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RESUMO.

Foram estudados os efeitos da pressdo nas propriedades de transporte de supercondutores
cerdmicos. Especificamente dois compostos foram estudados, Hgp s2Req 1gBazCaCuszOg,s €
((Tlo sPbos)(Bao.2Sro8)2CaCus0s,5). Estes compostos foram escolhidos por serem os que
apresentam as maiores temperaturas criticas dentre os cupratos de alta-T.. Partindo da
suposicao de que as fronteiras entre os graos controlam o transporte de pares de Cooper
através da amostra foi desenvolvido um modelo tedrico para a dependéncia da densidade de
corrente critica (Jo) com o campo magnético. O modelo permitiu correlacionar resultados
experimentais com a microestrutra das amostras. Por outro lado foi constatado nos dois
compostos que a pressdo aumenta a temperatura critica a uma taxa aproximada dp T, = 0.2
K/kbar. Paralelamente, a temperatura do onset da dissipagéo, Toy(H), aumentou a uma taxa
relativa ( dp Toa(H) / Tow(H) ) similar ao aumento da temperatura critica. Este efeito foi
notado em ambas amostras e, foi associado com um aumento do gap supercondutor a zero
temperatura induzido pela pressio hidrostatica. Este tltimo efeito também foi o principal
responsdvel pelo aumento da corrente crtica de transporte na amostra
Hgo s2Reo.18Ba;Ca,Cu303s,5. Experimentalmente foi constatado que o aumento de J. com a
pressao depende do campo magnético aplicado sobre a amostra, diminuindo na medida que
0 mesmo aumenta e, desaparecendo a partir de certo valor, especificamente B* = 50 G.
Isto foi associado com a presenca no material de dois tipos de fronteiras de grios que
controlam J. em diferentes faixas de campos magnéticos. Por tltimo a energia de pinning
associada com as fronteiras de angulo pequeno independe da presso, assim como também
nido foram observadas deformacdes plasticas capazes de alterar a temperatura de

irreversibilidade do sistema.



ABSTRACT.

The effect of the pressure on the properties of ceramic superconductors were studied.
Specifically two compounds were studied, Hgyg:Rep1sBa,CaCu3z0z.g  and
((Tlo.sPbg 5)(Bag 2Sr05),Ca,Cus0s,5), respectively. These compounds were chosen because
they have the highest critical temperature amongst the high-T. cuprates. Assuming that the
boundaries between the grains control! the camier of Cooper pairs through the sample, a
theoretical model was developed for the dependence of the critical current density (J.) with
the magnetic field. The model allowed to correlate experimental results with the
microstructure of the samples. On the other hand, it was clear for the two compounds that
the pressure increases the critical temperature to a rate of dp T, = 0.2 K/kbar approximately.
At the same time, the temperature onset of the dissipation, T,,(H), was increased to a
relative rate ( dp Ton(H)/ Too(H) ) equal to the rate for the increasing of the critical
temperature. This effect was found in both samples and, it was associated with an increase
of the superconductor gap at zero temperature induced by the hydrostatic pressure. This last
effect also was the main responsible for the increase of the critical current in the
Hgo.s2Rep13Ba;Ca;CusOs,qy  sample. Experimentally, it was found that the increase of J.
with the pressure depends on the applied magnetic field (B), diminishing with the
increasing of the applied magnetic field and disappearing for a certain value, identified as
B* = 50 G. This was associated with the presence in the material of two kinds of grain
boundaries which control J. in different magnetic field regions. Finally the pinning energy
associated with the grain boundaries of small angle was independent of the pressure and
no plastic deformations were observed in the sample capable to modify the irreversibility

temperature.



CAPITULO 1. INTRODUCAO GERAL.
1.1 ALGUNS ASPECTOS DA SUPERCONDUTIVIDADE.

A supercondutividade foi descoberta em 1911 por Kamerling Ones, que foi o primeiro a
liqiiefazer hélio e, posteriormente, realizou investigagdes relacionadas com a dependéncia da
resistividade elétrica com a temperatura descobrindo que a resistividade elétrica do mercirio
desaparecia abaixo de uma determinada temperatura [1]. O novo fendémeno foi denominado
Supercondutividade e a temperatura em que ocorre este fendmeno foi denominada

“temperatura critica”.

Posteriormente 0o mesmo fenémeno foi descoberto em outros elementos quimicos e em 1933
foi descoberta uma segunda propriedade que identifica a supercondutividade como um estado
novo da matéria, especificamente o chamado efeito “Meissner-Ochsenfeld” [2]. Esse efeito
consiste na exclusdo do fluxo magnético do interior do material quando este € exposto a um
campo magnético. Do ponto de vista fisico esta propriedade € a fundamental e identifica esse
fendmeno com um estado novo da matéria diferenciando-o do estado de condutividade

perfeita, no qual ¢ possivel também atingir um estado com resisténcia elétrica zero.

~ A primeira tentativa de estabelecer uma teoria aconteceu no ano 1934 com os irméos F. e H.
London. Eles postularam um modelo simples conhecido como modelo dos dois fluidos. As
duas equagdes explicam as duas propriedades fundamentais dos supercondutores a saber,

estado de resisténcia nula e efeito Meissner. A teoria predisse a existéncia de um

" comprimento de penetragdo para 0 campo magnético (A) [3].

: A primeira grande teoria fenomenologica surgiu em 1950 e foi desenvolvida por Ginzburg-
- Landau (GL) [4]. O primeiro extrapolou a teoria de transformaco de fases de Landau ao caso
- da supercondutividade. A teoria trata a transi¢fio do estado normal no estado supercondutor
“como uma transi¢do ordem-desordem. Nessa teoria o estado ordenado (supercondutor) ¢
" caracterizado por um parimetro de ordem, o qual atualmente € associado com a densidade de
: pares de Cooper ou super-elétrons. A teoria GL proporciona duas equagdes com as quais €

_possivel calcular a distribui¢do de campos € 0 numero de superelétrons no material.



A partir da teoria Ginzburg-Landau, Abrikosov [5] prop6s que para determinadas condigdes,
era energicamente favoravel para o sistema supercondutor deixar penetrar o campo magnético
dentro dele em forma de tubos de fluxo magnético ou vértices, cada estrutura carregando um
quantum de fluxo magnético. O supercondutor que apresenta esta propriedade é identificado

como de tipo II.

Segundo a teoria, isto acontece quande o parimetro k = A/E ¢ maior que 1/y2. Os
supercondutores de T. muito baixa normalmente apresentam k<<] e se comportam como um
supercondutor tipo 1. J4 no caso dos supercondutores de alta T., (como por exemplo os
estudados nesta tese) o comprimento de coeréncia () é muito pequeno, logo o pardmetro k
adquire valores muito maiores que o valor critico e surgem os vortices. Uma clara evidéncia
experimental deste efeito pode ser observado nos experimentos de decoragdo magnética feitos

em cupratos de alta T, [6].

A presenga desses vortices provoca fendmenos fisicos diferentes daqueles observados nos
supercondutores de tipo I. Além do mais, as altas temperaturas criticas destes materiais
provoca variados efeitos nos vortices, como por exemplo a sua ativagéo térmica, o que leva a
um complicado diagrama de fases campo magnético-temperatura. O diagrama de fases para

um supercondutor tipo II com alta T. pode ser observado na figura 1.1.
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| Figura 1.1 Diagrama de fases H-T para um supercondutor tipo II.



Esta bem delimitada uma linha H(T) no plano H-T, que separa a fase normal da
supercondutora. Também existe uma segunda linha HC,(T), abaixo da qual o material expele
totalmente o campo magnético. O estado entre essas duas linhas é conhecido como estado

misto, e € nessa regifo onde os vortices penetram o interior do material.

Quando uma corrente ¢ aplicada sobre um supercondutor tipo II, que estd no estado
misturado, a mesma provoca uma forga tipo Lorentz (Fi, = [ x ¢g) sobre os vortices que tenta
movimenta-los. O movimento desses vortices provoca o surgimento de dissipagio no
material. Se o material fosse ideal, os vortices poderiam se movimentar com qualquer
corrente, sendo a corrente critica nula. No caso dos materiais reais existem deformacdes
estruturais que se comportam como regides normais sendo energicamente favoravel para os
vortices se localizarem nessas regides. Estas regides no material sio conhecidas como centros
de pinning e, prendem esses vortices. A for¢a que exercem sobre os vortices ¢ chamada forca
de pinning (Fp). A existéncia desses centros de pinning ¢ responsavel por um valor
verdadeiro, diferente de zero, da corrente critica I nos materiais reais [7]. Alias, paral =1, a

seguinte condi¢io ¢ obedecida, I.¢po = F;,.

A dindmica dos vortices € influenciado também pelo fato de que os high-T, normalmente so
estudados a temperaturas relativamente altas, permitindo que a energia térmica associada com

essas temperaturas, estabeleca um movimento termicamente ativado dos vortices entre os
diferentes centros de pinning (mecanismo conhecido como flux-creep). Tudo 1sto leva a um
diagrama de fases para um supercondutor tipo II seja bem complicado e, com diferentes fases

associadas a inter-relaco entre os vortices e a rede de centros de pinning {8].

i Também no diagrama de fases de um SC tipo I, esta bem definida uma outra fronteira que
separa duas regides: uma acima, que apresenta magnetizagdo reversivel e na qual a corrente
critica desaparece, € uma outra para temperaturas € campos menores onde existe um valor real
diferente de zero para a corrente critica [9]. A exXisténcia dessa linha, chamada linha de
irreversibilidade ¢ produto de uma combinagéo entre 0 movimento termicamente ativado dos
vortices (desordem dindmico) e a desordem estatica, produzida pelas imperfei¢des do material

que prendem os vOrtices e atuam como centros de pinning, evitando a sua movimentag&o.



Por outro lado, em 1957 foi desenvolvida a tnica teotia microscopica sobre a
supercondutividade por Barden, Cooper e Schifer. Ela ¢ conhecida como teoria BCS (as
iniciais de seus descobridores), e postula que a supercondutividade € carregada por particulas
chamadas pares de Cooper ou super-elétrons. Cada par de Cooper estd formado por elétrons
que estdo acoplados no espago imagindrio do k. O fato da supercondutividade ser carregada
pelos super-elétrons, pode ser entendido se imaginamos que esses dois elétrons tem seus
spins antiparalelos de forma tal que o spin total do par é zero. Entiio o comprimento de onda
associado com o par vai ser infinito € em nenhuma circunstancia, o par como um todo, pode

ser espalhado pelas imperfei¢des da rede cristalina [10].

Outro descobrimento importante, relacionado com a supercondutividade, aconteceu no ano
1962. B. Josephson descobriu que os pares de Cooper podiam atravessar uma barreira de
potencial no sentido usual de tureling, ele em esséncia descobriu o chamado tuneling de pares
de Cooper ou efeito Josephson [11]. Um resumo do que foi apresentado nos paragrafos

anteriores pode ser observado na figura 1.2 .

B. Josephson postula o tuneling quantico de elétrons, ou tunelamento da
supercorrente de pares de Cooper;

Barden, Cooper e Schieffer formulam uma teoria microscopica completa
conhecida como teoria BCS. A base dessa teoria € uma interagao entre os elétrons
de condugaoe ondas elasticas, o que ieva ao surgimento dos pares de Cooper:

A Abrikosov estuda o efeito do campo magnético nos supercondutores e descobre
que 0s mesmos podem se divididos em dois grupos, tipo t e tipoill;

Ginzburg e Landau postulam uma teoria fenomenologica: teoria de Ginzburg-
Landau;

F. e H. London postulam um modelo simples conhecido como “modelo dos dois
fluidos”, explica o efeito Meissner e prediz a existéncia de um comprimento

de penetracao(l);

Meissner e Ochsenfeld descobrem a segunda propriedade (aquela mais
importante): diamagnetismo perfeito;

K. Ones descobre a supercondutividade.

Figura 1.2. Resumo historico sobre a supercondutividade.



O primeiro material supercondutor (merctrio) foi descoberto no ano 1911, e em seguida a
supercondutividade foi pesquisada em outros elementos quimicos. Por volta de 1930 tinha
sido observada a transigdo supercondutora em quase metade da tabela periédica, incluindo o
nidbio (1930). Nas décadas seguintes ndo foram feitos grandes progressos na drea ¢ sé em
abril de 1986 se descobriu a primeira cerAmica formada a base de (LaBa)-214 com
temperatura critica em torno de 30 K. Estudos com pressdo incrementaram esse valor até
quase 60 K e logo em seguida, em janeiro de 1987 ocorreu o grande salto com ©
descobrimento do composto YBCO, o qual foi o primeiro material com T, acima de 77 K.
Posteriormente surgiram os sistemas a base de BiSrCaCuO (T, méaxima de 115 K),
TIBaCaCuO (124K) e o HgBaCaCuO (132). Atualmente o recorde de temperatura critica é de
quase 160 K, e foi obtidaem 1993 no sistema Hg-1223 sobre pressfio. A evolugio temporal

da temperatura critica dos materiais supercondutores pode ser observada na figura 1.3.
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Figura 1.3. Evolugo com o tempo dos materiais supercondutores.



1.2 SUPERCONDUTORES CERAMICOS DE ALTA TEMPERATURA CRITICA.

Atualmente um grande numero de aplicagdes necessitam de materiais de grandes dimensdes e
boas caracteristicas fisicas. Estes materiais, em sua maioria, s6 podem ser obtidos em forma
cerdmica cuja produgdo envolve diferentes técnicas usando diferentes precursores como ponto
de partida. O resultado final € uma cerdmica composta de uma distribuigfio de griios. Algumas
das propriedades fisicas destes supercondutores granulares sfo diferentes daquelas dos

monocristais € estdo relacionadas com a sua propria microestrutura.

