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Resumo

Nesta dissertacdo € apresentado um estudo experimentahdgi@atie de energia cinética
(E%), induzida pela aplicacdo de um campo magnético, em cinast@as de trés sistemas su-
percondutores do tipo Il. As amostras consistem em doiensilis do sistema SmBEuw;O;_s
(Sm123), dois monocristais do sistema&,CaCuyO, (Bi2212) com concentracbes de oxigénio
ligeiramente diferentes, e um monocristal do ferro-pdexiBaFes,Coy 16AS; (BaFeCoAs).

Em todos os casos, a densidade de energia cinética é obtsidsatia expressao proposta
por Doria e colaboradores, = —M B, ondeM é a magnetizagdo de equilibria®eé a indugao
magnética. A magnetizacao € obtida a partir de medidas deemtormagnético realizadas segundo
os procedimentos ZFGéro field coolejie FC field cooled. Este estudo limita-se a regido rever-
sivel da magnetizacéo, nas proximidades da temperattiGaata transicao supercondutora. Para
todas as amostras, é feita uma analise qualitativa do coampento da linha de irreversibilidade
e, nas amostras de Bi2212, sdo observados os efeitos da@pissgara as situacdes em que o
campo externo é aplicado nas orientagdes paralela ou gcpkm as camadas atbmicas de GuO
No caso do BaFeCoAs, apenas a configuragdo em que o campaaaparalelamente ao eixo
principal de simetria é investigada.

Nas amostras de Sm123 encontraram-se contribuicdes azeciesgfica correspondentes a
regido de campos intermediérios. Nesta regido, a magg@tizzode ser estudada na aproximacao
de London para a teoria de vértices em supercondutores ddltiplas amostras de Bi2212, as
contribui¢cbes identificadas pafg, originam-se de vortices do tipo Abrikosov e da granulardad
intrinseca. Nestas amostras, quando o campo magnéticicadapparalelamente aos planos de
Cu0,, ha evidéncias da ocorréncia de uma transicao de primaleroenvolvendo o sistema de
vortices, o qual evolui de um regime 3D para 2D com o aumenttenigeratura. Na amostra
de BaFeCo0As, a densidade de energia cinética apresentemnaziicais em diferentes valores de

temperatura e campo magnético, além de notaveis efeitasiieg



Abstract

This dissertation presents an experimental study aboubehavior of the kinetic energy
density,Ey, induced by an applied magnetic field on five samples of thiféerent type Il supercon-
ducting systems. These samples are: two SftBgO,_s (Sm123) polycrystals, two B6rCaCuy O,
(Bi2212) single crystals with slightly different oxygenraentrations, and one BaFaCoy 16AS:
(BaFeCoAs) single crystal.

The kinetic energy density is obtained through the expoesproposed by Doriat al:
E, = —M B, werel is the equilibrium magnetization argl is the magnetic induction. The mag-
netization is obtained from magnetic moment measuremeantigd out following the ZFC and FC
procedures. This study is limited to the reversible magaétin region near the critical temperature.
For all samples, a qualitative analysis of the irreveriipbline is performed. Anisotropy effects are
observed in the Bi2212 samples when the external field isexpphrallel or perpendicular to the
CuG, atomic planes. For the BaFeCoAs sample, only the configurathere the external field is
applied parallel to c-axis is investigated.

In the Sm123 samples, the kinetic energy contributionsespwnd to the intermediate field
region, where the magnetization is described by the Longpnoximation for the vortex theory in
type Il superconductors. In the Bi2212 samples the idedtif@ntributions forF, originate from
Abrikosov type vortex and intrinsic granularity. When thagmnetic field is applied parallel to the
CuG, planes, evidences are observed for the ocurrence of a fidst-transition nearly below T
related to decoupling of the vortex lattice from a 3D confaian to a 2D regime upon increasing
the temperature. The kinetic energy density in the BaFeGadygple presents some local maxima

in different temperature and field values. This sample diewvsstrong pinning effects.
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Capitulo 1

Energia cinética supercondutora

Este capitulo contém o fundamento tedrico utilizado derardesenvolvimento da presente
dissertagdo. Apresenta-se uma breve resenha de algureatigagdes relacionadas com o com-
portamento da energia cinética eletrbnica nas proximildddransicdo supercondutora. Na Ultima
secao, se deduz a expressao que permite obter a densidadzgla einética do condensado super-
condutor a partir de medidas da magnetizacdo. O exposte cagitulo é base para o tratamento

dos resultados experimentais que seréo apresentadosindadp

1.1 Introducéo

A regiao préxima da transicdo ao estado normal nos supestamesd de alta temperatura
(HTSC por suas siglas em inglés) é de grande interesse ekagaristicas ndo usuais da energia
cinética dos portadores de cardg,J no condensado supercondutor [1], cujo estudo fornece-info
magcdes sobre o processo de pareamento dos mesmos. Na apmseagpo magnéticd;;, prové
informacgBes sobre a amplitude do pardmetro de ordem, o quaité importante para se entender
a natureza do estado supercondutor nas imedia¢gfes da &onparitica T [2].

De acordo com a teoria BCS, para T g(€stado supercondutor), se produz um incremento
da energia cinética. Embora, aproximacgdes tedricas ppteaxo fendmeno de pareamento nos
HTSC, predizem uma diminuicdo da energia cinética elatedobmo resultado do processo de

condensacgdo [3, 4]. Medidas recentes de refletividade éticamostras de Bbr,CaCuOg s
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[5], no regime de dopagem 6tima e sub-dopagem, estdo decacond os modelos que sugerem
uma diminui¢éo dé€7;, no estado supercondutor. Por outro lado, medidas em amadstsée mesmo
sistema no regime sobre-dopado parecem estar de acordo cenéo BCS convencional [6].
Na presenc¢a de um campo magnético aplicado a situacéo €impies pois sempre se espera um

incremento da energia cinética devido a formag&o de vértice

Para determinar a diferenca de energia cinética dos etéénaine os estados normal e su-
percondutor, frequentemente sao utilizadas medidas ativiefade Gtica. Estas medidas requerem
do material uma superficie limpa e homogénea, embora, samga de um campo magnético apli-
cado, os vortices atingem a superficie tornado-a altamertgular dificultando assim o processo
de medida [1]. Na busca de novas formas de obter a energigcain@ condensado, foi proposto
por Doriaet al. [7] um teorema do virial para a supercondutividade. Esteetaa permite obter
a densidade de energia cinéticdiretamente de medidas de magnetizacao para um supereondut
do tipo Il com grandes (parédmetro de Ginzburg-Landau) em presenca de um campoétiagn

aplicado ou nas proximidades do campo critico supéfier

Estudos recentes mostram qgék no metal Nb reproduz o comportamento BSC nor-
mal [2]. Por outro lado, nos compostos de alta temperatitaarYBaCusO;_5 (YBCO) e
Bi,SrnCaCuyOs. ., (Bi2212) no regime de étima e baixa dopagem, a curva da energitica como
funcéo da temperatura passa pela temperatura critica seseafar uma mudanca abrupta em sua
primeira derivada. Este fato sugere a existéncia de um @sizmlo condensado abaixo e acima de
T.. No entanto, para o Bi2212 de alta dopagem se observa o ctampanto BSC esperado [6], su-
gerindo que para compostos de baixa dopagem € o “pseudoga@stende a supercondutividade
acima de T [2]. Segundo esta interpretacdo, os cupratos apresentariransicdo suave desde
um modo convencional de condensacdo no regime sobre-dogpado modo ndo convencional no

regime sub-dopado [2].

Nesta dissertacao se faz um estudo da energia cinéticamamjglades de Jem presenca
de campo magnético aplicado para os sistemas supercosglut®alta temperatura critica Sm123

e Bi2212 e para o sistema de baixa temperatura BaFeCoAs.

*Esta é a energia associada aos portadores das supercoaenéelor dos vortices gerados pelo campo externo
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1.2 Energia cinética e condensado supercondutor

Nas proximidades de.Jo estado fundamental do tipo liquido de Fermi num supergond
torna-se instavel pela formacao de pares eletrénicostaesess da interacado atrativa entre elétrons.
Espera-se, entdo, que ocorra uma condensacao dos eléransnergias vizinhas a energia de
Fermi, a qual alcanca um ponto de equilibrio quando a dirpfimuda energia potencial devida a
formacdo de um par adicional € compensada por um aumentsporndente da energia cinética.
A energia de condensacao corresponde a diferenca de emgggiza entre os estados normal e
supercondutor em temperatura zetdx(0) — U, (0) = —3N(0)A%(0), ondeN(0) é a densidade
de estados no nivel de FermiXg0) é o “gap” em T = 0. Por definicdo, esta diferencga é igual a

H2(0)/87 (em unidades CGS), sendf.(0) o campo critico termodinamico.

Nos supercondutores do tipo I, logo acima do campo critiferior Hc;, a energia cinética
aumenta a medida que os vértices sao gerados atingindo uimomiigo antes que estes comecem
a se sobrepor e cancelar a corrente até que, no campo crifed® Hcs, a energia cinética se

anula [1].

De acordo com a teoria BCS, o estado supercondutor adquaenergia cinética da ordem
(A/Er)? onde Er é a energia de Fermi [6, 8]. Da avaliagdo da energia do estadtamental

mostra-se que a variacdo da energia cinética entre os sstadual e supercondutor é:

2
Brs — Epn = Y <€k - %) , (1.1)

|k|>kp

onde¢;, é a energia de particula Unica medida com relagéo a enerffiardg e K = (/A% + &7 é
a energia de excitagdo de uma particula eoomentumhk. Na aproximagdo continua, fazendo-se
uma integracéo erg de 0 atéhiw. (ondew,. € a freqliéncia de corte do potencial atrativo BSC) e

-1
usando o limite de acoplamento fraad & 2hw.e ¥NOV), a equacdo 1.1 pode ser escrita como [8]:

Eys — Eppn = — — _N(O)A27 (12)
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ondeV € uma constante positiva associada com o potencial de géterentre os elétrons que
formam os pares de Cooper. Segundo a teoria BCS (no limiteafgaamento fraco)V(0)V < 1.
Assim, segundo a equacao 1R, > Fi,.

Estima-se que nos supercondutores de baixa temperatufarenga entre as energias ci-
néticas dos estados supercondutor e normal é da ordendde{ 10~%) eV/atomo, e nos de alta

temperatural0—3 — 10~2) eV/atomo.

Ainda que a teoria BCS prediga um incremento da energiaicingbd estado supercondu-
tor, medidas de refletividade 6tica tem evidenciado que iassemento somente é observado em
supercondutores de baixa temperatura e em superconddmedta temperatura no regime de alta
dopagem, os quais podem ser descritos como liquidos de remstado normal e que supdem uma
condensagédo do tipo BCS. Porém, em HTSC no regime de dopages) 6u de baixa dopagem,

observa-se uma diminuig&do @& durante o processo de condensacao [1, 6].

1.3 Energia livre de Ginzburg-Landau

Na auséncia de campo magnético, a passagem do estado norswgdesicondutor € uma
transicdo de fase de segunda ordem caraterizada pela iaudéncalor latente e a continuidade
da primeira derivada da energia livre de Helmholtz. Poré&morre uma descontinuidade do calor
especifico em J[9].

A transicdo do estado paramagnético para o estado ferr@tiem@ também uma transicao
de segunda ordem, esta é descrita por uma expanséo da dendaanergia livre numa série de

poténcias da magnetizaca/} assim [10]:

F(T,M) = F(T,0) + a(T — T¢)M? + bM* 4 ¢|VM ?, (1.3)

ondeT¢ € atemperatura de Curieieb e c sdo parametros fenomenoldgicos. De acordo com a teoria
de Landau, qualquer transi¢do de segunda ordem pode selatidg forma anéloga, substituindo a
magnetizacao por algum outro parametro de ordem, o qual t&maeteristica de ser nulo acima da

temperatura de transicdo e diferente de zero abaixo de@fa [1
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Retomando essa idéia, Ginzburg e Landau formularam em I88Qaoria fenomenoldgica
da supercondutividade substituindo a magnetizac¢éo porfungdo de onda efetiva(r), de lenta
variacdo no espaco [8] e cujo modulo quadrado correspondesidade de portadores de carga su-
percondutores. Estas caracteristicas (aplicaveis asheaiacas de J) permitem o desenvolvimento
da expressdo da energia livre em poténciag aeantendo-se apenas os termos de mais baixa or-
dem e de poténcias pares que permitem estados de minim&ewergeja, de equilibrio. Assim,
na teoria de GL, a energia livre de Helmholtz para um supeikgon na presenca de um campo
magnético é dada por:

2 h2

— 14
te, @4

1
2m*

Fi(x.T) = Fal T) + alg (02 + g eo +

(3 &

(- 22 v

onde os subindices e n denotam os estados supercondutor e normal, respectivansefita po-
sicdo, A é o potencial vetorh = rotA é o campo local, os coeficientese 5 sdo parametros
dependentes de materialhe¢* = 2m (m € a massa do elétron) é a massa do portador de carga
supercondutor. Pode ser visto que para- 0 a energia livre se reduz a energia do estado normal
na presenca de um campo magnético. Da minimizagédo da egliat@om relacdo @& e a A,

obtém-se duas equacdes acopladas conhecidas como eqiag¢giezburg-Landau:

o) + Bly*Y + Tiﬁ(—ihv —2e/cA)*h =0 (1.5)
J— %[w(—mv —%e/cA) +c.cl, (1.6)

ondeJ é a densidade de corrente dos portadores de carga supdoresdu

1.4 Teorema do virial da supercondutividade

O teorema do virial € Gtil quando a interacdo entre as pé&atoél apenas parcialmente
conhecida. Este teorema permite relacionar a energiad®etain sistema mecanico com a energia
cinética e esta com o teorema da equiparticéo, levando taralpéedicdo de propriedades térmicas.
O teorema do virial para a supercondutividade foi propastd @89 por Doria, Gubernantis e Rainer

[7] e, de modo analogo ao teorema do virial standard da megéfissica, € uma consequéncia da
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invariancia numa transformagédo de escala. O teorema é&evadbd como uma ferramenta Gtil para
se obter, na presenca de um campo aplidddimformacdes sobre a atividade dos vértices acima e

abaixo da transi¢éo [2].

Para derivar o teorema, a densidade de energia livre de @@gilandau é expressa na

forma:

1 2

1
Asz/foW@W+QW@W+5;

(h_V B 2€A> V(%)

1 &

+§m®ﬂ,uﬂ

ondeV é o volume AF é a diferenca de energia entre os estados normal e supetaoriehzendo-

se uma transformacao de escala por um fatobtém-se:
x = x)\, (1.8)

estando o parametro de ordem e o potencial vetor dadosctiespeente, por:

Ua(x') = P (Ax) (1.9)
e
A\(X') = AA(X). (2.10)
Substituindo-se as novas variaveis na energia livre (€quag), esta fica:
_ 1 3./ /2@ na, b1 h_V'_QeAA ,2
AF = 77 /d x [a!i/»\(x)\ + 2\%(){)] + 2z - ; Ya(x)
+ii[rot’A 1?1, (1.11)
M 87 A ’ '
onde

B = 7 [ @' |alint) 2+ sl 112)
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€ a energia de condensacao,

2

1 11 EV'  2eA,
E,=— [ &= — ! 1.13
o= [ (B = 2 i) (113
€ a energia cinética e
_ L [py Lt "2
Ef = v /d x v 87T[I’OIJA>\(X )] (1.14)

€ a energia do campo magnético.
Estabelecendo-se condi¢des de fronteira paya ¢, e derivando com relagdoda(\ = 1
eB, = \?B) obtém-se (para os detalhes do calculo ver [7]):
OAF

0= —2E), — 4E; + ——2B. 1.15
e T (1.15)

Sabendo quél = 47 (0AF/0B), a equagao anterior produz:

H.B = 4 (B}, + 2Ej). (1.16)

Esta Ultima expressao é conhecida como teorema do virialpgeondutividade. A validade deste
teorema tem sido estudada em temperaturas muito abaixg@, damTpresenca de impurezas nao
magnéticas e ainda, em presenca de alguns tipos de pinnlijg [1

Introduzindo a equacéo 1.16 na energia de Gibbs de Ginttandau,G, dada por:

1

—F—
¢ 47

HB, (1.17)

tem-se que&r = —Fi,, — £y [12], ou:

G- L / i [_Hi(:() B’

(1.18)

)

%4 81

onde é introduzido um campo dependente da podit;&g) que leva a uma energia de condensacéo

variavel no espaco definida por [12]:

= alA(x))? + g\A(x)\4. (1.19)

HZ(x)
8
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1.5 A energia cinética e o teorema do virial

A energia cinética da equacado 1.13 corresponde a uma mégliangolve unicamente 0s
elétrons pareados que formam o condensado supercondugtéd relacionada com a indugdo mag-
néticaB mediante o teorema do virial na forma da equacao 1.16. A iendgycampo pode ser
expressa coméy'y = <§‘—;>, comh = V x A sendo 0 campo magnético local (os parénteses angu-

lares indicam uma média sobre a cela unitaria de uma rededper).

Levando em conta quB = H + 47M, o teorema do virial pode ser escrito como [1]:

—M-B:Ek+2<(h;77TB)2>. (1.20)

Porém, por definicd® = (h) e, no caso em que o campo local ndo se desvia muito de seu valor

médio h ~ (h)), o Ultimo termo é nulo. Assim a energia cinética é:

E, = -M-B. (1.21)

Esta expresséo, também valida em filmes finos [1], é apliGhitetio o estado misto e permite
obter a energia cinética do estado supercondutor diretantienisotermas de magnetizagdo para

supercondutores com> 3 com uma precisédo de aproximadamente 1% [11].

E importante perceber que o produto da equacdo 1.21 se avsildois campos criticos
H. e H.. Em H.; a indugdo magnética é zero e, €, a magnetizagdo é zero. Desta forma,
comoM:- B se anula nos dois extremos do estado misto, necessariadestdaver um minimo
absoluto entre estes e, possivelmente, varios minimoss I§ta).

