.
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A YBazCu ]

378

®1 o YBa,Sr Cu0
° YBa, Sr, . CuO.__

1.63 0.37

0
T T T T T
82.5 85.0 87.5 90.0 92.5

Fig. 1.8 — Comportamento da LIM para as amostras monocristalinas de YBa,_,Sr,Cuz0,_s (X = 0; 0,1;
0,37) para H//ab, segundo a aplicacédo da lei de poténcia dada pela Eq. 1.4, seguindo os modelos de

“flux creep” gigante (fc) e os ajustes tipo “Almeida-Thouless” (AT) e tipo “Gabay-Toulouse” (GT).[37]

Segundo a Fig. 1.8, pode-se verificar para as amostras YBa,_,Sr,Cu30_s
(x=0,1 e 0,37), que no regime de baixos campos magnéticos aplicados a dinamica
de vortices de Josephson prepondera, enquanto que para a amostra pura, por se
tratar de uma amostra homogénea, o comportamento da LIM pode ser descrito em
toda a extensdo do diagrama H — T pela teoria de "flux creep" gigante. No caso das
amostras dopadas, o comportamento AT-GT, observado nas mesmas, para a LIM é
um comportamento caracteristico de um sistema que apresenta efeitos de desordem

e frustracdo.®”

1.2- A Teoria de Ginzburg-Landau (G-L) e o Parametro de Ordem

Supercondutor

A teoria G-L da supercondutividade é fundamentada nas concepc¢des de
Landau sobre as transicdes de fase de segunda ordem em sistemas magnéticos,*”!
portanto, ela encontra-se atrelada ao conceito do parametro de ordem, w(#,T), que
no estado supercondutor, apresenta uma dependéncia em termos da temperatura

conforme descreve na Fig. 1.9.1"
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A ﬁ- N

Fig. 1.9 — Densidade de energia livre, fs — fy, em funcédo do parametro de ordem, ¢, para T > T, e
38]
T<T,.

Na figura, fs — fy representa a diferengca entre as densidades de energia
livie dos estados supercondutor e normal. E importante notar que w(#,T) =0
quando T > T, e assume um valor finito quando T < T,.*"* Por outro lado, a teoria
G-L concebe y(#,T) como sendo uma funcdo de onda complexa definida pela Eq.
1.8.

w(F)= o (FJ ) (1.8)

Na Eq. 1.8, y,(¥) é a amplitude e @(¥) é a fase desta funcdo de onda

complexa. A teoria G-L permite que w(#,T) seja associado a densidade local de
superparticulas, ng, conforme afirmado na secdo 1.1.4, por meio da aplicacdo da

relacdo descrita na Eq. 1.9."

w(F)? =ne(F) (1.9)

Além de (7, T) ser funcdo da temperatura e da posicao, ele também pode

ter seu comportamento influenciado pela aplicacdo de campo magnético.®
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1.3- A Energia Livre de Ginzburg-Landau

O conceito de parametro de ordem w(#,T) permitiu a Landau expressar o
comportamento da energia livre de qualquer sistema fisico submetendo o seu
parametro de ordem a uma expansao da seérie de poténcias centrada nas
proximidades do ponto critico em questdo onde w(# T) apresentaria um valor
préximo de zero.!}:38!

As variacdes de y(7) sdo determinadas através da minimizacédo da energia
livre de Helmholtz, cuja expresséo € a versdo supercondutora da expansado em série
de poténcias do parametro de ordem da teoria de Landau para as transi¢coes de fase
de segunda ordem.”!

A forma da energia livre de campo médio na concepcédo da teoria G-L pode
ser escrita como uma seérie de poténcias do parametro de ordem, a qual necessita
apresentar a obrigatoriedade de se manter uniforme e suas variagcdes espaciais
poderdo dar origem a termos relativos a existéncia de gradientes.

Assim, a densidade de energia livre G-L na auséncia de campo magnético

no estado supercondutor, fs(|,T), sera dada por:I"*
UL T) = fu(T) + aMIpl? +E2 [l +yvyP? (1.10)

onde, fy(T) € a energia livre no estado normal, a,f ey s&@o parametros
fenomenologicos dependentes de T, |[Vi|? representa o gradiente correspondente a
penalizacdo em energia livie em virtude de || ndo apresentar uma variacao
espacial uniforme.

A auséncia na Eq. 1.7 de termos de ordem impar, como || e |y|3, é
justificada pelo fato de que a presenca do primeiro impede que o || =0, o que
exclui a fy(T) como estado de equilibrio e a existéncia do segundo estaria

relacionando o comportamento de f; (||, T) a uma transicdo de primeira ordem.!?!!

A presenca de Hem particulas carregadas promove a seguinte modificacédo

quantum-mecanica;*’3!

zv - hfv —e*A (1.11)
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Seja aplicada a expresséo de fs;(|y|,T) da teoria G-L. Na eq. 1.11, h = h/2n

representa a constante de Planck, e* = 2e representa a carga de um par de Cooper,

sendo e a carga do elétron, e, Ao potencial vetor. Desta forma a Eqg. 1.10 assume a

seguinte forma;*®

2 L2
+X 112

(LT R) = fu(T) + apl? +E2 It + = -

<?V — e*/f)d;

Na Eq. 1.12, m* =2m representa a massa das superparticulas e h

representa o campo microscépico em um dado ponto no interior do supercondutor. O
altimo termo na Eq. 1.12 é referente a contribuicdo da energia magnética no
sistema.

Note que se Y =0, f;(|JY|,T) se reduzira a energia no estado normal na
presenca de um campo magnético.

Da minimizacéo da energia livre G-L em relacdo a variacdo do parametro de
ordem supercondutor e do potencial vetor, obtém-se as equacdes de Ginzburg-

Landau, representadas pelas Eq. 1.13 e 1.14.5%

2
a¢+ﬁlwlzw+21?<?v—%7\’) =0 (1.13)
7 e*h * * *2 * e
J = 5= W'Vy —gvy) —e” YA (1.14)

A Eqg. 1.13 é a forma completa da 12 equacdo G-L, que descreve a variacao

Y (7) no interior de uma amostra supercondutora, uma vez conhecido o potencial
vetor A. A Eq. 1.14, por sua vez, € obtida através da minimiza¢ado de energia livre em

relacdo ao potencial vetor A e fornece o comportamento das supercorrentes frente a

aplicacdo do campo magnético.



Capitulo 1 - A Densidade de Energia Cinética Supercondutora 18

1.4- Os Pares de Cooper e a Energia Cinética

Como ja discutido anteriormente o estado supercondutor € constituido por
superelétrons 0s quais apresentam um valor de energia mais baixo no estado
supercondutor do que no estado normal, sendo que esses encontram-se em um
estado ordenado em T < T,.[*°

Quando existe uma interacdo efetivamente atrativa entre dois elétrons com
energias proximas a energia de Fermi, a distribuicdo de Fermi-Dirac se torna instavel
frente a formacéo de um par de Cooper. Entdo mais e mais pares devem condensar
até que se estabeleca uma situacdo de equilibrio onde o estado do sistema estara
tdo modificado que a energia de ligacdo, para formar um par adicional, seré reduzida
a zero.t"?

Nos HTSC, a medida que a densidade de vortices no estado misto aumenta
(veja Fig. 1.7), a energia cinética total, Ex eventualmente ira atingir seu maximo,
posteriormente passando a diminuir, pois a medida que a densidade de vértices na
fase mista do material tende a atingir H,(T) os nucleos dos voértices comecam a se
sobreporem cancelando o fluxo de corrente entre os mesmos. No ponto em que esta
densidade atinge o campo critico superior, H-,(T), a energia cinética se torna
nula.[?0

A energia de condensacédo corresponde a diferenca de energia interna entre
os estados normal e supercondutor em temperatura zero, como mostra a relacéo a

seguir:®!
Us(0) ~ Uy(0) = —3N(0)A%(0) (1.15)

Na equacédo anterior N(0) é a densidade de estados no nivel de Fermi e
A(0) é o “gap” de energia em T = 0.4

Supondo que a densidade de estados varia lentamente com a energia nas
proximidades da energia de Fermi (¢ = 0), no limite de acoplamento fraco, em que A
é obtido no que N(0)V « 1, na Eq. 1.15:1"20!

A = 2hw, e 1/NOV (1.16)
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Onde w, é a energia de corte do potencial atrativo BCS.

A energia no estado fundamental sera dada por:

§s 2
R <€z - E—) -= (1.17)

k

Na equacdo anterior, & representa a energia de particula medida em
relacdo a energia de Fermi. Note que no estado normal em que T = 0, estaremos
tratando do estado BCS,” definido a partir da teoria microscépica BCS da

supercondutividade a qual prevé que nesse cenario A =0, o que implica em

E? = |§?| permitindo obter:

26,
k
|k|<k1:

(1.18)

O termo para |E| > kr vai a zero desde que E7 = Ez” assim, a diferenca de

energia entre o estado normal e 0 estado supercondutor sera:

¢, & A?
(E)s —(E)y = Z <f;—E—k>+ Z (Ez—i)—v

|k|>kp |k|<kp

A% . . .
O termo — v a variacdo de energia potenC|aI[20]

(B)s = (Ey =2 ) <€;—E—">—7
|k[>kp I

Usando o limite de acoplamento fraco com A sendo dado pela Eq. 1.16

podemos reescrever a equacao acima como:

Az 1

(E)s —(E)y = [%> —IN()a2] - & (1.19)


http://pt.wikipedia.org/wiki/Supercondutividade
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A Eg. 1.19 pode ser interpretada como a energia de condensacdo em

temperatura nula.®™ Nos supercondutores de baixa temperatura estima-se que a

diferenca de energias cinéticas dos estados supercondutor e normal seja da ordem
de (10°5-10®) eV/atomo,?% e nos HTSC essa diferenca seja da ordem de (10°3-10?)
eV/atomo.

1.5- O Teorema Virial da Supercondutividade (TVS) e a Densidade

de Energia Cinética dos Pares de Cooper

O estudo de Ex(T,B) dos portadores de carga ho HTSC tem se mostrado
uma ferramenta eficiente empregada na compreenséo da dinadmica apresentada por
estes na transicdo normal-supercondutor. Por exemplo, na presenga de campo
magnético, o estudo do comportamento de Ex (T, B)fornece informacdes relevantes
sobre a amplitude do parametro de ordem supercondutor.**"!

A determinacéo da diferenca de energia cinética entre os estados normal e
supercondutor de elétrons, € comumente realizada por meio de medidas de
refletividade éptica.*” Na presenca de campo magnético e em particular no estado
misto dos HTSC esta técnica apresenta o inconveniente de vincular a qualidade dos
resultados por ela fornecido a homogeneidade da superficie do material, ou seja, na
presenca de campo magnético aplicado os vértices tornam a superficie altamente
inomogénea dificultando, assim o emprego desta técnica na determinacéo de E.*”

Cientes desta situacdo anterior, Doria e colaboradores®® propuseram que o
comportamento de Eyx pode ser determinado para supercondutores com k > 3 nas
proximidades de H., das medidas de magnetizacdo DC, empregando o teorema
virial da supercondutividade (TVS), o qual passa a ser discutido no préximo
paragrafo.

Em analogia ao teorema virial da mecanica classica, o qgual é empregado
para a obtencdo da energia cinética em sistemas complexos que nao proporcionem
uma solucdo exata para o calculo desta energia, o teorema virial da
supercondutividade, (TVS), proposto por Doria e colaboradores,”® dado pela Eq.
1.20, (veja deducdo no apéndice A) é fundamentado como uma consequéncia da

invariancia numa transformacéao de escala.
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H.B = 4n(E, + 2E;) (1.20)
onde,
Dy
Be=\m

€ a energia cinética expressa em termos do parametro de ordem y e do

1y _ 44, a0
)

i

potencial vetor 4 que é dado por (4 » Dy =

A energia do campo magnético sera:

Hz
E | —

Onde o campo magnético local h=VxA.

De posse do TVS, é possivel deduzir a energia cinética do condensado por

meio do mesmo. Do apéndice A, temos que a energia de condensacédo é dada por:

s | (1.21)

AV’ 2e*4;
i c

Note que, essa energia corresponde a uma média que envolve unicamente
os elétrons pareados que formam o condensado supercondutor.”*® A mesma esta

relacionada com a induc&o magnética mediante o teorema virial, Eq. 1.20./2330

Sabendo que a energia do campo pode ser descrita como:%
hZ
E = <g> (1.22)

Onde, h corresponde ao campo magnético local e é dado por:
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Considerando que B = H + 4nM, a Eq. 1.17 pode ser reescrita como:F”

NN
_M.B=E, +2 %> (1.23)

Por definicao, "

B = (h)

Considerando que o campo local ndo difere muito do seu valor médio
(h ~ (H)), entdo, o ultimo termo da Eq. 1.23 torna-se nulo, ou seja, a Energia cinética

de condensacao, Eg, sera dada por:
E,=-M.B (1.24)

Onde, B é a indugdo magnética e M a magnetizacio do material.**% A Eq.
1.24, como visto, é uma conseqiéncia direta do TVS,®! o qual se encontra
fundamentada na teoria de vértices de Abrikosov®*? no equilibrio termodinamico,
portanto, a andlise de E,(T) a partir da aplicacdo deste teorema, restringe-se a
regido liquido de vortices da Fig. 1.7. Este regime encontra-se compreendido entre
Te(H) e Tirr(H) nas curvas de Mzec(T,H) e Mece(T,H),%*% como ilustra a Fig. 1.10
para a amostra monocritalina de YBa,Cu3;0,_s (McY) quando H = 30K0e aplicado

paralelamente ao eixo cristalogréafico ¢ (H // c).
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Fig. 1.10 — Curvas de magnetizacdo DC adotando os procedimentos experimentais ZFC (“zero field

cooling”) e FCC (“field cooled cooling”) para o monocristal McY. A regido magneticamente reversivel

encontra-se definida entre T;(H) e T,(H).

A partir deste momento nos referimos a densidade de energia cinética dada
pela aplicacdo do TVS no texto como K (T, B) de forma a diferencia-la de E, assim,

reescrevendo a Eq. 1.21, temos:
K¢(T,B) = —M(T).B (1.25)

E interessante ressaltar algumas caracteristicas importantes a respeito do
comportamento de K(T,B) do produto dado pela Eq. 1.25, pois ele fornece uma
interpretacdo interessante a respeito da densidade de energia cinética obtida atraves
das curvas de magnetizacdo DC. Nos campos criticos, H-; € Hg a inducdo
magnética, B sera nula em H;; enquanto que o vetor magnetizacdo M sera nulo em
Hc,. Logo, como o produto - M.B se anula nos dois campos extremos do estado
misto entdo, necessariamente, deve-se ter um minimo absoluto entre eles,
possivelmente acrescido de varios minimos locais, conforme discutido na sec¢ao
1.1.4.50

Na literatura escassos sdo 0s estudos a respeito do comportamento da
Ex(T,B), entre estes encontra-se estudos com amostras policristalinas de

SmBa,Cu30_g, La1‘95r0‘1Cu04 € monocristais de YBa,Cu3z0,_s € BiSr,Calu,0g.
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Estudos recentes realizados por Pefia e colaboradores,® ressaltam o
comportamento da densidade de energia cinética no regime de magnetizacdo
reversivel em amostras de SmBa,Cu,0;_5 (Sm — 123) policristalino. A Fig. 1.11
apresenta o comportamento da densidade de energia cinética, Ex(T,B), por eles

obtido para as amostras Sm123-1 e Sm123-Il.

Ey (103 J/m3)

T(K)

Fig. 1.11 — Ex (T, B) para amostras a) Sm-123-| e b) Sm-123-11.1¥

Note que, segundo a Fig. 1.11, tanto para a amostra Sm-123-| quanto para a
amostra Sm-123-1l, em temperatura fixa, a energia cinética cresce continuamente
conforme o campo aplicado aumenta. Assim como, observa-se que esta energia
também € dependente da temperatura, uma vez que a mesma tem seu valor
diminuido conforme a temperatura aumenta, anulando-se em T = T,."¥! Sendo que
de acordo com as figuras esta temperatura tende a diminuir a medida em que o
campo magnético aplicado aumenta. No que diz respeito a diferenca em energia

cinética das amostras Sm-123-1 e Sm-123-1l, os autores afirmam que por se tratar de
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7

HTSC, o comportamento magnético destes materiais € dependente da
granularidade, e a dissimilitude entre as energias cinéticas atribui-se justamente as
diferencas na microestrutura provocadas pelos processos de preparacdo das
mesmas. Segundo 0s autores, tais processos, provavelmente levaram a formacgao
de morfologias granulares diferentes.

O comportamento da energia cinética em fun¢cdo do campo e temperatura
aplicados das amostras de Sm-123-I e Sm-123-1l, contrastam com resultados
observados por Doria e colaboradores, nos compostos de alta temperatura critica,
YBa,Cu30,_sM e La,Srcu0,*Y, conforme pode ser observado na Fig. 1.12 & seguir.
Particularmente, para os monocristais de YBa,Cu30,_s, Ks(T, B) foi pesquisada para
H < 6 KOe aplicados paralelamente ao eixo cristalografico ¢ e para o sistema de

gréos alinhados La,SrCu0,, 0s campos magnéticos aplicados foram de até 55 KOe.

A) 4 : B) 210° [
M. < 5k0e YBaCuO »

.

lgﬁ!l!!!lliunln|nn

° 1kOe

= 2kOe
4kOe

+ 10kOe

* 20kOe

Te=932K
1510

+ 30kOe
© 35k0e
T=271K 40kOe
° 45k0e
= 50kOe
« 55kQe

110% a7 o

K9 (crgluﬁg )0' >

35 45
5000 TK)

95 25 30 35 40 45 50 55

Fig. 1.12 — A) Energia cinética em fungdo da temperatura para o composto YBaCuO . B): Energia

cinética em funcao da temperatura para o composto LaSrCu0 tal,

Novamente, na Fig. 1.12, pode-se observar o comportamento da densidade
de energia cinética, VK e Ey, em funcdo do campo magnético aplicado apresenta um
comportamento semelhante ao das amostras de SmBa,Cu,0,_s, entretanto, é
possivel observar, especialmente para a figura da letra B), que a densidade de
energia cinética cai a zero em um valor de temperatura T¢(H), onde T¢ > T, cuja
magnitude vai tormando-se maior em funcdo do aumento da intensidade do campo
magnético aplicado. A temperatura T¢(H) é reportada como sendo até 6 KOe maior
do que T, para monocristais de YBa,Cu30,_s com T, ~ 45 K.Y Este resultado,

segundo os autores>*! mostra uma extenséo consideravel dos efeitos da energia do
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condensado supercondutor acima da temperatura critica de transi¢cdo, tal como
proposto por uma das interpretacées do fendmeno de pseudo-gap.™

1.5.1 — O comportamento da densidade de energia cinética na

aproximacao de Abrikosov

Do tratamento dado por Abrikosov a teoria de G-L obtém-se que a energia
cinética média de condensacdo, Eq. 1.25, nas proximidades da transicéo

supercondutora recai para:™

_ P2 112y — HlHc2(D—H]
By, = o (W1%) == " (1.26)
Onde Ej, faz referéncia a densidade de energia cinética segundo o

formalismo de Abrikosov, S, € a constante adimensional da rede de vortices, k é 0

parametro G-L e p é o momento, sendo dado por; ™

p=h |2 (1.27)

®g
onde, h = h/2m é a constante reduzida de Planck e ®, € o quantum de fluxo

magnético.