Estes materiais cerdmicos estdo formados por grios interconectados entre si por regides
intergranulares. Dependendo do método de obtengdo destas amostras, a sua microestrutura vai
tomar uma forma ou outra, com caracteristicas diferentes, como por exemplo, o tamanho de
grio medio pode ser diferente. Isto consequentemente, vai afetar as propriedades elétricas e

magnéticas destes materiais [12].

As propriedades fisicas de um material supercondutor cerdmico podem ser classificadas como
intragranular ou intergranular, dependendo se a mesma esta associada a 0s graos ou as regides
entre eles. Por exemplo, ao colocar um supercondutor cerdmico na presenga de um campo
magnetico, este val penetrar primeiro as regides intergranulares a partir de um certo valor de
campo magnétice definide como primeiro campo critico intergranular, ou Hej). Um sucessivo
incremento do campo magnético fara com que ele comece a penetrar o interior dos gréios, e

entio podemos falar de um H;, ou primeiro campo critico intragranular.

Esta mesma classificacdo pode ser dada as outras propriedades fisicas. Assim podem ser
~ definidas duas linhas de irreversibilidades, uma intragranular e outra intergranular [13]. Isto é
- uma dificuldade na hora de apresentar valores para qualquer grandeza fisica estudada, pois a
. mesma pode conter duas contribuigdes, uma intra e a outra intergranular. Diferentes esforcos
- tem sido feitos com o objetivo de separar estas duas contribuigbes em amostras cerdmicas,

assim como entender os mecanismos fisicos associados com elas.



1.3 RELACAO ENTRE  PROPRIEDADES DE TRANSPORTE E
MICROESTRUTURA NOS SUPERCONDUTORES CERAMICOS.

Os objetivos desta tese estdo centrados sobre a influéncia da press3o na corrente critica e nas
propriedades de transporte destes materiais policristalinos. Logo € necessario fazer uma
analise sobre os principais resultados tedricos relacionados com estes topicos. No caso dos
materiais granulares podemos definir duas correntes criticas, uma no interior dos grios,

corrente critica intragranular, e a outra, associada com as regides intergranulares [14].

Mediante experimentos de susceptibilidade AC ou magnetizagdo podemos obter uma
estimativa da corrente critica intragranular, enquanto medigdes de transporte proporcionam
uma estimativa da componente intergranular [15]. Vale a pena destacar que a corrente critica
intragranular € entre 100 ¢ 1000 vezes mais alta do que a intergranular. O valor pequeno da
corrente critica de transporte em amostras granulares, como sera discutido a seguir, é uma

conseqiiéncia direta da natureza granular destes materiais.

| Em esséncia, nos materiais cerdmicos a presenca de uma corrente critica de transporte esta
assoctada com a existéncia de um caminho percolativo através do qual a supercorrente pode
- viagjar de um contato de corrente até o outro. A passagem desta supercorrente nestes caminhos
esta limitada ou afetada pelas fronteiras de grdos presentes na amostra, Estas fronteiras sdo
regides com uma desordem elevada, induzida por uma forte presenca, na propria fronteira, de
deformagdes estruturais como deslocamentos, fases secundarias, etc. Logo a estrutura
~cristalina do supercondutor ao longo da fronteira estd deformada e, consequentemente a

- supercondutividade deprimida (senfo quebrada} pelas fronteiras entre grios [16].

 Assim as propriedades de transporte nestes materiais policristalinos estdo determinadas pelas
_fronteiras entre griios ou regides intergranulares, conforme tem sido demostrado nos materiais
- policristalinos. Deste modo ¢ de esperar que importantes pardmetros dos supercondutores
~ ceramicos da alta-T. como a corrente critica e o proprio inicio da dissipagdo, os quais sdo

" objetivo do estudo apresentado aqui, estejam associado com a microestrutura da ceramica.



1.3.1 CORRENTE CRITICA NAS CERAMICAS POLICRISTALINAS.

O fato da corrente critica ser controlada pelas fronteiras de grio pode ser entendido da
seguinte maneira. Esta fronteiras podem se classificar em dois tipos, fronteira de grio tipo
fraca (weak link), ou fronteira de grio tipo forte acoplamento (strong link). Na primeira o grau
da desordem é muito grande, e ela contem um nimero muito grande de deslocamentos de
diversos tipos. Associadas a estes deslocamentos esta uma energia de deformagio que quebra
a estrutura do matenal no entorno do micleo do deslocamento, levando toda essa regifio ao
estado normal ou deprimindo a supercondutividade. Estes deslocamentos se superpdem uns
com outros dando lugar a uma estrutura bem deformada com alguns canais entre eles. A
passagem de pares de Cooper se da através deste filamentos, mas, como a largura dos mesmos
¢ da ordem de alguns nanometros e o comprimento de coeréncia do par ¢ da mesma ordem, a
passagem se da por efeito Josephson. Ja no caso do strong-link existem canais largos através

dos quais a corrente de pares de Cooper pode passar de um grio a outro sem restrigio [17].

Estes weak-links controlam a corrente critica para as amostras policristalinas e, entre outras
colsas, sdo os principais responsaveis pela dependéncia da corrente critica com o campo
magnético. Este fato ja foi constatado experimentalmente em jungdes isoladas [18], e logo
vartos trabalhos tem tentado extrapolar esses resultados com o objetivo de explicar a curva

I.(B} em amostra macigas policristalinas.

Todos estes trabalhos partem da suposigfo inicial de que a rede de WL controla I, na amostra,
sendo a corrente critica de transporte na amostra uma meédia das contribuigdes a [ de todos
estes weak-links. O fato da amostra ter uma distribui¢io de weak-links complica esta
problemdtica, portanto a mesma sé tem sido focalizada numericamente dado a complexidade
dos calculos envolvidos. Qualquer modelo analitico que tente explicar 1(B) deve partir de

uma analise da microestrutura e, é claro, definindo uma funcéo de distribuigdo para os WL.

Dentre os trabalhos reportados na literatura, e que tem tentado tratar este problema, cabe
sinalizar os feitos por Peterson e Ekin [19], Miuller e colaboradores [20], e Altshuler ¢
colaboradores [21] que sdo os mais completos sobre o tema. Todos partem da idéia inicial,
sugerida por Peterson e Ekin, de que a rede de WL da amostra controla a corrente critica total.
A diferenca entre eles estd na dependéncia [(B) usada para uma jungio isolada, que, ora foi

tomada como um padriio de Airy, ora foi um cldssico padrdo de Franhofer. Nos trés trabalhos,



a analise feita foi numérica levando a uma boa concordancia entre experimento ¢ teoria. Até o
momento o Unico modelo analitico usando a metodologia descrita anteriormente, foi
desenvolvido por Mezetti e colaboradores [22]. Eles colocaram uma simples fun¢io de

distribui¢do para tentar explicar possiveis efeitos da irradiag@o na corrente critica.

Qualquer modelo derivado da analise anterior deve ser capaz de concluir a respeito dos efeitos
da pressdo na corrente critica da amostra, assim como na sua dependéncia com o campo
magnético. Isto ¢ devido ao fato de que ¢ esperado que a pressfo modifique a rede de weak-
links, assim como também algumas das suas propriedades intrinsecas associadas com a

condugiio elétrica através da mesma.
1.3.2 INICIO DA DISSIPACAO.

Da mesma forma que a corrente critica, o onser da dissipac3o nestas amostras, estd
determinado pela sua estrutura granular. Experimentos anteriores provaram que o inicio da
dissipagdo ocorre na regifio intergranular ou fronteira de grio e, isto pode ser entendido

segundo um ponto de vista energético.

Como foi dito, a passagem da corrente de pares de Cooper de um grio a outro acontece

mediante o efeito Josephson. Segundo a teoria, através do weak-link vai circular uma

supercorrente  segundo uma lei: I =1 sin(Ad), onde A¢p ¢ a diferenca de fases

coerente do pardmetro de ordem supercondutor nos grios adjacentes € Igmax ¢ 2 maxima
supercorrente que pode tunelar. Este acoplamento de fases coerente tem associada uma
energia potencial conhecida como energia de Josephson, E;. A altas temperaturas, perto da
temperatura critica, as flutuagdes térmicas sio importantes e eventualmente quebram estes
acoplamento das fases do pardmetro de ordem, dando lugar a uma tenséo. Isto é equivalente a

dizer que a dissipagdo surge quando Ej~ kT, onde kg T € a energia térmica.

Este ponto foi abordado teoricamente por Ambagaeokar-Halpherim [23] num trabatho
relacionado com os efeitos das flutuagdes térmicas sobre o-efeito Josephson dc. Em seu
trabalho eles encontraram que as flutua¢des térmicas ddo lugar a um ruido na tensdo com
valor médio diferente de zero, e consequentemente surge uma resisténcia (R). Eles

encontraram uma expressdo para R a saber: R = Rn lo(Ej/ksT), onde Ry € a resisténcia em
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" estado normal da jungdo e Ip € a funglo de Bessel de ordem zero. O modelo anterior é
' conhecido na literatura como “thermally activated phase slippage” (TAPS). Cabe ressaltar
_também que, experimentalmente o inicio da dissipa¢do € equivalente a tomar um critério
- pequeno (dentro da resolugio experimental) para R/Rn. Este trabalho, justifica a andlise

qualitativa feita no paragrafo anterior.

 Os resultados da teoria AH foram usados por Gross e colaboradores para explicar os
. experimentos de transporte feitos em uma jungdo Josephson de YBCO [24], assim como
- também a teoria fol usada para obter a fungio de correlagdo da distribui¢do de supercorrente
" através da jungdo [25]. Por outro lado, tem se especulado que o acoplamento entre os planos
i de CuO; nos cupratos de alta T, é do tipo Josephson, logo, outros trabalhos tem usado uma
_analise similar para ajustar dados experimentais relacionados com a resistividade elétrica ao
- longo do eixo ¢ em monocristais de YBCO [26]. Toda esta teoria tem demostrado ser

- eficiente na analise dos dados experimentais obtidos em jungdes de Josephson crescidas

" artificialmente.

- No caso dos materiais cerdmicos, segundo foi discutido, os weak-links sdo responsaveis pelo
- surgimento da dissipagio. Logo, uma analise qualitativa similar a anterior poderia ser usada
" para explicar o inicio da dissipagéo, podendo ajudar na compressdo dos efeitos da pressdo nas
" propriedades de transporte dos materiais granulares.

_1.4 EFEITOS DA PRESSAO NOS MATERIAIS SUPERCONDUTORES.

“Esta comprovado que a aplicagdo de uma pressdp extema hidrostética exerce uma influéncia
" has propriedades fisicas supercondutoras. O efeito mais estudado tem sido o aumento da
_temperatura critica com a pressdo. Existe um consenso de que dois mecamsmos
_fenomenolégicos podem levar a este incremento. O primeiro deles ¢ devido ao incremento de
~wortadores {no caso buracos) nos planos CuO; onde acontece a supercondutividade. Esse
Taumento ¢ devido a uma transferéncia de carga das cadeias de CuO aos planos CuQ; [27]. Em
" amostras underdopped este processo provoca um aumento do ntmero de buracos no planos
_Cu0s com o concebido aumento de T..

~TUm outro mecanismo, o qual tem sidc identificado na literatura como rermo intrinseco, parece

“er um papel importante, sobretudo nas amostras que estdo no regime optimamente dopado

—
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com relagdo & quantidade de oxigénio. Este termo é responsavel pelo incremento de T, com a
pressdo ¢, cujo origem ndo estd associado com um incremento no numero de portadores no
planos de CuO; [28]. A origem deste termo permanece uma incognita até hoje e, dentre os
estudos relacionados com este termo cabe destacar os feitos por Evandro e colaboradores [29]
assim como Anchilera e colaboradores [30]. Nestes trabalhos o termo intrinseco foi
relacionado com um aumento do gap supercondutor. Isto pode ser entendido se levarmos em
conta que a pressdo deforma a rede cristalina a nivel microscépico e, estas deformagdes
produzem uma variagdo no potencial de interacio elétron-fonon (V) que, segundo a teoria

BCS modifica o gap supercondutor.

O fato da pressdo atingir dirctamente a microestrutura do material modificando pardmetros
tanto macroscopicos como microscopicos dos supercondutores, faz com que as propriedades
fisicas destes materiais sejam alteradas. Logo, outros estudos tem enfocado a influéneia da
pressio nas propriedades de transporte assim como também magnéticas dos supercondutores.
Este tépico ¢ essencial quando se olha para os supercondutores desde um ponto de vista

aplicativo e esta estreitamente relacionado com o nosso trabalho de tese apresentado aqui.

1.5 ESTUDOS RELACIONADOS COM A INFLUENCIA DA PRESSAQ NAS
PROPRIEDADES DE TRANSPORTE NOS CUPRATOS DE ALTA-T.

Cabe sinalizar que nfo obstante a pressfio ser uma ferramenta importante no estudo das
propriedades de transporte nos supercondutores de alta-T. poucos trabalhos tem sido
publicados. Nesta secdo serdo apresentados os resultados mais importantes relacionados com

estes estudos realizados nos cupratos de alta-T..