M-B

O minimo absoluto da curvid; = 0 determina um campo criticH* diretamente

e
relacionado com o campo critico superior. O camiffodetermina o valor médio maximo da energia
cinética com o qual é possivel obter a raiz quadratica méalidetisidade de correntd, (.., =
V/(J2)). Para isso é usada a expresséo de Lorgor: 2m\%(J?)/c?, onde) é o comprimento de
penetracao [11].

Perto do campo critico superior, a equacéo 1.21 recai naessduw de Abrikosov [13] para

Ey:



1.5. A ENERGIA CINETICA E O TEOREMA DO VIRIAL 9

_ H[Hp(T) - H]

Sn2s (1.22)

2
By = 53— ()

ondep = hy/27mH/®g, Ho = ®o/27&(T)?, Ba ~ 1 é a constante adimensional da rede de
vortices, ®, € o quantum de fluxo magnéticofeé o comprimento de coeréncia. Segundo isso,
as curvas dev), vs. T deveriam se interceptar em diferentes campos [1] nsasn&o tem sido
verificado para os compostos supercondutores de alta tatapee também nao é explicado pelas
flutuacdes térmicas. Para campo zeydy,, € proporcional ao gap de energia supercondutor pela
expressdo BCE), ~ A? [8]. De acordo com a equacio 1.2ZF), € proporcional & média da

amplitude do parametro de ordem e, assim, ao gap superconfdjt
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Capitulo 2

Sistemas R123, Bi2212 e BaFeCo0As

Este capitulo apresenta uma descri¢do geral dos sistemdsrgm escolhidos para estudo
na presente dissertacdo. Da-se énfase a descrigdo darestrigtalina e ao comportamento eletré-

nico nas fases normal e supercondutora destes sistemas.

2.1 Cupratos supercondutores de alta temperatura critica

Os o6xidos supercondutores de alta temperatura critica @YEStdo agrupados em sete

sistemas quimicos com as seguintes férmulas gerais [14]:

e BaPh_,Bi,O;

Lay_,M,CuQO;_, com (M= Ba, Sr)

Nd2_$Ce£CuO4_y

RBaCu3Os (R € um atomo de terra rara)

Bi2Sr,Ca,Cu, 110412, COMn inteiro

Tl;B&Ca,-1Cu, 02,44

HgB&Ca,—1Cu, 02, 42+5
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A estrutura destes compostos é conhecida como perovskiagpeovskitas sdo um tipo
especial de so6lidos com variados parametros de rede e aujpoctamento elétrico vai dos isolan-
tes até os supercondutores. Nestes sistemas, pequersgdesarda estrutura cristalina produzem
diferentes propriedades elétricas e magnéticas. Em gerpkrovskitas pertencem ao grupo espa-
cial Pm3m e sua férmula quimica € ABX, onde A é o &tomo de maior raio i6nico e geralmente
corresponde a um metal alcalino ou alcalino-terroso, B é etalnde transicdo e X € um anion nao
metalico, geralmente O, F, Br ou Cl [15]. Nas perovskitas @ddos supercondutores o atomo
B4+ corresponde a Cdi. Na maioria dos casos, a estrutura laminar do tipg BXnantida como
camadas Cug) porém, a sequéncia na que se apresentam as camadas atbpadasular de cada
HTSC [9].

Devido a presenca dos planos Gu@®@s quais dominam as propriedades eletrbnicas dos
HTSC, estes séo denominados “cupratos supercondutoredds Eles sdo supercondutores do tipo

Il com x >1 e todos possuem a estrutura cristalina laminar apresentageguinte esquema:

CAMADAS DE LIGACAO

CAMADAS DE CONDUCAO COM PLANOS Cu@

CAMADAS DE LIGACAO

CAMADAS DE CONDUCAO COM PLANOS Cu@

CAMADAS DE LIGACAO

Figura 2.1: Estrutura laminar dos HTSC

Os planos Cu@nos HTSC fazem com que a condutividade no estado normal tenha
comportamento metalico (principalmente na orientacaalglar ao planab) [10]. O ndmero de
planos Cu@ por cela unitaria e a temperatura critica dependem da ésteeia. Entre os HTSC,
a temperatura critica mais alta corresponde a do sistermBa&i3aCuO,, no qual T. =133 K
[8]. Os HTSC sao caraterizados pela enorme anisotropiaadaysor sua estrutura laminar. Eles

possuem comprimentos de coeréncia muito curtos (primograe na orientacédo perpendicular aos

*O exemplo mais simples de uma perovskita € o composto GaTiO
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planos de Cug) e fortes efeitos de flutuagdes térmicas [8, 10]. Paramstrpsrcondutores carac-

teristicos de alguns HTSC séo apresentados na Tabela 2.1.

Tabela 2.1: Parametros supercondutores para alguns HY,$Ce ., . S0 0s comprimentos de

penetracdo e de coeréncia nos planb® no eixoc, respectivamente; 3"3 € 0 campo critico
superior para o campo aplicado paralelamente aos pldnms ao eixoc, respectivamente [10].

Composto | T.(K) [ Ay B) [ A (B) [BE (M) [BL (M) [ & B) | & (A
Lay_,.Sr.Cuy 38 800 4000 80 15 35 7
YBayCu; O 92 1500 | 6000 | 150 40 15 1
BisSKrCaCws Oy 110 2000 | 10000 250 30 13 2

A supercorrente situa-se nas camadas de conducéo fornmadaanos de Cug) onde cada
fon de Cd* é rodeado por quatro ions déO[9]. As camadas de ligac&o s&o, as vezes, chamadas
de reservatérios de carga porque fornecem a carga para agi@ontdos pares de Cooper. Estas
camadas regulam efetivamente a distancia entre as camadasnducdo e sdo responsaveis pela
grande anisotropia observada nos HTSC [10]. O parametraidetepia é da ordem de ~10
para 0 YBCO ey =150 para o0 BSSCO [8]. Em geral, a anisotropia dos HTSC é maia p
compostos onde o.Tmais alto.

Em compostos laminares, a densidade eletrénica varia@gédiperpendicular as camadas.
Se a componente perpendicular aos planosJlgcomprimento de coeréncig,, for pequena, o
parametro de ordem é nao-homogéneo: sua amplitude é grandmmadas CuCe pequena no
espaco que as separa. Muitas vezes é suficiente consideracgue um acoplamento Josephson
entre camadas de conducdo. Assim, o supercondutor lanodarger considerado como um con-
junto de camadas supercondutoras 2D acopladas por cartgephson. Neste caso, o funcional
de energia livre é escrito como a soma de um termo bidimegisten Ginzburg-Landau e um de
acoplamento Josephson na orientacdo normal aos plan@smBdelo é conhecido como modelo
de Lawrence-Doniach [10].

Na estrutura sub-dopada, os planos €86 isolantes, os ions de&uem a configuragio
eletrénica d e estdo antiferromagneticamente acoplados com os ionddevizinhos. Portadores
de carga sao adicionados por dopagem. A dopagem é feitaytrstitsicdo de atomos trivalentes

por divalentes ou, no caso das estruturas do tipo R123/{RB&-,_s), via adicdo de oxigénio. O
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oxigénio entra como & e forma cadeias de CuO intermediarias aos planos de GDserva-se
que o composto BaCuao ocorre porque o Cd n&o existe, nesse caso € necessario substituir
Ba?* por um ion trivalente como & ou Y3+, ou reduzir a quantidade de oxigénio. O resultado €
um conjunto de camadas com um Unico ou nenhum oxigénio gondatalizado entre cada par de
planos Cu@ [9]. Para manter o balango de carga, os elétrons sdo rensadasglanos e os buracos
resultantes podem se mover dando origem a metalicidadestgonsi. Medidas do coeficiente Hall
permitem identificar que existem duas classes de HTSC de@oomm o tipo de portadores de
carga: Os sistemas do tipo “p” com coeficiente Hall positidsueacos como portadores; e os de
tipo “n” com coeficiente Hall negativo e portadores do tipéten [10].

A dependéncia com a temperatura do transporte eletrénidongo do eixoc pode ser
metalica para cristais muito bem dopades<(0,93 para YBCO) e semicondutora para cristais com
deficiéncia de oxigénio. Em geral, a concentracdo total degares em temperatura ambiente é

significativamente menor que num metal normal [10].

2.1.1 Sistema R123

Com T, ~ 90 K, o chamado grupo R123, ao qual pertence o YBCO (¥BgO;_;s), é
formado pelos compostos com férmula quimica RB&O;_s, onde R pode corresponder a Y, La,
Nd, Sm, Eu, Gd, Ho, Er, Dy ou Lu. Sua nota¢cdo provém da estewtia 123 para a terra rara,
0 bario e o cobre, respectivamente [8]. Devido a importadaiaatureza trivalente do ion R, esta
estrutura ndo apresenta supercondutividade quando ReSByGu Th. No caso do Sc, o ion’$c
€ muito pequeno para estabilizar a estrutura. Ja no caso d@, os ions de terra rara tem um
estado de valéncia maior q@e-, o que pode levar a uma mudanca na valéncia do Cu que tem um
papel crucial nas propriedades supercondutoras do ma#siEm, em compostos que contém Ce,
Pr ou Th, a supercondutividade pode ser debilitada ou ddatpor efeitos eletrénicos originados
na valéncia do ion terra rara [14].

O composto YBaCuwO;_s, na forma ortorrdmbica’k0,4), € supercondutor com tempera-
tura critica maxima I~ 92 K. A cela unitaria contém dois planos supercondutoresresmonde
a um arranjo das trés perovskitas BaGu®CuO, e BaCuQ, onde os &tomos distribuem-se como

mostra a Figura 2.2. Os parametros de redeas&03,83 A,b = 3,88 A ec = 11,68 A. Esta



14 CAPITULO 2. SISTEMAS R123, BI2212 E BAFECOAS

rede pertence ao grupo espacial Pmmm [9, 14]. Os atomos de<plahos supercondutores
estdo fortemente ligados com os oxigénios dos mesmos ptamasto fracamente ligados com os
oxigénios que dispdem-se verticalmente. Este fato conierearater bidimensional ao composto.
Nestas estruturas, os &tomos de oxigénio estdo um pouczaeést com relacéo a sua localizagao
na perovskita ideal. Num modelo idnico simples, a compé&itsde carga é realizada pela oxidacao

de C¢* a Cut [14].

cadena Cu-O -
BaO
plano  CuO, —
¥
plano  CuO, —

BaO

cadena Cu-O _

Figura 2.2: Estrutura do YBCO ortorrdbmbico. As cadeias Ciat@am-se ao longo do eiXo[10].

As propriedades e estrutura dos compostos R123 dependeandentracéo de oxigénio,
a qual diminui com o0 aumento da temperatura durante a piEadas amostras. A estrutura tem
uma mudanca de fase que ocorre aproximadamentese0D°C, onde passa de ortorrdbmbica para
tetragonal pard > 0,4. A fase tetragonal € semicondutora e nesta nunca fenama a supercon-
dutividade [14]. Estudos de difracao de néutrons indicaenaguwacancias de oxigénio ocorrem nas
cadeias Cu-O e ndo nos planos supercondutores. Por exemglomposto YBaCu;Og as cadeias
ao longo do eixd sdo completamente deficientes de oxigénio. Neste limiténweno de coordena-
¢do do cobre é 2 e resulta um composto isolante antiferroétiagn Aumentando-se a quantidade
de oxigénio, os planos de Cy®ao dopados com buracos levando a composicaoCB®;_s. A

maxima temperatura critica encontrada ocorre pata0,07, com T. ~ 92 K [10].

Esta estrutura tem efeitos de anisotropia importantes epripdades como a resistividade,

a densidade de corrente critica e o campo critico superiorY BICO a condutividade elétrica na
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orientacao do planab diminui com a temperatura e € moderadamente anisotrogndpsaproxi-
madamente 30% maior ao longo do eblxdevido as cadeias de CuO. Em amostras de boa qualidade,
a resistividade planar em~ 100 K ép,;, ~ 60 u£2 cm e varia linearmente com a temperatura. Este

valor é entre 50 e 100 vezes menor gue[10].

Medidas de magnetizacdo em funcdo do campo aplicado moatiamortancia da morfo-
logia microscépica das amostras em propriedades supenooas como 0 campo critico e a densi-
dade de corrente criticd.. A densidade de corrente critica em T = 4,2 K reportada parBOQY
é da ordem de 0A/cm? em amostras policristalinas (interac&o intergranulag é@ A/cm? em
filmes orientados (interacao intragranular). Nas amogtésristalinas, o acoplamento fraco entre
graos limita severamente a corrente critica. Em geral, moéxsupercondutores séo susceptiveis a
penetracdo de fluxo magnético devido ao pequeno valor docarttico inferior (H.; < 10 mT),
embora o campo critico superior,.40), alcance valores bem superiores a 100 T. Experimentos
com medidas magnéticas permitem estimar o comprimento emca no plano basaf.f ~ 2
nm) e na direcdo do eixo (¢, ~ 0,1 nm) [14].

Célculos da estrutura de bandas para o YBCO [14] mostram deesidade de carga ao
redor dos atomos de Cu e O néo é carateristica de um compagto @rdinario. Em contraste,
essa densidade € muito alta para os atomos*dteeB&* e muito baixa ao redor deles. Isto indica
gue esses atomos sdo quase completamente ionizados. @s Ba Y atuam como doadores de
carga sem ter qualquer outra participacéo nas proprieddeie8nicas do composto, pois eles estédo
guase isolados dos planos atbmicos condutores. De fatiip daiY fica isolado magneticamente,

0 que explica por que nestes compostos as propriedadessngeioras normalmente ndo mudam

guando o Y é substituido por um ion magnético como Gd ou Er.

2.1.2 Sistema BSCCO

As familias de compostos BrCa,Cu, 10412, € ThBaCa,Cu, 10412, (COMn in-
teiro) tem basicamente a mesma estrutura e disposicaor.plastes sistemas tem aproximada-
mente 0s mesmos parameto® b das estruturas tipo R123 mas um parametrauito maior.

Nestes compostos, o ion de Ca € estruturalmente analogm ate iy dos compostos R123. O
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grupo do B§Sr,Ca,Cu, 104, 2, € conhecido como BSCCO. Este sistema contém familias de pla-
nos de Cu@ separados um do outro por camadas de Ca sem oxigénio. Espes gie planos sao

intercalados por camadas de BiO e SrO (ou de TIO e BaO) comasgama Figura 2.3 [9].

_ = “j B0
"”ﬁg g" Sro
AN
o AN
i‘i- ‘-—n l": (1 6-].'!5.
b gERE B D} co,
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‘ (29) A
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Figura 2.3: Parte da cela unitaria do Bi2212 que mostra e®plaupercondutores separados por
uma camada de Ca.

A familia de compostos supercondutores com formulBBICa,Cu,, 1 10g.1 2, tem trés di-

ferentes composi¢cBes estequiométricas de acordo comrodealo Bis S CuQ,, BioSrCaCy0,

e Bi,SrLCaCwO,,, nomeadas como fases Bi2201, Bi2212 e Bi2223, que corrdepoaos valores

n =0,n =1en = 2, respectivamente [9]. Neste tipo de compostos o valor.det@into maior
guanto maior seja 0 nimero de planos GyOr cela unitéria. A fase Bi2201 tem um plano, a fase
Bi2212 tem dois e a fase Bi2223 tem trés. Assim, nesta Ultstraitara, T chega até 110 K. (A
fase de interesse neste trabalho é a 2212 e sua cela unit@ri@presentada na Figura 2.3).

O primeiro composto desta série, 0 22@1-£0) apresenta uma ordenacao octaédrica para
oCue T ~ 9 K. O composto 2212 ¢é supercondutor com~¥ 85 K e apresenta duas camadas
de CuQ separadas por uma camada de Ca. O composto 2223 contémrirédasade Cu®
separadas uma da outra por uma camada de Ca [9]. Os paradetrosias unitarias de amostras

destes compostos se encontram na Tabela 2.2, extraidacd@dn@é [14]. Nestas estruturas, o
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bismuto esté rodeado por seis &tomos de oxigénio em coqd@emetaedral e o cobre estad numa

configuracao piramidal similar & existente no YBCO [14].

Tabela 2.2: Parametros estruturais para alguns compasfasnilia BSCCO

Composto Estrutura T.K [ a® [bA) | c(B)
BiaSn 5CupOg Tetragonal [4/mmm| 85 3,817| 3,817 | 30,600
Biz2SKhCa sChOg, s | Ortorrombica Fmmm 84 5,414| 5,418 | 30,890
BiaSr 33Ca 67ChOg45 | Ortorrombica Amaa| 95 5,399 5,414 | 30,904

De acordo com a estrutura eletrénica das fases Bi2201 e Bi®2Iplanos supercondutores
das duas parecem ser iguais, mas o0s planos de BiO tem unr é¢so&tate na primeira estrutura e
metélico na outra. Especula-se que essa diferenca é réspbpela mudanca de.Entre os dois
compostos [16, 14]. A diferenca em @las diferentes fases do sistema BSCCO faz pensar que o
carater metalico das camadas BiO pode ser importante palass&ar temperaturas de transicao
maiores. A natureza metalica das camadas BiO no BSCCO ouadagas CuO no YBCO esta
diretamente relacionada a quantidade de buracos nas camladau@ porque esta depende da
transferéncia de carga entre as duas [14].
Tabela 2.3: Distancias inter planares e comprimentos deéigoi@ na orientacdo do eixopara

alguns HTSCNo YBaCwO;, dc._ s refere-se a distancia entre os planos ¢elas cadeias
CuO.

Composto | doy—cu (A) | dow—rm B) | & (A)
Lay_,.Sr,CuQy 6,6 - 7,0-13,0
YBa;CuzO7 8,2 4,1* 4
Bi,SrCaCuy0Og 12,1 4.4 4,0
BisSKpCuGs 12,3 4.5 -

A tabela 2.3 mostra o comprimento de coeréifgimedido experimentalmente para alguns
HTSC, a distancia entre planos CuQic,_c.) € a distancia entre os planos Gu® a camada
metélica (o, ar). O L&, Sr,CuQ, ndo tem camada metalica entre planos €a@s o compri-
mento de coeréncia é amplo o suficiente para permitir quacupentes fluam entre as camadas
supercondutoras. No caso do YBCO e do Bi2212, o comprimentmdréncia na orientacéo per-

pendicular aos planos de Cp® muito menor que a distancia entre camadas superconduttaas
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€ comparavel com a distanaia.,,_ ;. Deste modo, as supercorrentes podem fluir entre os planos

supercondutores tomando vantagem dos estados metaleoamadas intermediarias [14].