Ao passo que H,(T), como ja visto anteriormente é dado pela Eq. 1.5.1

He,(T) = F(OT)Z

A Eqg. 1.26 também pode assumir a forma expressa na Eq. 1.28:

— Ko _ _ _HeomH
B = Gy (Heo = H) (H (ZKZ_UﬁA) (1.28)
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A Eg. 1.28 é empregada para o estudo do comportamento da densidade de
energia, E,, com a variacdo do campo magnético, H, nas proximidades do campo
critico superior segundo o formalismo da teoria de Abrikosov. Por se tratar de
supercondutores de alta temperatura critica, devemos considerar k > 1 e B4 = 1
(para uma rede de vortices triangular).””! Desta maneira, podemos reescrever a Eq.
1.28, como:

Ey, = Z%H(HC2 —H) (1.29)

A

O conhecimento do comportamento de K;(T,B), extraido do formalismo de
E,, pode ser empregado como uma ferramenta relevante para a determinacdo do
comportamento de diversos parametros relevantes para o estado supercondutor nos
materiais supercondutores.! Uma dessas grandezas é o parametro G-L, cujo
estimativa é obtido a partir aplicacdo da Eq. 1.29, para H = 0.1

A Fig. 1.13 ilustra a aplicacdo da Eqg. 1.29 ao comportamento de varias
curvas isotérmicas de (Ex/uoH) em funcdo de ugH para uma amostra policristalina

de SmBaz Cuz 07_5 [5]

P
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Fig. 1.13 - Energia cinética normalizada como fungcdo do campo aplicado na amostra Sm123-l,
segundo a aproximacdo de Abrikosov. No “inset” da figura é ilustrado a intersecdo das retas

ajustadas para 0s campos mais altos com o eixo vertical em fung¢éo da temperatura, H; (T)/Zkesz Bl
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De acordo com a Fig. 1.13, o comportamento de (E,/uoH) em funcdo de
UoH é ajustado pela Eq. 1.29 para campos magnéticos aplicados superiores a 1T,
dependendo da temperatura considerada. No “inset” da Fig. 1.13 estdo dispostos os
valores em funcdo da temperatura da extrapolacdo do comportamento linear de
(Ex/uoH) em funcéo de poH para H = 0.”

A partir desta aproximagédo os autores da referéncia [5] obtiveram da Eq.
1.29, (E,/uoH) ~ Hg,/2K?. Da literatura, tém-se que a taxa de variacdo de H,(T)
para monocristais de YBa,Cu;0,_s é de = —1,9T/K para a configuracdo H //c e
~ —10,5 T/K para a configuracdo H // ab.[®

Dessa forma aproximando a taxa de variacdo de H.,(T) das amostras
policristalinas a da observada para o monocristal de YBa,Cu;0,_s aos dados obtidos
do “inset” da Fig. 1.13, Pefna e colaboradores obtiveram um valor médio de k = 207
para uma amostra policristalina de Sm-123. Este valor é sensivelmente superior a
k ~ 100 tido como padrao para amostras monocristalinas de YBa,Cu3;0,_s quando
H//cB

Os autores justiicam a observacdo de k > 100 nas suas amostras
policristalinas devido ao fato de que em sistemas granulares o comprimento de
penetracdo é aumentado em relacdo ao valor intrinsico de London. Desta forma, é
de se esperar que o parametro efetivo G-L, k.¢r, obtido a partir do comportamento
da magnetizacao de sistemas granulares seja proporcional ao nivel de granularidade

do sistema, o que ocorre nos sistemas policristalinos de SmBa,Cu,0,_s."!

1.5.2 — O comportamento de Ex(T, B) na aproximacéao de London

Da secdo anterior é possivel verificar que o emprego do formalismo de
Abrikosov para a obtencao da estimativa de k. a partir do comportamento de
Ex(T,B) tem funcionado adequadamente quando a regido de campos magnéticos
aplicados é proxima a H,(T), onde, a aplicabilidade deste formalismo é
recomendada.

Pend e colaboradores!, cientes desta limitacdo e motivados pela

perspectiva de que a interpretacdo do comportamento de Ey/uoH em funcéo de uyH,
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apresentado na Fig. 1.13, possa ser estendido para os demais valores de campo
magnético aplicado, propuseram que o comportamento de Ey(T,B) possa ser
descrito pela aplicagdo do formalismo de London para a magnetizagdo de
supercondutores na regido de campos intermediarios (He1(T) < H(T) < He,(T)) no
TVS.[6’20'42]

De acordo com Pefia e colaboradores!”, o fato de que os campos
magnéticos utilizados para o estudo do comportamento de Ex (T, B) nas amostras de
Sm-123 apresentarem intensidade variando entre 02T <uoH <5T e este
supercondutor apresentar k > 1, colabora para que a distancia média entre os
centros dos vortices na presenca de campos magnéticos intermediarios seja muito
maior que o comprimento de coeréncia deste (d > &), 0 que torna a sobreposi¢cao
entre os vortices minima. Neste cenario a densidade de pares de Cooper pode ser
considerada como uniforme ao longo da extensdo da amostra, exceto na posi¢ao
dos vértices, o que torna propicia a aplicacéo do formalismo de London.! 62"

Neste formalismo o comportamento da magnetizacdo é determinado a partir
do funcional da energia livre na aproximacdo de London, a qual € comumente

tratada por magnetizacédo de London e é dada pela seguinte equacéo:*®!

M(H) = — 22 zn("“’“) (1.30)

8uomA? H

Onde ¢, é o quantum de fluxo magnético, u, é a permeabilidade do vacuo,
B, € uma constante de ordem involuntaria, A € o comprimento de penetracéo e H., é
0 campo critico superior.

A expressdo obtida por Pefia e colaboradores para o comportamento de

Ex(T,B) a partir da incorporacdo do formalismo de London ao TVS no limite de

campos intermediarios (% & poH < %), é dada por:¥

Ex) (ot —_% 1 BruoHca ( %o )2 %(ln BL#OHCZ)Z (1.31)
uwoH 8mA2ug uoH 8mA2/) upsH uoH
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O apéndice B deste trabalho é dedicado a apresentacédo do desenvolvimento
da expressdo 1.31, bem como da aplicagdo das principais aproximacdes e
consideracdes empregadas no seu desenvolvimento.

Entretanto, quando o valor do campo aplicado atingir patamares, tais que,
uoH > ¢y/2%, a sobreposicdo entre vortices pode tornar-se relevante e a Eq. 1.31
deve ser corrigida segundo o modelo de Hao-Clem, que leva em conta a
contribuicdo da energia dos centros desses vortices na derivacado da expressao da
magnetizacdo no regime de campos citados acima. De acordo com esse modelo a

energia cinética da Eq.1.31 tomara a forma descrita pela Eq. 1.32.1"!

Ex,(x) Buch 2 o (1. Buch)?
i = aycm ln( . )—moy(ln . ) (1.32)
Onde,
_ %o
Mo = 8mAlug '

b = uoHe
e

x = uoH.

As constantes ay: € Pyc dependem unicamente do campo reduzido
h = H/H,,, para k >» 1.° Por exemplo, para o intervalo de 0,02 < h < 0,3, 0 qual se
aplica para o regime de campos magnéticos empregados neste trabalho, ay = 0,77
e Byc = 1,44.14

A Fig. 1.14 apresenta a aplicacdo da Eqg. 1.32 ao comportamento de Ey/uoH
em funcdo de uyH da amostra policristalina de Sm-123 do trabalho de Pefia e

colaboradores.*®
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Fig. 1.14 — Energia cinética normalizada como funcdo do campo aplicado para a amostra Sm123-I.

As linhas sélidas sédo obtidas do ajuste dos pontos experimentais a energia cinética calculada pela

Eq. 1.32.1*°

De acordo com o ajuste realizado na Fig. 1.14, os autores observam que a amostra

Sm123-l apresenta um comportamento magnético tipico do regime de campos

intermediarios descrito pela aproximacao de London. O comportamento de Ej, com

esta aproximacao favorece estimar o campo critico superior, H;,, € 0 comprimento

de penetracdo, 4, na regido de temperaturas proximas a Tg.
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Capitulo 2

Aspectos gerais do sistema YBa,Cu;0,_s quando parcialmente

dopado por atomos de Sr e Ca

Um dos materiais que se encontra entre um dos mais pesquisados de todos
os tempos pela comunidade cientifica € o supercondutor YBa,Cu3;0,_s. Desde seu
descobrimento, inidmeros estudos vém sendo desenvolvidos com o objetivo de
elucidar as propriedades fisicas, quimicas e supercondutoras desse material.!**>#!

Dentre estes estudos, destaca-se a relevancia do efeito das substituicdes
quimicas na estrutura e nas propriedades supercondutoras deste. Especificamente,
na identificacdo de componentes ativos e suas ligacbes com a estrutura, na
concentracéo de portadores, no valor de T., no mecanismo de quebra de pares e no
estudo da correlagdo entre as propriedades do estado normal-supercondutor.?*!

Portanto, neste capitulo apresentam-se algumas das particularidades do
composto YBa,_,Sr,Cu;0,_5 € Y;_,Ca,Ba,Cus0,_s, focalizando principalmente nos
efeitos que as substituicbes parciais do sitio do Ba por Sr e Y por Ca causam na
estrutura cristalina e no comportamento de T, destes sistemas e em especial como

estas variagdes poderdo influenciar o comportamento de K (T, B).
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2.1 - Estrutura cristalina

Primeiramente nos ateremos a caracterizacéo geral da estrutura do sistema
YBa,Cu3;0,_s para ai sim tratarmos dos efeitos provenientes da substituicdo parcial
do bério por estroncio e do itrio por calcio na estrutura cristalina deste sistema.

Na fase supercondutora a estrutura cristalina do YBa,Cuz0,_s € do tipo
perovskita (ACu03), onde A € uma terra-rara ou alcalino-terrosa. O termo 7 — § da
estequiometria implica em uma certa deficiéncia de oxigénio.*” Se § ~ 0 a estrutura
do material é ortorrdmbica, entretanto, no caso de § = 0.5 a estrutura sera
tetragonal.**! Somente a fase ortorrdmbica é supercondutora e apresenta, para 0s
parametros de rede os seguintes valores: a =3,82A, b =3,89A e ¢ = 11,69 A.1*

Na figura 2.1 encontra-se ilustrada a sua estrutura.

Planos -~
Cuo(2)

.~ Cadeias
CuO

Fig. 2.1 — Estrutura cristalina do YBa,Cu3;0,_s. (modificada a partir da original)[45]
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A estrutura cristalina apresenta uma formacéo lamelar com dois planos de

CuO,) adjacentes, separados por um plano atdmico de Y por cela unitaria. As
camadas que separam esses planos de CuO(,), por sua vez, contém camadas de
bario e as cadeias lineares de Cu0 ordenados e justapostos ao longo do eixo ¢.?*38

Resumidamente podemos dizer que o sistema € constituido pela seguinte
sequéncia ao longo do eixo cristalografico c: Cu0 —BaO — CuOy — Y — CuOy) —
Ba0 — Cu0. Seguindo esta configuragéo temos que o sanduiche CuO) —Y — CuO(y)
recebe a denominagéo de camada de conduc¢do, enquanto que a estrutura BaO —

CuO — Ba0 é denominada de reservatério de carga.*” Os planos duplos de CuO(y)

sdo separados por uma distancia da ordem de 3,4A e a distancia entre os
subsequentes planos de conducéo é da ordem de 8 A.[4®!

Os atomos de Cu que fazem parte dos planos de CuO,) tem coordenagao
cinco e estado fortemente ligados a cinco atomos de oxigénio, formando um poliedro
de base planar quadrada. Os atomos de Cu que integram as cadeias lineares de
Cu0, ao longo do eixo cristalografico b estéo ligados a outros quatro oxigénios.

Estudos realizados no composto YBa,_,Sr,Cu;0;_s revelam que os atomos
de Sr substituem diretamente os &tomos de Ba em uma propor¢do bastante elevada.
Em particular, estudos de difracdo de raios-x, realizados em amostras preparadas a
pressdo ambiente, revelaram que a substituicdo de 50 % do Ba por Sr (x = 1) ndo
provocou o aparecimento de nenhuma fase estrutural diferente daquelas conhecidas
para o0 YBa,Cus0,_s.“"*® De acordo com Kakihana e colaboradores!*® a substituicdo
parcial do Ba por Sr tende a comprimir a cela unitaria do YBa,Cu;0,_s , uma vez
que o raio atdémico do Sr é menor que o raio atdmico do Ba.!*"*®!

A Fig. 2.2-a ilustra a estrutura apresentada na Fig. 2.1 com destaque para a
localizacdo dos atomos de Sr nesta.*”! Na Fig. 2.2-b aparecem em destaque o
comportamento das principais distancias interatbmicas do composto

YBa,_,St.Cuz0,_s (0 < x < 1) estudadas por Kakihana e colaboradores.!®!
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Fig. 2.2 — a) Representacdo esquematica da Cela unitaria do YBaz_XSrXCu307_5[47]; b)
Comportamento das distancias interatbmicas dos elementos que compdem o composto

YBa,_,Sr,Cuz0,_s quando (0 < x < 1).1*8

De acordo com o apresentado na Fig. 2.2-b, pode-se observar que a
distancia interatdmica entre os atomos de Cu(,)0() decresce rapidamente com o
aumento da concentracdo de Sr ao passo que a distancia de separacdo entre 0s
atomos de Cu(p)04y diminui suavemente. Além disso, a compresséao da cela unitaria
ao longo do eixo cristalografico ¢ acontece na regido compreendida entre os planos
de Cu0, e as cadeias de Cu0.”***® Ainda de acordo Kakihana e colaboradores,™”!
este nivel de substituicdo parcial do Ba por Sr no sistema YBa,Cuz0,_s néo resulta
na tetragonalizacdo estrutural da estrutura e nem altera a concentracao de lacunas
ao longo dos planos de Cu0,y uma vez que os atomos de Ba e Sr compartilham da

mesma valéncia.*"4
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Quando compara-se os efeitos estruturais dados pela substituicdo parcial do
Ba por Sr com os efeitos provenientes da substituicdo parcial do Y por Ca, algumas
diferencas podem ser observadas. Estudos de difracdo de néutrons,°% de
espectroscopia Raman®® e difracéo de raios-x*Y, indicam que o Ca?* entra no sitio
do Y3* sem provocar distorgbes relevantes a estrutura ortorrdmbica do
supercondutor YBa,Cu3;0,_s, uma vez respeitado o limite de solubilidade deste no
sitio do itrio, que de acordo com a literatura € de aproximadamente 30% para
amostras policristalinas®**¥! e de até 15% para monocristais®*°®. Neste cenario o
ion divalente de Ca assume nimero de coordenacdo igual a seis e raio idnico igual a
1,004, valor este compativel ao raio ibnico do Y (1,024), o qual é trivalente e
apresenta numero de coordenacéo igual a oito. Portanto, a substituicdo parcial do Y
por Ca proporciona a criacdo de vacancias de oxigénio junto aos planos adjacentes
de CuO(,, fator este que proporciona a diminuicdo do contelido de oxigénio na
estrutura do composto Y;_, Ca, Ba,Cu30,_s quando comparado ao sistema puro.®®

A afirmacao do paragrafo anterior encontra suporte nos dados apresentados
na Tab. 2.1, para amostras policristalinas de Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_s quando observado
0s comportamentos do contetdo de oxigénio (7 — &) e da valéncia efetiva dos

atomos de Cu quando se é incrementado.®”

Tab. 2.1 — Dados quantitativos para o sistema Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_s (modificada a partir da original).[57]

p(250K) p(inicio) T,  Tc(inicio) T, (y) a b c Contetido  Valéncia
efet. Cu
Amostra O~ lecm Qlcm (K) (K) (K) (A) (A) (&) oxigénio
Y 1:2:3 0,90 0,40 93 94,5 92 3,82 3,88 11,68 6,93 2,31
5% Ca 1,15 0,60 88 88 89 2,82 3,87 11,67 6,82 2,29
10% Ca 1,50 0,80 84 87 84 3,81 3,87 11,67 6,80 2,30
15% Ca 1,70 1,00 75 81 77 3,81 3,86 11,66 6,69 2,28

A diminuicdo no montante do contetdo de (7 — &) indica perda de oxigénio

pela estrutura do YBa,Cu3z0,_s que resulta na observagdo da suave variagdo do

5[56-58]

valor da valéncia média do Cu. Desta forma, é sugerido na literatur que a

diminuicdo do conteudo de oxigénio a medida em que x aumenta é motivada,
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essencialmente, pela compensacao do balanceamento de carga junto ao plano de
CuO,) em razéo da diferenca de valéncia entre os atomos de Y e Ca, 0 que resulta
na observacédo do nivel de valéncia média dos atomos de Cu praticamente inalterado
em funcéo de x.

Outra caracteristica relevante apresentada pela Tab. 2.1 resumi-se ao fato
de que os eixos cristalogréficos a, b e ¢ das amostras policristalinas sdo suavemente
afetados quando o montante de Y substituido por Ca se matem dentro do limite de
solubilidade, o que de certa forma €& observado para monocristais de
Yi_,Ca,Ba,Cu30,_s conforme sugere os dados apresentados pela Tab. 2.2, onde a
ortorrémbicidade do sistema, parametro (b — a)/(b + a) permanece inalterado para

concentracdes de Ca inferiores a aproximadamente15%.