Estudos iniciais sobre a influéncia da pressdo, na corrente critica e T,, em ceramicas
pertencentes ao sistema YBCO assim como também em amostras texturizadas do mesmo
sistema foram realizados por Svistunov et al [31]. Eles encontraram que (dInJ./dP) ¢ menor
nas amostras texturadas. Isto foi explicado tomando em consideracdo que, se bem que a
pressdo modifica as propriedades dos contatos tipo Josephson nas cerdmicas, o que leva a
uma aumento de J. com a pressdo [32], estes mesmos contatos ndo se manifestam nas
- propriedades de transporte nas amostras texturadas. Posteriormente estudos similares foram

realizados sobre a dependéncia de (d'nl/dP) com a temperatura em filmes finos de YBCO
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[33]. Neste Gltimo estudo a variagdo relativa de I, com a pressdo dependeu da faixa de

temperatura assim como das amostras usadas no experimento.

Outros estudos foram realizados nas outras familias de supercondutores, especificamente
amostras cerdmicas do sistema TI1-2212 [34], assim como cerAmicas e fitas pertencentes
ao sistema Bi1-2223 [35]. Na referencia 35 (din]/dP) apresentou valores diferentes dos
reportados nos sistemas de YBCO e, novamente, dois regimes foram constatados com relagio
a dependéncia de I, com a pressdo. Este (ltimo comportamento nfo linear de I(P) foi
associado com um incremento da nio homogeneidade espacial do fluxo de corrente ou com a
presenca de fronteiras entre grdos com baixo dngulo. Qutros estudos tem focalizado esta

problematica em monocristais do sistemas Bi-2212 e Bi-2202 [36].

Por outro lado, poucos estudos tem abordado os possiveis efeitos da pressdo no onset da
dissipagéo ou especificamente na linha de irreversibilidade. Cabe destacar aqui o trabalho de
S. Bud’ko e colaboradores [37] que encontraram que a temperatura de irreversibilidade para
um campo magnético fixo tem um comportamento ndo mondtono com relagdo a pressdo.
Novamente estas mudangas foram correlacionadas com mudangas nos mecanismos de pinning
nestes materiais. Trabalhos recentes tem abordado este assunto também em monocristais do

sistema formado a base de Bi-2212 [38,39].

Ja no caso do sistema Hg-1223, que ¢ aquele sistema que mais nos interessa, so existe um
trabalho publicado sobre os efeitos da pressdo na corrente critica {40]. Neste trabalho foram
estudados os efeitos da pressdo sobre a corrente critica e também acima da temperatura
~ critica. Os autores obtiveram, (dT/dP)=028 Ks/kbar e (dInJ/dP)=0.2 kbar’,
" respetivamente. A partir de, (dInT./dP) << (dInJ/dP), eles concluiram que os contatos
Josephson nessas amostras so fundamentalmente do tipo SNINS. Nesse trabalho ndo foi
. estudada a influéncia da pressio na dependéncia da corrente critica com 0 campo magnético
- nem a linha de irreversibilidade. Para o sistema TI-1223 ndo se conhecem trabalhos

reportados sobre esta problematica.

Logo, como pode se observar, ndo existem muitos relatos a respeito e em especial para o
. sistema Hg,RexBa;Ca;CuiOs.s ndo existe trabalho sobre os efeitos da pressdo em I.
Destacamos que, em geral, ndo se coriiecem trabalhos sobre a influéncia da pressdo em outros

" parAmetros importantes dos supercondutores, como por exemplo, energia de pinning. Os



objetivos desta tese, os quais serdo apresentados a seguir se enquadram dentro desta linha de

pesquisa.
1.6 OBJETIVOS DA TESE.

O interesse fundamental de nosso trabalho esta relacionado com os mecanismos de dissipagdo
nos supercondutores cerdmicos de alta temperatura critica e, mais especificamente, com a
influéncia da pressio. Nesta tese € desenvolvido um estudo sobre a influéncia combinada da
pressdo e o campo magnético nos mecanismos de dissipagio nos sistemas supercondutores
Hg-1223 e TI-1223. Mais especificamente o estudo foi desenvolvido em amostras do tipo
Hgo g2Rep18Ba;CaCu3Og45. € (Tl sPbgs)(Bag2Sro.8)2Ca:Cu30g.s, permitindo comparar oS

resultados obtidos em ambos compostos.

Segundo foi discutido no inicio deste capitulo, nos materiais cerdmicos as fronteiras de grios
presentes neles, € que atuam como weak-links, sio os obstaculos principais que determinam
0s mecanismos de dissipagdo. Logo, este trabalho contem uma parte tedrica em que ¢é
desenvolvido um modelo que permite obter uma expressio analitica para a dependéncia da
corrente critica com o campo magnético, I(B). O mesmo possibilitou obter conclusdes
importantes sobre a relagio entre microestrutura da amostra e suas propriedades de transporte,
que posteriormente foram usadas para explicar os efeitos da pressio nas amostras

supercondutoras.

Os estudos sobre pressdo foram dividido em duas etapas. Na primeira foi abordada a
problematica relativa 4 influéncia da pressdo no acoplamento intergranular através de
medigdes de resistividade como fungfo da temperatura tomando o campo magnético como
pardmetro externo. Em outras palavras, tenta se responder as seguintes perguntas: (1) quando
colocamos pressdio numa amostra cerdmica supercondutora, o acoplamento intergranular
melhora 7 (2) Esta melhora é devida as deformagbes microestruturais nos weak-links ou

devido aos efeitos microscopicos da pressdo no interior dos grios ?

A segunda etapa foi direcionada a propria variagdo da corrente critica (e sua dependéncia com
0 campo magnético) com respeito a pressdo. Foi observada a influéncia da pressio em I(B)
tentando esclarecer as origens do cor:portamento obtido. Foi testada também a dependéncia

da energia de pinning com a presso e, correlacionado com a dependéncia I(B,P).



Toda a analise anterior, permitiu ter uma idéia do efeito de pequenas pressdes (como sdo as
aplicadas aqui) nas propriedades de transporte deste sistema. Outras possibilidades, como por
exemplo a variagio da temperatura ficam como sugestSes para um trabatho futuro que de

continuidade ao tema apresentado aqui.
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CAPITULO I
DETALHES E RESULTADOS EXPERIMENTALS.

Neste capitulo sdo mostrados os principais resultados experimentais que serdo discutidos
nos capitulos seguintes. Junto com a apresentacao dos resultados sdo discutidas algumas

questoes experimentais referentes a obtengio dos mesmos.

2.1 AMOSTRAS.

Este trabalho foi realizado utilizando duas amostras cerdmicas policristalinas pertencentes
aos sistemas Hg-1223 e TI-1223, especificamente, HgggsReq 1sBa;CaxCusOg,s €
((Tlp.sPbg s)(Bag 2519 8);Ca:Cus0sg45). Ao longo da tese estas duas amostras serdo
identificadas com as siglas “amostra-Hg” ou “amostra de merciirio” e, amostra-T] ou

“amostra de t4lio” respetivamente.

A amostra-Hg pertence & familia Hgi.«Re,Ba,CayCusOg,s €, 0 valor de x = 0.18 foi
escolhido para nosso trabalho porque esta amostra apresentou as melhores propriedades
fisicas. Os detalhes referentes 2 obtengfio da amostra e sua caraterizacdo fizeram parte de

duas teses de doutorado defendidas recentemente em nosso laboratério [1,2].

Informac@o a respeito da obtengdo da amostra de mercirio pode ser encontrado na
Referéncia 3. A amostra foi obtida partindo de uma mistura final de HgO de alta pureza,
com um precursor formado pela mistura de pés de BaCOs, CaCO3 e ReOs, os quais foram
homogeneizados adequadamente ¢ tratados termicamente. O composto final foi
prensado e introduzido num tubo de quartzo selado a vicuo. Posteriormente, 0 composto
foi tratado termicamente produzindo amostras com dtimas propriedades supercondutoras -
[4], e com uma T -onser entorno de 133 K. Um estudo mais detalhado sobre a influéncia
do método de preparagiio nas propriedades fisicas da amostra pode ser encontrado na

referéncia 4, assim comornasiteses de doutorado citadas no inicio do capitulo.

Com relag@o a amostra de mercirio cabe destacar trés detalhes importantes: (1) a amostra

€ monofdsica segundo medigdes de raios X, assim como susceptibilidade-AC,
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apresentada nas referéncias 3 e 4 citadas anteriormente, (2) um valor alto de dT./dP foi
obtido no regime de baixa pressdo [5], (3) a amostra estd com um contetdo 6timo de
oxigénio [6]. Consequentemente, este compbsto ¢ apropriado para o estudo sobre a
influéncia da pressdo no inicio da dissipag2o, e a conexfo possivel com o termo intrinseco

(dT/0P), mencionado previamente na se¢io introdugio.

A temperatura critica da amostra-Hg foi de 132 K, segundo medigdes de
susceptibilidade-AC. As medidas de susceptibilidade foram feitas com um sistema
comum projetado em nosso laboratério e que formou parte do trabalho experimental desta
tese. Duas pequenas bobinas detetoras foram conectadas em oposi¢io de fase e
introduzidas dentro de outra bobina indutora, que serviu como geradora do campo de h,.
A amostra foi introduzida dentro das bobinas detetoras, sendo que as medidas foram
tomadas variando a posi¢@io da amostra entre as duas bobinas para eliminar o offset da
medida. O campo h, de excitagio foi de cerca de 0.1 Oe e 2 freqiiéncia de trabalho de

200 Hz. A temperatura foi estabilizada com um controlador da marca Lake-Shore 330.

Algumas das medidas realizadas sobre a amostra de merctirio foram repetidas sobre a
amostra de talio. Isto foi feito com o objetivo de comparar os resultados obtidos em dois
sistemas diferentes, com temperaturas criticas distintas e, também com diferengas na
microestrutura (segundo serd discutido na préxima se¢fo). A amostra de tilio pertence ao
sistema TI-1223, mais especificamente, (TlpsPbgs)(Bag2S10)2Ca;Cu30445. Ao longo da
tese esta amostra serd identificada com as expressdes “amostra-TI” ou amostra de tilio

indistintamente.

A amostra de talio foi obtida seguindo um método de preparacdo semelhante ao da
amostra de merctrio. A mesma foi cedida pelo professor H. T. Peng do grupo de
supercondutividade da universidade de Ben-thim. Detalhes sobre a sua obtencdo sdo
reportados nas referéncias [7]. Segundo a referncia anterior, esta amostra também ¢
monofisica podendo-se confirmar isto mediante medi¢des de susceptibilidade. A

temperatura critica determinada com esta Gltima técnica foi de 122 K.
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21.1 MICROESTRUTURA DAS AMOSTRAS.

Um ponto importante em nosso trabalho é a microestrutura granular destes compostos.
Isto é porque, como serd demostrado nos préximos capitulos, a comrente critica € os
mecanismos de dissipacio em geral estio associados com as fronteiras de grios presentes
nestas amostras policristalinas. Logo € essencial, pelo menos, conhecer as possiveis
diferencas entre as microestrutura das amostras, sendo os detalhes especificos da

granularidade de cada amostra.

Com este objetivo foram realizados estudos de microscdpica eletrdnica de varredura
(SEM). Estes estudos foram realizados na universidade de Vitoria usando o método

tradicional. A figura 2.1 apresenta um estudo por SEM feito sobre a amostra-Hg.

2-Mar-1998
HgRe18

Figura 2.1 SEM da amostra Hgps:Rep, 1sBa;CaCu3Og.s mostrando os graos formados

dentro da cerfmica policristalina.

E interessante destacar a desordem com relagdo & orientagiio granular observada na foto.
Com o objetivo de ganhar mais informacao a respeito e, a partir da imagem anterior, foi

construido um histograma do tamanho de grio que € mostrado na figura 2.2. O tamanho
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de grio for tomado por inspecdo visual. Isto, se bem ndo € um método muito preciso,
pode servir para comparar as estruturas das duas amostras. Por outro lado, o estudo
proporciona informacfo adicional sobre o tipo da distribuicdo de fronteira de grios e

consequentemente de weak-links.

25 ‘ L 4 1 ¥ 1 M L T L!

valor médio = 10.22 uym

frequéncia

0 5 10 15 20 25 30
tamanho de GB (um)

Figura 2.2 Histograma de tamanho de grio obtido a partir de uma inspe¢ao visual do
estudo feito por SEM.

A figura 2.4 apresenta o estudo por SEM realizado sobre a amostra-T1. Cormn o objetivo de
ajudar na comparacao entre as duas estruturas a duas fotos foram feitas na mesma escala.
Da mesma maneira que no caso da amostra-Hg, um histograma sobre o tamanho de grao
foi obtido por inspecdo visual da foto apresentada na figura 2.4. Este histograma é

apresentado na figura 2.5.
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Figura 2.3 SEM da amostra (TlosPbo 5)(Bag 2S108),Ca;CusOg,5 mostrando os griaos

formados dentro da cermica policristalina.
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Figura 2.4. Histograma de tamanho de grao obtido a partir de uma inspe¢io visual do

estudo anterior feito por SEM na amostra-T1.
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Das figuras anteriores pode se concluir duas cosias: (1) segundo as fotos por SEM, a
amostra-T1 apresenta-se mais compacta do que amostra de merctrio, (2) o tamanho de
grao médio da amostra de talio € menor de que da amostra-Hg, isto &, a funcdo de
distribuigdo dos WL no caso do talio esta deslocada para valores de tamanho de weak-link

menores.
2.2 INFLUENCIA DA PRESSAO NO ONSET DA DISSIPACAO.

O segundo ponto abordado na tese foi a influéncia da pressdo no onser da dissipagdo.
Com o objetivo de realizar este estudo foram feitas medigdes da transigdo resistiva contra

temperatura em presenc¢a de campos magnético e para diferentes pressdes aplicadas.