2.2 Ferro-pnictideos supercondutores

A supercondutividade em sistemas baseados em Fe foi detscebe2008 por Kamiharat
al. [17] no composto LaFeAsQ .F,. Este material possui uma temperatura critica de-26 K
para uma concentracdo de fluor correspondente=a0,11. Este sistema pertence a uma classe
de compostos conhecidos como ferro-pnictideos, 0os quaBupm uma estrutura cristalina tetra-
gonal em temperatura ambiente e propriedades fisicasrfente bidimensionais [18]. Os ferro-
pnictideos incluem uma camada 2D dé’RéPné um atomo pnictogeno), ilustrada na figura 2.4,
associada com o transporte dos portadores de carga. Bsbegpfanico esta localizado entre cama-
das que atuam como reservatorios de carga, as quais saalfspar outros atomos constituintes
do composto. De modo semelhante aos cupratos de alta teorpeitd TSC), nos ferro-pnictideos
a supercondutividade € induzida pela dopagem de um estaiflerramagnético “pai” [19], ou
por uma expansao volumétrica dos dominios supercondutategida por pressao [18]. Diferen-
temente dos HTSC, a inducao da supercondutividade podsedaeta dopagem com elétrons ou
com buracos [19]. Por outro lado, os compostos “pais” dosrsgmdutores baseados em Fe séo
semimetais e ndo isolantes, e a simetria do estado supatoogdio tipo onda, em lugar da onda

d carateristica dos cupratos [20].

Como se pode ver na Figura 2.4, a camada de FeAs na realidadepféna, em razédo de
seu maior tamanho, os &tomos de As sobressaem-se por ciméammdo plano formado pelos
atomos de Fe, os guais ficam nas bordas compartilhando asdeis. Assim, os atomos de Fe mais
proximos contribuem com os cinco orbit8i¢, os quais podem hibridizar com os orbitaidos ato-
mos pnictogenos dando lugar a uma estrutura eletrénicaleranformada por bandas de elétrons
e buracos [20] (Figura 2.5). Os buracos ocupam duas supsrfjoase cilindricas e concéntricas
ao redor do pontd' da primeira zona de Brillouin e os elétrons ocupam duas fuojgsr ao redor

do ponto M (Figura 2.5).
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Figura 2.4: Duas vistas dos planos FeAs caracteristicofeduspnictideos [18]

Héa quatro estruturas cristalinas supercondutoras de-peintideos. Estas sao apresenta-
das na figura 2.6 e seus parametros estruturais na faseotettagio reportados na tabela 2.4. A
primeira destas é a estrutura RFeAsO (R é uma terra rara)upo g@spaciaP4/nmm a qual é
conhecida como 1111. Esta estrutura, quando sub-dopanl& supercondutora e apresenta uma
transicdo antiferromagnética em 150 K. A supercondutilédemerge quando se induz uma de-
ficiéncia em oxigénio (RFeAsQ;) ou quando ao menos 3% do oxigénio é substituido por flGor
(RFeAsQ_,F,). A substituicdo de & com F~ na camada isolante (L&) prové uma carga posi-
tiva extra nesta camada e uma carga negativa na camada dg&ortiminuindo sistematicamente

as constantes de rede [17]. Nestes compostos a temperdtioa $2 mantém inalterada quando

x> 0,14 [18].

Tabela 2.4: Dados cristalogréaficos das estruturas de fintideos supercondutores
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LaFeAsO | BaFgAs, | LiIFeAs | FeSeg g1

Grupo espacial P4/nmm | I4/nmm | P4/nmm| P4/nmm
a (R) 4,0301 3,9625 | 3,7914 | 3,7738
c(A) 8,7368 13,0168 | 6,3640 | 5,5248
dre_re (R) 2,8497 2,8020 | 2,6809 | 2,6680
dre—As(Se) A) | 2,4070 2,4030 | 2,4204 | 2,3800

A segunda estrutura de ferro-pnictideos é conhecida cotndwes 122. Nesta, a camada

de (R.02)?** no RFeAsO ¢ substituida por uma camada divalente dd1or(A = alcalino-terroso)
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Figura 2.5: Estrutura de bandas (acima) e superficies daiKabaixo) para o FeSe tipica de
todos os supercondutores baseados em Fe. Na primeira z&nél@gn, os buracos ocupam duas
superficies cilindricas ao redor fiee os elétrons ocupam superficies ao redor de M [20].

tornando-se um composto do tigd-e,As,. Este composto converte-se num supercondutor com do-
pagem de buracos feita pela substituicdo parcial do4itior um ion alcalind3* (4 =Ba, Sr,Cae

B =K, Cs, Na). Estes compostos supercondutores podem seseafados comd; ., B, Fe,As;.
Alternativamente, pode ser feita uma dopagem eletron@aswbstituicdo do Co pelo Fe levando
ao sistemad(Fe,_,Co,)2Asy, no qual tem sido estudado o aparecimento da supercorthdevi
paraxz = 0,08 (T. = 22K) ex = 0,105 (T, = 15 K). O composto pai da estrutura 122 apresenta
um ordenamento antiferromagnético similar ao dos compdRfeeAsO e se tem observado uma
aparente coexisténcia do antiferromagnetismo com a supeutividade [18]. Os compostos com
estrutura 122 tem Jinferior & dos compostos 1111 (a ais alta reportada neste tipo de estrutura

é de 38 K no composto BaK sF&As; [21]) e sua anisotropia é também muito menor [19].

A terceira estrutura reportada € do tipo LiFeAs conhecigaacdll. Esta ndo apresenta um

estado magneticamente ordenado, mas exibe supercodddtvcom T = 18 K para o composto
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Figura 2.6: Estruturas cristalinas: 1111 (acima a esqiei@? (acima a direita); 111 (abaixo a
esquerda); e 11 (abaixo a direita). Os atomos indicadosxgénio (O), terra rara (R), ferro (Fe),
pnictogeno (Pn), alcalino-terroso (AE) e metal alcalindjA[18].

Li,_,FeAs, com elétrons como portadores. Finalmente, foi ragdarsupercondutividade em 8 K
em compostosi—FeSe, cuja estrutura € chamada de 11 e tem uma sub-redéneriptanar equi-
valente a camada de FeAs das outras trés estruturas. Pof&se, supercondutora existe somente
para amostras intencionalmente preparadas com defici@acz [18]. Observa-se que a substi-
tuicdo do Te pelo Se leva a uma temperatura critica em tord® @K no composto FegeTe 5
[18].

Em geral, a estrutura dos ferro-pnictideos (diferenteendas HTSC) pode tolerar impure-
zas magnéticas nos planos supercondutores [19], podesehirise os dopantes em qualquer uma
das posi¢cBes atbmicas. Num composto pai sub-dopado, diraitemperatura causa antiferromag-
netismo ou algum outro estado eletrénico ordenado. Esadaeéttanto mais estavel quanto mais
baixa for a temperatura. A dopagem tende a desestabiligarestado ordenado, levando-o a uma

configuracdo mais flexivel que suporta flutuacdes. Na dopdgiena, as flutuacdes adquirem as



22 CAPITULO 2. SISTEMAS R123, BI2212 E BAFECOAS

propriedades necessérias para mediar 0 acoplamentan@etrfue favorece a supercondutividade.
Até agora, entre os compostos baseados em Fe, 0 de maioratunaeritica € 0 SmFeAsO com
T. =55 K (estrutura 1111). Uma correlacdo empirica sugere gempdratura critica depende do
angulo entre ligacbes Fe-As ou, mais especificamente,da b a&tomo pnictogeno em relacéo ao
plano de Fe [20].

No que segue, vamos enfocar o composto Ba(F€o,),As, de estrutura 122, o qual é

objeto de estudo na presente dissertagao.

2.2.1 Sistema Ba(Fg ,Co,),As,

A supercondutividade nesta fase foi descoberta em setenet2008 por Sefagt. al. [22]
no composto BaR&Caq) 2As, com T. = 22 K e uma dopagem de 8,0(5)% de Co que destroi o
ordenamento magnético. Neste composto, os atomos de @o-$iganos atomos de Fe (embora
o Co seja mais fortemente hibridizado com o As do que com o Eegaen portadores (elétrons)
itinerantes sem criar momentos localizados, levando arsoipdutividade [23]. Neste caso, 0s
dopantes sao levados diretamente as camadas de transpoarya.

Algumas propriedades da supercondutividade neste compast [22]:

e Tanto o composto pai, Bak&s,, como o filho, BaFesCoy 2As,, tem comportamento meta-
lico, porém a resistividade do composto filho é muito mena @do composto pai, além de

ir a zero abaixo de 22 K;

e atemperatura critica relativamente alta demostra quecaidiaa no plano FeAs é muito bem

tolerada;

e uma descontinuidade no calor especifico em Jmdlica que a supercondutividade é volu-
métrica;
¢ 0 coeficiente Hall negativo indica que os portadores de crg&létrons. Estes se apresentam

com uma densidade, ~ 6 x 102! cm—3 em 300 K;

e a aplicacdo de um campo magnético forte (8 T) torna a tramsigls largaf ~1,3 K). Isto

€ uma carateristica tipica de supercondutores do tipo Il;
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e acorrente critica ao longo do plandé J. ~ 1.8 x 10* Acm2.
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Figura 2.7: Susceptibilidade molar para: (&) Fe;Aso, em 1 kOe; (b)BaFe; gCogoAsy em 1T,
(c) susceptibilidades FC e ZFC no plasipabaixo de 30 K pardaF'e; sCog.2Ass em 20 Oe; (d)
magnetizacdo como funcdo do campo pard'e; sCop.2Ase [22].

A estrutura 122 (ndo dopada) apresenta uma transicdo dedtstural de primeira ordem
na que passa de tetragonal para ortorrombica. Simultam@neorre uma transicdo magnética
para um estado antiferromagnético com ordenamento de lngoce €y = 140 K [18]. Esta
transicao pode ser vista no gréfico da susceptibilidaderrhglas. temperatura (Figura 2.7a) [22].
No caso do BaR&Caoy 2As,, a susceptibilidade varia suavemente entre 22 K e 300 K &@7b)
indicando a supresséo do ordenamento magnético no sistgmadal Por outro lado, a susceptibi-
lidade ZFC diminui rapidamente abaixo de 22 K e satura em 15igfu¢a 2.7¢). Isto indica que o

sistema apresenta o efeito de blindagem devido a supettiddde e que a substituicdo do Co no
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sitio do Fe € homogénea. Porém, a susceptibilidade FC mostfarte efeito de pinning segundo
se observa nas curvas de M vs. H (Figura 2.7d). A magnetizagafuncdo do campo aplicado
desvia do comportamento linear acima de 200 Oe, sugeringd@se € o valor correspondente ao
campo critico inferiorH.;. ComoM (H) ndo atinge o valor nulo até um campo aplicado de 7 T,
supbe-se que 0 campo critico superior deste composto é maitor do que este valor [22].

O campo critico superiotid . (T'), € o campo de irreversibilidadél;,..(T)', do composto
BaFg_,Co0.As; (x = 0, 1) foram estudados por Yacamaté al. [19]. Os autores reportaram des-
locamentos da transi¢cdo supercondutora com 0 aumento gmaem45 T. Isto indica a ocorréncia
de um forte pinning e de um campo de irreversibilidade mutraas proximidades da transicédo
em H.. Ambos, H;,.» € H.o, extrapolam o limite paramagnético BCS a baixa temperafliej.

O valor de corrente critica registrado foi dg ~ 4 x 10> Alcm? [19]. A figura 2.8 apresenta
0 comportamento do campo critico superior e do campo deensibilidade com a variagdo da
temperatura para as duas orientacdes cristalinas [19].

As componente&l % e H¢, tém comportamento linear perto dedom pendentegH % /dT =
4,9 TIK e dHS,/dT = 2,5 TIK. A anisotropiay = H%/H¢, varia dey ~ 1,5 paray ~ 2 quando
T aumenta, conforme mostra o inserto da Figura 2.8. Estandépeia dey com a temperatura é
consistente com uma supercondutividade de vérias ban@ fibde ser entendida em termos de
superficies de Fermi tridimensionais. Fortes curvatueasuperficie de Fermi sdo suficientes para
permitir orbitas fechadas para todas as orientacdes deocdevyando ao comportamento aproxi-
madamente isotrépico observado no campo critico [18].

O fato deH., e H;,-(T') ndo serem muito diferentes é consistente com o comportament
tipico dos supercondutores de baixa temperatura. Estetedstica difere dos HTSC, onde o campo
de irreversibilidade é muito menor qu€., devido as fortes flutuacdes térmicas do sistema de
voértices. Outros parametros supercondutores estimadasegte composto sdo apresentados na
Tabela 2.5.

A superficie de Fermi do BakAs, é similar a dos outros ferro-pnictideos supercondutores
(Figura 2.5). Porém, esta parece ter um carater mais tnidiimeal que as demais estruturas. Outra

carateristica importante da superficie de Fermi deste osto@ que os cilindros dos pontbe M

fUma discusséo sobre a linha de irreversibilidade e efeitq@nhing é apresentada no inicio do capitulo 4
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Figura 2.8: Diagrama de fases magnético do BagEey 1)2As; nas duas orienta¢bes de aplicagao
do campo: paralelamente aos pIanbngQb) e paralelamente ao eixad HS,). Os simbolos cheios

e abertos representam a disperséo do 90% e o0 10% dos ponwgrexgais, respectivamente e
H,eqi, cOrresponde aos campos maximos atingidos por curvasrisagerle histerese magnetica.
Inserto: Variacdo do parametro de anisotropia com a teryrardgl19].

Tabela 2.5: Parametros supercondutores estimados parapmst Ba(FgyCay 1)2As;. Os pa-
rametros\,, € A, correspondem ao comprimento de penetracdo de London no glanno eixo

¢, respectivamentet/ % (0) é o campo critico inferior em temperatura nula com o campicagn
paralelo aos planash; H.» € 0 campo critico superior&g,, e &. sdo 0os comprimentos de coeréncia
nos planos:b e no eixoc, respectivamente.

K )\ab )\c H&b(o) HCQ gab gc
~65|160nm| 320nm| ~15mT | >50T | 2,44 nm| 1,22 nm

sdo quase “nested”, o que pode levar a flutuacdes de spis osigficiente para provocar ondas de
densidade de spin (SDW) ordenadas. A dopagem tende a redyrzu de “nesting” da superficie
de Fermi [18]. O Co afeta mais fortemente os estados que rroafo as seccdes de buracos,
tornando-as mais dispersas. A robustez da supercondut&vidm presenca de forte dispersdo das
bandas leva a concluséo que o estado supercondutor temiaisn§22] com pareamento singleto
[18].

Como a supercondutividade nos compostos de FeAs coincideactvansicdo magnética

e a supressao da SDW, as flutuagdes do momento magnético dalé&m ger importantes para o
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desenvolvimento da supercondutividade no estado base F24]outro lado, estudos do efeito de
isétopo tem revelado que a interacdo elétron-fénon tamkeémum papel relevante na supercon-
dutividade dos ferro-pnictideos [25]. Entretanto, temaggumentado que a supercondutividade
dos ferro-pnictideos € ndo convencional e é mediada poafitias de spin antiferromagnéticas. O
estado de pareamento proposto é uma extensdo de um paredipertcom inversdo de sinal do

parametro de ordem entre diferentes camadas da supesdiEierohi [26].
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Capitulo 3

Metodos experimentais

Neste capitulo sao descritas as técnicas experimentdisnraptadas para a producao e ca-
racterizacdo das amostras estudadas nesta disserta¢gdioéchiecas sdo: 0 método de reacdo em
estado sdlido para a preparagdo de duas amostras pdiitaistde Sm123; o método de auto-fluxo
para o crescimento de monocristais de Bi2212; e fluxo de lam @arescimento de um monocristal
de BaFeCoAs. Com relagdo a caracterizacéo, é explicadmcigio de funcionamento do mag-
netdbmetro SQUID utilizado para a obtengéo das medidas deetiagcao. Também é apresentada
uma breve descri¢céo dos tipos de medidas que foram feités eggipamento, as quais permitem

obter a magnetizacao e, assim, a energia cinética cujoceétaabjetivo do presente trabalho.

3.1 Teécnicas de producéao

3.1.1 Reacdo em estado sélido

O método de reacdo em estado sélido é uma técnica para agp@&pale amostras soélidas
policristalinas a partir de precursores solidos, geratemem p6. Cada um dos precursores é secado
e pesado de acordo com célculos estequiométricos feitosdea quantidade de material que se
pretende produzir. O método consiste em induzir uma séneaiges fisico-quimicas para lograr
uma determinada configuracdo do produto. Os processo®obsica a producdo de amostras por

este método séo descritos a seguir:



28

CAPITULO 3. METODOS EXPERIMENTAIS

e Mistura e maceracéo. Os precursores sdo colocados juntos num almofariz e macedad

duas a trés horas para se obter uma mistura homogénea conhtadegréo uniforme. E
comum gue o pé obtido seja depois prensado com o objetivovdeefzer alguma das orien-

tacOes de alinhamento dos graos ou, simplesmente, pditafacimanipulacdo da amostra.

DescarbonacdoEsta reagdo € induzida pelo aumento de temperatura e eonaiberacao
dos atomos de carbono contidos na amostra a atmosfera. &oréagndotérmica e é con-
trolada por fluxos de massa e calor [27]. O tempo e a temparatg que se realiza este

processo dependem do tipo de amostra a produzir.