Tab. 2.2 — Parmetros de célula unitaria e T¢ para monocristais de Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_s. (Modificada a

partir da original) ¥
No. 1 2 3 4 5 8 7

Ca/(Ca+Y)™ 0 0.1 0.2 0.3 0.75 1.0 0.75
a(d) 3.8184 38144  3.8177  3.8187  3.8193  3.8149 3.8218
b (&) 3.8807  3.8799  3.8817  3.8760  3.8777  3.8759 3.8804
¢ (&) 11.706  11.700  11.719  11.717 11725  11.696 11.718

(b-a)/(b+a) (10) 8.09 8.51 8.31 7.44 7.59 7.93 7.61

T2 (K) 93.2 91.0 89.0 88.3 81.1 75.7 81.0

Na Tab. 2.2, () BaZrOs; () refere-se a composicéo inicial de Ca empregado no
crescimento dos monaocristais.

De acordo com alguns autores, o fato da substituicdo do Y por Ca,
respeitando o limite de solubilidade, ndo propiciar uma variacdo significativa da
ortorrémbicidade do sistema fica evidenciado que o Ca?* é substituido no sitio do

Y3t com mesmo raio idnico

, onde neste cenério o ion divalente de Ca assume
namero de coordenac&o seis e raio idnico igual a 1,00 A, valor este que é compativel

com o do raio atdmico do Y (1,02 A),*® conforme dito anteriormente.
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Ao finalizar esta secdo gostar-se-ia de registrar a grande diferenca entre o
limite de solubilidade do Ca no composto Y;_,Ca,Ba,Cu3;0,_s para amostras
monocristalina e policristalinas. De acordo com Chen e colaboradores®! esta
diferenca de solubilidade do Ca no Y que varia até 50%, se deve ao fato de que
apenas uma pequena por¢cao do montante de Ca empregada durante o crescimento
dos monocristais € incorporada a estrutura do YBa,Cu;0,_s. Segundo o autor, 0
coeficiente de distribuicdo de atomos de Ca entre a fase sdlida e liquida é muito
menor que um, o que inviabiliza a obtencdo de monocristais de Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_g

com concentracéo de célcio maior que 22%.54

2.2 - Comportamento da Temperatura Critica de Transicao, T

As propriedades fisicas do sistema YBa,Cuz0,_s s&o fortemente
dependentes da concentracdo e distribuicdo do conteudo de oxigénio na célula
unitaria.®*® Como visto anteriormente, os planos de Cu0(,, sdo denominados de
planos de conducéo e as cadeias de Cu0( ;) sdo denominadas de reservatorio de
cargas e, de acordo com estas definicbes subentende-se que a supercondutividade
neste sistema depende fortemente da concentracdo de portadores nos planos de
Cu) Oy € da carga armazenada pelos atomos de oxigénio nas cadeias de
CuO(l).[%’Sg]

Esta relacdo entre temperatura critica de transicdo, T, e a deficiéncia de
oxigénio, & foi verificada por Jorgensen e colaboradores.® A Fig. 2.3 ilustra essa

dependéncia de T, em funcao do contetdo de oxigénio no YBa,Cu3;0;_s.
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Fig. 2.3 — Dependéncia de T, em funcéo da concentra¢do de oxigénio no composto YBa,Cu; 07_,5.[59]

De acordo com a Fig. 2.3, observa-se a forte dependéncia do valor de T, em
funcdo do desvio estequiométrico, &, de oxigénio. Jorgensen e colaboradores,
referem-se a existéncia de dois platds distintos.®® O primeiro compreendido entre
0 <6 <0,2, onde T, varia ligeiramente com o conteudo de oxigénio. E o segundo
compreendido no intervalo entre 0,3 < § < 0,5, onde T, permanece constante. Este
comportamento é explicado pelo modelo de transferéncia de carga.’® As
temperaturas referentes a esses dois platds estdo proximos de 92 K e 60 K. Note
que para concentracdes de & > 0,65, T, se torna nulo, uma vez que ocorre a
mudanca estrutural da fase ortorrdmbica para a fase tetragonal no composto.

Outra maneira de se estudar o comportamento da temperatura critica de
transicdo no YBa,Cu3;0,_s € através da realizacdo de substituicbes quimicas. O
efeito causado por dopagem na estrutura cristalina do YBa,Cu3;0,_s, na maioria das
situacdes, tem resultado no decréscimo de T.. Dependendo do dopante empregado
e principalmente de sua localizacdo na estrutura cristalina podem-se observar
variagOes significativas de Tg.

A substituicao parcial do Ba por Sr, por sua vez, provoca modificacées na
estrutura cristalina do YBa,_,Sr.Cuz0,_s. Tais modificagbes como a contracdo da

cela unitéria, decréscimo da distancia entre o plano formado por Ba(Sr), os duplos
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planos de CuO(,) e a insignificante variagdo na disposicao dos planos CuOp) —Y —
CuO¢,) provocam a distor¢céo da estrutura local criando, por vezes, vacancias de
oxigénio adicionais na estrutura do material, contribuindo assim para a deterioracao
da supercondutividade no sistema.!*?*

A Fig. 2.4 contesta o comportamento de T;(x) para o sistema YBa,Cu30;_s,
quando o Ba é substituido parcialmente por atomos de Sr, e, como apresentado, 0

Cu é parcialmente substituido por &tomos de Al, Co e Fe."*®!

=

IIIIIlI‘JItJIJIIl’[lI

0.2 04 06 0.8
Conteudo de Dopante

o

Fig. 2.4 — Comportamento de T, em relagdo as substituicdes quimicas de Sr no sitio do Ba e Al, Co

e Fe no sitio do Cu, empregadas no YBa,Cu;0.5.*%

De acordo com a Fig. 2.4, observa-se que o efeito sobre T, devido a
substituicdo parcial do sitio do Cu por dos atomos de Al, Co € Fe no YBa,Cuz0,_5 €
mais acentuado quando comparado ao efeito produzido pela substituicdo parcial de
atomos de Ba por Sr. Segundo Kakihana e colaboradores, isto se justifica pelo fato
de que os atomos de Al, Co e Fe, para as concentracdes fitadas, localizarem-se nas
cadeias de Cu0y."*"

Outro estudo envolvendo o comportamento de T (x) no sistema
YBa,_,Sr,Cu;0,_s monocristalino foi desenvolvido por Vieira e Schaf.*?! A Fig. 2.5

ilustra 0 comportamento de T (x) obtida por esses autores para este composto.
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Fig. 25 — Curvas de My (T) para as amostras de YBa,_,St.Cu30,_s
(x =0; 0,1; 0,25; 0,25; 0,37 e 0,5). O "inset" mostra o valor de T, em funcdo da concentracdo de

sr.1

As curvas de Myp.(T) dos monocristais de YBa,_,Sr,Cuz0,_s, da Fig. 2.5,
estdo normalizadas em funcédo de uma temperatura fixa. O valor e 0 comportamento
de T, em funcdo da concentragdo de Sr € ressaltado no “inset” desta. De acordo
com a Fig. 2.5, observa-se que o valor de T, decresce linearmente com a
concentracdo de Sr (até 25%), o que vem de encontro aos resultados reportados
pela literatura.l*"48!

De acordo com alguns autorest*”*®!

, as distorcBes na estrutura local seriam as
responsaveis pelo acionamento do mecanismo de transferéncia de cargas,
responsavel pelo controle de Tc(o) no sistema YBa,Cu;0,_5s € também seriam
responsaveis pela depressdo de Tc(X) observada para esse composto, conforme
ilustra a Fig. 2.2.

Entretanto, um trabalho empregando calculos de soma de valéncia de bandas (BVS)
no sistema Y(Ba;_,S1,),Cuz;0,_s aponta uma diferente perspectiva para esta
quest&o.® Os resultados obtidos para esses célculos em funcdo da concentracdo

de Sr sao ilustrados conjuntamente com o comportamento de T, (x) na Fig. 2.6.
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Fig. 2.6 - Soma de valéncia de bandas do Ba/Sr e T, no sistema Y(Ba,_, S1,),Cuz0,_s como funcdo

da concentracdo de Sr (adaptado).*®!

De acordo com os autores a BVS € calculada a partir da distancia
interatdmica entre cation-anion. Se a estrutura ndo esta tencionada, o resultado da
BVS resulta no valor da valéncia do cation ou anion em questdo. Ainda segundo
esses autores, um alto grau de tencionamento por parte da estrutura colaboraria
definitivamente para o acionamento do mecanismo de transferéncia de cargas entre
as cadeias de CuO (reservatorios de carga) e os planos de CuO, (planos de
condugéo), conforme observado ocorrer no sistema YBa,Cu3z0,_s em virtude da
diminuicéo de &.1¢

De acordo com a Fig. 2.6 o comportamento de BVS em funcdo de x no
composto Y(Ba;_,Sr,),Cuz0,_s, para um conteddo otimizado de oxigénio é
linearmente decrescente, em funcdo do aumento deste, assumindo o valor 2*
quando 50% do Ba € substiuido por Sr. Os autores concluem que este
comportamento sugere que o aumento do tencionamento do plano Ba — 0 néo
ocorre em funcédo do aumento de x, neste composto, 0 que implicaria que a reducao
de T.(x) a qual, igualmente, decresce aproximadamente de forma linear em fungéo
do aumento de x, estaria relacionada ao acionamento de outro mecanismo de
transferéncia de carga e ndo apenas ao processo usual que ocorre no sistema

YBa,Cuz0,_g .24
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No que diz respeito aos mecanismos de supressao de T.(x) no sistema
Y;_,Ca,Ba,Cu30,_g, este comportamento é fortemente dependente da quantidade de
lacunas introduzidas junto aos planos de CuO(,) devido a diferente valéncia dos
atomos de Ca e Y.1*Y

De acordo com as Tab. 2.1 e Tab. 2.2, observa-se, tanto para o0 composto
Y;_xCa,Ba,Cu3;0,_s monocristalino, quanto para o policristalino, um declinio no valor
de T, (x).[54’57]

Schlachter e colaboradores®™, estudaram em detalhe o comportamento
apresentado por T;(y,x) para monocristais de Y;_,Ca,Ba,Cu3;0;_, em funcdo da
concentracéo de Ca (y < 0,22) e do contetdo de oxigénio (x). A Fig. 2.7, ilustra os

resultados obtidos pelos autores.
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Fig. 2.7 - T¢(x) para o composto Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_, onde x representa o contetdo de oxigénio, a

pressdo atmosférica, empregado em diferentes concentracdes de Ca, representadas pela letra y.[55]



Capitulo 2 - Aspectos gerais do sistema YBa,Cu3;07_s 44
guando parcialmente dopado por atomos de Sr e Ca

De acordo com a Fig. 2.7, percebe-se que T, atinge um valor maximo para
menores concentracdes de oxigénio, x, a medida que o conteddo de Y substituido
por Ca aumenta.l®

Esse comportamento de decréscimo em T, foi observado também por Tallon
e colaboradores®Y. A Fig. 2.8 apresenta os valores encontrados pelos autores para
amostras sobredopadas e subdopadas de Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_s no que tange ao seu

conteudo de oxigénio.
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Fig. 2.8 — Valores de T¢(x) para amostras de Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_5, Uma sobredopada com (6 =0) e

outra subdopada com (& = 1). O “inset” da figura: Tc max € 6 em funcao de x.

De acordo com a Fig. 2.8, pode-se observar que o comportamento de T¢(x)
é diretamente dependente do conteudo de Ca substituido no sitio do Y. No entanto,
ha diferenca desta dependéncia em relacdo as amostras, pois na medida em que X
aumenta, T¢ diminui gradativamente para a amostra sobredopada (6 = 0) enquanto
que para a amostra subdopada (§ = 1) o Tc passa a apresentar valor diferente de
zero quando x > 0,1, ou seja, neste caso a amostra deixa de ser isolante e passa a
ser supercondutora. JA o comportamento de Tg"éx (x,6) observado para amostras
policristalinas de Y;_,Ca,Ba,Cu3;0,_s esta de acordo com o observado por

Schlachter e colaboradores para monocristais deste composto.®!
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Muitos trabalhos na literatural?®2756:545%61l glegem a dinamica proveniente da
coexisténcia de cations e vacéncias de oxigénio junto aos planos de CuO) como
provaveis responsaveis pela depressao de T-(x) no composto Y;_,Ca,Ba,Cu;0,_s.

De acordo com Sedky e colaboradores,™ o fato da reorganizacédo do
conteddo de oxigénio junto aos planos de CuO,) ndo produzir distor¢éo ortorrémbica
relevante a estrutura deste composto, descarta a possibilidade de que o conteudo de
oxigénio fornecido para esta reorganizacdo seja proveniente das cadeias de CuOy).
Ainda segundo esses autores, a observagédo de uma curvatura na regido normal das
curvas de p(T) (T >120K) do composto Y;_,Ca,Ba,Cuz;0,_s (x =0,5) é um
indicativo da ocorréncia de uma desordem estrutural neste composto, possivelmente
associada a mobilidade do oxigénio nos planos de CuO(,). Além disso, os autores
associam a observacdo do aumento de p(T), na fase normal e a reducédo de T,
ambos em virtude do aumento de x, veja Tab. 2.1, como a assinatura de uma
possivel intervengdo dos planos de CuOp), 0s quais s&o majoritariamente

responsaveis pela supercondutividade no sistema YBa,Cuz;0_s.
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Capitulo 3

Técnicas Experimentais: Procedimentos e Equipamentos

Neste capitulo serdo descritos 0s equipamentos e 0S processos
experimentais empregados para a produgdo das amostras monocristalinas e
policristalinas, as técnicas de difracdo de raios-x e microscopia de feixe de ions
focalizados (FIB) empregadas na caracterizacdo morfolégica das amostras. Também
sera descrita, com especial detalhamento, a técnica utilizada nas medidas de
magnetizacdo DC, em funcdo da temperatura e campo magnético aplicados,

empregada para a obtencéo da T;,. (H) e K;(T, B).

3.1- Producédo de Amostras

As amostras foram produzidas no laboratério de materiais supercondutores
(LMS) da UFPel. O LMS apresenta estrutura apropriada para o crescimento de
amostras policristalinas e monocristalinas supercondutoras. Ele dispde de reagentes
guimicos de alta pureza, fornos mufla e tubolar com rigoroso controle de
temperatura, balanca analitica de precisdo, almofariz, cadinhos de alumina e
zirconia e etc. A seguir serdo descritos 0s processos empregados na producao dos

monocristais e policristais de Y Ba,Cu30,_s puros e dopados.
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3.1.1- Amostras monocristalinas

Foram crescidos monocristais de YBa,_, Sr,Cu3;0,_s com (x = 0 e 0,25) e de
Yi_xCa,Ba,Cu;0,_s com (x= 0,01), ambos, segundo a aplicagdo do método de auto-

fluxo.?4

Este método caracteriza-se pelo crescimento de monocristais em
temperaturas abaixo da fase liquida,* ou seja, ele prevé que alguns dos elementos
utilizados no processo sejam adicionados em excesso para que 0S mesmos atuem
como aditivo durante o crescimento dos monocristais. Neste caso, 0s elementos
utilizados em excesso foram o carbonato de bario (BaC0;)e o 6xido de cobre
(Cu0). O fluxo excedente da mistura dos reagentes, por sua vez, atuard como meio
liguido onde o0s outros elementos serdo dissolvidos a partir da mistura
estequiométrica onde os futuros monocristais serdo nucleados.

Para a producdo dos monocristais foram utilizados carbonatos e o6xidos
precursores de alta pureza, tais como o 6xido de itrio (Y,03), com pureza de
99,999%, o carbonato de bario (BaC03), com pureza de 99,999%, o carbonato de
estroncio (SrC03), com pureza de 99,995%, o 6xido de cobre (Cu0), com pureza de
99,9999% e o carbonato de calcio (CaC03), com pureza de 99,995%.24 A
estequiometria inicia empregada foi: YBa,Cuyy, onde o Y foi substituido
parcialmente por Ca e o Ba foi substituido parcialmente por Sr de acordo com 0s
montantes citados anteriormente.

Inicialmente, os reagentes quimicos empregados no processo passaram por
uma etapa de desumidificacdo. Apds a realizacdo desta etapa 0os mesmos foram
pesados com o auxilio de uma balanca de precisdo seguindo a propor¢cédo desejada
e logo apos foram macerados até que a sua mistura apresentasse um carater
homogéneo. Apds a realizacdo desse processo a mistura obtida foi acondicionada
em um dos lados de um cadinho de zirconia de formato retangular. Este conjunto foi
colocado no forno tipo mufla onde a face interior do cadinho permaneceu inclinada a
20° em relag&o ao lado inferior do forno. O tratamento térmico empregado durante o

processo de crescimento aparece ilustrado na Fig. 3.1.
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Fig. 3.1 — Tratamento térmico utilizado no crescimento dos monocristais.

O tratamento térmico representado pela figura acima, segue as seguintes
etapas:®¥

Etapa A: Consiste na elevacéo da temperatura de 20°C até 300°C a uma taxa
de 280°C/h.

Etapa B: A temperatura é mantida em 300°C por uma hora com o objetivo de
eliminar qualguer eventual umidade decorrente dos processos de pesagem e
maceracao.

Etapa C: Nesta etapa a temperatura é elevada de 300°C para 880°C
empregando uma taxa de 105,45°C/h. Espera-se que nessa etapa haja uma queima
total dos carbonos da reacao.

Etapa D: A temperatura € mantida em 880°C durante 2h.

Etapa E: Consiste na elevacédo da temperatura de 880°C para 980°C a uma
taxa de 25°C/h. Nesta etapa ocorre a formacgao inicial do fluxo de BaO — CuO
saturado de Y,03, SrO5 e CaOs.
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Etapa F: A temperatura é mantida em 980°C por um periodo de 2h. Nesta
etapa ocorre a chamada dissolucdo idnica. As solugcbes saturadas formadas na
Etapa E, onde o0 BaO e 0 CuO séo os solventes e Y,03, SrO; e Ca03 sao os solutos,
ocorrem na medida em que estas escorrem para o lado inferior do cadinho de
zirconia ao mesmo tempo que o fluxo de Cu0O — BaO comeca a evaporar.

Etapa G: A temperatura € decrescida de 980°C para 880°C a uma taxa de -
5,88°C, esta etapa marca a fase mais importante do processo. Durante este periodo
ocorre a evaporacdo do fluxo e o surgimento de alguns centros de nucleagao
resultando no crescimento dos monocristais.

Etapa H: A temperatura € decrescida de 880°C para 300°C a uma taxa de
-105,45°C/h. Esta etapa marca o fim do processo de crescimento dos monocristais e
o inicio da transicéo estrutural tetragonal-ortorrdmbica nestes cristais.

Etapa |: Marca o decréscimo da temperatura de 300°C para a temperatura
ambiente a uma taxa de -280°C/h.