As amostras foram instaladas dentro de uma célula de pressdo hidrostitica, com um
pistao de cobre inserido, o qual permitin mudar a pressdo da célula na escala de zero até
dez kbar. O meio transmissor da presséo foi um liquido formado por uma mistura »n-
pentane-n-pentane-isoamyl dlcool (1:1). Os valores da pressio foram determinados com
uma resisténcia de manganina. As amostras foram montadas em um suporte de Teflon,
que foi acoplado & peca de cobre, o que proporcionou um contato térmico bom entre as
amostras € o sensor de temperatura. Os detalhes desta instalagio experimental podem
ser obtidos nas referéncias [8-11]. E importante destacar que cada amostra foi medida

separadamente.

Com a amostra colocada no inteiro da célula de pressio, foram realizadas as medidas
R(T) vaniando a pressdo. As medidas de resistividade foram feitas com a técnica de quatro
pontas e, usando uma ponte de resisténcia AC (Linear Research Inc, modelo LR-700). A
temperatura foi monitorada com um diodo de GaAlAs e um controlador de temperatura
(Lake-Shore modelo 340). O campo magnético méximo aplicado foi de 400 Oe. Todas as
curvas de resisténcia elétrica contra temperatura foram medidas dentro do regime de
resposta linear e, isto foi confirmado observando a auséncia de dependéncia das medidas

com a corrente usada.



23

2.2.1 RESULTADOS NA AMOSTRA-Hg.

A amostra foi cortada em forma retangular com dimensdes tipicas de
5.85x1.5x0.95 mm’. Quatro contatos elétricos foram unidos 4 amostra com tinta prata.
A densidade de corrente aplicada na amostra durante a medida foi 70 mA/cm®. Devido
ao conhecido comportamento linear de T.(P) na faixa de baixas pressdes, trés diferentes
pressbes, ~ 0, 3,2 e 5,9 kbar foram aplicados & amostra. Antes de comegar as medidas
a amostra foi reciclada em pressdo e em temperatura a fim evitar efeitos de histerese.
Logo depois, foi submetida a uma pressio dada e as variagGes com a temperatura da

resisténcia elétrica foram registradas para diferentes campos magnéticos externos.

A figura 2.6 mostra a variagio da resisténcia elétrica sem campo magnético aplicado na

amostra-Hg para as trés pressdes externas indicadas.
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Figura 2.5 Resisténcia contra temperatura na regiao da transi¢do supercondutora para as

trés pressoes usadas na medida.

Com o objetivo de determinar o onset da dissipag@o, € a influéncia da pressdo no
mesmo, foram medidas as transicdes R(T) com campo magnético aplicado. A partir

dessas curvas e, para cada campo magnético, foi tomada a temperatura de oOnset
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(identificada ao longo da tese como Tqp) como aquela a partir da qual € detectada
dissipacdo na amostra, dentro de nossa resolugdo experimental. Isto foi repetido para as
diferentes pressdes construindo uma curva H(Ty,P). A anilise destes resultados e sua
discussao sera apresentada no capitulo 3. A seguir sdo mostradas todas as curvas R(T,H)

para as diferentes pressoes usadas no experimento.
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Figura 2.6, Variacdo da resisténcia com a temperatura tomada na amostra sem pressao

aplicada. A curva interior representa uma amplia¢io de toda a transi¢io.
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Figura 2.7. Variagdo da resisténcia com a temperatura tomada na amostra com uma

pressdo aplicada de 3.2 kbar. A curva interior representa uma ampliacio de toda a

transicao.
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Figura 2.8. Variagio da resisténcia com a temperatura tomada na amostra com uma

pressao aplicada de 5.9 kbar. A cuiva interior representa uma ampliago de toda a

transi¢ao.
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Este experimento foi repetido nesta amostra se obtendo em esséncia os mesmos
resultados. Nesta tese sdo mostrados os resultados pertencentes a um sé conjunto de

medidas.
2.2.2 RESULTADOS NA AMOSTRA-TI.

Os resultados para a amostra de tdlio mostraram-se similares aos da amostra-Hg. As
dimensbes da amostra foram 3.8x1.75x0.8 mm®. Também neste caso as curvas de
resisténcia elétrica contra temperatura foram medidas dentro do regime de resposta
linear, com uma densidade de corrente aplicada sobre a amostra de 71 mA/cm?’. Neste
experimento foram usadas varias pressdes a saber, P ~ 0, 3, 4.1, 5.5,7, 8.7, 107 ¢
11.6 kbar. O comportamento da transi¢do resistiva, sem campo magnético aplicado pode

ser observado na figura 2.10.
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Figura 2.9. Dependéncia da resisténcia com a temperatura tomada a campo zero para

algumas das pressdes usadas no experimento.
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Com o objetivo de estudar a influéncia da pressdio no inicio da dissipagdo, foram
medidas as transi¢des resistivas R{T) com campo magnético aplicado para as diversas

pressoes indicadas.
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Figura 2.10. Transicio resistiva em presenca de campo magnético para P = 4.1 kbar.
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Figura 2.11. Transigéo resistiva em presencga de campo magnético para P = 7 kbar.
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Figura 2.12. Transi¢#o resistiva em presenga de campo magnético para P = 10.6 kbar.
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Figura 2.13. Transigao resistiva em presencia de campo magnético medida a P=11.9

kbar.
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Algumas destas curvas, tomadas a diferentes pressdes, s30 mostradas nas figuras 2.11-
2.14. O restante das curvas, medidas as outras pressdes, ndo apresentou diferencas
significativas ¢ ndo sfo mostradas aqui. Para cada campo magnético foi tomada a
temperatura de 1nicio da dissipagao (To,), similar ao procedimento usado com a amostra

de mercirio, isto foi repetido para as diferentes pressdes de modo a construir uma curva

H(Ton,P).

2.3 INFLUENCIA DA PRESSAO NA CORRENTE CRITICA E NA ENERGIA DE
PINNING.

O dltimo ponto abordado neste trabalho foi a influéncia da pressdo na corrente critica.
Também as medicOes de transporte expostas aqui, serviram para estudar o efeito da
pressdo em um pardmetro importante dos supercondutores e que estd associado com a
corrente critica, especificamente a energia de pinning. Estes estudos tem uma grande
importancia do ponto de vista tecnoldgico jd que a corrente critica é 0 parimetro mais
importante segundo foi destacado na introducdo. Estes estudos relacionados com os

efeitos da pressao s6 foram realizados na amostra de mercdrio.

2.3.1 INFLUENCIA DA PRESSAO NA CORRENTE CRITICA: RESULTADOS
NA AMOSTRA DE MERCURIO.

As medig¢des de corrente critica foram feitas na mesma amostra a base de mercirio, na
qual foi medida a influéncia da pressio no inicio da dissipacdo. As medi¢cSes de corrente
critica foram feitas pelo método tradicional de quatro pontos. Quatro contatos elétricos
usando tinta prata foram feitos em cima da amostra com tipica dimensdes de 1.85x0.7x5.1
mm°. Posteriormente fios foram soldados sobre estes contatos usando a mesma tinta. O
sistema de medicdo consistiu de uma fonte de corrente de alta precisdo da marca Keithley
224, sendo a tensao medida com um nano-voltimetro de alta precisdo da marca Keithley
181. A temperatura foi estabilizada com um controlador marca Lake-Shore 330 e o
sensor usado foi GaAlAr 9329. A amostra foi medida dentro de um criostato de
nitrogénio dotado de um solendide no seu interior, que gera um campO magnético, da

ordem de centena de gauss.
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No caso das medi¢des feitas com pressao aplicada sobre a amostra, o ser-up usado foi o
mesmo descrito na se¢do 2.2. Detalhes cxpcrimentz.lis a respeito podem ser também
obtidos nas referéncias citadas na propria se¢do. As medi¢Ges foram realizadas a
temperatura de 110 K. Esta temperatura foi equivalente a uma temperatura reduzida de t =
'T/T, = 0.83, sendo que T = 77 K para 0 YBCO (T ~ 92 K) implica a mesma temperatura
relativa. Esta temperatura reduzida pode ser Util para efeitos comparativos entre os dois
sistemas. Estando a amostra dentro da célula de press3o a mesma foi acoplada ao sistema
de medi¢ao descrito no dltimo paragrafo e a seqiiéncia experimental mostrada a seguir foi

executada.

Inicialmente a amostra foi levada a temperatura fixa, no caso T = 110 K, em condi¢Ges
de esfriamento em zero campo. Esperou-se um certo tempo para se obter uma boa
estabilizacdo térmica e logo depois, as medigdes foram feitas a diferentes valores de
campo magnético. As medidas anteriores foram realizadas para virias pressdes, visando
sempre reproduzir as mesmas condi¢Bes experimentais. Este experimento foi repetido
duas vezes obtendo-se sempre 0 mesmo resultado experimental. Aqui s6 sdo

apresentados 0s resultados experimentais para um dos dois conjuntos de medidas.
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Figura 2.14. Curvas V(I) tomadas na amostra sem pressdo aplicada sobre a amostra e para

diferentes campos magnéticos.
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Figura 2.15. Curvas V(I) tomadas a P = 2.2 kbar para diferentes campos magnéticos.
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Figura 2.16. Curvas V(l) tomadas a P = 4.4 kbar para diferentes campos magnéticos.
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Figura 2.17. Curvas V(I) tomadas a P = 6.2 kbar para diferentes campos magnéticos.

As figuras anteriores, 2.15-2.18, mostram as curvas VxI para a mostra de mercuirio
seguindo os detalhes experimentais descritos ao inicio desta segio. Neste caso foram
usadas as pressdes P ~0, 2, 2.2, 4.4 e 6.2 kbar. A partir destas curvas foi obtida a corrente
critica da amostra ¢ sua dependéncia com a pressdo. Isto nio € apresentado aqui e serd

tema de discussio no capitulo V.

2.3.2 INFLUENCIA DA PRESSAO NA ENERGIA DE PINNING: RESULTADOS
NA AMOSTRA DE MERCURIO.

Medicbes de transporte foram usadas também com o objetivo de determinar a energia de
pinning ¢ a possivel influéncia da pressdo nesse parimetro. A experiéncia, em esséncia,
consistiu em estudar a relaxacdo temporal da tensdo na amostra medida pelo método
tradicional de quatro pontas. Este método tem provado ser uma opgao altemativa na
determinagiio da energia de pinning em materiais policristalinos. Detalhes teéricos ao

respeito podem ser observados no capitulo V e nas referéricias 12-14.

O experimento foi desenvolvido sobre a amostra-Hg na temperatura T = 110 K. O

equipamento foi o mesmo usado nas medi¢des de corrente critica, sendo que a tnica



33

diferenca foi o programa computacional que controlou o experimento. As medidas foram
obtidas a diferentes pressdes, porém a seqtiéncia experimental seguida foi sempre a

mesma. Esta seqiéncia tentou reproduzir experimentalmente os minimos detalhes.

Inicialmente a amostra foi resfriada em campo magnético zero (ZFC) até a temperatura de
trabalho, T = 110 K. Ap6s um tempo suficiente para atingir uma boa estabilizagio
térmica, um campo magnético suficientemente alto, no caso B =400 G, foi aplicado sobre
a amostra. Este valor foi considerado suficiente para garantir a penetragdo magnética de
todos os grios da amostra [15]. Esperou-se vinte segundos e apds 0 campo magnético foi
retirado. Passados 10 segundos, uma corrente de transporte foi aplicada sobre a amostra €
a tensdo comegou a ser lida. O tempo de medida foi sempre de 2400 segundos, ou seja, 0
suficiente para obter uma grande quantidade experimental de pontos. As pressdes usadas
na experiéncia foram 2.6, 4.4, 6.2, 8.3 e 10.3 kbar. A seguir s3o mostradas as relaxagdes

temporais da tensdo medidas a P ~ (t e 2.6 kbar, respetivamente.

3.5x10° 1 T T r r r T
A J
3.0x10™ F -
2 5x10° |- |_=1.141(0) |
2.0x10% [ -
2 I P ~ 0 kbar y
> 15x10" F T=110K .
1,210 )
1.0x10% | ’J\WWMM ]
5.0)(10-5 I~ /\,\’\"‘"—\’\HM\'—/\—\WM‘__, ]
| 1 =0.941(0) ]
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Figura 2.18. Curvas de V(t) medidas sern pressdo aplicada sobre a amostra-Hg.
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Figura 2.19. Curvas V x t obtidas para a Amostra-Hg com uma pressdo externa de 2.6

kbar.

O restante das curvas tomadas s outras pressdes mostrou um comportamento similar. A
partir dessas curvas e segundo a teoria descrito no capitulo V foi encontrada a energia de

pinning a cada pressiio. Estes detalhes sdo discutidos posteriormente.
2.4 CORRENTE CRITICA NA AMOSTRA DE TALIO.

No caso da amostra de talio foram realizadas medicdes de corrente critica porém sem
pressdo aplicada sobre a amostra. Curvas tens@o-corrente foram medidas com o mesmo
sistema experimental usado no caso da amostra de merctrio para diferentes campos
magnéticos. As dimensdes da amostra-T1 foram de 4x1.05x0.35 mm’. Neste caso a
medi¢do foi realizada a uma temperatura T = 101 K que corresponde 4 mesma
temperatura relativa t = 0.83 usada no caso da amostra de mercurio. O efeito da variagio

da temperatura estd fora dos objetivos desta tese € fica como proposta para um trabalho

futuro.
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Figura 2.20. Curvas V(I) tomadas na amostra-T1 sem pressdo aplicada e para alguns

valores de campos magnéticos.