Como um exemplo das reac¢des involucradas neste processmtiraiacdo sdo apresentadas
as equacdes quimicas da preparacdo de amostras do tipoddti2Z3R é uma terra-rara), a
partir dos precursores;R3, BaCQ; e Cu [28]:

RQOg(S) + BQCOg(S) + CUO(S) A) RQBCLCUO5(S) + COQ(G) (3 1)

BaCOg(S) + CUO(S) LN BCLCOQ(S) + CUOQ(S)
onde(G) e (S) correspondem aos estados gasoso e solido, respectivamente

Calcinagdo. E um processo térmico realizado a uma temperatura e em uno tevajores
aos utilizados durante o processo de descarbonacdo. Nesesgo de induzem as reacdes

quimicas gque formam a estrutura com a estequiometria dieseja

Continuando com o exemplo, na preparacdo de amostras dB1p® os ions constituintes
de R, Ba, Cu e O se difundem através das fronteiras de graorelosrgores para formar o
compostoR BasCuzOr_5. As reacdes que se produzem durante o processo de descé@idona

sdo apresentadas a seguir. Abaixo de ®20essas reacdes sdo [28]:
(1/2)R203(S) + 2BaCO3(S) + 3CUO(S) 2 RBGQCU3O675(S) + QCOQ(G), (3.2
entre 0s 890C e 0s 900°C se da a seguinte reagdo com a qual a fase desejada € obtida:

RoBaCuOs(sy + 3BaCuOys) + 2Cu0(s) = 2RBasCuzO;_5 ). (3.3)
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e Sinterizagdo. Este processo térmico ocorre numa temperatura um pouca queoo pro-
cesso de calcinacdo. A temperatura é incrementada parantauraevelocidade de reagéo e

induzir novas fronteiras de gréo [27].

A sinterizacdo é um processo em que pequenas particulas deaterial (gréos) unem-se
entre si por difusdo em estado sélido como consequéncia derda de energia térmica.
O incremento da mobilidade atdmica permite que a tensaafgtigieconsolide os gréaos e

reduza a porosidade [29].

Na etapa de sinterizacdo séo feitas duas cristalizac6eprddesso primario, os graos livres
de tensdo crescem reduzindo a quantidade total destesishgdizacao secundaria, ou cresci-
mento descontinuo, 0s poucos graos grandes sao aumeniaaltis @o material contido nos

grdos menores. Este crescimento ocorre pela diferencaetigi&entre graos de diferentes
tamanhos e se faz para diminuir a &rea total de contorno dos gt assim, a energia total de

contorno [29].

Durante o processo de sinterizacdo, o material migra pagaragido conhecida como gar-
galo que é o limite entre graos adjacentes. Isto provoca mgadana forma e tamanho dos
gréos e uma reducédo da porosidade. Este processo € modefadolei de difusdo de Fick
(J = —DVc), segundo a qual o fluxo atdmich (dtomos/ cm s) varia proporcionalmente
com ao gradiente de concentracds;, da espécie. O coeficiente de proporcionalidade é o

coeficiente de difusa® que depende da natureza do soluto, da estrutura e da teonperat

O processo de sinterizagdo € muito importante porque nééz secompactacao dos gréos e
poros da estrutura final. Estes séo fatores que influencigenfente o comportamento das

propriedades supercondutoras.

Finalmente, o método de reacdo em estado sélido pode inctuprrocesso de oxigenagao
ou desoxigenacéo, dependendo do tipo de amostra a produzir.

Na continuagdo é apresentada a implementacao do métodagd® rem estado sélido para
a preparacdo das duas amostras de Sm123 estudadas neepdéssartacdo. Estas serdo desde

agora nomeadas como Sm123-1 e Sm123-Il.
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Amostras do sistema Sm123

A amostra Sm123-| foi preparada por mim nas instalacées eacomaboracéo do “Grupo
de Fisica de Materiales” da Universidad Pedagdgica y Tégiwa de Colombia em Tunja, Colém-
bia. A amostra de Sm123-II foi preparada pelo professoredltirGongcalves Cunha, do Departa-
mento de Fisica da Universidade Federal do Espirito Santditénia, Brasil.

Amostra Sm123-I

Os precursores utilizados para a preparacdo da amostra3dgne$fao listados na Tabela

3.1. Estes foram secados a 2@por 20 min antes de serem pesados.

Tabela 3.1: Precursores para a preparacao das amostrasléd Sm

Precursor | Pureza (%)
Sm,04 99,990
BaCQ; 99,800

CuO 99,995
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Figura 3.1: Rampa dos processos de descarbonacéo e cafcirtdizados na preparacdo da amos-
tra Sm123-I

Depois da pesagem, os precursores foram misturados e miasea almofariz de dgata

por duas horas e prensados a 3 Ton obtendo uma amostraicdiddr0,6 cm de diametro e 0,3 cm



3.1. TECNICAS DE PRODUCAO 31

de altura. O processo de descarbonacao foi feito en?@50 o de calcinacdo em 85, como
€ mostrado na Figura 3.1. Esta amostra foi macerada maisveaas entre dois processos de
sinterizacao, os quais foram efetuados a8Z@ 890°C, cada um por 45 h. Finalmente, a amostra

foi oxigenada seguindo o processo apresentado na Figura 3.2

1000
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IT) { ] @
- 800 / 12h
[
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600
40 h
400
200 / © 5
/ 20h
0 il/ [ ]

1 M 1 M
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
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Figura 3.2: Rampa de oxigenacdo da amostra Sm123-1. A refjida indica que a descida da
temperatura desde 77C até 250°C, com uma taxa constante de -13 K/h, foi feita em atmosfera
de oxigénio.

Amostra Sm123-Il

A amostra Sm123-Il foi produzida a partir dos mesmos conggostseguindo 0s mesmos
procedimentos de maceracéo e prensado efetuados paraiggwath amostra Sm123-1. Neste caso
a prensa utilizada foi diferente e a amostra obtida apresanh formato cubico de aproximada-
mente 0,5 cm de lado. O processo de calcinacdo desta anmdedad a 850°C durante 48 h. A
amostra de Sm123-Il foi sinterizada subindo sua temperaiiér 900°C a uma taxa de 150C/h
e mantida nesta temperatura por 6 min. Depois, ela foi leatdld 040°C a 60°C/h e mantida
nessa temperatura por 24 h. Finalmente, a amostra foiagafaté 900C, temperatura na qual
permaneceu por 6 min. Logo depois, a amostra foi resfriagla sgmperatura ambiente a uma taxa

de 150°C/h. No processo de oxigenacdo, a amostra Sm123-1l foi éeae&D0°C e mantida nesta
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temperatura por 6 min. Depois, a amostra foi resfriada a@¢ @% deixada nessa temperatura por

3 dias. Posteriormente, a amostra foi resfriada até tertyparambiente.

3.1.2 Amostras do sistema Bi2212

As amostras do sistema Bi2212 foram preparadas pelo dootisdR da Silva do Instituto
de Fisica Gleb Wataghin, da Universidade Estadual de Casp8P, Brasil. Estas amostras foram
preparadas com o método de auto-fluxo (o qual é também um snétodeacdo de estado sélido)
para o crescimento de cristais de cupratos supercondut@e$0s utilizados como precursores
foram BLO3, CaCQ, SrCQ; e CuO, todos com uma pureza superior a 99,99%. Entre este8sos
ultimos foram previamente calcinados a 10@por 30 horas na estequiometria 2-1-2, respectiva-
mente. O po de 6xido de bismuto foi adicionado ap6s o proagssalcinacao. A mistura final foi
homogeneizada num almofariz durante duas horas, obtendmestras de massa entre 6 g e 100
g, as quais foram colocadas sem comprimir em cadinhos derelwie alta pureza no formato de
barcas. A estequiometria das amostras foi mantida em 2-pdra Bi-Sr-Ca-Cu, respectivamente.
Nestas condi¢des, foram realizadas 10 tentativas vars@domente a posicao e a quantidade de
amostras dentro do forno.

Para o ciclo térmico, utilizou-se um forno tipo mufla de 15@com controlador de tem-
peratura programavel. Foi aproveitado o gradiente de texhpa entre a placa da base do forno
e a parede lateral(5°C/cm) para favorecer a nucleacdo e o crescimento de cnisaga direcdo
preferencial (para aumentar o gradiente de temperaturgadishos foram dispostos com uma de
suas extremidades em contato com a parede lateral). Asraséstam aquecidas em atmosfera
de ar a uma taxa de 10C/h até 800°C e mantidas nesta temperatura por 6 horas. Depois, foram
aquecidas a 300C/h até 1020°C e mantidas em equilibrio nessa temperatura por 6 horagp sen
rapidamente resfriadas a uma taxa de 300 até 920°C e em seguida resfriadas 4G/h até 890
°C e mantidas nesta temperatura por 6 horas. A partir de eotdm flentamente resfriadas a 1
°C/h até 830°C para forcar a nucleacéo e crescimento dos cristais. Feminas amostras foram
resfriadas até a temperatura ambiente a°X. Os cristais obtidos apresentaram forma de mica
(lamelas sobrepostas). Os monocristais foram extraideteeienados de acordo com sua forma,

tamanho, qualidade das superficies e auséncia de fluxo esoerie.



3.1. TECNICAS DE PRODUCAO 33

Entre estes monocristais, dois foram escolhidos como aasqsira serem estudadas na pre-
sente dissertacdo. A seguir, estas amostras serdo nonseataBi2212-1 e Bi2212-11. A diferenca
entre as duas é que a amostra Bi2212-II foi submetida a umajfirocesso de desoxigenacéo. Esta
amostra foi aquecida até 45C e deixada nessa temperatura por 6 h, logo apds, foi resfaid

temperatura ambiente.

3.1.3 Amostras do sistema Ba(Re,Co,);As,

A amostra de Ba(Re . Co,)2As, estudada neste trabalho faz parte de um grupo de amostras
deste sistema preparadas por Cris Adriano, Eduardo Biffhakes Garitezi, todos do Instituto de
Fisica Gleb Wataghin da Universidade Estadual de Campinas.

Os monocristais do sistema BaFgeCo,As, foram crescidos por fluxo de In. Este método
de crescimento de monaocristais por fluxo de metais produeriagt mais puros e com menos
defeitos. Nesse método, o fluxo é o elemento que é colocada@as® e que propicia 0 meio de
difuséo dos elementos e de nucleacdo para a formacao dasscfi20].

No método de fluxo de metais, os reativos (elementos coitesitdo produto final) sao
estequiometricamente pesados e colocados dentro de unhoatdik alumina; o fluxo é deixado
acima dos elementos com pontos de fusdo maiores. O cadirdlooddo em um tubo de quartzo
com la de quartzo embaixo Outra por¢ao de la de quartzo € colocada em cima do cadinho pa
servir como filtro no momento da remocéo do excesso de fluxab® de quartzo é fechado em
vacuo (ou atmosfera inerte) e levado ao forno para trataménmico. Apds o crescimento do
cristal (ainda em temperaturas acima do ponto de fusdo do)floxtubo é rapidamente retirado
do forno e colocado em uma centrifuga. No processo de aggagéo, o excesso de fluxo, ainda
liquido, sai através da la de quartzo, deixando o cristabdibo do outro lado [31].

No caso especifico da amostra de Bak€0,As, usada neste trabalho, os elementos de
alta pureza Ba, Fe, Co e As foram adicionados a um fluxo de lazd@rl(BaFg_ . Co0,AS):25(In).
Estes reagentes foram colocados num cadinho de alumirertesicom |& de quartzo e selados em

vacuo em um tubo de quartzo. O tubo foi colocado no forno, @daeaté 900 C e deixado nessa

*Isto se faz para evitar que o tubo quebre durante o aqueardenido a diferenga entre os coeficientes de expansao
térmica do quartzo e da alumina
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temperatura por 1 h. Logo apds, o tubo foi resfriado até 4D@ uma taxa de 2C/h. Nesta
temperatura, o tubo foi retirado do forno e levado a uma faga usada para separar os cristais do
fluxo de In [32].

Foram obtidos cristais em forma de placas finas com supebfihante de diferentes tama-
nhos e composi¢des. A amostra escolhida para estudo nestatd¢ao corresponde a um espécime
de massa 0,16 mg e estequiometria Bar€0y 16AS,, 0 qual, a partir de agora € nomeada como
amostra BaFeCoAs.

Nas Tabelas 3.2 e 3.3 se apresenta um resumo dos processepaimqib das amostras

estudas neste trabalho e algumas caracteristicas pamtisule cada uma.

Tabela 3.2: Paramentos utilizados nos processos térmicpeegaracdo das amostras. amostra
Bi2212-11 foi desoxigenada.

Amostra | Precursores| Calcinagdo | Sinterizacéo Oxigenacao
Sm123-I Sm, O3 850°C 15h | 890°C45h | 770-250°C40h
Sm123-II BaCGOs 900°C 6 min | 1040°C 24 h | 500-350°C 3 dias
CuO
Bi2212-I Biy O3 1000°C 30 h| 800°C6h
Bi2212-II CaCQ 1020°C 6 h 450°C 6 h
SrCGo; 890°C 6 h
CuO
BaFeCoAs Ba, As 900°C1h
Fe,_., Co, 400°C centr.
251n

Tabela 3.3: Algumas caracteristicas fisicas das amoswdszidas:Este valor corresponde a den-
sidade da cela unitaria ideal.

Amostra Tipo Formato | Densidadé (g/cn?) | Masa(mg) | T.(H~0) (K)
Sm123-1 Policristal | Cilindrico 6,906 1,60 92,7
Sm123-1l | Policristal Cubico 6,906 21,0 86,7
Bi2212-1 | Monocristal| Lamina 7,633 0,78 86,0
Bi2212-11 | Monocristal| Lamina 7,633 0,20 84,0
BaFeCoAs| Monocristal| Lamina 3,253 0,16 15,0

fUma descri¢do mais detalhada se encontra no texto das Stdea 3.1.3.
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3.2 Tecnicas de caracterizacao

3.2.1 Magnetémetro SQUID

Um magnetémetro SQUIDSuperconducting Quantum Interference Deyiéaim instru-
mento muito preciso para a medi¢do de sinais magnéticoenieeto central de um magnetémetro
SQUID é um anel supercondutor com uma ou duas jun¢bes Josephgual se utiliza para me-
dir variagdes de fluxo magnético. O funcionamento destenditigo, esta baseado no principio de
interferéncia quantica devida a coeréncia das ondas adssotom 0s pares eletrdnicos supercon-

dutores no processo de tunelamento Josephson e a quantizafféixo magnético [8, 9, 33, 34].

O estado macrocopico do condensado de pares supercosdétdescrito pela funcdo de

onda efetiva [35]:

b(r) = /p(r)e?™), (3.4)

ondep(r) = ¢*(r) - ¢(r) representa a densidade de paré$r¢ a fase, a qual possui a condugao
de contornd®(0) = #(2x) e cujo gradiente estd associado ao potencial v&tera densidade de

correnteJ na forma:

2
T34+ A (3.5)

f =
v 2ehp h

A relacdo para a quantizacao do fluxo pode ser encontradatpgracéo direta da equacao
3.5. A quantizacao requer que o fluxo magnético encerradaper espira supercondutora seja

dado em unidades dey, sendo®y = h/2e ~ 2,07 x 1071 Tm? [35].

Efeito Josephson.Pares de Cooper em coeréncia de fase podem experimentartéfieil
através de uma barreira isolante ou de uma jungéo fraca @wisesupercondutores. Este efeito
€ conhecido como efeito Josephson. O sistema supercosishitomte-supercondutor, é conhecido
como juncao Josephson. Numa jungéo Josephson, a coeréifasede prolonga através da barreira
isolante produzindo uma supercorreiitea qual pode passar sem gerar uma diferenca de potencial
(em auséncia de flutuages térmicas) e com uma diferencaaledastanté entre os dois eletrodos

supercondutores (efeito Josephson dc). Quando o valor rdent® criticaly € excedido, uma
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voltagemV € produzida e a diferenca de fase entre os dois supercoesdytondo € constante:
esta muda no tempo com uma raz%o: Q—gV (efeito Josephson ac) [35]. A relacdo entre a

supercorrente que passa pela juncao e sua corrente critica é
I = Ipsind, (3.6)

onded = 0, — 6, € a diferenca entre as fases do pardmetro de ordem de um lagooeda
barreira. Estas juncdes Josephson sdo usadas nos digisodénominados de SQUID (Supercon-

ductor Quantum Interference Device).

Existem dois tipos de SQUID, o dc e o rf. O dc-SQUID € o tipo nsaissivel de detector;
este contém duas jun¢des Josephson conectadas em panatetoespira supercondutora (Figura
3.3). O dispositivo é operado no estado de tensao com unment@de polarizacdo. Quando o fluxo

na espira € aumentado, a voltagem oscila fazendo possteetateuma mudanca no fluxo [34].

R £X3C X3

1|€_..<__>b

Figura 3.3: Esquema de um SQUID dc

O rf-SQUID é formado por uma espira supercondutora que possuUnica jun¢ao Joseph-
son. Esta espira é submetida a acdo de um fluxo magnético@xterduzido pela indutancia,
de um circuito LC ressonante. A espira reage produzindo wnarnte de blindagem para manter
o fluxo constante. Assim, a espira e o circuito LC estdo adoplaia uma indutancia matugl
(Figura 3.4(a)). O circuito LC é alimentado por uma correftecuja frequéncia € de 20 a 30 Mhz
tipicamente. A perda de corrente rf no circuito LC, devidawacoplamento com a espira, depende
periodicamente do fluxo magnético encerrado no SQUID. Egge fhodulado, modula também

a voltagem rf resultante que é periddica com relacdo ao fliagniético aplicado com perioda,
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(Figura 3.4(b)). Assim, a o sinal de saida corresponde adaetdi voltagem rf ao longo do circuito

[8, 9, 34].

I v ® = (n+ )by
> ] Is
N A

7’

L) Bl Vi R o=na,

\/ ! A AV

M L . —0

|If—0

(a) (b

Figura 3.4: (a) Esquema de um SQUID rf acoplado indutivamanotcircuito LC. (b) Voltagem no
circuito LC vs. corrente para dois diferentes valore®dfs].

O sensoe do magnetdmetro utilizado para medidas nas amestumadas na presente dis-

sertacdo é do tipo rf-SQUID.

3.2.2 Equipamento

As medidas de magnetizagdo foram feitas em um magnetdmetnercial com sensor
SQUID modelo MPMS-5S fabricado pela Quantum Design, Ind¢e Equipamento mede proprie-
dades magnéticas de pequenas amostras, operando em dxgagle temperatura (entre 1,8 K e
400 K) e campo magnético (de 0 Oe-&0 KOe).