A utilizacdo da estequiometria 1:4:10 para a mistura inicial, juntamente com
0s processos de homogeneizacdo e de tratamento térmico apropriado,
proporcionaram a obtencdo de uma grande quantidade de monocristais que na sua
grande maioria apresentam a forma de plaquetas de aproximadamente 0,1 mm de
espessura.’?¥

Cabe salientar que os cristais obtidos por meio desta técnica sdo deficientes
em oxigénio e, portanto, 0S mesmos devem passar por um processo de oxigenacao
adicional, voltado a otimizacdo do conteddo de oxigénio na estrutura. Uma vez
selecionados 0s monocristais sdo encapsulados entre duas pastilhas de
YBa,Cu3;0,_s. Este encapsulamento é realizado com o intuito de fornecer uma
atmosfera de oxigénio pura e mais homogénea em torno dos monocristais. Apos
encapsulada o conjunto é ajustado em um cadinho de alumina e é levado
posteriormente ao interior de um tubo de quartzo com atmosfera controlada. O
tratamento transcorre sobre fluxo de oxigénio de alta pureza a pressédo de latm. A
Fig. 3.2 apresenta o tratamento térmico utilizado durante a execucdo desse

processo.
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Fig. 3.2- Tratamento térmico utilizado no processo de oxigenacao dos monocristais.®?¥

O tratamento térmico ilustrado na figura acima segue as seguintes etapas:

Etapa A: Nesta etapa a temperatura do forno é elevada desde a
temperatura ambiente até 450 °C a uma taxa de 107.5 °C / h. Deve-se ter o cuidado
com o controle da pressdo de O, no interior do tubo de quartzo, pois o rapido
aguecimento provoca elevacdo da pressdao de O, no seu interior e isso pode
provocar rompimentos de suas vedacdes.

Etapa B: Uma vez atingida a temperatura de 450 °C da-se inicio a etapa B a
qual se estende por dez dias onde durante este periodo ocorre a oxigenacdo dos
monocristais.

Etapa C: Durante a etapa C a temperatura € decrescida de 450 °C até a
ambiente, a uma razéo de aproximadamente 21,5 °C / h.
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3.1.2- Amostras policristalinas

Foram produzidas amostras policristalinas de YBa,_,Sr,Cu3;0,_s com (X = 0;
0,25) e Y;_,Ca,Ba,Cuz0,_s com (x = 0,05). Os reagentes de alta pureza e os
processos de desumidificacdo, pesagem e maceragcao, empregados no item anterior
para o crescimento dos monocristais também foram utilizados na preparacdo das
amostras policristalinas. A estequiometria empregada foi a 123. A mistura obtida
sofreu uma queima inicial a 950°C por quatro horas, logo apos a realizacdo desse
processo a mistura obtida foi macerada e acomodada no interior de um pastilhador
para logo apos ser submetida a aplicagdo de uma pressao hidrostética da ordem de
2,5 Kg.cm™2. A mistura compactada na forma de um disco foi entdo colocada no

interior do forno mufla e submetida ao tratamento térmico descrito pela Fig. 3.3.

1250
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Fig. 3.3 — Tratamento térmico utilizado na producao de policristais.”*!
Cabe salientar que durante o processo especificado pela figura acima as
amostras PcY, PcSr, e PcCa foram mantidas em fluxo constante de 0, a uma

pressao de 1 atm.
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3.2- Atécnica de Raios-x

As amostras monocristalinas e policristalinas tiveram suas estruturas
caracterizadas por meio de difracdo de raios-x, com intuito de identificar as fases
cristalinas, assim como, determinar, quando possivel, os valores dos parametros de
rede a,b e c. As medidas foram realizadas no IF da UFRGS, com o auxilio de um
difratbmetro da marca Siemens utilizando-se da radiagdo CuKa (A¢u, = 1,54178A).
Na Fig. 3.4 aparece um esquema do experimento de difracdo de raios-x empregado
na obtencao dos difratogramas das amostras deste trabalho.

2 N Diafragma Detector

\
Diafragma de Filtro KB "\
abertura Diafragma de X
¢ - radiagdo espalhada

Fig. 3.4 — Difratograma esquematico para o difratdmetro de raios-X.'*”

Esta técnica consiste em incidir um raio de luz monocroméatico sobre a
superficie do material a ser analisada com a finalidade de determinar o espacamento
interplanar da amostra em questdo. Quando as condicbes de Bragg para
interferéncia construtiva sédo obtidas, entdo um maximo de intensidade é produzido,

conforme pode ser observado na Fig. 3.5.°

I [63]

Fig. 3.5 — Difracdo de raios-x para um crista
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Nos espectros obtidos pela técnica de difracdo de raios-X (XRD), as
posicoes, intensidades e larguras dos picos fornecem informacgbes importantes
sobre a estrutura do material a ser analisado, assim como, mudancas na posicao
dos picos podem representar variacdo ha posicdo e/ou composicdo na tensao
interna das superficies.!®®

Os parametros de rede a, b e ¢ foram calculados por meio da aplicacédo da

Eq. 3.1, a seqguir:

_=_-|-—+C—2 (3.1)

Onde h, k e | sdo os indices de Miller™® e a, b e ¢ sdo os parametros de

rede. O parametro d € adquirido segundo a Lei de Bragg, Eq. 3.2.
niA = 2dsenf (3.2)

Onde 6 € o angulo entre o feixe incidente e os planos do cristal, d é a
distancia interplanar entre os planos de &tomos e n é a ordem de difracdo. No caso
das amostras empregadas neste trabalho, a varredura angular ocorreu com um

incremento de 0,05° para a faixa de 10° < 26 < 70°.

3.3- Microscopia Eletrénica de ions Focalizados (FIB)

Os monocristais, particularmente, tiveram suas dimensdes adquiridas via
técnica de Microscopia Eletronica de fons Focalizados (FIB). Essas medidas também
foram realizadas no IF da UFRGS, especificamente no laboratério de conformacéo
nanomeétrica desta instituicdo, com o auxilio de um microscopio FIB JIB 4SOU da
JEOL.

A operacao bésica desta técnica consiste em incidir um feixe de ions de Ga
ao varrer a superficie da amostra em questdo. Esse feixe interage com a superficie
do material produzindo particulas secundarias, as quais serdo coletadas para a

formacao das imagens superficiais e das espessuras destas amostras.
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3.4- Medidas de Magnetizacéao DC

As medidas de magnetizacdo DC foram realizadas através de um
magnetébmetro SQUID (“Superconductor Quantum Interference Device”) modelo
2000 desenvolvido pela Quantun Desing, Fig. 3.6, que encontra-se localizado no

Laboratério de Supercondutividade e Magnetismo do IF na UFRGS.

Fig. 3.6 - Magnetdmetro SQUID (“Superconductor Quantum Interference Device”), Laboratdrio de

Supercondutividade e Magnetismo da UFRGS. (Foto por: Moisés Leonardi Almeida)

A seguir sera descrito de maneira abreviada o funcionamento do mesmo,
bem como, serd explicado os procedimentos utilizados nas medidas de
magnetizagdo DC para as amostras monocristalinas e policristalinas de

YBa,Cu30,_s, puras e dopadas com Ca e Sr.
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3.4.1 — O Magnetometro SQUID

O magnetometro SQUID (“Superconductor Quantum Interference Device”) é
um equipamento, cujo sistema pode operar numa faixa de temperatura entre 1,9 K e
400 K a uma taxa de variacdo entre 0,01 K/min até 10 K/min com precisdo de até
0,01 K.?® Este equipamento é um dos mais sensiveis detectores de fluxo magnético
conhecidos atualmente. O principio de operacdo do SQUID é baseado no efeito
Josephson e na quantizacdo do fluxo magnético em um circuito supercondutor
fechado, utilizando propriedades da supercondutividade para transformar variacoes
extremamente pequenas do fluxo magnético em uma tensao elétrica.?®54

A fig. 3.7 apresenta um esquema geral de um magnetometro SQUID.

15

Fig. 3.7 - 1) cana, 2) rotor, 3) transporte da amostra, 4) sonda, 5) sensor nivel de He, 6) solendide
supercondutor, 7) impedancia para fluxo de He, 8) capsula do SQUID, 9) bobina supercondutora “pick
up” 10) Dewar do gabinete de isolamento, 11) Dewar 12) Impressora HP, 13) fonte de alimentacdo do
magneto 14) controlador de temperatura modelo 1802, 15) gabinete do console, 16) unidade de

distribuicdo de for¢ca 17) controlador MPMS modelo 1822, 18) unidade de controle de gés.[za]
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Basicamente, o funcionamento do magnetometro consiste no fornecimento
de corrente elétrica da fonte para as bobinas supercondutoras que geram um campo
magnético na regido onde se encontra localizada a amostra. Esta por sua vez é
magnetizada produzindo um campo induzido cuja variacdo € lida pelo sensor de
SQUID. Esse sensor consiste em um anel supercondutor interrompido por uma ou
duas juncdes Josephson.**3® No primeiro caso ele é denominado SQUID RF e no
segundo caso ele é denominado SQUID DC.

O SQUID possui dois modos distintos de operacdo, o modo RSO e o modo
DC. De acordo com o sistema RSO (“Reciprocating Sample Option”), o SQUID tende
a operar no mesmo modo de um magnetdmetro de amostra vibrante, onde a
amostra vibra com uma frequéncia bem definida em torno de um ponto fixo
centralizado em relacdo a bobina. Neste sistema a amostra mover-se-a
senoidalmente dentro da bobina de deteccdo. JA& de acordo com o sistema DC
(“Direct Current”) a amostra excursiona para fora da regido central da bobina a cada
ponto medido, sendo novamente colocada no centro da bobina supercondutora para
a medida da magnetizac&o no ponto seguinte.!?42836!

De acordo com a Fig. 3.8, a seguir, a parte criogénica é constituida por um
criostato superisolado, no qual se encontra inserido um "inset", contendo o magneto
supercondutor (6), o sensor SQUID (8), o sistema de termometria e valvulas do
controle de temperatura, entre outros. O interior do tubo suporte do magneto
também serve de compartimento para a amostra, contendo o sensor de temperatura,

bobinas de captacédo de sinal magnético, a haste de transporte, entre outros.®*!
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Fig. 3.8 — Em A) 1-cana, 2-rotor, 3-transporte DC da amostra, 4-sonda, 5-Sensor de nivel de He, 6-
Solenoide supercondutor, 7-Impedancia para fluxo de He, 8-capsula do SQUID. Em B) 1- Camara da
amostra, 2-Compartimento da amostra, 3-Folha isotérmica com aquecedor, 4-Regido de isolamento
térmico, 5-Parede de vacuo interno, 6-Superisolamento, 7-Parede de vacuo externo, 8- Amostra, 9-

Parede interna da bobina supercondutora, 10- Solenoide supercondutor multiflamentar, 11-Parede

externa da bobina, 12-Culote.*¥

3.4.2 - Montagem das amostras e Procedimento de Medida

Os monocristais e policristais selecionados foram fixados com o auxilio de
graxa de vacuo a superficie de um disco de teflon para a aplicacdo de campo
paralelo ao eixo c, (H//c). Ap0s a amostra ter sido fixada, o disco de teflon foi
inserido no interior de um tubo cilindrico de plastico que fica preso a haste de
transporte da amostra. O conjunto disco de teflon e tubo cilindrico pode ser
visualizado na Fig. 3.9. Este procedimento é realizado com a finalidade de evitar

possiveis vibragoes.
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Fig. 3.9 — Conjunto disco de teflon com amostra e tubo cilindrico. (Foto por: Moisés Leonardi Aimeida)

A etapa seguinte é baseada no processo de centragem da amostra em
relacdo as bobinas de aplicacdo de campo. Este processo tem por finalidade fazer
com que o sinal magnético correspondente a amostra seja determinado pelo sensor
SQUID com a méxima precisdo possivel. Para tanto, submete-se o conjunto porta
amostra e amostra ao procedimento ZFC, onde em T < T sobre a agdo de um
campo magnético aplicado, a posicdo da amostra sera registrada de forma que o
sinal por ela fornecido seja otimizado em relacdo a sua posi¢éo relativa ao sensor
SQUID. Uma vez centrada, anula-se o valor do campo magnético aplicado sobre a
amostra e eleva-se a temperatura a um valor superior ao T¢ dessa.

Foram realizadas medidas de magnetizacdo DC em funcéo da temperatura
empregando o modo RSO do SQUID para um grande namero de valores de campos
magnéticos DC aplicados entre 0,002 e 50 KOe aplicados paralelamente ao eixo
cristalografico ¢ dos monocristais e ao longo da maior direcdo das amostras
policristalinas. A magnetizacdo obtida foi registrada com precisdo de até 5,107
e.m.u, sendo estes valores de magnetizacdo registrados para uma faixa de
temperaturas compreendidas entre 0,02 e 0,2K.

As medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura com aplicacéo de
diferentes intensidades de campo as amostras selecionadas foram realizadas
seguindo dois procedimentos distintos, ZFC (Zero Field Cooling) e FCC (Field
Cooled Cooling).*"

No procedimento ZFC a amostra € resfriada a campo magnético nulo a partir

de temperatura acima de T, até atingir uma temperatura T «< T,. Apés atingir esta
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temperatura aplica-se o campo magnético DC desejado e durante o aquecimento
lento da amostra é medida a magnetizacdo da mesma, M,z (T). Apés esta etapa,
da-se inicio ao procedimento FCC. Sem que ocorra qualquer ajuste no equipamento
a amostra é resfriada lentamente na presenca de campo e entdo é medida a
magnetizacdo da mesma, Mg (T).

Com as curvas de magnetizacdo, seguindo estas prescricdes, obtém-se a
temperatura de irreversibilidade magnética, T;,.. (H), Fig. 1.10, que de acordo com a
disposicdo de seus pontos ao longo do diagrama H — T fornece a LIM, conforme
ilustra a Fig. 1.7, do capitulo 1, a qual delimita a regido liquido de vértices da fase
mista do material onde sera pesquisado o comportamento de K¢ (T, B).

As curvas My-(T) e Mgp.(T) obtidas para as amostras, tiveram a
intensidade total do seu sinal descontado da contribuicdo magnética do porta-
amostra (conjunto graxa de vacuo, disco de teflon e tubo plastico).

A resposta magnética do porta-amostra caracterizou-se por ser do tipo
inverso da temperatura com amplitude de sinal crescente em funcdo do campo
magnético aplicado, entretanto, a amplitude do seu sinal, mostrou ordens de
grandeza inferior ao obtido pela a amostra ndo afetando de maneira significativa a
resposta do material, cuja contribuicéo fora determinada.

E importante esclarecer que com o objetivo de evitar possiveis interferéncias
da remanéncia na bobina do SQUID, freqiuentemente fazia-se o controle dessa
através do campo residual, por meio da curva de histerese magnética de uma

amostra padrao de paladio.
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Capitulo 4

Resultados e Discussoes

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados obtidos
referentes as medidas de magnetizacdo DC realizadas nas amostras do sistema
YBa,Cuz0;_5, YBa;75570,5Cuz01_s € Yy99CagoiBa,Cuz;0;_5 monocristalino para
H//c e YBayCu3z07_s, YBay 7551025Cuz0,_5 € Yy95CagosBa,Cuz0;_5 policristalino
voltadas a determinacdo do comportamento de Kg(T,B). Primeiro seréo
apresentados resultados provenientes da caracterizacdo de algumas propriedades
estruturais das amostras. ApGs serdo apresentados os resultados provenientes das
medidas de magnetizacdo DC, onde serdo caracterizados o comportamento da
temperatura critica de transicdo, T,, em funcdo das substituicbes quimicas
empregadas, a obtencao da LIM, bem como, a analise do seu comportamento sobre
o0 ponto de vista de alguns dos modelos tedricos que a descrevem, seguidos da
analise e descricdo do comportamento obtido para Ks(T, B) a partir da aplicacdo do
TVS para as amostras estudadas. Este capitulo é finalizado apresentado os
resultados obtidos a partir do emprego de K;(T,B) sobre a perspectiva do TVS
aplicado a alguns aspectos das teorias G-L e de London para a determinacdo do
parametro efetivo G-L, k.rr, 0 comprimento de penetragdo, 1,, € 0 campo critico
superior, B:,(0) das amostras pesquisadas. Em particular, o comportamento de

Ks(T,B), Kerry Aoy Be2(0) em fungdo dos aspectos granulares das amostras

empregadas.
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4.1- Caracterizagcao Estrutural

As amostras pesquisadas neste trabalho tiveram algumas de suas
propriedades estruturais caracterizadas por meio da aplicagdo das técnicas de
microscopia FIB e difracdo de raios-X. A seguir, serdo apresentados os resultados
obtidos.

4.1.1 - Microscopia de Feixe de lons Focalizados (FIB)

A Fig. 41 mostra uma das imagens obtidas para 0 monocristal
YBay 75519 ,5Cu3z0,_s, através do emprego da técnica de emisséo de sinais de
elétrons secundarios induzidos por feixe de elétrons ou ions, com a utilizagdo do
equipamento de Feixe de ifons Focalizados, conhecido como FIB (“Focused lon
Beam”) modelo JIB 4SOU da JEOL. As amostras monocristalinas tiveram a suas
dimensfes caracterizadas por este método, por outro lado, os policristais tiveram as

suas dimensdes determinadas com o auxilio de um micrémetro.

-

18kV x75 200pm 0000 18 50 SEM_SEI 15kV 50um  000Q 18 50 SEM_SEI

Fig 4.1 — Imagem FIB para amostras de YBa,_,Sr, Cuz0,_s (x= 0,25).

As imagens de microscopia FIB foram analisadas com o programa Image J o
qual foi empregado para obtencdo dos pard@metros geométricos das amostras. Por
exemplo, na Fig. 4.1 aparece delineada a dimensao correspondente a espessura do
monocristal. Os residuos brancos observados na Fig. 4.1 sao referentes a graxa de

vacuo, empregada nas medidas de magnetizacdo DC. Embora as amostras passem
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por um processo de limpeza a superficie das mesmas sempre apresentard algum

resquicio desta graxa.

62

As amostras monocristalina e policristalinas preparadas para a realizacéo

deste trabalho sdo amostras de YBa,Cu30,_s puro e dopado, onde o sitio do Y foi
parcialmente substituido por &tomos de Ca na propor¢do nominal de 1% no caso do
monocristal e 5% no caso do policristal, e onde o sitio do Ba foi parcialmente
substituido por &omos de Sr na propor¢cdo nominal de 12,5%, tanto para o

monocristal quanto para o policristal.