No caso desta amostra nao foi observado o efeito da pressio sobre as curvas VxI, assim
como também néo foram feitas medigdes de relaxagdo por transporte. Estes estudos ficam

como estudos futuros dando continuidade a todo este trabalho apresentado aqui.
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CAPITULO III

MODELO ANALITICO PARA A DEPENDENCIA DA CORRENTE CRITICA
COM O CAMPO MAGNETICO NAS CERAMICAS SUPERCONDUTORAS
Hggg:Rep,15CaBaCu304.5 E (TlosPbgs)(Bag2Srpg),Ca;CuyOgys.

3.1 RESUMO.

Neste capitulo ¢ desenvolvido um modelo analitico teérico para a dependéncia da
densidade de corrente critica de transporte (J;) com o campo magnético em materiais
policristalinos. A densidade de corrente critica é controlada pelos weak-links (WL)
presentes na amostra. A influéncia da penetragdo do campo magnético nos grios
também ¢é considerada. A dependéncia de J. com a microestrutura da amostra é
determinada pelos parimetros da distribuigio de WL. O modelo reproduz os dados
experimentais relatados na literatura relativo a J(B) para ceramicas supercondutoras.
No nosso caso, 0 mesmo foi testado em medig¢bes de J(B) realizadas em amostras
tipicas dos sistemas Hg-1223 e TI-1223, mais especificamente
Hgo s2Rep 15Ca;Ba,CusOs45 € (Tlg sPhys)(Bag2Srgg),Ca;Cu30g45, obtendo-se uma boa
correlacdio com os dados expertmentais. Foram obtidos, através do ajuste, valores
medios para a distribuigdo de WL de aproximadamente 0.56 ¢ 0.20 pm para as amostras
de mercurio e talio, respectivamente. A teoria permitiu correlacionar as particularidades

do comportamento de J.(B) em ambas amostras com a sua microestrutura.

3.2 INTRODUCAO.

Do ponto de vista tecnoldgico, o pardmetro mais importante nos supercondutores de alta
temperatura critica (T) € a densidade de corrente critica (J;). Consequentemente, muitos
esforcos tem sidos feitos para compreender os mecanismos fisicos relacionados com
este parimetro, € assim, conseguir aumentar os valores experimentais reportados nos
materiais supercondutores de alta temperatura critica, tanto na forma de policristais

como de monocristais.
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Dentre esses estudos cabe ressaltar, por exemplo, a dependéncia de J. com a
temperatura e com o campo magnético [1,2]. Outros estudos tentam relacionar a
densidade de corrente critica com a microestrutura das amostras, por exemplo, € de
destacar, os estudos sobre a dependéncia de J; com a estrutura da fronteira de grio,

especificamente J. contra o dngulo da fronteira de grdo [3,4,5].

Em amostras policristalinas, como sfo as cerdmicas supercondutoras, o transporte da
supercorrente (corrente de pares de Cooper) ¢ mais complicado, devido ao fato destes
compostos possuirem uma estrutura microscopica diferente dos monocristais. Eles sio
formados por grdos unidos por regides chamadas de intergranulares. Antes que qualquer
analise seja feita, é necessario conhecer qual é o significado real da corrente critica de
transporte nesses materiais cerdmicos [6] e, como as regides intergranulares afetam o

transporte dos pares de Cooper.

O que significa medigdo de corrente critica em supercondutores policristalinos de alta

temperatura critica ?

Do ponto de vista experimental, a densidade de corrente critica (J;) € a corrente maxima
que pode ser transportada, sem dissipagdo por um supercondutor, em um experimento
tipico. Deve-se notar que o termo critico, usado na defini¢do, ndo estd associado com

nenhuma transformag¢do de fase, esse termo ¢ somente uma questdo de definicéo.

A dissipagdo em supercondutores cerdmicos tem diferentes origens, por esta razio ¢
valor de J. obtido experimentalmente dependerd da técnica experimental usada. As
amostras policristalinas sdo formadas por uma rede aleatoria de grdos interconectados
por regides intergranulares. Segundo foi discutido na introdugdo, neste tipo de
sistemas, dois tipos de corrente critica podem ser definidas, uma associada com o
interior dos grios, chamada intragranular, ¢ uma outra relacionada com a regido

intergranular, que € definida como corrente critica intergranular [7].

Numa experiéncia classica de transporte executada com o0 método quatro pontos, a
corrente critica de transporte tem um cardter percolativo [8,9,10]. Isto estd determinado
pelo fato da supercorrente dos pares de Cooper ter que viajar de um contato de corrente

a outro por toda a amostra. Isto significa que a supercorrente precisa encontrar um
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caminho sem obstaculos que limite a sua passagem. O termo obsticulo estd associado
com aquelas regides de supercondutividade “deprimida” e que serdo responsdveis pelo
surgimento da dissipagio. Portanto, sempre que este trajeto existir na amostra, é
possivel medir uma corrente critica de transporte diferente de zero, mas em algumas
condigies de temperatura e campos magnéticos, este caminho desaparece e

consequentemente também J..

Os principais obsticulos a passagem da supercorrente por este trajeto, dentro de uma
ceramica, sio os defeitos macroscopicos. Dentre estes, os mais importantes sio as
fronteiras entre graos ou regides intergranulares, as quais diminuem apreciavelmente o
valor de I [11]. Assim, a corrente critica obtida numa cerimica supercondutora
mediante uma medi¢o por transporte € intergranular e, representa um limite inferior

para a corrente critica de transporte.

Para compreender porque as fronteiras entre grios limitam o transporte de pares de
Cooper € necessario, primeiramente, compreender a microestrutura dessas regides. Os
estudos sobre a microestrutura de materiais cerimicos identificam dois tipos
fundamentais de fronteiras de grdos presentes nestes materiais, fronteira de grio por

inclinag@o (#ilt grain boundary) e fronteira de grio por rotagdo (twist grain boundary).

Ambas fronteiras acomodam em seu interior um nimero grande de deslocamentos do
tipo, screw ou edge, dependendo do tipo de fronteira de grao (#ilt ou twisr} [12]. Estes
deslocamentos tem um campo da deformagio associado ao niicleo do deslocamento, o
qual quebra a simetria da rede cristalina na sua vizinhanga, e consequentemente, quebra
a supercondutividade. Assim a area eficaz para a passagem dos pares de Cooper diminui
[13]. Naturalmente, este efeito depende do grau da desordem da fronteira. A seguir nos
discutiremos mais detalhadamente o caso da fronteira por inclinagio, a qual serad
identificada mediante a sigla (TB). Esta fronteira ¢ representada esquematicamente na

figura 3.1. Uma analise similar pode ser realizada para outros exemplos de fronteira de

grao.
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Figura 3.1. Fronteira de gréo inclinada. Os simbolos representam os deslocamentos e D

€ a distdncia entre eles.

No caso de TB, dois grios adjacentes tém seus eixos ¢ quase paralelos enquanto seus
planos ab sdo deslocados de um dngulo 0. Dependo da desordem na fronteira (ou do
valor de 0), estas fronteiras podem ser classificadas em dois tipos: (1) de acoplamento
forte ou ¢ baixo (low-angle grain boundary, LAGB); (2) de acoplamento fraco, ou high-
angle grain boundary (HAGB). [12].

Para as HAGB, a separacio entre os deslocamentos, d ~b/8 (b€ o vetor de Burgues da
deslocacdo) € bem pequena. A conseqiiéncia imediata € que os mnucleos dos
deslocamentos acabam se superpondo. O resultado final é uma rede bem aleatéria de
niicleos com alguns canais entre eles, através dos quais os pares de Cooper passam de
um grdo a outro. A largura destes canais ¢ menor do que o comprimento de coeréncia
(£), e a condugdio de pares de Coopers se da via efeito Josephson [14,15,16]. Estas
fronteiras sdo conhecidas como weak-links (identificado nesta tese com as siglas WL), e

sio fortemente influenciadas pelo campo magnético externo aplicado {17,18].

Segundo foi mencionado no paragrafo anterior, a condugfo de pares de Cooper através
dos WL se da por efeito Josephson, uma vez que a largura dos canais € muito menor do
que o comprimento de coeréncia. Nos materiais cerdmicos de alta T, esta dltima

suposi¢do é sustentada pelo fato de que quase todas as experiéncias sfo realizadas em
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temperaturas altas, relativamente perto da temperatura critica (Te), onde £ tem um valor
elevado. Se supomos que a largura desse canal (L) é de alguns espacamentos
7 interatdmicos, entdo L/E(T) < 1. Neste caso, a teoria usual de Josephson,
J=1J; Sin (A®), sera valida para estes canais, e em particular para o weak-link como um

todo. [19].

Para as fronteiras de dngulo pequeno ou low-angle grain boundary (LAGB), L nio é tio
pequeno, fazendo com que existam largos canais para a passagem da supercorrente
[20,21]. Neste caso, os nucleos destes deslocamentos podem agir como centros de
ancoramento (pinning center) sobre os vortices, os quais sdo formados no interior do

material por causa da aplicagio de um campo magnético externo [22].

Outra questfio importante estd relacionada com a forma em que o campo magnético
penetra nestes materiais ceramicos. Estudos magneto-0ticos recentes mostraram uma
sequiéncia para a penetragdo do campo magnético dentro de um material supercondutor
granular [23]. Para baixas temperaturas, campos magnéticos muito pequenos penetram
as HAGB através das fronteiras ou bordas externos da amostra. Para campos maijores,
as LAGB sdo penetradas desde as HAGB ou através das bordas externas da amostra e,
finalmente, 0 campo penetra no interior dos gros. Esta seqiiéncia ¢ alterada para altas
temperaturas. A altas temperaturas, o primeiro campo critico (H.1) dos gréaos diminui o
suficiente para que uma vez que este a0 penetrar as HAGB, quase simultaneamente

penetra no interior dos grios, inclusive antes de penetrar as LAGB.

Entdo, conforme visto até aqui, para baixos campos, este penetra inicialmente pelas
HAGB diminuindo apreciavelmente a condugdo via efeito Josephson através delas.
Consequentemente, a capacidade do material de carregar supercorrente vai diminuir
devido a presenga das HAGB, as quais limitam o valor efetivo de J;, assim como a area
eficaz para o fluxo da supercorrente. Como as HAGB séo fortemente influenciadas pelo
campo magnético, J.(B) vai diminuir com o aumento de B. Este comportamento, na
faixa de baixos campos, vai ser dominado pelo comportamento tipo-Josephson dos WL.
Para certo valor de campo, todos os WL estardo penetrados pelo campo e entio a

supercorrente so passara através das LAGB [24,25]. E de se esperar que neste caso,
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J.(B) seja controlada pelos mecanismos de pinning das LAGB. Isto explica os valores

residuais de corrente critica obtidos a elevados campos em amostras policristalinas [26].

Portanto, qualquer que seja o modelo proposto para J.(B), este deve considerar além de
tudo o que foi discutido até aqui, o fato do que o método de obtencdo destas amostras
leva a uma distribui¢io de tamanhos de grios, e consequentemente uma distribuicio de

WL dentro das mesmas.

Inicialmente a idéia dos WL controlando a corrente critica da amostra foi sugerido por
Peterson e por Ekin [27] para ajustar numericamente seus dados experimentais. Eles
tomaram uma média aritmética dos diferentes padrdes de Airy produzidos por cada
Jungfo de uma distribuigo triangular nfo simétrica. Seus resultados sugeriram que para
campos maiores do que um campo caracteristico, a dependéncia J(B) ~1/B**. Outros
estudos focalizaram o mesmo problema usando um método de aproximacdo numérico,
como por exemplo os trabalhos realizados por Miiller et al [28], e Altshuler et al [29].
Neste Gltimo, uma distribui¢8o triangular de jungdes ou WL foi usada com o objetivo de
explicar os efeitos de histeresis observados em suas medi¢des de I(B). Os resultados

mostraram-se bons nas regides de baixos e altos campos.

Por outro lado, recentemente foi reportado um estudo tedrico sobre o comportamento da
dependéncia J(B) em uma jun¢3o isolada, levando em conta o efeito da penetragio do
campo magnético no interior dos graos adjacentes a jungdo. O estudo mostra que a usual
expressdo tipo-Franhoofer para J(B) em uma jungio deve ser rescrita como
J{(B) ~ | sin [nw(B/d¢)""] / [mw(B/dpo)"*] | [30]. Na expressio anterior ¢ é o quantum de
fluxo magnético, w representa a largura da jungio ¢ B ¢é o fluxo magnético aplicado

sobre a amostra.

Levando em conta tudo o que foi exposto até aqui, € com vista a aumentar 0 nivel de
compreensdo sobre a a influéncia do campo magnético na densidade de corrente critica
em amostras policristalinas, realizamos neste capitulo um estudo tedrico sobre esta
problematica. O objetivo central ¢ a obten¢do de um modelo tedrico analitico para a
dependéncia de J; com o campo magnético. A esséncia de nosso modelo estano fato de
gue os WL s@o os responsaveis pela J. da amostra. Este modelo estd fundamentado em

duas hipoteses: (1) O comportamento de J. em uma juncdo em fungiio do campo
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magnético ndio € a usual expressio do tipo Franhoofer, sendo, uma do tipo
J(H) ~ | sin [nw(B/$g)**] / [rw(B/do)’*] |, que leva em conta as perturbagdes do campo
magnético dentro dos gréos, (2) uma média para J. ¢ feita levando em conta uma
distribuigdo analitica do tipo Gamma para os WL, que parece corresponder mais

realisticamente & microestrutura da amostra.
3.3 MODELO TEORICO.