O magnetémetro de MPMS é composto basicamente por um t¢oigdewar) e um modulo
de controle. O criostato é resfriado com 56 litros de héfjaitio e é isolado térmicamente com
nitrogénio liquido. No dewar, estéo contidas as bobinastiecdao, o sensor SQUID e um sistema
de controle de temperatura. Sobre o moédulo de controle dectartura encontra-se 0 mecanismo
de suporte da amostra. O médulo de controle contém um cadaloMPMS-1822, uma ponte R/G
de corrente elétrica para a bobina supercondutora e um m@teassos que controla o transporte
da amostra. Um computador proporciona o controle automditicequipamento e o registro dos
dados mediante o programa MultiVvu MPMS.

O sistema de deteccdo é formado por um conjunto de anéimmetgbobina) unidos a

um sensor SQUID mediante conexdes supercondutoras. Ehotbira de deteccdo e o SQUID,
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encontram-se um transformador de isolamento para a digdiouio ruido e uma bobina de entrada
de sinal. Com isso, a corrente dos anéis se acopla indutitarae sensor SQUID (Figura 3.5). Na
sequéncia, uma bobina registra o sinal de radiofrequércgaidla do sensor SQUID e o transmite
a um amplificador. Este sinal é convertido em uma voltagerogita ajustada proporcionalmente
a intensidade de corrente que circula na bobina de entra@tbD. O momento magnético da
amostra é medido ao excursiona-la através das bobinasat@etdentro de uma certa distancia.
Isto produz uma voltagem na saida do detector que é ajustad@bgoritmo apropriado que fornece

como um de seus parametros de ajuste 0 momento magnéticaeibamse].
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Figura 3.5: Estrutura de detecgdo do sistema SQUID. Abaditeta é apresentada uma ampliagédo
do sistema de deteccdo. Estdo indicados o sentido da @maatespiras, a direcdo do campo
magnético e a posi¢cao da amostra.

3.2.3 Procedimento de medida

No processo de medida, a amostra é sustentada por uma hagtadeoe rigida. Um
canudo plastico ndo magnético, que serve como porta-amnéstolocado na extremidade da hasta.
A hasta esta presa a um motor que é usado para deslocar aaaaimstés da bobina de detecgéo
numa série de passos discretos. Uma mudanca na posic¢ao skasavacia o fluxo dentro da bobina
de deteccdo mudando a corrente no circuito supercondutoani® a medida, a amostra avanca ao

longo de certo nimero de posi¢cdes dentro de um interval@ifispelo de comprimentos. Em cada
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avango, um certo numero de leituras na voltagem SQUID saadase mediadas. Para obter uma
boa medida é preciso que o tamanho da amostra seja muito ugmorda bobina detetora e que

esteja uniformemente magnetizada [37].

As medicdes realizadas neste trabalho foram do tipo ZFER€Ste procedimento a amos-
tra é resfriada até uma certa temperatura abaixo.d@Tcampo magnético nulo; uma vez estabi-
lizada a temperatura aplica-se um campo magnético que se&mmaonstante durante a medida.
A curva ZFC é obtida registrando o momento magnético da aeosmo funcdo da temperatura
entanto esta soube até acima de Na continuacdo, mantendo o campo ligado, a curva FC é ob-
tida registrando o sinal magnético da amostra entando sa descer novamente a temperatura até
abaixo de T. A comparacéo entre as medidas ZFC e FC é muito util parandieter o intervalo de

temperaturas no qual um sistema é magneticamente revef3i}e

Neste trabalho, a magnetizagéo foi obtida a partir medidaaamento magnético levando
em conta a densidade volumétrica nominal e a massa de cagagan@campo efetivo aplicado foi
corrigido levando em conta o fator desmagnetizante obtgorsdo Osborn [38] aproximando-se
as amostras a elipsoides perfeitos.

Nas amostras do sistema Sm123, foram feitas medidas ZFQ¥-Campos magnéticos
fixos de 1 mT até 5 T. O intervalo de temperatura em que as aasdstiam medidas € de de 50 K
all0 K com uma taxa constante de 0,5 K/min a 1 K/min.

As amostras do sistema Bi2212 foram medidas pelos procaths:@ FC-FC num intervalo
de campos magnéticos fixos de 2 mT a 0,1 T, no intervalo de tatopas entre 15 Ke 110K a
uma taxa de 0,5 K/min a 1 K/min.

As medidas na amostra BaFeCoAs também foram do tipo ZFC-§t&€ amostra foi medida
com campos aplicados entre 0,5 mT e 0,1 T em intervalos dectaopa de 4 K a 20 K com uma

taxa de 0,5 K/min.

fResfriamento em auscéncia de campo - Resfriamento em peeserrampo
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Capitulo 4

Resultados

Neste capitulo sdo apresentados os resultados obtidosediédas realizadas nas amostras
dos sistemas SmB&@wO;_;, BiaSCa Cw,O, e BaFg 34Cqy 16AS; estudas neste trabalho. Aqui
é feito um estudo da linha de irreversibilidade de cada uresageamostras e € analisado o compor-
tamento da energia cinética e suas respectivas contrésligiih cada um dos sistemas escolhidos,

0S guais sdo comparados entre si e com outros reportadasragulia.

4.1 Sistema Sm123

4.1.1 Magnetizagéo reversivel e linha de irreversibilidae

Levando em conta que o estudo da energia cinética é realiwadgiao de equilibrio, acima
da linha de irreversibilidade, em primeiro lugar vai degerese o0 comportamento desta linha para
cada uma das amostras investigadas.

Nos supercondutores do tipo Il, em presen¢a de campo megralicado, o fenémeno
de aprisionamento dos vértices por defeitos no materiatdaz que, em muitas circunstancias, as
propriedades termodindmicas medidas em amostras mapicas@orrespondam a estados fora do
equilibrio. Em outros termos, em razao do aprisionamenimiffg), pode ocorrer que o nimero de
vortices presentes na amostra, numa certa temperatura dadowalor de campo magnético, seja

diferente do previsto pelo equilibrio termodinamico.
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Por exemplo, numa medida de magnetizacdo pelo procedird&i@a entrada de vortices
na amostra é impedida pelo “pinning” superficial. Por owdol numa experiéncia FC, o “pinning”
no volume impede a saida dos vortices. O resultado, em gayak as magnetizacdes medidas se-
gundo as duas técnicas sao muito diferentes: a magnetiZ&g@e fortemente diamagnética e se
aproxima daquela produzida pelo efeito de blindagem, eriqugue o valor absoluto da magneti-
zacdo FC é pequeno e aproxima-se de zero no caso de pinrtingHorém, os efeitos de flutuacbes
térmicas, em certas circunstancias, tornam o aprisionantes vortices ineficiente em temperatu-
ras superiores a um certo valor caracteristico, inferiog.aATesta temperatura caracteristica, que
depende do campo aplicado, se da o nome de temperaturawesiiodidade, T,... A temperatura
de irreversibilidade recebe esse nome porque, em tempsatdieriores a ela, as propriedades ter-
modinamicas dos supercondutores do tipo Il passam a mostedeitos do “pinning” e a depender
da histéria magnética das amostras. A temperatura derisibilielade €, também, a temperatura
abaixo da qual uma corrente elétrica macroscoépica difedmizero pode fluir sem resisténcia elé-
trica pois, impedindo a acdo da forca de Lorentz, o pinningeie a deriva dos vortices [39].

Nos diagramas ZFC-FC,;I. é a temperatura onde as duas curvas se separam. Assim,
medidas de magnetizacao feitas segundo os procedimentds EE sao ideais para a determinagéo
de T;.-(H). Desta forma, segundo o critério definido na referéncia, [B9] é determinada como
a temperatura na qual a diferenca das magnetizagbes FC eMFE € M, pc) desvia do zero.
Na Figura 4.1.1 sdo indicados exemplos da determinacéq,gEHl) para a amostra Sm123-1 no
painel a) e para a amostra Sm123-Il no painel b).

O inset do painel a) da Figura 4.1.1 mostra o critério usada paeterminacdo de.(H ).

A temperatura critica € determinada pela interseccao dapaacao linear das magnetizacbes das
fases normal e supercondutora.

O estudo da energia cinética induzida pela presenca de cagalwado nesta dissertacao
nao leva em conta os efeitos irreversiveis decorrentes riki@a@amento de vortices. Assim, é fun-
damental a determinacao prévia do intervalo de tempegtues vizinhancas de..Tem que 0s
sistemas comportam-se de modo termodinamicamente nasler§iste intervalo estende-se entre
T © T, € esta delimitado pela nomeada linha de irreversibilidadeyal € uma representacéo

da temperatura de irreversibilidade,.,T como funcdo do campo magnético aplicddio A regido
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Figura 4.1: Magnetizacbes FC e ZFC medidas com um campaéplidenoH = 0,05 T para as
amostras a) Sm123-l e b) Sm123-II.

compreendida entre as curvag,[H) e T.(H) é conhecida como regiéo reversivel. As regides re-

versiveis das amostras Sm123-1 e Sm123-Il sdo apresemasi&sguras 4.2 e 4.3, respectivamente.

Na Figura 4.2 observa-se uma mudanca de comportamentchaadénirreversibilidade nas
proximidades de, g H =1 T para a amostra Sm123-l. Para campos baixos e altas teorpsra;,.,.
varia como funcao do campo aplicado segundo a linha de AlviEituless (AT) [40], em analogia
com sistemas do tipo vidro de spin Ising, isto &;.[T0) — T;.-(H)] ~ H?/3. Por outro lado,
para campos mais elevados, a dependéncia;,decdm o campo € ajustada pela linha de Gabay-
Toulouse (GT) [41], onde [T,-(0) — T;..(H)] ~ H?. Esta forma da linha de irreversibilidade na
regido de baixos campos, onde a dindmica de fluxo de Josegltsmninante, € uma assinatura de
efeitos de granularidade [39]. A presenca das duas leistdagia, AT e GT, indica que a amostra
Sm123-l € um agregado granular frustrado [39]. Os autoresfagéncia [42] atribuem a linha de
irreversibilidade a uma transi¢ao induzida por uma quebrerdodicidade, na qual a desordem e a

frustracdo séo ingredientes bésicos.

Na linha de irreversibilidade da amostra Sm123-1l (FiguB) Aao se observa o “crossover”

entre os comportamentos AT e GT, como ocorre na linha da sa®st123-1. Verifica-se, por outro
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Figura 4.2: Linha de irreversibilidade (continua) e terap@a critica T(H) (tracejada) para a
amostra Sm123-1. Observa-se um “crossover' no comportenlinha de irreversibilidade em
uwoH ~ 0,5a1T. (As linhas continua e tracejada sdo apenas guias paraas.olh

lado, que as temperaturas de irreversibilidade na amasti2% 11 sdo comparativamente mais altas
em campos mais elevados. Estes fatos séo indicativos deagmesira Sm123-1 € mais granular do

que a Sm123-Il.

As linhas de irreversibilidade obtidas nas amostras de Smdstdo qualitativamente de
acordo com as reportadas para outras amostras policrégglertencentes ao sistema RBaO;_s
[39, 42]. Quantitativamente, as temperaturgs(H ) para hossas amostras S40 um pouco menores.
De acordo com a referéncia [42], o contetdo de oxigénio pamastra Sm123-1 pode correspon-

der ad ~ 0,15. Para a amostra Sm123-Il estimadse 0, 09.

Por outro lado, ainda que a linha de irreversibilidade emada na amostra Sm123-l,
reproduza qualitativamente o comportamento esperado yar&lTSC granular, note-se que o
campo no qual ocorre a mudanca no comportamento;dar@portado na referéncia [42] para
0 YBCO (upH ~ 0,1 T) é significativamente menor que o encontrado na noseateanna qual
este campo goH ~0,5-1 T. Porém, nosso resultado é similar ao reportado paraenocristal de

SmBaCuwO;_5 (6 = 0, 3) na referéncia [43].
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Figura 4.3: Linha de irreversibilidade (continua) € A) (tracejada) para a amostra Sm123-I|

Na referéncia [43], a lei de poténcias verificada para a testyr@ de irreversibilidade
no SmBaCu;O;_; monocristalino é do tipo [i}-(0) — T;.-(H)]* ~ H. Para o regime de baixos
campos e altas temperaturas foi encontrade 1,5 corroborando um comportamento do tipo AT.
Para os campos mais altos, o expoentncontrado foix = (3,2 a 4,8) (esse intervalo corresponde
a diferentes valores d§, ndo sendo verificado um comportamento do tipo GT (ande 1). Os
autores atribuiram o aumento do expoentgara campos maiores a um incremento da bidimensio-

nalidade do sistema a baixas temperaturas.

4.1.2 Energia cinética no sistema Sm123

Na regido reversivel, nas proximidades decbnsideramos que a magnetizacao das nossas
amostras pode ser descrita adequadamente pela teoria dlaufgibandau. Isto torna possivel a
aplicacao da formulacdo proposta por Dataal. [1, 11] para a obtencdo da densidade de energia
cinética do condensado através da equacgdo ER(—M- B). A densidade de energia cinética na
regido reversivel é representada em funcéo da temperatiigura 4.4(a) para a amostra Sm123-I,

e na Figura 4.4(b) para a amostra Sm123-Il.
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Figura 4.4: Densidade de energia cinética em funcéo da tetopa calculada segundo a equacgao
1.21 para as amostras a) Sm123-l e b) Sm123-Il, com diferemateres de campo aplicado.

Tanto para a amostra Sm123-l quanto para a amostra Sm1@3+-ilemperatura fixd,
cresce continuamente com o aumento do campo aplicado nesiltele campos estudado. Observa-
Se que, para 0s mesmos valores de campo e tempet&futanaior na amostra Sm123-Il do que na
Sm123-l. J& que o comportamento magnético nos HTSC é degerttegranularidade, a dissimili-
tude entre as energias cinéticas de nossas amostras datrébséda as diferencas na microestrutura
provocadas pelos processos de preparacdo. Provavelrtsstprocessos levaram a formagéo de

morfologias granulares diferentes.

Na Figura 4.4, observa-se que a densidade de energia aia@tioxima-se de zero nas ime-
diacBes da temperatura de transic80H) a qual, segundo as Figuras 4.2 e 4.3, tende a diminuir
com o aumento do campayH. Em nenhuma das amostras Sm123-1 ou Sm123-Il foram obser-
vadas contribui¢cdes importantes a densidade de energiicairem temperaturas acima da tempe-
ratura critica. Neste aspecto especifico, os resultadasm&ados em nossas amostras de Sm123
contrastam com os reportados para amostras dos sistema€¥Ba_; e BikSrCaCyOg, 5 nNa
referéncia [2] e para o LaSr ;CuO, na referéncia [44]. Nesses casos, 0s autores reportam que
E(T) extrapola a zero numa temperatdig H ) superior a T cuja magnitude é tanto maior quanto
maior for o campo magnético aplicado. A temperatlifdH ) é reportada como sendo até 6 K

maior do que T o0 que mostra uma extensado consideravel dos efeitos de engatividade acima
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da temperatura critica. Esse resultado, segundo os adasesferéncias [2] e [44], faz pensar na
existéncia de um condensado supercondutor estendido deifanestes HTSC, tal como proposto

por uma das interpretagdes do fendmeno do pseudo-gap [2].

Energia cinética na aproximacéao de Abrikosov

Para estudar o comportamento da densidade de energiaa&i(@t) com a variacdo do
campo magnéticoH), em primeira instancia, vai ser aplicada a teoria de \&stico limite de
Abrikosov. De acordo com esta teoria, nas proximidades dgoaritico superiorF,, depende do

campo como [11]:

B, = LA(HC2 —H) (H —

Y (4.1)

Ho—H )
(262 —1)Ba )’
ondey é a permeabilidade do vacuo g o parametro GLH, ., € 0 campo critico superior @4 é
um parametro determinado pela simetria da rede de vortices.

Os HTSC séo supercondutores do tipo Il ceny 1. Para uma rede de vortices triangular
Ba =~ 1. Nestas condi¢bes, a densidade de energia cinética dadmagée 4.1, pode ser escrita

aproximadamente como:

Ho
FE,~—H(Ho— H). 4.2
k 2/{2 ( 2 ) ( )

Segundo a equacao 4.2, um grafteg/ (uoH) vs. H corresponde a uma reta com inclinagéo
negativa e cuja interse¢cdo com o eixo vertical € proporti@oa&ampo critico superiof ... Este
gréafico € mostrado na Figura 4.5 (a) para a amostra Sm123-IFigoea 4.5 (b) para a amostra
Sm123-Il. Nesta figura observa-se que 0s pontos experilaestigpodem ser ajustados por uma
reta nos valores mais altos do campo aplicado. Desvios apartemento linear sédo observados
quandaugH < 2T. A extrapolacéo deste comportamento linear para canmpgeunite obter, para
cada isoterma a quantidadg./2x2. Os valores obtidos para esta quantidade est&o representad
em funcdo da temperatura nos paneis inseridos nas Figrés) 4 (b).

Num sistema granular, o comprimento de penetracdo é audeectan relacéo ao valor in-
trinseco de London. Assim, é de se esperar que o parametivo efe GL,~. ¢ ¢, obtido de medidas

de magnetizacdo em sistemas granulares, seja tanto maistogmais granular for o sistema, ou



4.1. SISTEMA SM123 47

Hea/2x2 (102 Jim3T)
n

0 = . ow
82 84 8 8 90 92
T (K)

Ex/uoH (102 Jim3T)

uoH (T)

Figura 4.5: Energia cinética normalizada como funcao dgceaplicado nas amostras a) Sm123-I
e b) Sm123-Il. Nos dois casos, os insertos mostram a infeysigs retas ajustadas para os campos
mais altos com o eixo vertical em funcéo da temperaturaéiswg(T)/anff. Pode se inferir que
H»(T) se aproxima continuamente a zero em T=T

seja, experimentalmente espera-se obtgf > . De acordo com a referéncia [45], para o YBCO
granularpugHe2(T) = A(T. — T), ondeA = 1,9 T/K. Usando os dados dos “inset” das Figuras
4.5(a) e (b) obtém-se. sy ~ 207 e k.ry ~ 150 para as amostras Sm123-1 e Sm123-II respectiva-
mente. Estes valores sao significativamente maiores quieninginsecox ~ 100 reportado para

o0 YBCO monocristalino na orientagcdo paralela aos planosid®L[46], porém estao qualitativa-
mente de acordo com o esperado para amostras granularesuldados mostram que os efeitos de

granularidade sao importantes mesmo na regido de magétiraversivel em altas temperaturas.