A Tab. 4.1 a seguir, apresenta as dimensdes obtidas para os monocristais e

policristais. Chamamos atencédo para o fato de que estas serdo tratadas pelas

abreviaturas indicadas na primeira coluna da tabela.

Tab. 4.1 - Dimens8es das amostras monocristalinas e policristalinas de YBa,Cuz0-.5 puro e dopado.

Amostras Area Espessura Volume
(cm?) (cm) (cm®)

Mono — YBa,CuzO7.5 -McY 0,0135 0,0024 3,2x 10
Mono — YBay 75Srg 25 CusO7.5 ~McSr 0,01495 0,001 1,5x 10*
Mono — Yg 99Cap 01Baz CuzO7.5—McCa 0,0125 0,0032 4,0x107
Poli — YBa,Cu3sO7.5 - PcY 0,0108 0,052 5,6 x 10
Poli — YBal,75Srg 25 CusO7.5- PcSr 0,0274 0,40 1,1 x 10°
Poli — Yo 0sCag 0sBa,CuzO7.5 - PcCa 0,2886 0,048 1,4 x 10°

4.1.2 - Difracao de raios-x

As figuras 4.2 e 4.3 apresentam os difratogramas das amostras

YBaZ CU3 07_5 ,

YBaz_xSTx Cu3 07_5

e

policristalinas utilizadas neste trabalho.

Yl—x CaxBaz Cu3 07_5

monocristalinas

e

No difratograma da figura 4.2 observa-se a ocorréncia de picos de difracao

para os indices de Miller®® na direcéo [0,0,], onde | = 1,2,3... .




Capitulo 4 - Resultados e Discucdes

[003]

YBa,Cu,O,

" [004]

[006]

[005]

e —.

YBa1Y75Sr

Cu,0,,

Intensidade ( 10 °u. a.)
N

0. i A L : L
6 YO,99 BaZCu307-A‘
McCa
4,
2 i
N ; | 1
20 25 30 35 40 45 50

Fig. 4.2 — Difratogramas de raios-X para os monocristais de McY, McSr e McCa.
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De acordo com a Fig. 4.2, através da comparacao dos dois difratogramas,

observa-se que a substituicdo parcial do Ba por Sr, em 12,5% (McSr) e do Y por Ca,

em 1% (McCa), ndo provoca a formacdo de fases espurias a fase YBa,Cu;0,_s

(McY). Os valores obtidos para o parametro de rede (c) para as amostras McY, McSr

e McCa através do emprego da Eqg. 3.1 sédo apresentados na Tab. 4.2.

Tab. 4.2 — Valores determinados para o parametro de rede ¢ para as amostras monocristalinas.

Amostra Parametro de rede c (A)
McY 11,650 + 0,005
McSr 11,575 £ 0,005
McCa 11,702 + 0,009
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Os resultados encontram-se em acordo com resultados experimentais
reportados na literatura.’***® De acordo com as disposi¢ées angulares dos méaximos
dos diagramas da Fig.4.2, estes ocorrem para os indices de Miller (0,0,1), sendo a
incidéncia de raios-X ao longo do plano ab dos monocristais. Isso atesta a 6tima
orientagédo cristalogréfica das amostras monocristalinas.

Na Fig. 4.3 encontra-se ilustrado os difratogramas referentes as amostras
policristalinas pesquisadas onde os indice de Miller aparecem indicados no

difratograma da amostra PcY.
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Fig 4.3 - Difratogramas de raios-x para os policristais PcY, PcSr e PcCa.
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Ao comparar-se a disposi¢cdo dos maximos dos difratogramas das amostras
PcSr e PcCa com os da amostra PcY observa-se que a substituicdo parcial de Ba
por Sr e Y por Ca, nos montantes indicados, ndo causou o0 surgimento de fases
espurias a fase ortorrombica do supercondutor YBa,Cu3;0;_s.

Os parametros de rede a, b e c para as amostras policristalinas séo

apresentados na Tab. 4.3

Tab. 4.3 — Valores determinados para o parametro de rede a, b e ¢ para as amostras policristalinas

Parametros de rede
Amostra a (A) b (A) c (A)
PcY 3,819 3,892 11,680
PcSr 3,816 3,877 11,638
PcCa 3,812 3,879 11,656

Os valores encontrados para os parametros de rede das amostras em
guestao confirmam que a substituicdo de 12,5% do Ba por Sr provoca a contracéo
da cela unitaria do YBa,Cu3;0,_s, a0 passo que a substituicdo parcial de 5% do valor
do Y por Ca nao altera significativamente o valor dos parametros de rede, portanto,
nao causando distorcfes relevantes na ortorrombicidade deste sistema, conforme

discutido no capitulo 2 deste trabalho.6:8:6%!

4.2- Medidas de Magnetizacao DC

Neste item serdo apresentados os resultados obtidos a partir da realizagao
de medidas de magnetizacdo DC, Mzec(T) e Mecc(T) realizadas sobre a aplicacao de
campos magnéticos variando entre 0,05 KOe < H < 50 KOe paralelamente ao eixo c
dos monocristais, conforme especificado na introducao deste trabalho.

Antes da apresentacdo dos referidos resultados e as possiveis implicacdes
relativas a eles é necessario esclarecer que além do desconto da contribuicdo
magnética proveniente do porta-amostra, discutido na secdo 3.4.2, a magnetizagéo
ZFC e FCC das amostras também teve descontado o sinal paramagnético que estas

apresentam na fase normal T > T,. Este sinal caracteriza-se por apresentar uma
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pequena amplitude e ser independente da temperatura para T > T, portanto, nao
influenciando significativamente no sinal diamagnético caracteristico da fase
supercondutora das amostras pesquisadas.

Por outro lado, a contribuicdo do campo desmagnetizante associado ao fator
geométrico das amostras, n, também teve a sua contribuicdo avaliada sobre a

intensidade do campo magnético, B, através da equagédo:'®*!
B = poH + po(1 +mM (4.1)
A apuracdo da contribuicdo do campo desmagnetizante [(1 + n)M] mostrou-

se irrelevante frente a contribuicdo do campo H. Desta forma foi possivel aproximar

o valor de B como: B = puyH.

4.2.1- O comportamento de T,

As amostras monocristalinas e policristalinas tiveram a sua transicdo
supercondutora caracterizada por medidas de magnetizagdo DC. A Fig. 4.4
apresenta a caracterizacdo de T¢ para as amostras McY e McSr e McCa.

T T . . 0,03 0,05 ‘ ‘
0,2- T.=934K \T; 87,9K T=891K
0 0,00 sk
0-0-000-00-202=00-04 ) o °
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Fig. 4.4- Curvas de My (T) para as amostras McY, McSr e McCa, onde o campo magnético aplicado
corresponde & H = 0,01K0Oe // c.

Como temperatura critica de transicdo T,, adotamos o ponto de desvio do

comportamento linear da curva de magnetizacdo Mzrc(T) para H = 0,01 kOe // c. O
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mesmo critério foi empregado para a determinacdo de T, nas amostras
policristalinas, as quais nédo foram apresentadas, sendo que na Tab. 4.4 aparecem
listados os valores de T, encontrados em razdo da aplicacdo deste critério para as

amostras pesquisadas nesse trabalho.

Tab. 4.4 — Valores de T, para as amostras monocristalinas e policristalinas.

Amostra T: (K)
McY 93,4 +0,15
McSr 87,9+0,10
McCa 91,8 +0,15

PY 93,3+0,10
PSr 89,0 £ 0,04
PCa 88,4 + 0,10

Avaliando a tabela e grafico anteriores conclui-se que a dopagem com Sr e
com Ca reduz gradativamente o valor de T, em relagcdo a amostra pura. Os valores
listados para T, na Tab. 4.4 encontram-se de acordo com valores j& reportados na
literatura para estas amostras,***® conforme discutido no capitulo 2, secdo 2.2,

deste trabalho.

4.2.2- Linha de Irreversibilidade Magnética (LIM)

O comportamento da irreversibilidade magnética das amostras
monocristalinas e policristalinas empregadas neste trabalho foram estudadas por
meio da realizacdo de medidas de magnetizacdo DC, por meio da adocdo dos
procedimentos ZFC e FCC, descritos na secdo 3.4.2. Portanto, o conhecimento da
extensdo da magnetizacao reversivel em termos da aplicacdo de campo magnético
e temperatura é um pré-requisito essencial para o estudo do comportamento de
K(T,B). Além dessa perspectiva o0 estudo do comportamento da LIM fornece

informacdes relevantes sobre a dindmica de vortices nesses materiais.
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Os resultados serédo apresentados de acordo com a adogédo do seguinte
protocolo: determinacdo da temperatura de irreversibilidade magnética, T;..(H), cuja
a disposicao do seu conjunto, ndo inferior a 20 pontos no diagrama H — T, fornece o
perfil da LIM das amostras pesquisadas nesse trabalho. A seguir serdo
apresentadas as LIM obtidas para as amostras monocristalinas e policristalinas e na
sequéncia desta apresentacdo sera realizado um contraste a respeito do

comportamento da LIM das amostras policristalinas e monocristalinas.

4.2.2.1- Obtencéao de T;,.(H)

Na Fig. 4.6, encontra-se esquematizado o critério adotado para a
determinacao da temperatura de irreversibilidade magnética, T;..(H) das amostras
pesquisadas nesse trabalho. Tomando como critério para a escolha de T;..(H) o
valor da temperatura correspondente ao primeiro ponto o qual abandona a linha de
base do eixo das temperaturas, obtém-se T;,..(H = 20 KOe) = (80 + 0,5)K, para a
amostra McCa, quando H = 20 KOe // ¢

1,0 T T T T T T T T T T T T T T T T T
0,0 o -
0,8‘ -0.5 4 feess ﬂﬁm 47
o ’ ﬂ,ﬁff
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5 o .15 =g H-20KOe 1]
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Fig. 4.6 — llustragdo do critério adotado para a determinacéo de T;,,- (H) para a amostra McCa,
quando H = 20KO0e // c. No “inset” da figura s@o apresentados as respectivas Mz (T) € Mpc-(T)

para H = 20KOe.



Capitulo 4 - Resultados e Discucdes 69

A adocdo do método AM = Mpc(T) — My:-(T) para a determinacdo de
T,-(H) tem se mostrado como um dos mais confidveis. Extrair o limite de
irreversibilidade T;,, diretamente da superposicdo das curvas de My (T) € Mgpcc(T),
veja “inset” da Fig. 4.6, introduziria muitas incertezas em virtude destas se
aproximarem assintoticamente, juntamente com a presenca inevitdvel de gradiente

de temperatura.

4.2.2.2- Amostras Monocristalinas: LIM

A Fig. 4.7 a seguir ilustra o comportamento das curvas AM (T) obtidas a
campo magnético aplicado, H = 20K0e // ¢ para as amostra McY, McSr e McCa. O
“‘inset” de cada figura apresenta as respectivas curvas de magnetizagdo M;-(T) e
Mpcc(T) a partir das quais foram obtidas as curvas de AM (T). Note que a

temperatura de irreversibilidade magnética, T;,.. (H), € indicada nestas figuras.
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Fig. 4.7 — T, (H) para as amostras McY, McSr e McCa, quando H = 20K0Oe // c. Nos “insets” das

figuras encontram-se as curvas de magnetizagdo Myz:(T) e My (T) empregadas na obtencao de
T,y (H).
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As Fig. 4.8 apresenta os comportamentos das LIM para as amostras McY,

McSr e McCa, quando H // c. Chamamos a atencdo para a regido de baixo campo

apresentada pelas amostra McSr e McCa (veja “inset” das figuras).
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Fig. 4.8 - LIM para as amostras McY, McSr e McCa. O “inset” de cada figura destaca o

comportamento da regido de baixo campo para McSr e McCa. As linhas cheias representam ajustes

seguindo as leis de potencias “flux creep” gigante (FCG), Gabay-Toulouse (GT) e Almeida-Thouless

(AT).
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Analisando a Fig. 4.8 percebe-se que a linha sélida que ajusta o conjunto de
dados de T;,..(H) ao longo de toda a extensdo do diagrama H — T foi obtida a partir
da aplicagdo da Eq. 1.7, proveniente do modelo de “flux creep” gigante (FCG). Este
ajuste também se aplica para as amostras McSr H > 7,5 KOe e McCa H = 0,75 KOe.
Entretanto, para as amostras McSr e McCa percebe-se uma mudanca na disposicao
dos dados de T, (H) para H < 7,5 KOe em relagcdo a amostra McY. O perfil dos
dados de T;,. (H < 7,5 KOe) ainda é ajustado pela Eq. 1.7, sé que agora aplicado aos
modelos GT e AT, igualmente discutidos na secéo 1.1.5.

A Tab. 4.5 apresenta os dados relativos aos parametros empregados nos
ajustes experimentais empregados a partir da aplicacdo da Eq. 1.7 as amostras
McY, McSr e McCa.

Tab. 4.5 - Valores para os parametros de ajuste «a, H, e T;..(0) para os regimes FCG, AT, GT nas

amostras monocristalinas.

Amostra Ajuste Hy,(KOe) T;(0) (K) a
McY FCG 879,1 93,4 1,45+ 0,08
FCG 669,1 87,8 1,46 + 0,23
McSr AT 907,6 87,9 1,53+ 0,09
GT 38,6 87,2 0,55+0,14
FCG 422.,6 91,2 1,45+ 0,05
McCa AT 5,65 90,8 0,45+ 0,15
GT 83,47 91,9 1,55+ 0,23

Nas Fig. 4.9 e 4.10, apresenta-se a disposicdao da LIM para a amostra
monocristalina ao longo do diagrama H — T. Na Fig. 1.9 em funcdo da temperatura e
na Fig. 1.10 em funcéo de T;,,. (H)/T; (0).
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Fig. 4.9 — LIM para as amostras monocristalinas de YBa,Cu3;0,_s pura e parcialmente dopadas com
Sr e Ca. As linhas cheias representam ajustes seguindo as leis de potencias “flux creep” gigante

(FCG), Gabay-Toulouse (GT) e Almeida-Thouless (AT).
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Fig. 4.10 — LIM normalizada em termos de T;..(0) para as amostras McY, McSr e McCa. As linhas
cheias representam ajustes seguindo as leis de potencias “flux creep” gigante (FCG), Gabay-
Toulouse (GT) e Almeida-Thouless (AT). O “inset” destaca o comportamento da LIM na regido de

baixos campos no diagrama H — T, segundo os ajustes “AT” e “GT".
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A principal motivagdo em realizar esta disposicdo é a de verificar os efeitos

provenientes das substituicbes quimicas ao comportamento da LIM da amostra McY.

4.2.2.3- Amostras Policristalinas: LIM

A Fig. 4.11 ilustra o comportamento das curvas AM (T) obtidas a campo
magnético aplicado, H = 45K0e // c para as amostra PcY, PcSr e PcCa. O “inset”
de cada figura apresenta as respectivas curvas de magnetizacdo Mg (T) € Mpc-(T)
a partir das quais foram obtidas as curvas de AM (T). Note que a temperatura de
irreversibilidade magnética, T;..(H), € indicada nestas figuras. No “inset’” das Fig.
4.11 observa-se uma quebra no segmento da curva, isso se da devido a troca do

sinal paramagnético para diamagnético na medida de magnetizacao.
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Fig. 4.11 - T, (H) para as amostras PcY, PcSr e PcCa, quando H = 45 KOe // c. No “inset” das

figuras encontram-se a magnetizagao M. (T) € Mpc(T).

A Fig. 4.12 apresenta os comportamentos das LIM para os monocristais

PcY, PcSr e PcCa, quando H //c. Chamamos a atencdo para a regiao de baixo

campo ressaltadas no “inset” das figuras.
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Fig. 4.12 - LIM para as amostras PcY, PcSr e PcCa. O “inset” de todas figuras destaca o
comportamento das regides de baixo campo. As linhas cheias representam ajustes seguindo as leis

de potencias “flux creep” gigante (FCG), Gabay-Toulouse (GT) e Almeida-Thouless (AT).



Capitulo 4 - Resultados e Discucdes 77

Analisando a Fig. 4.12 percebe-se que a linha sélida que ajusta o conjunto
dos dados de T;,,.(H) para a amostra PcY, quando H > 7,5 KOe e para a amostra
McCa para H > 10 KOe, percebe-se que a denominacdo de FCG a qual segue a lei
de potencias da Eq. 1.7 para o expoente a = 1,5, ao passo que para a amostra PcSr
esta dindmica néo é verificada para H > 2 KOe.

Por outro lado, verifica-se que diferentemente do que foi observado para a
amostra McY as demais amostras, excluindo os policristais PcY, PcSr e PcCa, para
campos magnéticos aplicados inferiores aos listados no paragrafo anterior que a
dindmica da LIM é descrita por um comportamento AT-GT, onde o conjunto de
pontos experimentais de T;,..(H) sédo ajustados por leis de potencias com expoente
aur = 1,5 e agr = 0,5, respectivamente.

A Tab. 4.6, assim como, para as amostras monocristalinas, apresenta 0s
parametros empregados nos ajustes experimentais realizados para a descricdo do

comportamento da LIM nas amostras policristalinas PcY, PcSr e PcCa.

Tab. 4.6 — Valores para os parametros de ajuste «, H, e T;..(0) para os regimes FCG, AT, GT nas

amostras policristalinas.

Amostra Ajuste Hy,(KOe) T;(0) (K) a
FCG 1054,8 92,7 1,55 +0,12
PcY AT 437,9 93,3 1,55+0,13
GT 45,0 91,4 0,55+0,11

FCG
PcSr AT 274,6 89,1 1,55+ 0,23
GT 12,9 88,1 0,55+ 0,15
FCG 970,4 89,5 1,50+ 0,12
PcCa AT 1235,1 89,3 1,60+ 0,09
GT 19,8 89,2 0,56 £ 0,14
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Fig. 4.13 - LIM para as amostras policristalinas de YBa,Cu;0,_s pura e parcialmente dopadas com Sr

e Ca. As linhas cheias representam ajustes seguindo as leis de potencias “flux creep” gigante (FCG),
Gabay-Toulouse (GT) e Almeida-Thouless (AT).
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Fig. 4.14 - LIM normalizada em funcdo da temperatura critica de transicdo para as amostras
policristalinas de YBa,Cu3;0,_s pura e parcialmente dopadas com Sr e Ca. As linhas cheias
representam ajustes seguindo as leis de potencias “flux creep” gigante (FCG), Gabay-Toulouse (GT)

e Almeida-Thouless (AT). O “inset” destaca o comportamento da LIM segundo os ajustes “AT” e “GT".
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As caracteristicas essenciais da LIM das amostras pesquisadas resumem-se
aos comportamentos descritos nas Fig. 4.10 para as amostras monocristalinas e Fig.
4.14 para as amostras policristalinas.