Segundo o que foi descrito anteriormente [30], a corrente critica em fungfio do campo

magnético para um WL ¢ obtida através da relagdo:

sin(mtw/ ao){

Jc (B) = JcO (I)
nw/a, ]

onde 3 =1.02 ¢—° representa a distincia entre os vortices de Abrikosov no interior

dos gréos (pardmetro da rede de Abrikosov), e w representa a largura do weak-link
envolvido no transporte de pares de Cooper. Devido a desordem dos sistemas
granulares existe uma distribuigdo de WL a qual deve ser considerada afim de se obter a

densidade de corrente critica média. Isto é:

sin(tw/a,)

J.(B)= J IP( W) - w 2)

/a,

onde P(w) ¢ uma fungdo de distribuicdo dos WL dentro da amostra. Em nosso caso

tomamos P(w) como sendo uma fungdo de distribuigdo do tipo Gamma [31]:

w" T exp(-w/w__)
w(m—1)!
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Aqui, *Wpe” € “m” representam os dois pardmetros da distribui¢io, sendo que m €
considerado como um nimero inteiro € Wy representa um pardmetro caracteristico da

distribuigdo. Para uma distribuigfic do tipo Gamma o valor médio é m Wyeq.

A escolha de P(w) como uma distribui¢fio do tipo Gamma foi motivada pelo fato de que
essa distribuigdo, além de ser a classica usada para representar varidveis continuas com
valores sempre positivos, também representa de uma maneira mais real a microestrutura

da amostra. Isto pode ser justificado ao se analisar as figuras 2.1-2.4.

No entanto os estudos por SEM serem feitos em dois sistemas cerdmicos diferentes, e
com tamanhos de grdos desiguais, a forma dos histogramas mostrados nas figuras 2.2 e
2.4 e, que foram construidos através das imagens obtidas por SEM, assemelham-se ao

de uma distribuigdo do tipo Gamma [32].

Em principio cada aresta do griio pode ser considerada como um weak-link (W1) ou
pelo menos a largura do grio é proporcional a largura do WL. Sendo assim, os
histogramas apresentados no capitulo II podem ser tomados como representativos da
distnbuigdo de weak-links nas amostras. Isto justifica em parte nossa escolha da fungio

de distribuigio para o calculo da corrente critica, como uma do tipo Gamma.

Substituindo a Equacgfo 3 na 1, obtemos:

“exp(—w/w__)|sin(rw/a,)

JC(B)=LO?W @

wo  (m-1)! Tw/la,

A equagdo 4 pode ser rescrita como:

{n+l)a

J.(B)= JELE i(—»l)" jw""2 exp(-w/w__Jsin(tw/a )dw  (5)

mw. (m—1)!=

Aplicando na equagdo anterior a transformacao de variavel, w = ag (u+n), chega-se a:
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J.(B) = ( iy i) I(u+ n)™? exp(—afu + n]sin(nu)du (6)

Onde a  informagio sobre o campo magnético estd  contida no parimetro

o= (aO/Wmed )

O nosso problema matematico passa agora pela resolugio da integral, Para isto

vamos usar um artificio matematico parametrizando a integral como segue:
1

[(m-2)= I(u+ n)"” exp(—afu + n])sin(mu)du e derivando com respeito ao
0

parametro a pode ser obtida a seguinte formula de recorréncia I(m) = - ol(m-1) oo
Repetindo seguidamente a Gltima operagdio, obtemos: I(m) = (-1)™ (8™(0) / da™),

nexp(— an)[1+exp( cx)]
o’ + 71’

com I(0)=

Generalizando o nosso caso obtemos:

I(m-2) = (-1)™(8™21(0) / 5™?). Substituindo o anterior na equagio 6 chegamos a:

J.(B) = =% (g O - mexp(zan)[i+ exp(-o)]

(m —1)! da™? = ol +7’

Q)

A qual pode ser convertida em:

J.(B )— ( n" am;_z [COth(a/f')] (8)

—1)' dot o’ +m7

Com esta equagdo chegamos ao resultado final de nosso modelo obtendo uma férmula
analitica para a dependéncia da corrente critica com o campo magnético. Jo(B) depende
dos parametros da distribuigio, sendo que a informagdo sobre 0 campo magnético esta
contida no parametro a. A equagio (8) ndo representa uma expressio simples e de facil
manipulagdo, no entanto, esclarece o comportamento de J. com o campo magnético ¢ a

mesma adquire formas mais simples em determinados limites de campos.
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3.4 ALGUNS COMENTARIOS SOBRE O MODELO.

A equagio (8) representa a dependéncia da densidade de corrente critica com o campo

magnético aplicado. A mesma depende dos pardmetros da distribuigio e

b, 1

especificamente de o = (ag/Wipeq ) = . A informagio ao respeito do campo

\/E Wmed

magnético esta contida dentro do parametro o.

Antes fazer algumas consideragBes sobre a equagiio (8), cabe sinalizar em primeiro
lugar, que nosso modelo reproduz os resultados obtidos por Mezzetti et al [33] os
quais sdo um caso particular da nossa analise, especificamente m = 2. Eles ajustaram
seus dados experimentais obtendo bons resultados para temperaturas reduzidas (T/T¢)
abaixo de 0,5. O nosso resultado aqui é um caso mais geral onde a importancia dos
parametros da distribuigio (m e Wpe) € decisiva no comportamento da dependéncia
J«(B). A expressdo (8) adquire formas especificas dependendo dos valores de campo

magnético aplicado sobre a amostra ¢, isto sera discutido a seguir.
3.4.1 ANALISE PARA CAMPOS BAIXOS (o >> 1).

No limite de baixos campos magnético, ou seja, o >> 1, podemos tomar coth(a/2) =1.
No mesmo limite também podemos substituir 1/(o.” + 1) pelos dois primeiros termos de
sua série de poténcias tomado para valores de o proximo do infinito, isto €,

1/(a? + 1) =~ (Vo + 2/a®). Assim, a equagdio (8) passa a ser equivalente a;

n°(m+1) B
6bm B _*

o}

J.(B)= J.(0)(1— ) ©)

(bo _ ¢o 2

onde W representa o valor médio da distribuigdo de

Aqui B *=

—

2
(mwmed) W
weak-links envolvidos no transporte de pares de Coopers. Bg* ¢ um campo
caracteristico que determina o comportamento de J.(B) nesta faixa de campos. A

expressdo (9) reproduz o comportamento quase linear observado na dependéncia J.(B)
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obtida para baixos campos. De acordo com a expressio anterior, quanto maior € o valor
de Bg*, menor ¢ o efeito do campo magnético sobre a corrente critica. Valores bem
clevados de Bo* vido fazer com que valores pequenos de campo magnético aplicado
sejam irrelevantes com respeito a Bo*. O efeito total sobre a medigio ¢ que a corrente
critica vai ter uma espécie de patamar para valores pequenos de B, como tem sido
observado experimentalmente em algumas medigdes de J(B) em amostras cerdmicas.

Para aplicagoes tecnologicas € importante obter amostras com valores elevados de Bg*.

Cabe sinalizar que o campo que caracteriza esta regido ¢ Bg*. O limite de o >> 1 é
equivalente a B <<Bg*. Segundo a definicio de Bg*, valores altos deste campo

eqiitvalem a valores pequenos dos pardmetros “m” e Wieq da distribuigiio de WL,

Generalizando a expansio em series de 1/(a* + 7%) para infinitos termos obtemos

_

Tendo em conta coth (0t/2) =1 e substituindo a serie anterior

na equacio (8) obtemos: Jc (B)= (__1)' i %) (—1) T

2+2n
o

A expressio anterior para J«(B) pode ser simplificada com a ajuda de
o™ 1 (-D"’(@2n+m-1)
ca™* ot 2o+ Da®™™
dentro de J«(B) chegamos a uma expressio simplificada para a corrente critica:

D)™ (-1)"1*" (2n+ m - 1)! .. _
J. (B)—( _1)'( n" g ™™ (20 + D)1 . A série anterior tem

uma forma fechada e chegamos a uma expressdo final para a dependéncia da corrente

Substituindo esta ultima expressio

critica com o campo magnético no limite de baixos campos magnéticos, a saber, B <<

Bo*.

JC(B)~ _1) 1/ ( ZB *)“' "*sin[(m — 1) arctan( \/\/;*)] (10)
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3.4.2 ANALISE PARA CAMPOS ALTOS (o << 1).

No outro limite, ou seja para altos campos (¢ < < 1), podemos tomar o primeiro termo
da expansio em séries de poténcias de coth (a/2)/( o + 7 ) para valores de o

pequenos ou entorno de o igual a zero, coth (o/2)/( o>+ %)~ 2/ (n” ). Substituindo a

f *
equago anterior na equagio (8) chegamos a J (B) » 2(J O)m 3"_ . Esta dependéncia
‘ m~-1) +B

de J. com o campo magnético (J. ~ B®*) em amostras policristalinas tém sido reportada

em medi¢des anteriores de J.(B) [34].

A dependéncia anterior de J(B) para B >> Bo* tem um significado fisico que pode ser
entendido da seguinte maneira. A condi¢do B >> By* € equivalente a ag << m Wipyq,
sendo que ap representa o pardmetro da rede de Abrikosov ou distancia entre os
vortices. Entdo, se verificando a condigfio anterior, quase todos os WI. presentes na
amostra vao estar penetrados pelos vortices sendo que a distancia entre eles € menor do
que o proprio comprimento do weak-link. Como consegiiéncia, a passagem dos

superelétrons s6 vai ser possivel através do espago entre os vortices. Este espago

depende do campo magnético segundo 1/+/B, o qual explica o comportamento obtido
nesse regime de campo. Para B proximo de Bo* é esperado um comportamento mais

complicado de J; (B).
3.5 DISCUSSOES.

Com o objetivo de verificar experimentalmente a teoria, foram realizadas medidas de -
corrente critica com campo magnético aplicado numa amostra policristalina pertencente
a0 sistema Hg—1223, especificamente Hgg g2Rep 13BaxCa;CuiOs45, € numa outra amostra
pertencente ao sistema T1-1223  ((TlgsPbgs)(Bag2Srg.8)2CazCu30z+5), segundo foi

discutido no segundo capitulo

3.51 AMOSTRA-Hg.

A partir da figura 2.15 foi construida a curva de densidade de corrente critica contra

campo magnético. O critério de tensdo usado para determinar a corrente critica foi
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V=2 puV. Na amostra de mercirio, este critério é equivalente a um critério de campo

elétrico de aproximadamente E; = 30 pV/em.

Na figura 3.2, ¢ mostrada a dependéncia de J. com o campo magnético. A curva
evidencia 0 comportamento tipico reportado em outros experimentos similares feitos
¢m outras ceramicas supercondutoras. Estas medi¢des foram repetidas trés vezes com
vistas a ter um critério sobre a reprodutibilidade da medida e, sempre foram obtidos os

mesmos resultados.

1 ! i N 1 ! T 1
14 | - 1.08
N
- -
12 H09
. T=110K 093
)
10 ® 4077
=
< 8 {o62 5
E <
—© 6 - +40.46 =°
. -4
»
4t 4 0.31
a
n
2F . - . 40.15
0 ! — | 1 | L | L 1 000
0.000 0.005 0.010 0.015 0.020
B(T)

Figura 3.2. Corrente critica como fungfo do campo magnético medida na amostra-Hg.

Existem duas regides bem definidas: uma para campos pequenos onde pode se apreciar
uma queda abrupta de J. com o campo magnético, ¢ outra para campos maiores onde
quase surge um patamar na dependéncia J(B). Esta ultima regido comega a partir de
B=125 G e se estendeu até os valores mais altos de campos disponiveis no
experimento, especificamente B = 400 G. Esta mudanga de comportamento na variagiio

de J(B) é observada em quase todas as medi¢oes deste tipo feitas em cerdmicas

supercondutoras [35].
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Este comportamento estd associado com os dois tipos de fronteiras discutidos
anteriormente. O mesmo pode ser entendido se consideramos que existe uma
distribuigdo das fronteiras de grios em fronteiras de dngulos grandes (weak-links) e de
angulos pequenos. Para valores de campos pequenos os WL sdo “quebrados”
eletricamente determinando o comportamento de J.(B). J4 a partir de um determinado
valor de campo, quase todos os WL na amostra deixam de contribuir para a corrente
critica, consequentemente esta passa entdo a ser controlada pelas fronteiras de grio com
angulos pequenos (strong-links) que representam caminhos de forte acoplamento por
toda a amostra. Os deslocamentos que formam estas fronteiras servem como centros de
pinning para os vortices, portanto ¢ ai que o mecanismo de dissipagdo muda. Como
estamos em uma faixa de campos pequenos ¢ de se esperar que existam muitas

deslocamentos por vortice, e consequentemente a dependéncia de J. com B seja fraca.

Logo, para comprovar nosso modelo tedrico e tendo em conta o discutido
anteriormente, passamos a ajustar 0s nossos pontos experimentais mediante a

equacéio (8).

W__=0.080 um i

(B)/J(0)

= e

I L

O | | N
0000 0002 0004 0006 0008 0010 0012 0.014
B(T)

Figura 3.3. Dependéncia com o campo magnético da densidade de corrente critica
normalizada a seu valor para zero campo. A linha continua representa o ajuste com m =

7 enquanto a linha a descontinua mostra o melhor ajuste possivel com m = 2. Na

legenda estdo reportados os pardmetros de ajuste para o caso m= 7.