Energia cinética na aproximacgéo de campos intermediarios

Os resultados da Figura 4.5 mostram que a energia cinéscanaastras Sm123-1 e Sm123-
II, na regido de baixos campos, ndo € ajustada adequadasediateconsiderado que esta é devida
ao estabelecimento de uma rede triangular de vorticesitdegeta teoria de Abrikosov. Esta teoria
€ valida no limite em que os campos aplicados sédo proximoarapa@ critico superiof ... A seguir
investiga-se a possibilidade de que os resultados da Fdupmssam ser melhor descritos supondo-
se que o regime de campos aplicado corresponda ao chamed@lotde campos intermediarios,

onde®} < poH < %, ousejaH. < H < H,o.
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Nos HTSC, a distancia média entre os centros dos vorticepresenca de campos magné-
ticos fracos, € muito maior que o comprimento de coerénkig (€) e pode ser considerado que a
sobreposi¢cao entre os vortices é fraca [47]. Neste regithensidade de pares de Cooper é aproxi-
madamente uniforme através da amostra. Nestas condigpessi@el a aplicacdo da aproximagao
de London para descrever a magnetizacao dos HTSC [8, 10N&8&ta aproximacao, é suposto
gue a energia livre pode ser estimada com o modelo de Londtm.éJ o parametro de ordem é
suposto uniforme em todo o volume da amostra exceto na podagavortices, onde é descrito por
uma fung&o delta. Porém, quando o campo aplicado é takglie> ¢,/\?, a sobreposigéo entre
vortices pode ser consideravel e a aproximacéo de Londoguerser corrigida para levar em conta
a variacao do parametro de ordem no espaco [47, 48, 49]. Sudreecdes ao modelo de London
correspondem a efeitos de néo localidade na relagdo migiasccorrente-campo [50].

Considerando o intervalo de campos e temperatura em quasrers®stras de Sm123 foram
estudadagyoH = (0,2a5,0) T, e que estes sistemas sdo HTSC eor» 1, podemos esperar que 0
comportamento da magnetizacdo nestas amostras possacseefmente descrito na aproximacgao
de London.

A magnetizacao calculada a partir do funcional de enengia lia aproximacao de London,

gue serd chamada simplesmente como magnetizacdo de L¢aedouanidades do Sl) € dada por

¢0 /BLH02> , (43)

M(H) = — 1
(H) 8/1,07T)\2n< H

ondeg, € o quantum de fluxo magnétic®;, € uma constante de ordem unitaria €o comprimento
de penetracdo. Dada a natureza ceramica das amostras SmiaRyres para e H.o devem ser
considerados como médias entre as componentes paralefpengieular aos planos de Cu:O
Substituindo a equacéo 4.3, na equacao 1.21, obtém-sedgpdetalhes do calculo, ver Apéndice

A):

Epp(pof) _ _ ¢o | BrioHe _( %o >2 1 <1n ﬁLMOHC2>2 (4.4)
1

MoH N 87T)\2uo ,U,QH 8TA2 %H ,U,QH

*O desenvolvimento de esta equacgéo é apresentado no apAndice
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onde Ey;, faz referéncia ao fato de que a energia cinética foi obtidizarido a aproximacao de
London.
O ajuste dos dados experimentais das amostras Sm123-1 e38hd 2quacédo 4.4 sao

apresentados na figura 4.6. Este ajuste foi feito para unsgquio tipo:

EkL(x)

b, b\ >
:molng—mo,uo ln; , (4.5)

ondex = woH, my = % eb= poHco.
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Figura 4.6: Energia cinética normalizada como funcao dopcaaplicado nas amostras Sm123-|
(esquerda) e Sm123-ll (direita). As linhas sélidas sdalabtido ajuste dos pontos experimentais a
energia cinética calculada na aproximacao de London segueduacao 4.4).

O ajuste dos dados experimentais na Figura 4.6 a equacdpadabcada uma das tempe-
raturas e campos estudados, leva a determinacdo do comfwidepenetracad(7’) e do campo
critico superiorugH.2(7T"). Os valores obtidos para estes parametros séo apresentadabela
4.1. Estes valores est&o corrigidos segundo o modelo deian-[49], que leva em conta a con-
tribuicdo de energia dos centros dos vortices na derivag@&xmressdo da magnetizacdo no regime

de camposgiH > ¢o/\2. Neste modelo, a energia cinética da equagéo 4.5 toma a:forma

2
B () = agcmoln Prch _ mé o <ln 5ch> , (4.6)
x x

x

fOs parametros de ajuste, o erro e a qualidade do ajuste s&eafardos no apéndice B
tOs parametros originais obtidos sem corre¢ées ao modetmden estdo apresentados no apéndice B.
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ondeagc = 0,77 e Bgc = 1,44 séo calculados para o regime de campos aplicados em nossas

amostras((,02 < h < 0,3 comh = H/H.) [49].

Tabela 4.1: Comprimentos de penetracdo e campos critipesistes obtidos do ajuste da energia
cinética calculada na aproximacao de London para as ara@&tnd23-1 e Sm123-11, incluindo as
correcBes de Hao e Clem (ver texto).

Amostra | T(K) | MT)A | poHo(T) T
Sm123-1| 82 8526,95 24,14
87 12017,12 15,03
90 | 18952,96 9,13
92 | 47249,37 10,40
Sm123-11| 82 7699,44 14,58
84 9937,60 12,20
86 | 14903,98 8,98
88 | 37076,01 8,43

Os valores guantitativos e a dependéncia com a temperaiwengprimento de penetracéo
listados na tabela 4.1 estdo de acordo com o esperado. wammn a teoria de campo médio, a
dependéncia d& com a temperatura segue o comportamento

1

NT) = ﬁAot—l/z, (4.7)

onde)y € o comprimento de penetragdo em temperatura zeeo 5;—T € a temperatura reduzida.
Aqui consideramos J= 92 K para a amostra Sm123-1 ¢ & 83 K para a amostra Sm123-Il. Os
comprimentos de penetracdo da tabela 4.1 sdo represestadosuma funcdo do inverso da raiz
guadrada da temperatura reduzida na figura 4.7.

Os dados das duas amostras se ajustam bem a linhas retas.orBe eem a equacao
4.7, as inclinacbes dessas retas fornedgm= 5155 + 118 A para a amostra Sm123-l)g =
3631 + 7 A para a amostra Sm123-Il. Estes valores estdo em bom acordaleterminacées
prévias do comprimento de penetragdo médio, em tempenatlaapara amostras do tipo R123.
Porém, deve ser levado em conta que, no regime de camposadst@daproximagdo de London

€ insuficiente para obter uma determinacao precisa dos padrsupercondutores em razéo da

$Estamos considerando o limite “limpo” onde o caminho liveedinl, é muito maior que o comprimento de coeréncia
£. Em amostras do tipo YBCQ, ~ 10¢ [10]
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Figura 4.7: Comprimentos de penetracdo para as amostra239ra5m123-11 em fungao de/v/%.
Os valores obtidos pare (em nm) estdo mostrados para ambas das amostras.

descri¢do simplificada da supressao do pardmetro de orderantio dos vortices [51]. Assim,
os valores obtidos par&(7T") podem ainda ser corrigidos se levar em conta efeitos dateop&n

cristalina, sobreposicéo de vértices e outros.

Na teoria de campo médio, a dependéncia com a temperatara pampo critico superior,
poHeo = Beo, € [10]:
Beo(T) = 1,83B2(0)t, (4.8)

ondet = % €, como anteriormente, a temperatura reduzida. Os camfim®Ersuperiores
corrigidos pelo modelo de Hao-Clem estédo representados fwngdo det na Figura 4.8. Mais
uma vez, observa-se que os resultados extraidos dos dauarentais se ajustam razoavelmente
bem as predi¢des da teoria de campo médio na aproximacamder.oO ajuste dos dados para as
duas amostras a uma Unica reta leva ao vald gé)) = 130(£5) T, que esta em boa concordancia

com os valores reportados na literatura para o0 campo csitigerior neste tipo de amostra.

A discussédo acima sugere que a interpretacdo da energtec@inds amostras granulares
de Sm123, torna-se mais consistente se admitirmos querngelfi campos estudado corresponde
a um intervalo de campos intermediarios, para o0s q%ﬁais woH < % ainda que o regime de
temperaturas estudadas corresponda ao intervalo reslecgie ocorre nas vizinhancas de T



52 CAPITULO 4. RESULTADOS

351 s -

304

254

B2 (T)

204

(T) Sm123 |7
(0)x130 T

10 T T T T T T
0.02 0.04 0.06 0.08 0.10 0.12

Bc2
BCZ

Figura 4.8: Campo critico superior (obtido do ajuste dosltados de energia cinética a expressao
4.6) para as amostras Sm123-1 e Sm123-ll como fun¢éo da tatapereduzida.

Supondo qué, ~ 15 A[10] para 0 Sm123, os comprimentos de penetracio para tampe
tura zero, encontrados do ajuste dos dados na Figura 4néctm como parametros de Ginzburg-
Landau efetivoscsr = A/E), keps ~ 344 € kepp ~ 242 para as amostras Sm123-1 e Sm123-Il,
respectivamente. Estes valores sdo maiores que os obtidos atilizacdo da teoria de Abriko-
sov. Porém, deve se levar em conta que os valores obtidos\pravés do ajuste dos dados a
equacao 4.6 representam médias com relacdo as duas dientagstalograficas. Supondo que

A= ZXp + 3Ac € qued. > Ay, € possivel obter valores proximos a 100 parg = Aay/Ac-

Ademais, deve-se lembrar que nossas amostras sdo bastaatdethadas, portanto, cor-
recbes a andlise aqui feita podem advir de contribuicbesla®wa vortices topologicos [52] en-
volvendo tunelamento entre gréos supercondutores. Qesf## granularidade evidenciados nas
curvas de irreversibilidade das amostras de Sm123 sugererogtribuicdes adicionais a energia
cinética podem estar relacionadas com um comportamentpalaitiro-supercondutor [53]. Ade-
mais, efeitos de anisotropia planar, essencialmenteittesspela teoria de Lawrence-Doniach [10],
podem levar a correcdes da analise simplificada da energitica das amostras Sm123, efetuada

com base na aproximacgéo de campos intermedidrios.



4.2. SISTEMA BI2212 53

Por fim, dado que a aproximacgdo de Abrikosov fornece umaidésarazoavel dos dados
no limite de campos altos, conforme a discussao da secawanéo se pode ignorar que o limite

de aplicacédo da aproximacao de Londéing H.o, possivelmente, ndo € estritamente observado.

4.2 Sistema Bi2212

4.2.1 Magnetizagao reversivel e linhas de irreversibilidde

Na Figura 4.9 sdo mostradas curvas de magnetizacdo FC-ZR@pamostras Bi2212-1 e

Bi2212-1l com o campo aplicado paralelamente ao eigoanéis esquerdos) e aos plaabgpanéis

direitos).
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Figura 4.9: Magnetizacdo FC-ZFC para o campd = 0,01 T aplicado nas amostras Bi2212
paralelamente ao eixo (acima a esquerda para a amostra Bi2212-| e abaixo a esqoaraa
Bi2212-I1) e paralelamente aos plaraig(acima a direita para a amostra Bi2212-| e abaixo a direita
para a Bi2212-1). Os “inset” sdo uma ampliacdo da regidemsdvel onde se indica;J. para cada
caso.
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O valor absoluto do sinal diamagnético en=T25 K, nas duas amostras, &€ bem maior
guando o campo foi aplicado paralelamente ao eido que quando foi aplicado paralelamente aos
planosah Este fato, evidencia o carater fortemente anisotropistadeamostras.

Em geral, quando o campo foi aplicado paralelamente aocigaomagnetizacdo ZFC da
amostra Bi2212-11 mostrou ser maior que a da amostra Bi22@®+ando o campo foi aplicado
paralelamente aos planal a magnetizagcdo da amostra Bi2212-Il mostrou ser maior s@ampo
aplicado superaba o valppH = 0,05 T.

Na Figura 4.10 séo mostradas as linhas de irreversibilidaj¢H ) para as duas amostras
de Bi2212 estudadas. Os resultados evidenciam a anisouepl;,..(H) em relac@o a orientagao
cristalina. No caso da amostra Bi2212-I, para um mesmo dalaampo aplicado,;],. é significa-
tivamente mais alta quando o campo €é aplicado na orientagatefa aos planash do que quando
este é orientado na direcéo do eixdeste resultado indica que o pinning intrinseco (aprisiterato
das linhas de fluxo nas camadas atdbmicas entre os planos d¢ €béstante eficaz neste sistema.
O efeito de pinning intrinseco € menos pronunciado na amB&212-11, na qual a anisotropia da
linha de irreversibilidade é diminuida. A anisotropia reida na amostra Bi2212-Il pode ser devida
a um desalinhamento do eixdnduzido pela variagdo no conteudo total de oxigénio [39].

Estas linhas de irreversibilidade estdo de acordo com astaglas para outras amostras do
mesmo sistema [54, 55].

Segundo a Figura 4.10, as linhas de irreversibilidade dast@as Bi2212-1 e Bi2212-11
nao diferem muito quando o campo € aplicado paralelamentéa@. Ja com o campo aplicado
paralelamente aos plana$ a regido reversivel da amostra Bi2212-11 € um pouco maierajda
Bi2212-I. Este fato sugere que o contetdo de oxigénio é mesma@amostra Bi2212-11 ja que, em
amostras bem oxigenadas, a for¢a de pinning é aumentadpalecimento do acoplamento entre
planos. Assim, a linha de irreversibilidade se desloca fgangeraturas maiores quanto maior seja
a quantidade de oxigénio presente na amostra [54].

O provéavel desalinhamento do eixana amostra Bi2212-1I € consistente com o0 aumento
da regido reversivel neste caso. Acredita-se que estedipesbrdem dificulta a entrada do fluxo
de vortices de Abrikosov na orientacdo paralela aos plahos que resulta numa perda do pinnig

intrinseco nesta direcdo. Comparando as duas amostrasspambncluir que o maior contetddo de
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Figura 4.10: Linhas de irreversibilidade g(H) para as amostras Bi2212-| (esquerda) e Bi2212-I|
(direita). Nos dois graficos, a area compreendida entréna 8olida e a linha tracejada corresponde
aregido reversivel padd || ab. A &rea entre a linha sélida e a linha pontilhada correspandgiéo
reversivel pard || c.

oxigénio na amostra Bi2212-1 é um fator que pode induziraropia e favorecer o pinning levando
a diminuicdo da regiéo reversivel quando|| ab.

A Figura 4.11 mostra a magnetizacdo\, para varios valores de campo aplicado em fun-
cao da temperatura na regido reversivel para as duas asndstsistema Bi2212AM é definido
como a diferenca entre a magnetizagio do estado superoprdotestado normahM (T, H) =
M (T, H)—M, (T, H) [56]. Experimentalmentel/, (T, H) corresponde a magnetizagdo da amos-
tra em todo o intervalo de temperatura estudadd,¢7', H) corresponde & extrapolagao linear do

grafico M vs. T na regido acima da temperatura critica ao estajgercondutor.

Na Figura 4.11, observa-se o cruzamento das culdsas temperaturas*T= 86,16 K
para a amostra Bi2212-1 & T= 82,07 K para a amostra Bi2212-II. A existéncia da temperatura
de cruzamento T, onde a magnetizacao é independente do campo aplicadaoeftiteppor Bu-
laevskii et. al. [57] em materiais laminares com acoplamdosephson fraco entre as camadas

supercondutoras.
A temperatura T € considerada como um ponto critico onde ocorre uma trandigdase
na qual as linhas de vortices (liquido de vértices) evoluama pm “gas de vortices 2D” mediante

a aplicacdo de um campo magnético perpendicular as camgskresndutoras. Esta “evaporacéo”
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| T*=82.07 K

AM (102 A/m)

80 84 88

T (K)

Figura 4.11: Temperatura de cruzamentophra as amostras Bi2212-1 (esquerda) e Bi2212-11
(direita). A magnetizagdo € a correspondente ao campadpligaralelo ao eixo.

do liquido de vortices ¢é atribuida as flutuagc@es térmicaquais sdo particularmente importantes
em sistemas fortemente anisotrépicos, onde as linhas tieegdpodem ser descritas como em-
pilhamentos de vartices 2D fracamente correlacionadog. [Bé supercondutores planares;, T
coincide com a temperatura de transicdo de Kosterlitz-lBssu[57].

A temperatura T esté relacionada estreitamente com a anisotropiae ((m./mqp)"/?)
[58], sendo o seu aparecimento restrito a materiais efeéwée bidimensionais onde=> 10. Esta
condicao é satisfeita pelos compostos baseados em Bihe¥150), mas nao pelos compostos do
sistema R123y ~ 8).

O valor de T obtido para nossas amostras Bi2212-1 e Bi2212-Il, esta dedaacom o
reportado para outras amostras deste sistema [56]. Arcigtde T nos permite catalogar nossas
amostras como sendo supercondutores 2D. Segundo Bulatvakinestes sistemas anisotropicos,

o ponto de cruzamento é dado Hd57, 59]:

(4.9)

ondekp é a constante de Boltzman, o quantum de fluxo magnéticose2 a separacéo periddica

entre os planos de CyOPara o0 Bi2212, segundo dados estruturais1,54 nm.