Essencialmente a determinacdo da LIM das amostras pesquisadas nesse
trabalho apresenta como objetivo principal, delimitar o intervalo em temperatura no
qual a magnetizacdo M(T, B) é reversivel. Entretanto, o estudo do comportamento
da LIM fornece outras informacdes relevantes sobre o comportamento dinamica de
vortices. Em particular, utilizaremos alguns dos modelos citados na secéao 1.1.5 para
interpretar qualitativamente o comportamento da LIM nas amostras pesquisadas
neste trabalho.

O fato do comportamento da LIM da amostra McY ser descrita por uma lei
de poténcias regida pelo modelo de “flux creep” gigante (FCG), a caracteriza como
um supercondutor homogéneo, cuja dinAmica de vortices se comporta de maneira
mais convencional, sendo regida preponderantemente pela dinamica intragranular
de Abrikosov.?**"! Este comportamento da LIM é observado ocorrer para as
amostras McSr, McCa, PcY e PcCa, a partir de campos magnéticos aplicados entre
1 KOe (McCa) e 8 KOe (PcCa).

Por outro lado, para campos magnéticos aplicados em intensidade inferior a
8 KOe, é possivel observar que o comportamento da LIM das demais amostras sera
descrita subsequentemente, a medida em que a intensidade do campo magnético
aplicado for sendo reduzido, por leis de poténcias dos tipos GT e AT. Conforme
discutido na secdo 1.1.5 a identificacdo do comportamento de AT-GT na LIM de
amostras supercondutoras funciona como a assinatura de efeitos de frustracdo e
desordem na dindmica de vértices desses materiais que em analogia ao que se
verifica em sistemas magnéticos como os vidros de spin, apresentam a dinamica de
vortices dominada pelos processos de acoplamentos entre graos
supercondutores.®?!

Portanto, do ponto de vista do comportamento da dinamica de vortices, as
amostras pesquisadas neste trabalho, com excecdo da McY, séo caracterizadas
como supercondutores granulares inomogéneos, onde no limite de baixos campos
magnéticos aplicados (H < 8 KOe), a dindmica de voértices preponderante é a
intergranular, ao passo que para H > 8 KOe, a dindmica intragranular (Abrikosov)

prepondera.[®®-¢8!
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As inomogeneidades nas propriedades supercondutoras dos monaocristais
sao induzidas por qualquer penalizacdo do parametro de ordem supercondutor, ou
seja, desta forma as substituicbes quimicas introduzidas nas amostras
monocristalinas desse trabalho provocam penalizacdo do parametro de ordem por
meio da criagao de vacancias de oxigénio junto a essa, seguidas de uma distribuicao
ndo homogénea por parte do contetdo de oxigénio na estrutura supercondutora das
amostras pesquisadas neste trabalho.

A formacao de maclas e o arranjo de uma distribuicdo aleatéria de dopantes
que, por venturas, ndo foram absorvidos pela estrutura sdo potenciais defeitos que
colaboram para o estabelecimento da dinamica intergranular em monocristais. Por
outro lado, apesar da propria policristalinidade das amostras PcY, PcSr e PcCa, a
distribuicdo destes dopantes junto as regifes tidas como homogéneas neste tipo de
material e suas implicagbes, podem alterar os efeitos provenientes da dinamica de
fluxo intragranular, ndo s6 nos policristais, como nos monaocristais.

O comportamento da LIM descrito pelas Fig. 4.10 e Fig. 4.14 vem sendo
observado na literatura para uma série de policristais e monocristais da familia

YBa,Cu30,_g5 .5
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4-3- A Densidade de Energia cinética

Neste item serdo apresentados os resultados experimentais relativos ao
comportamento de K(T,B) até agora obtidos para nossas amostras. Antes de
apresentar-se os resultados propriamente ditos é preciso salientar que o calculo de
K, (T, B) foi realizado aplicando a Eqg. 1.25 ao regime das curvas de magnetizacao

DC, o qual é reproduzido pela expresséo:

Ks(T,B) = —-M.B

A aplicacdo da equacgdo anterior implica em expressar a magnetizacdo em
unidades do Sl. Os resultados obtidos para Ks(T,B) serdo apresentados para as
amostras monocristalinas e policristalinas em sequéncia nas Fig. 4.15 e 4.16. Na
Fig. 4.17 o comportamento de K(T,B) sera analisado em termos do efeito da
dopagem quimica em um intervalo especifico de campo magnético e temperatura
aplicados.

A Fig. 4.15 ilustra os resultados de K(T,B) para as amostras McY, McSr e
McCapara0,1T < pugH <5T.
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Fig. 4.15- K;(T,B) para as amostras McY, McSr e McCa. O “inset” das figuras destaca o

comportamento de K¢(T,B) para ugH <1T.
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A Fig. 4.16, apresenta as energias referentes as amostras policristalinas PcY,

PcSre PcCapara0,1T < pugH <5T.
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Fig. 4.16- K¢(T,B) para as amostras PcY, PcSr e PcCa. O “inset” das figuras destaca o

comportamento de K(T,B) para ygH <1T.
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A Fig. 4.17 apresenta o comportamento de K;(T,B) em termos da
temperatura reduzida t (t = (T, — T)/T) para as amostras estudadas no intervalo de

tampas aplicadas entre campos aplicados entre 1T < uoH <5T.

10

=
o

O McY [pH=50T O PcY |pH=50T
o
8 O McSr s A PcCa
7 A) 7 D) oF
—
£ 6
. 5
2 5
S o
- 4 i 4
x(/) AAAAA
3 S 00 3
AAAAAOOoQOO e
2 Lo 2 oo™
& ooo“’wooo
1 P w@ww"“’
0D 0 M
0 covemaes R o
, 0,15 0,05 0,00 0,05 0,10 0,15
t t
481 O McY |[pH=30T 48 O PcY |pH=30T
O McSr o O PcSr
421 A McCa o 421 A PcCa
3,6 ° 36 o
B) o E) i
s 30 o° 3,0
E o
= o
24 o o 24
o o s
) o )
o 1,8 e 18 .
Aﬁ@oo 000000000
1,2 i 1,2 o
o LoofRY ooo°°°°
06 I 06 2T e
o0°  000%0n’ o0 00o® 20ABAABA
0.0 petmm oo s 00 a0, o
004 -002 000 002 004 006 008 010 012 -004 -002 000 002 004 006 008 0710 012
t t
0,9 : : : 0,9
O McY [uH=10T O PcY |pH=10T
0,8 A McSr ° 0,8 A PcSr of
% McCa ° % PcCa °
0,7 e 0,7
—~ 06/ 0 . 0.6{ F)
3
£ s ; 05
o .
2 o4 . 0,4
¥’ 03 ° Lo 03
. R A
02 ° L2001 02 o e
. L S et
L Aly g o0 &
0,0 frerssmigpimtuponrcgroaprsyonel £ Lt e £7¢ 0,0 L s waanansznre sva8sTH
-0,04 0,02 0,00 0,02 0,04 0,04 -0,02 0,00 0,02 0,04
t t

Fig. 4.17 - K¢(T,B) para uyH =5,3e 1T //c normalizada em termos da temperatura reduzida t
(t=(Tc —T)/T¢).

Observando o comportamento de K¢ (T, B) apresentado nas Fig. 4.15 e Fig.

4.16, pode-se concluir que o perfil deste comportamento € muito semelhante, tanto
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para as amostras monocristalinas, quanto nas policristalinas, ou seja, ela mostra-se
fortemente dependente da temperatura partindo de um valor maximo de Ks(T,B) em
T < T, o qual passa a descrever linearmente a média em que T — T, até anular-se
em T =T,. Quanto ao efeito produzido pela aplicacdo do campo magnético, é
possivel constatar que o comportamento de Ks(T, B) das amostras monocristalinas é
mais suavemente afetada pela aplicacdo de campo negativo quando comparado ao
das amostras policristalinas, o que € justificado pela propria natureza morfologica
das amostras.

Este comportamento de Ks(T,B) descrito no paragrafo anterior para as
amostras estudadas nesse trabalho € muito semelhante ao apresentado para um
monocristal de YBa,Cu30,_s e uma amostra policristalina de SmBa,Cu30;_g,"
apresentadas na sec¢do 1.5 do capitulo 1, nos limites de H e T que tornam esta
comparacao possivel. Particularmente a intensidade da densidade de energia
cinética da amostra McY se aproximard muito daquela apresentada na Fig. 1.12-A,
para um monocristal de YBa,Cuz;0,_s na faixa de temperaturas e campos
magnéticos aplicados na qual esta comparacdo é possivel de ser feita. Por outro
lado, os resultados apresentados nas Fig. 4.15 e Fig. 4.16, claramente mostram que
para as amostras pesquisadas K(T,B) = 0 para T > T., independentemente da
intensidade do campo magnético empregado ou da realizacdo da substituicdo
parcial do Y por Ca e do Ba por Sr. O que difere do que foi reportado para o
monocristal de YBa,Cu3;0,_s da Fig. 1.12-A. Naquele trabalho, quando H < 5 KOe
sdo aplicados paralelamente ao eixo cristalografico ¢ do monocristal, observa-se que
K (T, B) ira se anular apenas em uma temperatura T¢, onde T¢ > T.. De acordo com
0os autores, o intercalo de temperatura T, <T <T¢ mostra-se fortemente
dependente da intensidade do campo magnético aplicado e do nivel de sub-
dopagem de oxigénio.! Desta forma os resultados aqui apresentados n&o
compactuam com as concepc¢des de um parametro de ordem n&o nulo e existéncia
de dindmica de vortices para T > Tg.

No que diz respeito aos efeitos oriundos ou substituicbes quimicas sobre
especificamente a magnitude de K;(T,B), é importante ressaltar que este efeito
encontra-se diretamente conectado a extenséo do intervalo em temperatura no qual
o comportamento de Ks(T,B) foi obtido a partir da magnetizacao, sendo que esse

varia diretamente de amostra para amostra em funcdo da intensidade de campo
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magnético aplicado. Portanto, na Fig. 4.17 encontra-se ilustrados o0s
comportamentos de Ks(T,B) para as amostras pesquisadas nesse trabalho, onde a
escala de temperatura foi expressa em termos da temperatura reduzida t com o
objetivo de tornar visivel os efeitos das substituicdes quimicas no comportamento de
K;(T,B). Em virtude dos campos magnéticos aplicados serem iguais e superiores a
1T, é possivel sugerir que os efeitos sobre a dindmica de vortices sejam na sua
maioria dominados pelo regime intragranular, veja o comportamento da LIM, desta
forma, constata-se que a realizacdo das substituicbes quimicas diminui
sensivelmente a densidade de resposta da K(T, B) em relagdo as amostras McY e
PcY. A introducdo de defeitos intrinsecos a estrutura, como a distorcdo da cela
unitaria causada pela substituicdo parcial do Ba por Sr ou a inomogeneidade da
distribuicdo de oxigénio junto a distribuicdo de CuO(,), provocada pela substituicao
do Y por Ca, penaliza claramente a homogeneidade da distribuicdo do parametro de
ordem, comprometendo desta forma a energia cinética do condensado e por
consequéncia Ks(T,B). Especificamente pode-se sugerir que a dopagem com Ca
proporcionalmente a de Sr causa um impacto maior sobre Ks(T, B).

Por outro lado, ainda que ndo preponderantes, os efeitos provenientes das
inomogeneidades na dinamica de fluxo magnético ndo podem ser completamente
excluidos de atuarem junto ao comportamento de Kg(T,B), mesmo no limite onde a
dindmica intragranular € robusta. Além do diferente grau de policristalinidade,
discutido na secdo 1.5, e, dos defeitos intrinsecos ao estado supercondutor de
nossas amostras, apontados no paragrafo anterior, a contribuicdo da dinamica
intergranular dos vértices de Josephson’® e da chiralidades intergranularest?
podem afetar diretamente o comportamento de K (T, B).

A analise do comportamento de Kg(T,B) apresentado na Fig. 4.17 nao foi
estendida para uyH < 1T em virtude da magnitude de K (T, B) estar proxima de seu
valor minimo e por consequéncia da aproximacado do “back ground” formado em
torno de T, onde a imprecisdo da medida do sinal magnético aumenta
consideravelmente.

Ao finalizar esta sec&do, chama-se a atencdo para 0 comportamento
praticamente idéntico do perfil de K;(T, B) apresentado pelas amostras McY e PcY,
bem como, pelas amostras McSr e PcSr para os limites de t e uyH considerados na

Fig. 4.17. Este comportamento sugere que K;(T,B) néo seja afetada pelos efeitos
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anisotropicos da distribuicdo dos gréos nas amostras policristalinas, o que necessita

de uma investigacao mais aprofundada.

4.3.1- A Densidade de energia cinética na aproximacdo de

Abrikosov

Conforme foi dito anteriormente na secdo 1.5.1, o conhecimento do
comportamento de Ks(T,B) pode ser empregado como uma ferramenta relevante
para a determinacdo do comportamento de diversos parametros relevantes para o
estado supercondutor dos materiais supercondutores. Um desses parametros é o
campo critico superior H,(T) o qual é obtido da aproximacédo de Abrikosov para o
comportamento de K;(T, B), conforme discutido no final do capitulo 1.

De acordo com a teoria de Abrikosov o comportamento da densidade de
energia cinética, nas proximidades do campo critico superior pode ser dado pela Eg.

1.26, a qual pode assumir a dada pela Eq. 1.28:

Ho

Be=e - g, )

(Hez — H) (H T2 —Dg,

Por se tratar de supercondutores de alta temperatura critica, devemos
considerar k > 1 e B, ~ 1 (para uma rede de vértices triangular)./! Desta maneira, a

equacdo acima € reescrita na forma da Eq. 1.29, a seguir:

Ho
E, =—H(H», — H

. E
De acordo com a Eq. 1.28 o gréfico de ﬁ vS. uoH deve apresentar um
0
comportamento linear com uma pendente negativa cuja intersecc¢ao, sendo ugH = 0,
. E yos .
com o eixo de ﬁ fornece o valor do campo critico superior Heo(T).
0

Nas Fig. 4.18 e 4.19 estdo representados 0os comportamentos graficos de

E . . L. .
ﬁ VS. uoH para as amostras monocristalinas (McY, McSr e McCa) e policristalinas
0
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(PcY, PcSr e PcCa) nos limites de temperatura e campos magnéticos aplicados.

Foram possiveis determinar a sua dependéncia.
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Fig. 4.18 - Graficos de Ks/uyH vs. uyH para as amostras McY, McSr e McCa.
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Antes de comentar os resultados descritos pelas Fig. 4.18 e 4.19 para as
amostras pesquisadas neste trabalho, & importante verificar que a densidade de
dados experimentais dos gréficos de K(T,B)/uoH vs. uyH foi analisado a partir do
emprego de no minimo sete isotermas e para uma quantidade de platés
experimentais de Ks(T,B)/uoH vs. ugH néo inferior a seis. Neste cenario, alguma
flutuacdo na distribuicdo dos pontos experimentais de Ks(T, B)/ugH vs. uyH pode ser
observada, especialmente para as amostras monocristalinas. Isto justifica-se, em
parte, pelo fato do calculo de Ks(T,B) envolver pontualmente a magnetizacdo do
material a qual em campos magnéticos elevados proximos ao valor de H,(T),
diminuir sensivelmente a magnitude do seu sinal.

De maneira geral o perfil do ajuste empregado com a aplicacédo da Eq. 1.29
a distribuicdo dos dados de Ks(T,B)/uyH vs. uyH nas Fig. 4.18 e Fig. 4.19 comporta-
se de maneira semelhante para as amostras policristalinas e monocristalinas, ou
seja, para T =~ T, 0 ajuste linear se estende entre 1T < uyH <5T, diminuindo
sensivelmente o intervalo de aplicabilidade deste, em média, quando uyH = 2,5T,
especialmente para as amostras policristalinas para T < T, 0 que de certa maneira
estd de acordo com os limites estabelecidos pelo formalismo de Abrikosov para a
Teoria G-L a qual tem sua melhor resposta na fase mista dos HTSC nas
proximidades de H, (T).[?¢67

O perfil dos resultados e do ajuste apresentados nas Fig. 4.18 e Fig. 4.19
estdo de acordo com os obtidos por Pefia e colaboradores para uma amostra de
SmBa,Cu;0,_g, veja figura 1.13.

Da extrapolacdo do comportamento linear para campo nulo, dos ajustes
empregados nas Fig. 4.18 e Fig. 4.19, obtém-se, para cada isoterma, a quantidade
H¢,/2x?, onde k € o parametro de Ginzburg-Landau, cujo comportamento em funcéo
da temperatura encontra-se descrito na Fig. 4.20-A) para os monocristais e Fig.

4.20-B) para os policristais.
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Fig. 4.20 - Comportamento de H.,(T)/2x? vs. T, A) para as amostras McY, McSr e McCa; B) para as

amostras PcY, PcSr e PcCa.

O perfil da distribuicdo de H,/2x* vs. T apresentado nas Fig. 4.20 é
aproximado por meio de um ajuste linear com declividade negativa, sendo este
comportamento muito proximo ao observado na literatura para Hq,(T) em amostras
policristalinas e monocristalinas do supercondutor YBa,Cu3;0,_s no limite Hq,(T) >
Hc,(0). Em particular, para amostras monocristalinas deste material, Welp e
colaboradores, empregando medidas de magnetizacdo DC para pyH <5T
observaram que o comportamento de H.,(T) apresenta uma declividade de —19T/
K paraH //c e —10,5T/K para H L c. Por outro lado, Kobayashi e colaboradores™
empregando medidas de magnetoresisténcia elétrica para pyH < 22 T em amostras
policristalinas de YBa,Cu3;0,_s obtiveram que a taxa de variacdo de H.,(T) foi de
aproximadamente —2,4 T /K, 0 que encontra-se dentro do limite aceitavel tratando-se
da natureza anisotrépica apresentada por amostras policristalinas. Desta forma
pode-se expressar a taxa de variagdo de uyHq,(T) por meio do emprego da seguinte

equacao:
toHe, = A(Te = T) (4.2)

Onde, A € uma constante dada em T/K.