51

O ajuste foi feito na faixa de campos onde a corrente critica cai com o campo, isto €,
para valores de campos menores do que aquele a partir do qual comega o patamar na
dependéncia J.(B). Wp,eq foi tomado como pardmetro de ajuste com “m” variando entre

2 e 9. Isto pode ser observado na figura 3.3 mostrada na pagina anterior.

O nosso melhor ajuste foi obtido para m = 7 com Wpeq = 0.080 pm. Em concordéncia
com a distribui¢io P(w) usada, o valor médio (mWpeq) encontrado, usando o nosso
ajuste, foi de 0.56 pm. A curva obtida para m = 7 ¢ representada na figura 3.3 pela
linha continua. Também, para efeitos de comparagio, é mostrada uma linha de pontos
que corresponde ao melhor ajuste possivel encontrado quando usamos m = 2. Alguns
dos varios parAmetros usados para tentar ajustar os nossos dados sdo mostrados na

tabela 3.1.

Tabela 3.1. Parametros usados no processo de ajuste dos dados experimentais. W € m
representam os parametros da distribuicio. Note que o valor médio da distribuicio €

meed.

m Wiea (um) .

2 0.333 548x10”
3 0.205 249x 10°
4 0.147 0.72x 10~
5 0.115 0.70x 10
6 0.094 049 x 10°
7 0.080 045x 107
8 0.069 0.50x 107
9 0.061 0.61x10”

Deve-se notar a diferenca nos ajustes param =7 e m = 2, o qual justifica a importdncia
do parametro m em nossa distribuigio. Por outro lado, o-valor médio de W obtido do

nosso ajuste com m = 7 foi 0,56 um. Este valor corresponde a um valor de Bo* = 66 G.
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O valor médio para a distribui¢io de WL obtido do ajuste ¢ quase dez vezes menor do
que o valor médio para o tamanho de grio obtido do analise direto por SEM. Isto ndo é
uma contradigo, pelo contréario, ¢ quase impossivel que todo ¢ grio, segundo a imagem
obtida no estudo por SEM, esteja em contato direto com o grio seguinte, contribuindo
ao tunneling efetivo via efeito Josephson dos super-elétrons. E de se esperar que o valor

efetivo de W seja uma fragdo do valor do tamanho do grdo obtido no estudo por SEM.

A afirmago anterior estd em concorddncia com o modelo de fronteira de grao, o qual a
toma como sendo formada por uma rede aleatoria e desordenada de deslocamentos,
com alguns canais entre elas para o fluxo de super-elétrons. Esta {itima suposigdo foi
observada em diferentes estudos realizados em WL artificiais, depositados sobre bi-
cristal e por outros estudos feitos sobre fronteiras de grio naturais [12]. Todos estes
estudos tem revelado uma subestrutura microscopica complexa dos weak-links, o que
faz supor que a area efetiva do WL para a passagem dos superelétrons seja muito menor

do que a area real da fronteira de gréo [36].
352 AMOSTRA-TL

O modelo tedrico também foi testado com os resultados de uma amostra pertencente ao
sistema T1-1223 que apresenta uma microestrutura diferente da apresentada pela
amostra de merciirio. O estudo por SEM mostrado no capitulo anterior, revela que os
grdos na amostra-Tl s30 menores, ela é mais homogénea, com menor porosidade do que
a de amostra-Hg. O fato da amostra-TI ser mais homogénea pode ser um fato positivo
aos efeitos da conducdo de pares de Cooper ja que a probabilidade de encontrar

caminhos percolativos para a passagem da supercorrente pela amostra € maior.

Conforme foi explicado na secfio anterior, determinamos a dependéncia da corrente
critica como fungio do campo magnético aplicado na amostra. O critério escolhido foi o
mesmo que no caso da amostra de merctrio, V =2 puV. Cabe destacar aqui, que a
temperatura escolhida na medigio representa uma temperatura reduzida igual a aquela ..
usada durante a medicdo da amostra de mercirio, especificamente T=101 K. A

dependéncia J(B) para a amostra-T! aparece representada na figura 3.4.
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Figura 3.4. Corrente critica contra campo magnético para a mostra de talio.

Da mesma forma que no caso anterior da amostra de merctrio, a curva de J(B)
mostrou dois regimes. A partir de B* ~ 200 G, a curva J(B) apresentou um patamar,
caracteristico destes sistemas policristalinos. Para campos inferiores a B*, J(B)
apresentou uma forte dependéncia com o campo magnético, que € caracteristica da

presen¢a dos WL no controle da J. da amostra.

Seguindo a mesma seqiiéncia de andlise feita no caso da amostra de mercirio, ajustamos
os dados experimentais mostrados na figura 3.4 segundo a equagio (8). O valor maximo
de campo magnético usado no ajuste foi de 200 G. Foram testados os mesmos valores
para o pardmetro m, tomando como par@metro de ajuste Wyq. A figura 3.5 mostra o
processo de ajuste obtido com a equagdio (8). O ajuste para m = 2 neste caso, é

representado pela linha continua.
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Figura 3.5. Corrente critica como fungfio do campo magnético para a amostra-T1. A

linha continua representa o melhor ajuste obtido com a equagio (8).

Conforme mostrado na figura novamente um bom ajuste foi obtido para nossos dados

experimentais usando a equag@o (8). Neste caso o melhor ajuste foi para m =2 com

Wmeds = 98 nm. Isto produz um valor médio de weak-link de 0.20 um que ¢ menor do

que o valor médio obtido para a fronteira de grdo por inspegdo visual no estudo por

SEM. A tabela 3.2 mostra alguns dos ajustes feitos sobre os dados da amostra-TI.

Tabela 3.2. Alguns dos pardmetros usados nos ajustes dos dados da amostra-Tl.

m Wineq (1) X

2 0.098 0.39 107
3 0.064 0.76 10~
4 0.047 1.04 10~
3 0.038 134107
6 0.031 .38 10”
7 0.027 1.49 10
8 0.023 1.57 107
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O efeito do campo magnético ¢ menor na amostra-T} do que na de merctrio. Isto pode
ser observado na figura 3.6 onde sio mostradas as dependéncias J«(B) para as duas

amostras estudadas aqui.
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Figura 3.6. Dependéncia da corrente critica com o campo magnético para as duas

amostras estudadas neste trabalho.

E interessante destacar que os ajustes as curvas mostradas na figura 3.10 produziram
valores médios da distribuigdo de WL de 0.2 € 0.56 um para a amostra-T] ¢ a amostra-
Hg, respetivamente. Segundo a discussdo sobre © modelo feita no inicio do capitulo,
estes valores médios de weak-links sdo equivalentes a campos caracteristico Bo* =66 G
para a amostra-Hg e By* = 517 G para a amostra-Tl. Logo o valor mais elevado de Bg*
para a amostra de talio é responsavel pela menor dependéncia da sua corrente critica de
transporte com o campo magnético. O fato de que amostras com menor tamanho de
grio tem correntes criticas menos influenciadas pelo campo magnético, ja tinha sido

notado experimentalmente por Peterson e Ekin em amostras pertencentes ao sistema

YBCO [37].
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3.6 CONCLUSOES.

1) Um modelo analitico para a dependéncia da corrente critica de transporte com ©
campo magnético foi desenvolvido. O modelo tomou como hipdteses de partida: (1) os
weak-links sdo os elementos que controlam J, nas amostras granulares (2) a influéncia
do campo magnético no interior dos grios, os quais sio penetrados a altas temperaturas
por campos magnéticos pequenos (3) uma distribuiciio analitica do tipo Gamma para o

tamanho dos WL foi considerada no modelo.

2) Os resultados obtidos dependem da microestrutura da amostra e reproduzem, de
forma geral, os resultados reportados na literatura para sistemas granulares
supercondutores. Nossos resultados dependem de um campo caracteristico Bo*, no qual
esta contida parte da informagdo sobre a microestrutura da amostra. Para campos
pequenos (B<<Bg*} a teoria prediz uma diminuigio quase linear de J(B) com o

campo magneético, ja para campos elevados, o modelo prediz Ic(B) ~ B,

3) Medicbes experimentais foram desenvolvidas sobre uma amostra granular
pertencente ao sistema Hg-1223 (HgogRep13BayCarCusOgss) € sobre outra amostra
pertencente ao sistema TI-1223, especificamente (Tlo.sPbo s)(Bag 2Sr.8),CayCusOgys.
Bons resultados no ajuste dos dados experimentais com o modelo foram obtidos. O
melhor ajuste para a amostra-Hg foi obtido para 0 caso m = 7 com Wpeq = 80 nm,
correspondendo a um valor médio de WL da ordem de 0.56 um, que € dez vezes menor
do que o valor médio de tamanho de grdo obtido através de inspegdo visual no
histograma. Ja no caso da amostra de talio os valores ¢timos foram m = 2 e Wyeq = 98
nm, que determinou um valor médio da distribui¢o de WL de 0.2 um. Estes valores
médios pequenos da distribuigio de WL indicam que nem toda a fronteira de grio
participa ativamente no tureling de super-elétrons, demostrando uma subdivisio

microscopica da fronteira de grao.
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CAPITULO IV

EFEITOS DA PRESSAO E DO CAMPO MAGNETICO NO INICIO DA
DISSIPACAO NOS COMPOSTOS SUPERCONDUTORES

Hgo s:Req.15Ba;CayCuy0s,5 E (Tlp sPhg.s)(Bag2Srg5); CayCusOg,s.
4.1 RESUMO.

Os efeitos da pressio e do campo magnético nas amostras de Hgg goReg 18Ba;CarCusOg.s
e (Tly.sPbg 5)(Bag 251y 8),Ca;Cu30g.5 foram estudados. Em ambos os casos a temperatura
do inicio da dissipagio (Tes) aumenta com a pressio. As curvas de H(T,,), feitas em
pressdes diferentes, podem ser superpostas quando a T, € escalada com T.(P),
sugerindo que o mecanismo que conduz a um aumento de T, também melhora o
acoplamento intergranular. Nossos dados sdo discutidos dentro de um modelo de phase
slippage (ou ruptura do acoplamento de fases) mostrando alguns detalhes sobre a

influéncia da pressdo nas propriedades de transporte das amostras.
4.2 INTRODUCAO.

Considerando a aplicagdo dos supercondutores de alta-Tc (HTSC) o parimetro mais
importante, além da temperatura critica T, é a corrente critica (I.), que, por sua vez,
depende do campo magnético e da temperatura. Para os HTSCs tanto o baixo valor do
comprimento de coeréncia (£) ddo lugar a um diagrama de fases H-T complicado.
Atualmente existe um consenso sobre a existéncia de uma linha ou fronteira (chamada
linha de ireversibilidade ou as vezes linha de depinning) [1-4], associada com o inicio
da dissipacdo. Acima desta linha, a corrente critica é zero, limitando as possibilidades

de aplicag@o destes materiais, veja figura 1.1 no primeiro capitulo.

Por outro lado, as propriedades fisicas dos cupratos de alta-T., em especial a
temperatura critica, sao sensiveis a uma press@o hidrostdtica externa aplicada [5.6].
Dois mecanismos fisicos parecem ser responsdveis por este comportamento: (1)
aumento da concentragao de portadores de carga nos planos CuO; pela transferéncia de

carga dos reservatorios de carga, ou cadeias de CuO (mecanismo conhecido como
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PICT); (2) uma variagiio intrinseca de T, com a pressio (conhecido como termo
intrinseco) de origem desconhecido [7.8]. Qualquer que seja o efeito da pressao, € de se
esperar que I, consequentemente o diagrama de fases H-T, e o inicio da dissipagéo,

sejam também modificados pela pressao [9].

Nos HTSCs policristalinos, os efeitos da pressdo parecem ser mais complicados. Estes
materiais sfo obtidos em forma de cerdmicas, e a corrente critica € limitada pelas
regides intergranulares as quats formam weak-links ou regides de fraca
supercondutividade segundo foi discutido no capitulo I. Assim, para um monocristal, a
corrente critica € muito maior do que para materiais policristalinos pertencentes ao
mesmo sistema, € por exemplo, para o composto YBCO, I. é 10* vezes maior em
monocristais [10]. Como uma parte importante do mecanismo da dissipacgéo ocorre nas
regides das fronteiras de grdo ou weak-links, seria interessante estudar o efeito da
pressdo aplicada no acoplamento intergranular. Devemos entdo, tentar esclarecer se a
pressdo modifica a microestrutura da fronteira de grio, consequentemente modificando
0 acoplamento intergranular elétrico, ou se a melhoria do acoplamento intergranular
esta relacionada com os dois mecanismos, previamente mencionados, que sdo

responsaveis pelo aumento de T..

Este alttmo tdpico ¢ um ponto chave para obter bons materiais para aplicagdes técnicas.
Porém, nio existem muitos estudos reportados sobre este assunto nos HISCs [9]. Em
particular, para o sistema Hg-1223 que apresenta a maior T, obtida sobre presséo [11},
encontramos na literatura s6 um estudo sobre 0s efeitos da presséo nas propriedades de
transporte [12]. Nao obstante, nesse trabalho néo se analisa a influéncia da pressao na
linha de irreversibilidade, assim como, ndo se discute detalhadamente porque o

acoplamento intergranular melhora.

Neste capitulo, a influéncia da pressdo no inicio da dissipagéo nas amostras Hg-1223
(Hgos2Reo.18Ba;CaCu30gi5) € TI-1223  ((Tlo.sPbys)(Bag 2S105)2Ca:Cus0Og45)  sé0
estudadas. Em particular cabe..destacar que a amostra de mercirio apresenta duas
caracteristicas importantes: um valor alto de dT/dP foi obtido no regime de baixa
pressdo [13]; a amostra estdi com um conteudo Otimo de oxigénio [14].