YNote-se queAM* ndo é uma funcdo do campo aplicado
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Para a amostra Bi2212-l, as coordenadas do ponto de crutas@m T = 86,16 K e
AM* = —201, 31 A/Im. Porém, substituindo estes valores na equacao (4.8ebe um parametro
efetivo de separacéo entre os plangg,= 2,8 nm, o qual é significativamente maior que a distancia
entre os planos de Cy®uma amostra de Bi2212 perfeita. No caso da amostra Bid2ha-tual
as coordenadas do cruzamento 88d* = —268,69 A/m e T* = 82,07 K, obtém-ses.; = 2,0
nm, que é mais proximo do valor encontrado numa amostraigerfé fato de que o valor deste
parametro efetivos. ¢, supere o valor teoricamente esperado, indica forte inflaéa desordem

atdmica no comportamento magnético, gerangd; < Sexperimental-

Deve-se considerar que a interpretacdo de Bulaevskii ef58], para a existéncia de*T
€ valida quando o campo magnético aplicado é bem maior queampade crossoveR,.., dado

por:

QSO In )‘J/gab
AT 4y/In(Ny/€w)’

onde); = sv, € o comprimento de penetracdo de Josephson na orientag@ogieular aos planos

Ber = (4.10)

de CuQ e¢,;, € o comprimento de coeréncia na orientacao planar. Segsraldares da referéncia
[59], acima deste campo, os vortices comportam-se comdaglets efetivamente bidimensionais.
Para o sistema Bi2212 com parametro de anisotrgpiab5, o0 campo de crossover tem sido esti-
mado como sendB,.. =~ 0,1 T [59]. Este valor corresponde ao limite superior de campicagn

no presente estudo. Porém, os resultados da Figura 4.1tamosaramente a ocorréncia dé T
para campos aplicados muito inferiore8a = 0,1 T. Este fato indica que o campo de crossover
em nossas amostras € muito inferior ao das amostras essudadeferéncia [59]. Assim, possi-
velmente, efeitos de desordem devem ser consideradosempréttcdo dos resultados da Figura

4.11.

4.2.2 Energia cinética no sistema Bi2212

Os estudos existentes da densidade de energia cinética estrasmmonaocristalinas de cu-

pratos supercondutores de alta temperatura critica tésidesado apenas a geometria em que o
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campo magnético é aplicado paralelamente ao eift, 2, 7]. Assim, até agora, efeitos da ani-
sotropia na energia cinética ndo tem sido reportados nasteyiais. Aqui serdo apresentados
resultados pard;, obtidos de medidas de magnetizacdo com o campo aplicadelparante ao

eixo ¢ e aos planogh

Energia cinética na geometria de campo paralelo ao eixo

A Figura 4.12 mostrdy;, em funcdo da temperatura, para varios campos magnétides apl
cados paralelamente ao eigopara as amostras Bi2212-1 no painel a) e Bi2212-11 no pdiheA

densidade de energia cinética foi calculada segundo a &qla21.

T T T T T T T T T T
1% mH w 21077 | 5y wH:| m 2x10°T|-
49 7Y 3| T 1" e 10°T! |

s e 5x10°T . e 5x10
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A
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7I0 I 8IO I 9IO I 7I0 8I0 QIO
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Figura 4.12:F, vs. T para as amostras a) Bi2212-1 e b) Bi2212-Il, ambas coantpo aplicado
na orientacdo do eixa

As curvas da Figura 4.12 sdo qualitativamente muito sieslas encontradas para as amos-
tras de Sm123 e a sua extrapolacdo para o eixo das tempstaimtzém ocorre em,.TOs resulta-
dos das experiéncias realizadas ndo permitem a observageitbs de flutuacdes térmicas ou de
pseudo-gap em temperaturas superiores.a T

Na Figura 4.13 sdo apresentadas as curvas de densidadergia eimgética em funcao do
campo aplicado para as amostras Bi2212-1 e Bi2212-11 enratifes temperaturas. Observa-se
gue, para ambas as amostrag, cresce linearmente com 0 campo magnético nos intervalos de

campos e temperaturas estudados. Porém, nota-se quepkexifi@ para o eixo vertical das retas
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da Figura 4.13 sugere uma contribuicdo a energia cinéticeaenpo zero. Esta contribuicdo nao
tem significado fisico pois, na auséncia de canipodeve ser nula. Assim, nas proximidades de

uoH = 0 a densidade de energia cinética deve tender para zero.
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Figura 4.13: Densidade de energia cinética como funcéompeaplicado f || ¢) para as amos-
tras Bi2212-I (esquerda) e Bi2212-1l (direita).

O comportamento linear da densidade de energia cinéticaoaampo magnético faz pen-
sar que os campos aplicados a nossas amostras, mesmo sqodogse estdo muito acima do
campo critico inferior. Assim, a densidade de energia iciadtestas amostras pode ser interpre-
tada na teoria de Abrikosov. Embora as magnitudes de canijpadp sejam pequenas, € neste
limite que a aproximacgéo de Abrikosov pode ser adequads.ép@in campos baixos que o sistema
é efetivamente tridimensional, tal como supde a aproximagdAbrikosov a teoria de Ginzburg-
Landau. Em razéo da forte anisotropia planar, caractaidt sistema Bi2212, campos magnéticos
de intensidade moderada e forte promovem o desacoplamesnfaahos supercondutores de GuO

tornando o sistema efetivamente bidimensional.

A expresséo par&, na teoria de Abrikosov (equacéo 4.2) prediz, em primeiramrdima

variacao linear dé&;, com o campo. Desprezando o termo proporciordfaa equacio 4.2 tem-se:

H,
B, ~ M2y (4.11)
2k2
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Isto pode ser feito pois, devido ao pequeno valor dos camEadps em nossas amostras, o termo
H? é muito menor que o produtd H.,. De acordo com a equacio 4.11, a inclinacio das retas da

Figura 4.13 esta relacionada com o campo critico sup&ioe= 1o Ho.

O campo critico superior extraido das inclinacdes das dddsigura 4.13, considerando
x = 100 [10] na equacao 4.11, esta representado como funcédo dartdarpena Figura 4.14
(circulos). Para ambas das amostras o campo critico dedieearmente com a temperatura (de
acordo com o previsto na teoria de campo médio) e extrap@eosaproximadamente na tempera-

tura critica.

O T T 1

T T T T T T T T T
50 B Abrikosov+ b 1 & B Abrikosov+
il granularidade 50+ NG granularidade |
404 ™ ® Abrikosov 1 G ® Abrikosov
40 e §
[ § | N |
£ 30 ~ i L I
~ 30 4 \\\ \ .
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o | = | N |
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Figura 4.14: Campo critico superior em funcdo da tempexgiara as amostras de Bi2212-| (es-
guerda) e Bi2212-Il (direita). Os circulos cheios corresfsan aos valores calculados com base
na teoria de Abrikosov (equacao 4.11) e os simbolos quasiragoesentam os campos calculados
incluindo o efeito da granularidade (equacéo 4.12).

Contribuicdo da granularidade

Os resultados da Figura 4.13 sugerem que, ha regido de naiXimslcampos, uma contri-
buicdo adicional a energia cinética deve ser levada em.csta contribuicdo, possivelmente, esta
associada a granularidade intrinseca do sistema Bi2218aqm&nifesta em amostras monocrista-

linas [60].
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A representacdo dos dados na forma da razéo énptre o campo aplicado em funcéo de
o H, tal como mostra a Figura 4.15, demostra que um termo adiciocontribuicdo de Abrikosov

(4.11) deve ser considerado na descri¢do dos dados.
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Figura 4.15: Densidade de energia cinética por unidade p@anagnético em funcao do campo
aplicado { || ¢) para as amostras Bi2212-| (esquerda) e Bi2212-11 (dieis linhas tracejadas
sdo guias para os olhos.

A contribuicdo da granularidade a energia cinética est&imiada com as correntes de Jo-
sephson através de anéis de grédos (vortices topolégiarsicteristicos de supercondutores com
desordem granular. Uma expressao analitica para a maag@tigerada pelas correntes de Joseph-
son é extraida da referéncia [61] e a derivacdo de sua adigfithaF),, € apresentada no Apéndice

C. Inserindo-se esta contribuicdo junto ao termo de Abaokasa equacado 4.11, obtém-se:

Ey, Heo Z
PN 2 + 3 ’
IU,QH 2K ,U,(]H

(4.12)

ondeZ é um parametro fenomenologico dependente da temperatetaemge a zero em Tz T{ver
Apéndice C).

De acordo com a equacao 4.12, o grafico da densidade de eciestfiaa por unidade de
campo em func¢ado do inverso da raiz cubica do campo € uma réataltecdo” e intersegao pro-
porcional ao campo critico superior. Este grafico € mostredbigura 4.16 para as duas amostras

de Bi2212. Observa-se que, nesta representacdo, os prptwBreentais alinham-se razoavelmente



62 CAPITULO 4. RESULTADOS

bem a uma reta. Da intersecdo das retas da Figura 4.16 corp eegtical estima-se, para cada
temperatura, 0 campo critico superidf (1) = uoHq2(T'). Estes dados, estimados considerando
x = 100 [10] estéo representados pelos simbolos quadrados naHigur. Observa-se que o0s va-
lores calculados parB.»(T'), levando-se em conta a granularidade (Figura 4.16, equatapséo
inferiores aos calculados considerando apenas a apraxinugAbrikosov (Figura 4.13, equacgéo
4.11) e sdo mais proximos da expectativa experimental. Ara#ncia linear d&,., calculado da

equagdo 4.11, com a temperatura é mantida igual a sua dagapgara zero em % T..
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Figura 4.16: Densidade de energia cinética por unidade mpaa@&m funcdo do inverso da raiz
cubica do campo para as amostras Bi2212-| (esquerda) e BiRPdireita), em diversas tempera-
turas.

Energia cinética na geometria de campo paralelo aos plana$

A equacao 1.21 também foi utilizada para obter os resultedmrados nas Figuras 4.17
e 4.18, que correspondem as densidades de energia cinétitengdo da temperatura quando o
campo foi aplicado paralelamente aos plaabsAs diferengas entre as curvas da energia cinética
com o campo aplicado paralelamente ao @iXgigura 4.12) e aos plana@d (Figuras 4.17 e 4.18)
sdo devidas a anisotropia intrinseca. A anisotropia deirgné irrelevante neste caso, pois as
amostras foram estudadas na regido de magnetizacao velersi

Nas Figuras 4.17 e 4.18, observa-se que, para oidbab, nas duas amostras ocorre uma

descontinuidade na densidade de energia cinética numaitatma um pouco inferior a.T Este
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Figura 4.17:E}, vs. T para a amostra Bi2212-1 com o campo aplicado paralelsaos planos
ab O painel direito é uma ampliacdo para os campos baixos eanasta descontinuidade de
E), também em campos geH = 2 x 1072 T e ugH = 1 x 1072 (nos campos maiores essa
descontinuidade é evidente no painel esquerdo).

fato faz pensar na ocorréncia de uma transicao de primelesoenvolvendo o sistema de vortices.
Conforme o mostrado nas figuras, a temperatura onde ocoescarttinuidade erf;, varia muito
fracamente com o aumento do campo. Porém, observa-se gibe imesanergia cinética ocorre para

qgualquer valor de campo aplicado.

Uma descontinuidade da energia cinética € o reflexo de um salmagnetizagdo. Nos
cupratos supercondutores, as camadas de, @8@o acopladas por correntes de Josephson. Este
acoplamento é uma contribuicdo importante no comportargsaimagnetizacéo e de fato, a res-
posta magnética ao campo aplicado paralelamente as camgmsondutoras é determinada pelas
propriedades dos vortices de Josephson [62, 63]. Nestesiaimtuma descontinuidade na mag-
netizacdo tem sido associada ao desacoplamento magnéticolahos de Cu§ O campo no
gual ocorre essa descontinuidadg;, € considerado como um campo critico [51] que equivale a
“evaporacao” do liquido de vértices que se estabelece gmdu seja, em H as linhas de fluxo
subdividem-se em vortices bidimensionais que nao guarderalacdo entre diferentes planos su-

percondutores. O desacoplamento das camadas supercasdetn sido atribuido a penetracao de
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Figura 4.18:F;, vs. T para a amostra Bi2212-Il com o campo aplicado paraksiéenaos planos
ah O painel direito € uma ampliacdo do painel esquerdo nos @supgixos:pH = 2 x 1073 T
enoH =5 x 1073 T. Observe-se a diferenca na escala e o comportamenf) gara 0s campos
menores.

fluxo no espaco que as separa, 0 que resulta num crossover degume 3D para 2D acima do
campoH ; [62].

Nota-se que a temperatura na qual ocorre a descontinuidadaengia cinética encontra-
se nas proximidades da temperatura(fFigura 4.11) encontrada na magnetizagdo gard c.
Assim, o fendmeno em*Te a descontinuidade observada na energia cinética dasafigu7 e
4.18 podem ter a mesma origem: ambas resultam do desacoptadees linhas de vortices em

“panquecas” bidimensionais ndo-correlacionadas.

4.3 Sistema BaFeCoAs

4.3.1 Linha de irreversibilidade e histerese magnética

Na Figura 4.19 sao mostradas curvas da magnetizacdo medigiasdo os procedimentos
FC e ZFC para a amostra nomeada como BaFeCoAs que correspesteéguiometria BalrgsCoy 16AS;.
As orientacBes de campo aplicado paralela e perpendicefaenao eixa: sdo estudadas. Compa-

rando os dois graficos, observa-se que a magnitude da nzagatié aproximadamente vinte vezes
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Figura 4.19: Magnetizagdo FC-ZFC na amostra de BaFeCoAasymaicampq.oH =0,02 T, apli-
cado nas orientacdes paralela (esquerda) e perpendidinkita) ao eixoc. O “inset” da esquerda
mostra uma amplia¢éo da regido onde ocorre a temperatur@dersibilidade e o da direita mostra
um exemplo do método de obteng&o da temperatura critidd )T

maior quando o campo é aplicado na orientacdo perpend@osaplanos supercondutores do que
guando este é aplicado paralelamente aos mesmos. Esteifignata a forte anisotropia que ca-
racteriza este sistema. Outra caracteristica notavel §uepa extensao da regido reversivel (0,5
K no méaximo) para todos os valores de campo aplicade (0% < ugH < 0,1 T). A largura
reduzida da regido reversivel é parcialmente atribuida doui@ efeito de pinning causado pela
substituicdo ndo uniforme dos atomos de Fe por atomos de £plawos atdbmicos condutores do
material [19, 22]. Também deve ser considerado que a en@miaca disponivel para mover a
rede de voértices é consideravelmente menor do que no casup@os anteriormente estudados
em razao da temperatura critica relativamente baixa.

As linhas de irreversibilidade e as linhag H) para a amostra BaFeCoAs séo apresentadas
na Figura 4.20. As temperaturas(H) sé@o determinadas com o mesmo critério anteriormente
usado no caso das amostras dos cupratos supercondutorgalof@s encontrados para, I H)
sdo quantitativamente similares aos reportados na refar§h9] para os campos em que é possivel
fazer a comparacao.

A Figura 4.21 mostra uma curva de histerese magnética panastia BaFeCoAs realizada

a uma temperatura de 4 K. Nesta medida o campo foi aplicagdetemnente aos planes. Sua
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Figura 4.20: Linhas de irreversibilidade para a amostraalecBoAs para campos aplicados para-
lelamente ao eixa@ (a) e aos planoab (b) (As linhas sdlidas sdo guias para os olhos).
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Figura 4.21: Curva de histerese para o Baz€0y 16As, em uma temperatura de 4 K caih|| ab.
A flecha indica a localizacdo estimada do campo criticoiofes.; (T') ~ 0,015 T.
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intensidade foi variada no intervalo no que foram feitas adidas FC-ZFC, isto é, entfgoH| =
5x107* T e |upH| = 0,1 T. Estima-se que a perda do regime linear da magnetizag&arva
virgem ocorre aproximadamente no campgd ~ 0,015 T. Este valor é associado ao campo
critico inferior B.1(T"). Nosso resultado estd em boa concordancia com o reportagdenéncia

[22] para uma amostra deste mesmo sistema.

4.3.2 Energia cinética no sistema BaFeCoAs

Na Figura 4.22, mostra-se a energia cinética calculadandeguequacado 1.21 para a amos-
tra BaFeCoAs no casl || ¢ T. Observa-se que, abaixo dg & energia cinétic&), mostra um pe-
gueno aumento para campos aplicados.gfé = 0,02 T e cai para valores superiores a este. Este
campo esta um pouco acima do valor identificado como o canfficoanferior (ugH ~ 0,015 T)
para esta amostra. Na Figura 4.23 é apresentada a varia¢ggoedefuncdo do campo aplicado em
T=15,55K e T= 15,65 K. Em ambas as temperatufaspassa por um maximo epy H* = 0, 02
T. Segundo a referéncia [11], um maximo na magnetiza¢aoassticiado com o campo critico
superior na forma* ~ 0,37H.,. Substituindo o valor dé7* encontrado, resulta um campo cri-
tico superior deugH.o =~ 0,06 T, que é uma estimativa demasiado baixa, mesmo que o regime
de temperaturas estudado esteja muito proximo deMedidas de magnetizacdo numa amostra
de Ba(Fg9Cy,1)2AS:, com T. = 22 K, indicam que o campo critico superior deste composto é
aproximadamentgoH., ~ 10 T em 15 K [19]. Assim, o valor dgoH™* = 0,02 T corresponde a
um maximo local cuja origem néo esté clara.

A Figura 4.22 mostra que a diferenca do comportamento eractnhas amostras dos sis-
temas Sm123 e Bi2212, no caso do BaFeCoAs observa-se unmemizanas curvas de densidade
de energia cinética em funcao da temperatura. Este tipoudaroento também foi observado em
curvas deF(T') para a amostra de Nb estudada por Salem-Seigwl. [2]. Devido & intersecao
das curvas de energia cinética numa certa temperatura,sé&/glogcorrer, para esta temperatura,
varios valores de campo associados com a mesma energigaidés portadores. Este fato su-

gere uma diminuicao linear da temperatura critica com o carffj. O cruzamento nas curvas

fA grande disperséo dos dados experimentais ndo permitu tam estudo confiavel da energia cinética para a
orientacdad || ab.