Agora aplicando a Eqg. 4.2 arazdo H,/2«*, temos:

Heo(T) _ poHca(T) _ A(T¢-T)
22 2ugr? - 2ugr? (43)
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Na Eq. 4.3 empregamos os valores de A =+4+19T/K para as amostras
monocristalinas e A =42,4T/K para as amostras policristalinas, em virtude de
serem escassos e 0s trabalhos apresentados na literatura que reportam o
comportamento do parametro A em amostras de do YBa,Cu3;0,_s dopadas com Sr
e Ca. E por acreditar que o nivel de dopagem utilizada nas amostras deste trabalho,
provoca uma diminuicdo de aproximadamente 5% do valor de T do YBa,Cu30;_s, O
qgue nao deve provocar uma diferenca substancial na taxa de variacdo de H., (T).

Desta forma, empregando a Eq. 4.3 aos resultados obtidos nas Fig. 4.20 - A)
e B), obtém-se o valor de k, definido na secédo 1.1.3 para as amostras pesquisadas

neste trabalho o qual encontra-se expresso na Tab. 4.5.

Tab. 4.5 — Valores do parametro efetivo G-L, K, para as amostras monocristalinas e policristalinas.

Amostra K
McY 81,9
McSr 136,7
McCa 187,9
PcY 101,5
PcSr 163,7
PcCa 500,0

Ao comparar os valores obtidos para a estimativa de k a partir da aplicacao
da relacdo 4.3 pode-se verificar que os valores obtidos para as amostras McSr,
McCa, PcSr e PcCa estdo bem acima do valor em torno de 95 reportado para o
YBa,Cu3;0,_s monocristalino quando na orientacéo paralela aos planos de Cu0),
veja Tab. 1.2["™ e de 110 para o YBa,Cu30,_s policristalino.™

De acordo com o que foi discutido na secdo 1.5.1, em sistemas que
apresentam propriedades supercondutoras granulares inomogéneas, 0 comprimento
de penetracao, A, € superior ao valor intrinseco de London. Desta forma o parametro
de Ginzburg-Landau, k, € expresso em termos de k. ¢, parametro G-L efetivo, obtido
a partir de medidas de magnetizagdo em sistemas granulares.

No que diz respeito a disposicdo dos dopantes € possivel afirmar que de
acordo com as estimativas apresentadas na Tab. 4.5, a substituicdo parcial dos

atomos de Y e Ba por Ca e Sr introduzem um carater “granular” as propriedades
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magnéticas do YBa,Cu;0,_s monocristalino e colaboram para a intensificacdo
destes efeitos quando observado os valores de k. obtido para as amostras
policristalinas.

Levando em consideragao que ks pode ser empregado como um idicador
da intensidade do grau de inomogeneidade (granularidade) de um sistema
supercondutor, secdo 1.5.1, entdo, pode-se sugerir que a substituicdo parcial de até
5% de Y por Ca tanto em monocristais, quanto em policristais introduz um forte
carater granular as propriedades do YBa,Cu3;0,_s quando comparado aos efeitos
provenientes da substituicdo de até 12,5% do Ba por Sr.

De maneira geral os resultados expressos na Tab. 4.5 apontam para o papel
relevante dos efeitos de granularidade mesmo na regido de magnetizacao reversivel
do HTSC.

4.3.2- A Densidade de energia cinética na aproximacao London

(Aproximacao de campos intermediarios)

Como visto na secao anterior, a analise do comportamento dos gréaficos de
Ks(T,B)/uoH vs. ugH, pela aproximacao de Abrikosov ndo se aplica para uma
grande faixa de temperaturas e campos magnéticos aplicados. Desta forma passa-
se a aplicar a aproximacao de London, com a correcdo de Hao-Clem, veja secéo
1.5.2 para a interpretacédo destes comportamentos.

A aplicacdo deste formalismo para a interpretacdo do comportamento dos
graficos de Ks(T,B)/ugH vs. ugH possibilitarA a obtencdo de parametros
fundamentais, como comprimento de penetracdo e campo critico superior, tidos
cOomo essenciais para a caracterizacdo do estado supercondutor no sistema
YBa,Cu3z0;_s.

Desta maneira reescrevendo a Eg. 1.32 em termos de K¢(T, B), obtém-se:

B0 aycmp In (BHbe) —mg l;_o (ln M)2 (4.4)

X

X
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Onde, os parametros my, b e x sdo definidos como:

_ _%o
8mAZug '’

mg b=uHe, € x=poH

Ainda a respeito da Eq. 4.4, temos que ayc =0,77 e PByc = 1,44
representam os parametros corretivos do formalismo Hao-Clem, A € o comprimento
de penetracdo, H e H;, sao respectivamente 0s campos magnéticos aplicado e
superior, ¢ € o quantum de fluxo magnético e u, € a permeabilidade no vacuo.

As Fig. 4.21 e Fig. 4.22 ilustram o comportamento para K¢(T,B)/uoH VvS. ugH
apresentados nas Fig. 4.18 e Fig. 4.19 e ajustadas pela Eq. 4.4, linhas sdélidas nas

figuras.
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Fig. 4.21 — Gréficos de K (T, B)/uoH vs. ugH para as amostras McY, McSr e McCa. As linhas sélidas

séo obtidas do ajuste dos pontos experimentais a partir do emprego da Eq. 4.4.

[43]
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Fig. 4.22 - Gréficos de K(T,B)/ugH vs. uoH para as amostras PcY, PcSr e PcCa. As linhas sélidas
sdo obtidas do ajuste dos pontos experimentais a partir do emprego da Eq. 4.4.1**

O emprego da Eq. 4.4 para o ajuste dos dados experimentais de K;(T,B)/

uoH Vvs. pugH mostrou ajustar mais amplamente o comportamento dos pontos
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experimentais em funcdo de uyH. A omissdo de alguns dados relativos a algumas
isotermas justifica-se pelo fato de estas ndo se adequarem nem a Eq. 4.3 quanto a
Eq. 4.4.

Conforme discutido no inicio desta secéo a partir do emprego da Eq. 4.4 e
da obtencdo dos parametros m, e b parte-se para a determinacdo dos valores
correspondentes em temperatura para A(T) e B,(T) os quais sdo listados em

funcdo da temperatura na Tab. 4.7.

Tab. 4.7 — Valores de A(T) e B, (T) obtidos a partir das variaveis m, e b da Eq. 4.4.1*

Amostra T (K) A(A) B, (T) | Amostra | T(K) | A(A) | Be(T)
85 2573 14,4 86 3291 18,5
86 2641 9,7 87 3545 15,9
87 2660 8,5 88 3959 14,1
McY 88 2915 8,0 PcY 89 4535 13,3
89 3323 7,1 90 5598 11,7
90 3858 5,6 91 7361 8,6
91 5000 39 | | e | e -
79 4047 12,0 83 7126 25,7
80 4326 10,3 84 8053 24,9
81 4752 9,5 85 8857 19,0
McSr 82 5337 9,1 PcSr 86 10303 | 15,3
83 6398 8,2 87 13396 | 12,3
84 7388 6,8 | | e | e -
85 9160 6,4 | | e | e -
80 3355 15,7 81 14420 | 19,0
82 3828 14,3 82 17024 | 154
McCa 84 4567 10,0 PcCa 83 18328 | 10,0
86 6135 9,0 84 21477 9,9
88 9505 6,4 | | e | e | e
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Uma vez obtidos os valores apresentados pela Tab. 4.7, é possivel obter o
valor do comprimento de penetracdo em temperatura zero, Para tanto tomamos a
dependéncia de A(x) com a temperatura dada pela Eq. 1.3, da teoria de campo

médio, apresentada na se¢éo 1.1.3.2%%
1,
MT) = Fhot™? (4.5)

Te—T
c

Onde 4, € o comprimento de penetracdo em temperatura zero e t = éa
temperatura reduzida. Lembrando que os valores dos T, das amostras encontram-se
descritos na Tab. 4.4, observa-se que o comprimento de penetracdo, A, diverge de
acordo com a dependéncia t~1/2.

As Fig. 4.24 e 4.25 apresentam os comprimentos de penetracédo da Tab. 4.7
para as amostras monocristalinas e policristalinas como funcdo de t~/2. Da
inclinacdo adquirida do ajuste linear para cada amostra nestas figuras, e, de acordo

com a Eq. 4.7, obtém-se o valor de 4.

10000 T T T T T T T T T T T T T
* o McY
McSr
80004 * McCa
<< 6000- * .
<2
4000 - 8
*
2000

25 30 35 40 45 50 55 60 65 7.0
t—1/2

Fig. 4.23 — O comportamento de A(T) para as amostras McY, McSr e McCa em fungéo de t=1/2,
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Fig. 4.24 — O comportamento de A(T) para as amostras PcY, PcSr e PcCa em funcéo de t~1/2,

Os valores obtidos para a estimativa de 1, das amostras estudadas nesse

trabalho encontram-se indicados na Tab. 4.8.

Tab. 4.8 — Valores de A, para as amostras monocristalinas e policristalinas.

Amostra 20(4)
McY 1365 + 63
McSr 3089 + 74
McCa 4083 + 306
PcY 2080 = 92
PcSr 3087 + 135
PcCa 9202 + 928

O valor de 1, determinado para a amostra McY esta de acordo com 0s
resultados reportados na literatura, seja Tab. 1.1 e Tab. 1.2. Da mesma forma para o
resultado de A, para a amostra PcY quando comparado ao reportado ao valor de 4,
para uma amostra policristalina de YBa,Cu30,_s com gréos orientados’? onde

Ao(ab) = 2400 A e 2y(c) = 14800 A.
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De acordo com o reportado na Tab. 4.8 percebe-se de imediato um aumento
significativo de 4, tanto para os monocristais quanto para os policristais, em funcéo
do emprego da dopagem com Ca e Sr, um claro indicio de que os efeitos de
granularidade também colaboram para o aumento da intensidade de 2,.1*"?

No caso especifico dos dopantes pode-se considerar que redistribuicdo do
oxigénio junto aos planos de CuOg) nas amostras dopadas com Ca colabora de
maneira mais incisiva para a elevacao do valor de 1, do que a distor¢céo estrutural
promovida pela dopagem com Sr, uma vez que esta redistribuicdo causa uma
deficiéncia no conteddo e oxigénio da estrutura do YBa,Cu;0,_s, O que seria
também apontado como uma das causas responsaveis pelo aumento significativo de
Ao observado ocorrer no sistema de graos orientados citado no primeiro parégrafo.
Segundo resultados o Ayp(ab) e Ay(c) aumentaram cinco e dez vezes,
respectivamente em relagéo aos valores anteriormente citados, quando § varia de 0
para 0,61.1

A partir da obtencdo do comportamento do parametro b(T) da Eq. 4.4 a qual
foi empregada na interpretacdo do comportamento de Ks(T,B)/ugH vs. ugH das Fig.
4.21 e Fig. 4.22, foi possivel obter o comportamento de B ,(T), Tab. 4.7.
Empregando esses valores de B ,(T) a Eg. 1.6, discutida na secdo 1.1.4 desse
trabalho, pode-se obter uma estimativa para o valor de B;,(0) a partir dos resultados
obtidos para B;,(T) para T =~ T,. Lembrando, a Eq. 1.6 é [B(T) = 1,83B;,(0)t],

C

Tc—T . . e st .
onde, t =—— € a temperatura reduzida e B (0) € o campo critico superior a
Cc

temperatura zero.>® Os valores para T, foram 0s mesmo empregados na obtencao
de t empregada no célculo de A,.
As Fig. 4.25 e Fig. 4.26 ilustram o comportamento de B, (T) obtido para as

amostras pesquisadas nesse trabalho.
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Fig. 4.25 — Comportamento de B.,(0) obtido dos ajustes dados pela Eq. 1.6, para as amostras McY,
McSr e McCa.
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Fig. 4.26 - Comportamento de B.,(0) obtido dos ajustes dados pela Eg. 4.8, para as amostras PcY,

PcSr e PcCa. Os valores de B, (0) sdo apresentados nas figuras.

A disposicdo dos pontos experimentais de B.,(T) em média podem ser

ajustados por um comportamento linear onde a declividade deste ajuste fornece uma

estimativa para B.,(0) para as amostras pesquisadas nesse trabalho, cujo valores

encontram-se representados na Tab. 4.9.



Capitulo 4 - Resultados e Discucdes 102

Fig. 4.9 — Valores de B, (0) para as amostras monocristalinas e policristalinas.

Amostra B, (0)(T)
McY 56,3+5,1
McSr 43,3+3,1
McCa 59,6 +6,3
PcY 92,3+8,0
PcSr 177,5+19,7
PcCa 217,1+84

Os valores apresentados para 0 campo critico superior, B,(0), estdo de
acordo com os reportados na literatura.>" 131574
Como exemplo, cita-se estudos realizados por K. Nakao e colaboradores em

no YBaCuO monocristalino, o qual, os autores estimaram o campo critico superior a

temperatura zero, onde B,(0) = 40 + 5T e B&(0) = 110 + 10 7.1 O valor de B, (0)
da amostra PcY é da mesma ordem do estimado para a amostra de
SmBa,Cu30,_5.

Lyyanawaduge e colaboradores, por sua vez, estimaram o valor de B;,(0)
para o Y(Ba,_,Sr.),Cuz0,_s policristalino, onde, (x = 0,00 —0,50). Segundo o0s
autores, o valor de B.,(0) para amostra pura foi estimado em aproximadamente
B (0) = 66T, e com a substituicdo parcial de Sr no sitio do Ba 0 maximo valor
encontrado para B;,(0) ficou estimado em B;,(0) = 140 T para a amostra com
composicdo x = 0.10.**

Outro estudo sobre a dependéncia do campo critico superior em funcdo da
temperatura, para o Y,gCay,Ba,Cu30,_s policristalino, desenvolvida por Luo e
colaboradores mostra a dependéncia de B;, com a concentracao de oxigénio. Numa
aproximacédo razoavel dos resultados adquiridos pelos autores, pode-se dizer que
para uma amostra com minima deficiéncia de oxigénio o valor de B~,(0) sera
aproximadamente B, (0) ~ 225 T para § = 0.13.14

Por outro lado, da Tab. 4.9 é possivel constatar que a substituicdo parcial de
atomos de Y por Ca afetou suavemente a estimativa do valor de B ,(0) quando

comparado com a amostra McY, ao passo que a substituicdo de 12,5% do Ba por Sr
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culminou com um decréscimo de aproximadamente 13 T no valor de B, (0) quando
comparado ao obtido para o monocristal puro.
A partir do emprego da Eg. 1.5 a qual é reproduzida a seguir:

21 £(0)2

poHe(T) =

Foi possivel obter uma estimativa para £(0) empregando o comportamento
de K (T, B) em termos da teoria de London para a aproximagao de campo médio. Os
valores estimados para é(0) permitiram a determinacdo do parametro efetivo G-L,
kesr a partir do formalismo de London, o qual denominamos de Kgff, para tornar
possivel a comparacdo com os valores de k. obtidos a partir do formalismo de
Abrikosov, o qual a partir de agora recebe a denominacao de Kg*ff.

Na Tab. 4.10, encontram-se especificados 0os parametros caracteristicos do
estado supercondutor das amostras empregadas neste trabalho obtidas a partir do

comportamento de Ks(T, B).

Tab. 4.10 — Parametros caracteristicos do estado supercondutor obtidos para as amostras

monocristalinas e policristalinas deste trabalho.

Amostra T:(K) YNEN &(4) B, (0)(T) Kers Kifs
McY 93,4 0,2 1365 = 63 15,2 56,3+5,1 89,8 81,9
McSr 87,9+0,1 3089 £ 74 15,5 43,3+ 3,1 199,6 136,7
McCa 91,8+0,2 4083 £ 306 15,8 59,6 + 6,3 260,6 187,9
PcY 93,3+£0,1 2080 + 92 10,9 92,3+8,0 190,5 101,5
PcSr 89,0+£0,1 3087 £ 135 8,6 177,5+ 19,7 359,0 163,7
PcCa 89,1+0,1 9202 + 928 12,9 217,1+8,4 716,1 500,0

Os valores de ¢, para as amostras monocristalinas encontram-se

rigorosamente dentro do intervalo de valores especificados na literatura (14 A<g <
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16 A) para o supercondutor YBa,Cu;0,_s na configuracdo H // c, veja Tab. 1.1 Tab.
1.2. Por outro lado, os valores obtidos para &, relativos as amostras policristalinas
evidenciam o forte grau randdmico de suas estruturas.

Ao comparar-se os valores obtidos para kL F € rc;‘f constata-se que os

ultimos caracterizam-se por apresentarem magnitude maior do que os primeiros. E
importante esclarecer que os valores de A(T) obtidos a partir da Eq. 4.4 representam

médias em relacdo a duas posi¢des cristalograficas 1,, e 1., onde pode aproximar-
2 1 .
se o valor de 1 = glab + 5/16 para A, > 1,, 0 que de certa forma atenua a diferenca

obtida entre kl; e rfy; .0

E importante ressaltar que os valores apresentados para essas grandezas
expressas na Tab. 4.10, apresentam um grau de imprecisdo superior ao de outros
estudos voltados especificamente para a determinacdo do comportamento de
algumas das grandezas especificadas na Tab. 4.10, entretanto, de maneira geral,
pode-se constatar que 0s resultados obtidos, dentro da precisdo experimental
adotada, reproduzem os resultados obtidos na literatura para os parametros
pesquisados neste trabalho, o que efetiva o estudo do comportamento de K¢ (T, B),
concebido pela TVS, como uma ferramenta confidvel para ser empregada na
caracterizacdo do comportamento de diversas grandezas caracteristicas do estado
supercondutor dos HTSC.

Desta forma pode-se concluir que a aproximacao de Abrikosov ao TVS
fornece uma descricdo razoavel para o comportamento de Kg(T,B) no limite de
UoH = 2,5T ao passo que para valores de ugH < 2,57 o formalismo de London
aplicado ao TVS se mostra mais adequado para ser empregado na interpretacéo do
comportamento de K (T,B) e na estimativa de A, e B(0) das amostras
pesquisadas. Apesar de ficar evidenciado que o carater fortemente desordenado das
amostras dopadas colabora definitivamente para que contribuicdes adicionais
provenientes da anisotropia planar, ou de um comportamento granular sejam

incorporados ao formalismo empregado para a compreenséao de Kq(T, B).
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Conclusdes

De acordo com a expressao, Ek=|ﬁ.§|, proposta por M. Doria e

colaboradorest*”!

, foi realizado estudo experimental da densidade de energia
cinética do condensado supercondutor, induzida por campo magnético em amostras
monocristalinas e policristalinas de YBa,Cu;0,_s pura e parcialmente dopadas com
Sr e Ca. Foram analisadas seis amostras, sendo elas: os monocristais McY, McSr e
McCa e os policristais PcY,PcSr e PcCa. A densidade de energia cinética foi obtida
por meio da aplicacdo do TVS ao comportamento reversivel da magnetizacdo DC
“zero field cooled”, M,r-(T,H) e “field cooling cooled”, Mp.-(T,H) nas amostras
monocristalinas e policristalinas de YBa,_, S, Cuz;0,_s € Y;_,Ca,Ba,Cuz0,_5, Onde a
susbtituicdo parcial do Ba por Sr e do Y por Ca foram responsaveis em introduzir um
carater granular a dinamica de fluxo magnético dessas amostras. As principais

conclusdes deste estudo estdo resumidas a seguir:

- Efeitos da adicdo de Ca e Sr no sistema YBa,Cuz0,_s

No que se refere as andlises de raios-x das amostras, 0s monocristais e
policristais empregados revelaram que os niveis de dopagem com Ca e Sr nao
propiciaram a formacao de fases espurias a fase supercondutora do YBaCuO — 123
e que o parametro de rede c foi reduzido em funcdo da dopagem quando comparado
ao obtido para a amostra pura. Esses dados estdo de acordo com os relatados pela

literatura,[2*48:56.58.65]
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- O comportamento de T, e da LIM

O comportamento de T.(x) apresentou reducdo do seu valor em funcao da
dopagem de Ca em substituicdo ao Y e da dopagem de Sr em substituicdo ao Ba,
apresentando valores nominais semelhantes aos reportados pela literatura para
estas amostras.

O comportamento da LIM das amostras foi analisado por meio do emprego
dos modelos de “flux creep” gigante e vidro supercondutor, onde foram aplicados os
ajustes AT e GT para campos baixos e intermediarios, respectivamente.

De acordo com os ajustes para a LIM, dados pelos modelos propostos, e do
ponto de vista do comportamento da dinamica de vortices, as amostras pesquisadas
neste trabalho, com excecdo da McY, sdo caracterizadas como supercondutores
granulares inomogeneos, onde no limite de baixos campos magnéticos aplicados
(H < 8 KOe), a dinamica de vortices preponderante & a intergranular, ao passo que

para H > 8 KOe, a dinamica intragranular (Abrikosov) prepondera.[®®-¢!

- A Densidade de Energia cinética e a obtencédo de Aq, &, Bc2(0), kﬁff e

Kﬁff

O comportamento da densidade de energia cinética em funcdo da
temperatura e do campo magnético aplicado (H//c) foi estudado em cada uma das
amostras e todas essas mostraram um comportamento usual em relacdo a
temperatura e aplicacdo de campo reportado pela literatura,™**Y ou seja, K¢(T,B)
diminui em funcéo da temperatura e aumenta com o0 campo magnético.

Observou-se que o “doping” com Sr e C(Ca, tanto nas amostras
monocristalinas quanto nas amostras policristalinas leva a um decréscimo de
Ks(T,B). Isso é justificado no caso dos policristais, devido ao carater granular desses
materiais e esta mesma granularidade afeta as propriedades magnéticas do material
que, por sua vez, interferem no comportamento da magnetizacdo da mesma.[°®¢®

Nos monocristais dopados também ha a acdo de granularidade, uma vez
que o “doping” introduz um aspecto granular a dinamica de vortices de monocristais

de YBa,Cus075°%%" entretanto, esta manifestacdo ocorre para H < 5kOe. Esse
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comportamento granular é identificado na LIM das amostras em virtude da presenca,
em baixos campos magnéticos, dos ajustes (AT) e (GT).

Cabe salientar que os resultados mostram claramente que Ks(T,B) = 0 para
T > T, para o supercondutor YBa,Cu30,_s, independentemente da intensidade do
campo magnético empregado e da realizacdo da substituicdo nominal de 1% do Y
por Ca e 12,5% do Ba por Sr. Diferentemente do que foi reportado para o
monocristal de YBa,Cu;0,_s.1!

Quanto ao valor nominal de K(T,B) em funcédo de uyH obtido para a Fig.
4.17 em termos da temperatura reduzida t, sugere-se para uoH=>1T, que a
realizacdo das substituicbes quimicas diminui sensivelmente a densidade de
resposta de Ks(T,B) das amostras dopadas em relacdo as amostras McY e PcY,
sugerindo que a introducdo de defeitos intrinsecos a estrutura do material leve a
uma penalizacdona homogeneidade da distribuicdo do parametro de ordem, o que
compromete a energia cinética do condensado e por consequéncia Ks(T,B),
promovendo o fortalecimento da interacdo entre os vértices neste regime. Ja o
comportamento praticamente idéntico do perfil de K (T,B) apresentado pelas
amostras McY e PcY, para os limites de t e uyH considerados na Fig. 4.17, € uma
guestado que ainda necessita ser pesquisada com maior riqueza de detalhes.

De acordo com a analise do comportamento da densidade de energia
cinética por meio da aproximagdo de Abrikosov foi possivel estimar os valores do
parametro efetivo de Ginzburg-Landau, k¢, a partir da aplicagéo da relagéao 4.3.0s
resultados mostram que os valores obtidos para as amostras McSr, McCa, PcSr e
PcCa estdo bem acima do valor em torno de 95 reportado para o YBa,Cuz0,_s
monocristalino quando na orientagéo paralela aos planos de CuO(z),[Z?’] e de 110 para
0 YBa,Cu30,_s policristalino.™® o que leva a sugerir que a substituicdo parcial dos
atomos de Y e Ba por Ca e Sr introduzem um carater “granular’ as propriedades
magnéticas do YBa,Cuz0,_s monocristalino, colaborando assim para a
intensificacdo destes efeitos quando observado os valores de k.fs obtido para as
amostras policristalinas. Estes resultados, por sua vez, apontam para o papel
relevante dos efeitos de granularidade mesmo na regido de magnetizagéo reversivel
do HTSC.

Por outro lado, a descricdo de K;(T, B) pela aproximagédo de London permitiu

estimar o comprimento de penetracdo a temperatura nula, 1, € 0 campo critico
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superior, B;,(0). O emprego da Eq. 4.4 para o ajuste dos dados experimentais de
Ks;(T,B)/uogH vs. upH mostrou ajustar mais amplamente o comportamento dos
pontos experimentais em funcao de uyH, do que pelo formalismo de Abrikosov, que
sofreu desvios no seu comportamento em médiade H < 2,5T.

Dos parametros m, e b, obtidos dos ajustes dados pela Eq. 4.4, foi possivel
estimar o valor do comprimento de penetracdo em temperatura zero para as
amostras pesquisadas, veja Tab. 4.8, e os valores do campo critico superior, B;,(0),
veja Tab. 4.9.

O valor de A1, determinado para a amostra McY esta de acordo com os
resultados reportados na literatura.'®¥! Da mesma forma para o resultado de 1, para
a amostra PcY quando comparado pelo reportado ao valor de 4, para uma amostra
policristalina de YBa,Cu30,_5 com grdos orientados."? H&4 um significativo aumento
de A, para os monaocristais e policristais, em funcdo do emprego da dopagem com
Ca e Sr, isso € um claro indicio de que os efeitos de granularidade também
colaboram para o aumento da intensidade de A,.

Outro fato importante esta relacionado diretamente aos dopantes utilizados,
uma vez que as amostra dopadas com Ca colaboram de maneira mais incisiva para
a elevacao do valor de 1, do que as amostras dopadas com Sr. Sugere-se que a
redistribuicdo do oxigénio junto aos planos de Cu0,) nas amostras dopadas com Ca
influenciam mais nessa elevacgao de A, do que a distor¢do estrutural promovida pela
dopagem com Sr.

Os valores apresentados para o campo critico superior, B:,(0), estdo de
acordo com os reportados na literatura.b"*3>" De acordo com os resultados
apresentados na Tab. 4.9, é possivel constatar que a substituicdo parcial de atomos
de Y por Ca afetou suavemente a estimativa do valor de B, (0) quando comparado
com a amostra McY, ao passo que a substituicdo de 12,5% do Ba por Sr culminou
com um decréscimo de aproximadamente 13T no valor de B ,(0) quando
comparado ao obtido para o monocristal puro.

A estimativa para £(0) através do emprego do comportamento de K(T,B)
em termos da teoria de London para a aproximacdo de campo médio, forneceu

valores estimados que permitiram a determinacdo do parametro efetivo G-L , k.¢r a
partir do formalismo de London, o qual denominamos de k. . Estes valores de Kgff

encontram-se com magnitude maior que o0s calculados pela aproximacgédo de
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Abrikosov, ;cg“ff, todavia, € preciso lembrar que esse ultimo advém de médias em
relacdo a duas posic¢des cristalograficas 1,, e 4., onde pode aproximar-se o valor de

A= g)lab + %/’lc para 1. > 1, 0 que de certa forma atenua a diferenca obtida entre

L A 5
Keff e Keff [ 1

Os valores para ¢, das amostras monocristalinas encontram-se
rigorosamente dentro do intervalo de valores especificados (14 A < &, < 16 A) para
&, do supercondutor YBa,Cu3;0,_s quando H // c. Por outro lado, os valores obtidos
para &, relativos as amostras policristalinas evidenciam o forte grau randémico de
suas estruturas.

Finalizando esta discussdo, mesmo com o grau de imprecisdo superior aos
reportados pela literatura, especificamente para a determinacdo de algumas
grandezas obtidas neste trabalho, os resultados apresentados na Tab. 4.10, dentro
da precisdo experimental adotada, produzem os resultados na literatura para os
parametros aqui pesquisados, 0 que aponta o estudo do comportamento de K¢ (T, B),
concebido pela TVS, como uma ferramenta confidvel para ser empregada na
caracterizacdo do comportamento de diversas grandezas caracteristicas do estado
supercondutor dos HTSC. Desta forma pode-se concluir que a aproximacdo de
Abrikosov ao TVS fornece uma descricdo razoavel para o comportamento de
Ks;(T,B) no limite de ugH = 2T ao passo que para valores de uoH <2,5T 0
formalismo de London aplicado ao TVS se mostra mais adequado para ser
empregado na interpretacdo do comportamento de K¢(T,B) e na estimativa de A, e

B, (0) das amostras pesquisadas.
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Apéndice A

Teorema Virial da Supercondutividade (TVS) - Deducao

Conforme mencionado no item 1.5 do capitulo 1, o Teorema Virial da
supercondutividade é fundamentado como uma consequéncia da invariancia numa
transformacao de escala. Esse teorema torna-se uma ferramenta atil na obtencéo,
guando na presenca de campo aplicado H, de informacdes sobre a atividade de
vértices acima e abaixo da transicéo supercondutora.!

A obtencdo do mesmo se da tomando a equacdo de energia livre de
Ginzburg-Landau, Eq. 1.12, que seré reproduzida a seguir, e fazendo-se uma

transformac&o de escala por um fator A, como segue:™

h . 2 el
Transformagéo de escala,
=3 (A1)

O parametro de ordem e o potencial vetor serdo respectivamente:

P (x) =P (Ax") (A-2)
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A, (x) = 2A0x") (A-3)

Uma vez obtida as novas variaveis, a energia livre G-L dada pela Eg. (1.12)

pode ser reescrita, como:

2
AF = a1 +E2 e + 5 7 +EL[Px 4] (A4)

2m*

(?v— %‘&)wm

Onde, h=VxA4

Note que, a minimizacdo de energia € mantida quando o termo da energia

cinética € multiplicado por um fator 1//12 e o0 termo da energia magnética multiplicado

por um fator 1//14.

Dos termos da Eqg. (A-4), temos que:

, g ., —» Energia de Condensagéo
a(DPEP + == )l ) ¢
2
1 1 |(A_ 2e . , — Energia Cinética
72 om’ (TV - TAA)W)

1 1 = - L2 R Lt
F& [V X AA (x )] B —— Energla do campo magnetlco

Estabelecendo-se condicdes de fronteira para 4; e y,, temos:® 2

A +b7) = A, () + V() (A-5)

i+ b)) = s (e (15520 () (A-6)
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As Eg. (A-5) e (A-6) sdo as condicdes de fronteira para as equacoes GL,

quando aplicadas ao estado misto. & 28

. . . ~ JAF
Derivando a energia livre em relacdo a A (1 =1) e fazendo = 0, se

obtém:

0 = —2Eyy, — 4Epieia + 528 (A7)

No calculo de % pode-se desprezar a dependéncia em A de Ae Y, devido a

estacionaridade de AF sob variacdes de 2 de 4.

Usando a relacao termodinamica, a sequir:
H=4n">= (A-8)

€ possivel obter diretamente o Teorema Virial da Supercondutividade. Logo,
substituindo, a Eq. (A-8) na Eg. (A-7), temos:

—

- H
0 = _ZEKin - 4EField + ZBE

— ﬁ
0 = —Exin — 2Epje1q + B-E
E por fim obtemos:
B.H = 4n[Ex + 2Er;14] (A-9)

A Eqg. (A-9) é o referido Teorema Virial da Supercondutividade (TVS), e,
encontra-se fundamentado na teoria de Vortices de Abrikosov onde os efeitos de
aprisionamento de fluxo magnético ndo sao levados em consideracdo. Este
Teorema tem sido aplicado a temperaturas muito abaixo de Tc em presenca de

impurezas ndo magnéticas e ainda, em presenca de alguns tipos de pinning.t?
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Apéndice B

A energia cinética na aproximacado de London (Regime de campos

intermediarios)

Este apéndice é dedicado a demonstracdo dos calculos desenvolvidos por
Pefia e colaboradores para a obtencdo do comportamento da energia cinética na
aproximacédo de London. Bem como, da aplicacdo das principais aproximacoes e
consideracdes empregadas pelos autores para esta questdo.*1:64

Como ja visto anteriormente, Segundo Doria e colaboradores®®, a densidade
de energia cinética, E, = —M(T).B, é uma conseqiiéncia direta do TVS, Eq. 1,20 do
capitulo 1. Esta expressdo deriva da teoria de Ginzburg-Landau, e de acordo com
isto, para conhecer a dependéncia explicita da densidade de energia cinética com o
campo aplicado é preciso conhecer a forma da magnetizacéo.!>*1®4

Na regido de campos intermediarios (H; < H < H(,), a interacdo entre os
vértices é fraca.®'! Nestas condicées de campo, a densidade de pares de Cooper
pode ser aproximadamente uniforme através da amostra. Para os HTSC com k > 1,
pode-se esperar que o comportamento da magnetizacdo nestes materiais possa ser

descrito pela aproximagéo de London. >

7

Nesta aproximacdo a magnetizacdo é obtida a partir da energia livre no

estado supercondutor no regime (% Kn KL @), onde n; € o numero de vortices por

52
unidade de superficie. A inducdo magnética, B, esta diretamente relacionada com
este parametro, uma vez que: B = n;, ¢y, onde ¢,_, o67x10-15wp, € 0 quantum de fluxo

magnético. De acordo com 0s autores, a reestruturagdo do TVS, para o regime de
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campos intermediarios é obtido a partir da aplicacdo do formalismo de London ao
calculo do funcional da energia livre da magnetizagdo, como segue O
desenvolvimento.*

Tomando a energia livre para o estado supercondutor na aproximacao de

Lj

Onde F, é a energia magnética associada as correntes supercondutoras e

London:

U;; € a energia de interagdo entre vortices.

Mas, no limite de campos intermediarios este Ultimo termo tem a mesma

ordem de grandeza do campo critico inferior, B¢;, que é descrito pela Eq. B-2.%4

In(Bd /$)
Uij o8 BBCl n(/8) (B'2)

Onde B €& uma constante numérica de ordem unitaria, d € a separacao
meédia entre os vortices, A € o comprimento de penetracdo e ¢ € o comprimento de
coeréncia.l®!

Sabendo que B,; é dado por;®*64

Bet = jozint (B-3)

Onde ¢, € o quantum de fluxo magnético.
Levando-se em consideracdo as Eg. (B-1) e (B-2), a energia livre, fica (em

unidade do sistema internacional (Sl)):

_ B B In(d/) ]
F= 2u0 #oBCl In(/€) (B-4)

Onde pu, é apermeabilidade no vacuo.
Substituindo a Eq (B-3) na Eq. (B-4), obtem-se:

po BB b0

In (B /6)
ome gz I nigd/§) ===

n(2/8)
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B? B b0

== Ini{Bd/%)

2#0 wo 4mAZ

B2 B
Zuo Ko

Bd*/¢%) (B-5)

O comprimento de coeréncia € descrito por:

2 _ $o .
&= (@mruoHc?) (B 6)

e a distancia dada por:
_ % -
d== (B-7)

Substituindo as Eq. (B-6) e (B-7) na Eg. (B-5), temos:

B2 Bgo
F=—
+8u7r12

Ini (SZZTEch/H) (B'8)
De acordo com os autores B pode ser substituido por H no argumento do
logaritmo, visto que o coeficiente do logaritmo (da ordem de H;) € pequeno
comparado com H e B.1*¥
Uma vez obtida a energia livre, é realizada a derivada da mesma em funcgéo

do campo magntico, B, 0 que resulta na expressao para o campo H, logo:

_9F _ B 2 -
H=_-= ot i SMOMZ Ini{B?2nHc, /H) (B-9)

B bo
o 8M A2

bo
8m A2

> Ini{B*2mHc, /H)

puoH — B = Ini{B?2mHc, /H)
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Lembrando que , B = uy(H + M), entéo:

bo | o
—pogM = Sl Inii{B%2nH¢, /H)
M = — S i, He /H) (B-10)

Onde B, = B%2m=0,91. Como ja visto anteriormente a densidade de energia
cinética € dada por:

E, = -M(T).B (B-11)

Mas, a expresséo proposta por Doria e colaboradores para a densidade de

energia cinética induzida pelo campo leva a reescrever a Eq. (B-11) como:™#%4

E, = —M(T)[po(H + M)] = —poMH — pugM? (B-12)

Substituindo a Eq. (B-10) na Eq. (B-12), obtem-se:

¢oH  BiHco 0( $o BLHC2>2

E, = -

e PR St "t H

_ ¢oH ; BLHc2 $o \* 1 BLHc2\?

" 82 In H _(SHAZ) E(ln H ) (B-13)

Multiplicando o primeiro termo da Eq. (B-13) por u,/u, dentro de fora do
lagaritmo e multiplicando o segundo termo desta mesma equacao por u,/1, dentro
do logaritmo e por pyH/uy,H fora do logaritmo, obtem-se a densidade de energia

cinética por campo aplicado:

Ee, o ] BL#och_( do >2 1 (lnBLHOHm)Z

= n
HoH  8mugA? poH 8mA?) po*H e (B-14)

Onde E,, faz referéncia ao fato de que a energia cinética foi obtida

utilizando-se a aproximacgéo de London.
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