68 CAPITULO 4. RESULTADOS

T T T T T T T
19 ‘ pH:|—m—5x10" T |
—e—2x10°T
—A—5x10°T
\ —v—1x107 T|
081 < 2x107T| |
E ‘ —»—5x107% T
) < —6—1x10" T
0
0.4
0.0

T (K)

Figura 4.22: Densidade de energia cinética na amostra Betetbmo funcdo da temperatura para
HJ c.

T T T T T T T T T T T
0.5 -
—m—1555K
~® 1565K
0.4- .
P
E 034 ]
3
4
w
0.2 . .
|y ~
0.1+ ‘/ S .
e
T T T T T T

roH (T)
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E(T) e a existéncia de maximos locais nas curkaéH ) implicam que a energia cinética neste

sistema esta associada a diferentes efeitos que sao deesineedda um, em valores especificos de
campo magnético e que podem causar flutuacdes locdikdd=feitos causadores destes fenbme-
nos podem estar relacionados com inomogeneidades reassltivariacdes locais da composicao

e depressfes do parametro de ordem nas vizinhangas deslefgituturais [19].
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Capitulo 5

Conclusoes

A expressady, = —M B, proposta por M. Doria e colaboradores [1, 2], foi utilizgdaa
encontrar, experimentalmente, a densidade de energitcaimdéduzida por campo magnético em
dois policristais do sistema SmBau; O7_s (Sm123), dois monocristais do sistema®,CaCuOg 5
(Bi2212) e um monocristal do ferro-pnictideo BageCoy 16As2. O comportamento da densidade
de energia cinética em funcéo da temperatura e do campo titagné regido de magnetizacao
reversivel, foi estudado em cada uma das amostras.

As amostras do sistema Sm123 mostraram um comportamenteétitagtipico do regime
de campos intermediarios descrito pela aproximacao dedmridto €, o parametro de ordem é
suposto uniforme em todo o volume da amostra exceto nasjessips vortices, onde é descrito
por fungdes delta. A descrigdo @z com a aproximacao de London permitiu estimar o campo cri-
tico superior e 0 comprimento de penetra¢do na regido destamnpas proximas a.Jobtendo-se
valores razoavelmente préximos aos esperados teoricaurfeata os campos mais elevados, apro-
ximadamente acima de dois Tesla, mostrou-se que o compartarda energia cinética no sistema
Sm123 pode ser razoavelmente descrito com a aproximacadiikogov a teoria de Ginzburg-
Landau.

Efeitos de anisotropia foram estudados na densidade dgizmémnética nas amostras do
sistema Bi2212 observando-se diferencas significativasdp o campo foi aplicado paralela ou
perpendicularmente ao eixo de simetriadNa configuracdo em qu# || ¢, o crescimento linear da

energia cinética com o campo magnético fez possivel o usprdaimacao de Abrikosov (vértices



71

intragranulares) para a interpretacéo dos resultadosiniite lde campo muito baixos, evidenciou-

se uma contribuicdo da granularidade intrinseca que legen@atdo de vortices topoldgicos com
circulacao de correntes intergranulares. Na configuragéque H 1 ¢, a uma temperatura defi-
nida, observou-se uma descontinuidadetgeassociada ao desacoplamento dos planos supercon-
dutores. Esta transicéo, equivalente a evaporacéo da eedirtites, traduz a perda de coeréncia
longitudinal das linhas de fluxo magnético que subdividena+a estruturas bidimensionais descor-
relacionadas. Os resultados obtidos pAfano sistema Bi2212 evidenciam a natureza topologi-
camente complexa do pardmetro de ordem neste cuprato sngeter. As fortes modulacées do
parametro de ordem com a posicao, neste sistema, sdo aesgrittermos de uma granularidade

intrinseca que se manifesta sobretudo em temperaturasnaa transicao.

Todas as amostras de cupratos supercondutores estudatiadisgertacdo mostraram que,
como era esperado, a densidade de energia cinética dinoimuademperatura e aumenta com o
campo magnético. Comparando os resultados obtidos emrasidsis sistemas Sm123 e Bi2212,
podemos concluir que a densidade de energia cinética é memmimeiro sistema nas regides de
campo e temperatura onde € possivel a comparacdo. Em gebservado que a densidade de
energia cinética é menor nas amostras mais granularesmtsttva que a policristalinidade nas
amostras do sistema Sm123 e a granularidade intrinsecanoagras do sistema Bi2212 produzem
um forte efeito de supressdo das supercorrentes induzatasampo. Ou seja, a densidade de

energia cinética se vé reduzida pela presenca de ligagmsfno material supercondutor.

A densidade de energia cinética como fungéo do campo apliemostra Bakg,Coy 16AS2,
na configurag@o de camgd || ¢, mostrou um maximo local eti = 200 Oe cuja origem n&o pos-
sui uma explicacdo simples. Nesta amostra, o forte efeipirthéng faz com que a regido reversivel
tenha uma pequena extensdo. Assim, o estudo detalhado sidatEnde energia cinética torna-se

dificil neste sistema.

A obtengédo da energia cinética pelo método proposto por Malocolaboradores nas re-
feréncias [1, 2], que é utilizado neste trabalho, permitdtargdo de informacdes detalhadas e

guantitativamente precisas do comportamento magnétisapkrcondutores de tipo Il na regido de
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magnetizacao reversivel. Esta é uma ferramenta Gtil paeiap efeitos de anisotropia e carac-
teristicas do diagrama de fases em HTSC na presenca de urp caagpético aplicado, obtendo
informagcBes menos ambiguas do que aguelas obtidas dirg@deeresultados de magnetizacao.

A densidade de energia cinética permite obter informagfbsesa dindmica dos vortices
e identificar os tipos de contribuicdes que podem dar lugauasmportamento frente a variacdo
do campo aplicado e/ou da temperatura. O estudo da densldagteergia cinética é (til para evi-
denciar a presenca de efeitos de granularidade nas amegaes estimar os intervalos de campo e
temperatura em que cada tipo de vortice € dominante, istoas gortices sdo majoritariamente do
tipo Abrikosov ou do tipo Josephson, e ainda, permite estimas interacdes presentes correspon-
dem a interacdes intra ou intergranulares.

O presente estudo sugere que investigacdes sistematlm@sasenergia cinética induzida
por campo em variados sistemas supercondutores de tipdéhpser importantes para descrever

as propriedades magnéticas de equilibrio nestes sistemas.
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Apéndice A

Energia cinética no limite de campos
intermediarios

O teorema do virial para a supercondutividade pode seraajgipara a obtencdo de uma
expressao simples para a densidade de energia cinética sigpencondutor do tipo Il na presenca
de um campo magnético externo [7]. Segundo M. Doria e cadalooes [7], a densidade de
energia cinética induzida pelo campo é dadalppr= —M B, ondeM é a magnetizacdo B é a
inducdo magnética. Esta expresséo € derivada da teoriandbuBj-Landau (GL). De acordo com
isto, para conhecer a dependéncia explicita da densidagieedgia cinética com o campo aplicado
é preciso conhecer a forma da magnetizacao.

Assim, a magnetizacao deve ser calculada a partir da eniergide Ginzburg-Landau. Na
regido de campos intermediaricd § < H < H.,), a energia livre de GL pode ser aproximada-
mente descrita pela calculada na aproximac¢éo de Londorgansiste em supor que a magnitude
do parametro de ordem € uniforme em todo o volume da amost@toenas posi¢des dos vortices,
gue sao descritas por funcdes delta. O calculo da magréizgge sera chamada simplesmente
“magnetizacdo de London”, se desenvolve na continuacéo.

A magnetizacdo de London é obtida a partir da energia livrestado supercondutor no
regimeA—l2 Lng K giz sendon;, 0 nimero de vortices por unidade de superficie. Este pardmet
esta relacionado com a indugdo magnética na fofha: ny,¢g, ondegg = h/2e = 2,067 x 10~1°

Wb é o quantum de fluxo magnético.

A densidade de energia livre para o estado supercondutqgrogimacao de London, tem
a forma [64]:
F=Fpn+Y Uy (A.1)
2¥)
ondeF;, € a energia magnética associada as correntes supercasielipy € a energia de interagéo
entre vortices, No limite de campos intermediarios, estadgcalculado na referéncia [64]) tem a



mesma ordem de grandeza do campo critico infeBgr, dado que [64]:

In(8d/e)
n(\/E) (h.2)

ondef é uma constante numérica de ordem unitatid@a separacdo média entre os vorticesee
sdo os comprimentos de penetracdo e de coeréncia, reapastite.

O primeiro campo critico 8.1 = pgH.1 = 47?32 In(\/¢) [10]. De acordo com as eq. A.1
e A.2, a densidade de energia livre, no sistema interndailenanidades (Sl), é dada por:

Uz’j X BBcl

BB W)
200 Uln(nE) (A-3)

ondepy = 4r x 1077 Tm/A, é a permeabilidade magnética do vacuo. Substituinekpaessao
paraB.i, a eq. anterior fica:

F=

B> B ¢ In(Bd/€)
F= g T "NV Raey
_ B* B ¢
= S0 g dmA2 In(Bd/¢)
_ B B & lln(ﬁ2d2/§2). (A.4)

20 o ATA2 2

Sabendo qué? = ¢o/(2muoHe) e d? = ¢o/B [10, 64], a energia libre pode ser escrita

como.
B2 By

T 200 Sporh?
onde foi substituidd3 por H no argumento do logaritmo. Isso pode ser feito porque o Geefe
do logaritmo (que é da ordem d&.;) é pequeno comparado cathe comB [65].

A derivada da energia livre com relaca@groporciona a expressao para o canipolsto

In(%2nHey /H), (A.5)

_oF_B ¢
OB g SugmA?

No sistema internacional, escrevef8e= pno(H + M). Utilizando esta expressdo e a eq. A.6, a

magnetizacao fica:

In(%2nH.o/H). (A.6)

—poM = poH — B = 8% In(B?2nHey /H).

Dai: 5
0
M=—-——1 Ho/H A7
8,[1,07'(')\2 n(/BL 02/ )7 ( )
ondef;, = %27 = 0, 91. A expressio proposta por Doria et al. para a densidade dgi@nerética

induzida pelo campo fica [1, 2]:
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Ey = —MB=—Mluo(H +M)] = —poMH — j1oM>

_ %oH | BrHe o <_ P4 5LHc2>2
8wA2 H 8T g2 H

_ o | BLHe < %0 )2 1 ( ﬁLHCQ>2

= n — In

82 H 8tA2 ) o H

(A.8)

Por praticidade, na apresentacdo dos gréaficos e para canseocoeréncia nas unidades
utilizadas até aqui, no primeiro termo da equacgao antegiontiplica porug /o dentro e fora do
logaritmo. No segundo termo desta mesma equacéo, se nealtgar 1o/ 1o dentro do logaritmo
e poruoH/uoH fora do logaritmo. Assim, a densidade de energia cinéticaipislade de campo
aplicado é escrita como:

E. o ln/BLMOHCZ_< o) >2 1 (lnﬁLﬂoHc2>2 (A.9)

MoH N 87T)\2uo ,U,QH 8mTA2 M%H ,U,QH



Apéndice B

Parametros de ajuste da densidade de
energia cinética das amostras de Sm123
como funcao do campo aplicado

Neste apéndice sdo apresentados os parametros de ajustevdasia densidade de energia
cinética como fun¢do do campo aplicado para as amostrasEZhel3m123-Il. Tais parametros
s&o denotados peng e b na eq. 4.5. Aqui, o coeficiente de determinac& =Rl é tomado como
indicador para medir a qualidade do ajuste.

De acordo com as equacdes 4.4 e 4.5, os valores aqui apdeseptaa, em cada tempe-
ratura, correspondem aos campos criticos superigrEs, (7). Os valores obtidos para o compri-
mento de penetracda), relacionados comny ha formal = 1/8n5§m0 também sdo mostrados.
Valores corrigidos para estes parametros segundo o moddhad e Clem s&o apresentados no

texto.

Amostra Sm123-i

TK) | moxo ANT) A bto R?
82 69+ 3 6871+ 149 35+3 |0,991
87 |34,94+0,8| 9685+ 108 | 21,6+ 0,9 | 0,996
90 14+2 | 1527241090 13+2 | 0,993
92 | 2,6+0,3 | 35615+2054| 15+4 | 0,932

Tabela B.1: Parametros de ajuste da energia cinética deohgrata a amostra Sm123-I.



Amostra Sm123-Il
TK) | moyxo \NT) A b+o | R?
82 85+5 | 6204+182 |21+4 0,977
84 51+3 | 8008+235 |18+ 3| 0,973
86 23+ 2 | 12012+522 | 13+ 3 0,948
88 |3,7+0,4| 29902+ 1616| 12+ 4 | 0,933
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Tabela B.2: Parametros de ajuste da energia cinética deohgratta a amostra Sm123-II.



Apéndice C
Contribuicao granular a energia cinética

Nos cupratos supercondutores de alta temperatura cdtpaAametro de ordem possui uma
topologia complexa que se manifesta, principalmente, izashancas de I Regides de tamanho
entre nano e mesoscopico, onde a amplitude do parametralela @ grande e aproximadamente
constante abaixo do campo critico inferior, sdo denommageaericamente como gréos. Os graos
estdo rodeados de regides onde o pardmetro de ordem é fotteraduzido. Estas variacbes do
parametro de ordem dao lugar a efeitos de granularidade.nfiosteas monaocristalinas, as razbes
pelas quais o parametro de ordem apresenta este tipo de itamento granular séo ainda contro-
versas. Nos monocristais, acredita-se que flutuacdessloeatoncentracdo de oxigénio e outros
defeitos estruturais, ou a competicdo com uma fase eletr@l@ pseudogap, geram esta complexi-
dade que €&, por vezes, nomeada como granularidade in&ifj§6¢66].

O modelo mais simples para se tratar a granularidade emcsungiertores consiste em con-
siderar 0 material como um aglomerado de graos supercarduteparados por uma matriz nao
supercondutora que s6 permite um acoplamento de tipo Jamegintre graos vizinhos [66]. As-
sim, na teoria, uma generaliza¢do do Hamiltoniano de tovesito de pares leva em conta um termo
da forma [61]:

7‘[ = —ZJZ']' COS(HZ' —6]' _Aij)7 (Cl)
4,3

ondeJ;; representa a energia de acoplamento entre gréos vizinjiogste termo € proporcional

a corrente de tunelamento através da ligacdo entre graosxpressado C.1, a soma se restringe a
interacao entre primeiros vizinhos. Os parameff@s); representam a fase do parametro de ordem
nos gréos e j, respectivamented;; € uma variavel de acoplamento associada com o potencial veto
A, e é dada pela integral de linha calculada entre os grégsassim [61]:

J
Ay = 2—2/ A-dl, (C.2)

ondegy é o quantum de fluxo magnético.
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A principal dificuldade para o tratamento do Hamiltonian&,@. a desordem que se mani-
festa tanto nos acoplamentdg quanto nos fatores de fasgg;. Uma abordagem analitica simples
deste problema é apresentada na referéncia [61], onde esenf@r uma extensdo do modelo de
Abrikosov a supercondutores do tipo Il inomogéneos. Nexferé&ncia, os autores consideram o
acoplamenta/;; como sendo uma constante. A partir dessa consideracao, retizagao de um
arranjo de graos supercondutores fracamente acopladgsesenca de um campo magnético, e
localizados sobre os pontos de uma rede hipercibica cormptaride rede € calculada. O de-
sordem e a frustracé@o séo introduzidos através dos faterésseA;;. A expresdo obtida para a
magnetizacao é dada por:

1kgT T (dT. )
M=-—— C.3
ondekp é a constante de Boltzmafi= I{ch e(|z|?) = c&(|¢|?); ¢ é um pardmetro cuja magnitude

é inferior & unidade. Em primeira aproximacéa/?) ~ (T. — T)/T..
Supondo qué’, varia com o campo segundo a linha de Almeida-Thouless,tesistca da
linha de irreversibilidade em supercondutores granulasestem
T.(0) = Te(f) ~ f*/°. (C4)

Substituindo a forma d¢ e derivando, a magnetizacdo fica dada, mais explicitameaote,

1
6T, ¢(2)/3a5/3 VH

(C.5)

Definindo-se a funcgéol = %5—25}?23, e substituindo a magnetizacéo na eq. 1.21, se
[ 0 a

obtém a contribuicdo da granularidade a densidade de ar@ngtica, ou seja:

E,=—-MB = —puoM?*— uoMH (C.6)
- _”O_Aer AH?3 (C.7)
23 T HO : '
Portanto:
Be _ A /A

= — . C.8
foll = (uo PR T (o)1 €9

Agora, como(|z|?) é considerado muito pequeno, a magnitudeldemuito menor que a unidade.
Assim, o primeiro termo da eq.C8 pode ser desprezado e ai#ém-

'Para arranjos supercondutores granuléfesH ) = Tj.-(H)



B, 7z
poH — poH’

(C.9)

ondeZ = ué/?’A ~ §—§<yz\2> ~ (1 —T/T.), que tende linearmente a zero em T, tal como o
coeficiente do termocproporcionall/& no funcional de energia livre de Ginzburg-Landau.

Se os gréos supercondutores forem suficientemente graadesitribuicdo da granulari-
dade, eq. C.9, pode ser somada com o termo usual da teoriarik®ssly, eq. 4.11, no limite
em que o supercondutor é considerado efetivamente trigiored. Assim, na discussdo da secao

4.2.2, a energia cinética por unidade de campo magnétia smrcescrita como:

Ey Heo Z
wH "2 T
poH 2k roH

(C.10)

onde o primeiro termo corresponde a contribuicdo dos \&&rtite Abrikosov.

A figura 4.16 mostra que existe uma dependéncia linear dace@i”Z com a temperatura.
Esta variac@o, no caso das amostras Bi2212 estudadas issstéagao, € mostrada na Figura C.1,
onde se observa qu&(T') extrapola aproximadamente para zero na temperaturaacritic

400 | ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ ]
1 400 4
300 _
—_ [ |
g [ | 1 300 - .
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£ 200 .
S 200 - .
N |
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100 1004 |
| J ) [ |
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Figura C.1: Coeficiente da eq. 4.12 em funcéo da temperatura para as amostras Bi224-2-
querda) e Bi2212-11 (direita)
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