Consequentemente, este composto é apropriado para o estudo sobre a influéncia da
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pressdao no inicio da dissipagdo, e sua conexdo com o termo intrinseco (9TJ/dP),
mencionado previamente. No caso da amostra de tdlio ndo foi possivel determinar se ela

estd no regime otimamente dopado de oxigénio.

Para levar a cabo tal estudo, foi investigado a influéncia da pressfio na transiciio
magneto-resistiva. Foi constatado que em ambas amostras T, aumenta com a pressio
para um valor fixo de campo magnético aplicado. As diferentes curvas H(T,,), feitas
em pressoes diferentes, se sobrepdem quando a T, € escalada com T.(P). Este
comportamento pode ser tomado como uma evidéncia de que o mesmo mecanismo,
induzido pela pressio e que aumenta a temperatura critica, pode ser também
responsével pela melhoria do acoplamento intergranular nas amostras. Os resultados sdo
interpretados dentro do modelo de phase-slippage, sugerindo que a pressiio melhora o
acoplamento intergranular através do aumento do gap supercondutor i temperatura

zero, A(0).

4.3 DISCUSSAO DOS RESULTADPOS PARA O CASO DA AMOSTRA DE
MERCURIOQ.

A figura 2.6 no capitulo 2 mostra a variagio da resisténcia elétrica sem campo
magnético aplicado na amostra-Hg para as trés pressdes extermnas usadas no
experimento e, segundo pode ser observado na figura, a pressfio desloca as transicoes
resistivas para temperaturas mais altas. Este fato, independentemente do critério usado

para determinar T, € uma clara indicagdo de que a pressio aumenta a temperatura

critica.

Visando esclarecer este fato, usamos dois critérios para definir a temperatura critica e
estudar o seu comportamento com a pressdo. O primeiro critério definiu a temperatura
critica como aquela onde a primeira derivada atinge seu maximo valor, veja a figura 4.1.

Este critério levou a T. de 1319 K, 1327 K e 1332 K para P ~ 0, 3.2, e 5.9 kbar,

respectivamente.
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Figura 4.1. Primeira derivada das curvas R(T) tomadas a diferentes pressdes sem
campo magnético aplicado. A temperatura critica é definida como aquela que

corresponde a0 maximo da curva.

No regime de baixas pressdes, podemos supor uma relagio linear entre T, € a pressio.
Sendo assim, obtemos dT./dp = 0,22 + 0.02 K/kbar, que & compardvel com os valores
reportados para os compostos sem Renio, (Hg;Ba;Ca;Cus0g.5) [7]. Este valor foi
reproduzido usando o segundo critério para definir T, onset como a temperatura na
qual, as extrapolagdes dos ajustes lineares das regides supercondutoras ¢ normais nas
curvas de R(T), se interceptam. O mesmo aparece representado na figura 4.2 para a

curva medida a P ~ O kbar.
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Figura 4.2. Temperatura de onset da transi¢iio tomada segundo o critério discutido no

texto.

Utilizando o critério exemplificado na figura 4.2 foram obtidas temperaturas criticas de
133.7, 133.9 e 134.8 K para as trés pressdes usadas no experimento, P ~0,3.2 ¢ 5.9
kbar respetivamente, correspondendo a um dT/dp = 0,20 + 0.07 K/kbar. Este valor é
quase igual ao encontrado anteriormente mostrando que a taxa de incremento da

temperatura critica com a pressdo € a mesma para os dois Critérios.

A variagdo da resisténcia el€trica com a temperatura na amostra cerdmica de mercirio
para as irés pressdes € para diversos campos magnéticos € mostrada nas figuras 2.7, 2.8
¢ 2.9. Da andlise das figuras pode-se notar um comportamento similar para as curvas
nas diferentes pressdes usadas na experiéncia. Em cada medida, na faixa de altas
temperaturas proximo de T, ha uma sobreposi¢do das curvas medidas a diversos
campos, o0 que pode ser relacionado com efeitos intragranulares. As curvas se separam
para temperaturas mais baixas, como uma clara evidéncia de efeitos intergranulares
(veja por exemplo a figura 2.9). Para todas as curvas R(T), a temperatura do inicio da
dissipagio (T,,) foi definida como aquela temperatura para a qual a resistividade vai a

zero, dentro de nossa resolugdo experimental.
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O ponto de resisténcia zero foi tomado a R = 1 mQ. Abaixo deste ponto o ruido
experimental impossibilitou a medida “limpa” da r-esisténcia. Por um outro lado, ndo
foram observadas variagbes nas curvas de R(T) quando a corrente de medida foi
diminuida, o que significa que as medidas foram feitas no regime linear (E = pj). Assim,
o critério escolhido para determinar T, corresponde a um critério do campo elétrico de

aproximadamente 14 pV/cm, de acordo com a configuragdo de contatos usada.

Esta fronteira experimental, pode ser considerada como um tipo de linha de
irreversibilidade intergranular embora néo represente uma propriedade intrinseca real
do sistema porque sua posigio no plano de H-T depende da definicio usada na

experiéncia [15,16].

Usando este critério, a curva H(T,,) foi encontrada para cada pressdo, ¢ estes resultados
sd0 mostrados na figura 4.3. Para um campo magnético aplicado, T,, aumenta com a
pressdo, demostrando, de uma maneira clara, o efeito direto da pressio também nas

propriedades elétricas da amostra e, em especial no acoplamento intergranular.

450 - . - . - 1 -

O
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400 *
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—%—P ~0 kbar _

A

300

250

H (Oe)

200

150

100

122 123 124 125 126
T (K)

Figura 4.3. Curvas H(T,,) para as diferentes pressoes.
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A figura 4.3 responde a uma das perguntas formuladas na parte introdutéria desta tese, a
saber: quando colocamos pressio na amostra cerimica supercondutora
Hgos:Req 13Ba;Ca; Cu304,5, © acoplamento intergranular melhora ? A resposta a
esta pergunta € sim. A pressdo, além de aumentar a temperatura critica, melhora o
acoplamento intergranular na cerdmica supercondutora. Resta agora, entender ou
elucidar qual é o mecanismo responsével por este comportamento. Esta segunda questio

serd o objetivo dos préximos paragrafos.

Definindo uma temperatura reduzida, t = T, /T.(P) s¢ obtém a superposi¢io destas

linhas em fung¢o da temperatura reduzidat. Isto pode ser observado na figura 4.4,

500 . ; - . - : - ;

450 -
P~0 kbar -

X
400 T m P =3.2kbar ]
350 O P =5.9 kbar -

300 |

250 | §

200 |

150 | )

100 } i
50 -

T

H (Oe)
m

L |

" I n

0 N 1 L i H 5
0.90 0.92 0.94 0.96 0.98 1.00
t=T_(P)/T (P)

Figura 4.4. Superposicio das curvas H(t,) quando T, € escalada com a temperatura

critica tomada a cada pressao.

O comportamento mostrado na figura 4.4 sugere que 0 mesmo mecanismo que causa o
aumento da temperatura critica com a pressdo, modifica também T, e

consequentemente o acoplamento elétrico entre os graos. Esta primeira conclusio nos
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leva a analisar com mais cuidado a interagio entre a pressdo aplicada e a rede

desordenada dos WL,

As amostras policristalinas podem ser vistas como uma rede de WL com uma
distribui¢do de tamanho de weak-link com valor médio r,, A corrente passa através
desta rede aleatdria, e as propriedades macroscépicas da amostra sdo controladas pelas
propriedades individuais dos WL mais fracos na amostra, ou fronteiras de grio com
angulo grande, (high-angle grain boundary, HAGB) [17]. Uma descri¢o detalhada dos
weak-links foi dada na introdugdo do segundo capitulo e pode ser encontrado nas

referéncias 18 4 21.

Em amostras granulares como sio as cerdmicas, a corrente critica tem um cariter de
percolagio, o que significa que os pares de Cooper necessitam encontrar um trajeto ao
longo da amostra para viajar de um contato de corrente até o outro. Em determinadas
condi¢des de temperatura ¢ campo magnético, este trajeto desaparece devido 3 quebra
(no sentido elétrico) dos WL. (HAGB) que estdo no trajeto. Isto ocorre quando a
energia térmica € da ordem da energia de acoplamento de Josephson (Ej), isto &, a
kpTon = Ej(H, Ton). Esta suposi¢do € equivalente a dizer que quando a temperatura T, €
atingida, as flutuagdes térmicas quebram o acoplamento coerente da fase do parametro
de ordem supercondutor entre os dois grios contiguos ao weak-link. Este fendmeno dd

lugar ao surgimento de uma dissipagdo, o que significa que experimentalmente, uma

voltagem € detectada.

Para obter uma expressio para Ej(H, T), nés comegamos fatorizando a corrente critica
(T, H) destes HAGB, isto é L(T.H) = L(T)L(H). Muitos estudos experimentais
efetuados sobre weak-links isolados, indicam que para temperaturas perto da
temperatura critica, I(T) = [.(0)(1-T/Tc)", com n aproximadamente igual a 2. [22]. I.(0)

representa um limite superior para a corrente critica na temperatura zero.

Para a dependéncia com o campo magnético da corrente critica, um comportamento do
tipo (Hy/H)™ parece ser razodvel, segundo foi discutido no primeiro capitulo. Por
exemplo, o caso m = 1, segue de um trabalho tedrico de Peterson € de Ekin [23]. Hy é
um campo que caracteriza a qualidade da juncio, € pode-se estimar como H, = Wporgz,

onde ¢y € o quantum de fluxo € r, € o tamanho médio da distribui¢do dos tamanhos dos
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WL [24]. Néo obstante, algumas estudos teéricos mostraram que I.(H) ~ 1/H"™ com m <
1, 0 que reflete o cariter ndo homogéneo e desordenado dos weak-links. Simulagdes,
tomando o weak-link como formado por uma distribuigdo aleatéria de canais com
valores diferentes da corrente critica dentro deles (esse modelo parece se ajustar mais

com a realidade), produzem como resultado final I.(H) ~ 1/H™ [25].

1.

Seguindo 0s argumentos acima, e substituindo a dependéncia de Ic(H,T) em E; = 2°
/i1

b

nds obtemos uma expressdo para a energia de acoplamento Josephson (Ej)} em fungio da

temperatura e do campo magnético:

i

_91.0) . Hyl
E._——-——zjr (1-19) (H) (1

onde t =T/T,, e supondo que I.(H, T) = I(H) L(T).

Para T = To, temos E;(H, T, ) = kT, e usando a equagio (1), podemos obter uma

expressdo para H(T,,):

1.0 L H, .
‘;_D‘QI;:Q(I—IM) (FO) =1_‘kﬁ‘Tfm (2)

- L . (1-t )"(ﬂ)m:t )
A expressdo anterior é equivalentea ¥ on H on OU INversamente:

1/l/'m (1 _ rcm )n/'m

H=H 0 1/m (3)
I, .
I (0
onde, t = Ton e Y= %—C()“ SA0 constantes caracteristicas.
R 4I'nk,T,

Para comprovar a validade de nosso modelo, tentamos um ajuste da linha H(T,,),
tomada a P = 3.2 kbar, usando a equag@o (3), cujos resultados sao representados pela
linha continua na figura 4.4. A andlise desta figura sugere que existe uma boa

concordancia entre teoria e experimento, a qual refor¢a nosso modelo.
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No ajuste da figura 4.4 foi usado n = 2 e um valor estimado de Hy = 66 Oe que
corresponde ao valor médio (r; = 0.56 um) para a rede de WL encontrado no segundo
capitulo para a amostra de merciirio. O ajuste produz m = 0.24 e y = 281, os quais sdo
valores razoaveis. Usando o valor de y encontrado no ajuste e tomando I' = 1, obtemos
I.(0) =3 mA usando a expressdio para y. O valor obtido para I.(0) € um bom valor

estimado tendo em conta que 1.(0) representa um valor limite para a 1.(0) dos HAGB.

Neste ponto podemos tentar explicar o comportamento das curvas mostradas na figura

4.4. De acordo com a equagao (3), a superposigiio das curvas para pressées diferentes
implica que (d,H[t,P]), =0 ou equivalentemente (3,,[H, (P)y """ (P)]),_ =0.

Hy= ¢0/u0rg2 € um campo caracteristico associado com a estrutura do sistema ¢ y(P) ~

A0, P)

0,P)/Tc(P) ~
L(0,P)/T(P) T (PR,

[26]. Aqui, A(0) é o gap supercondutor a temperatura zero e

Ry € a resisténcia dos WL envolvidos no processo, a qual pode ser considerada
independente da pressdo. Isto, em principio, esti justificado pelo fato de que a
resisténcia efetiva da rede de WL esti diretamente relacionada com a resisténcia em
estado normal da curva R(T) de nossa amostra, a qual nio teve uma variagio

significativa com a pressgo.

Tendo em conta o0s argumentos apresentados anteriormente, a condigo

(@ ,[Ho(P)y'™(P)]),_ =0 nos levaa:

9,T, _ 9,400 ,
T A(0)

C

ZIK ., |'m 4)

sendo K, definidko como o coeficiente relativo de compressibilidade linear,

Ky = (d1/0P)/1g.

A expressao (4) mostra que o aumento relativo da temperatura critica € a soma de duas
contribuicdes. A primeira, associada com a mudancga relativa no gap supercondutor a
temperatura de zero Kelvin, enquanto a outra esti relacionada com a deformagio da

microestrutura da amostra. Deve ser notado que essas duas contribui¢des deveriam em
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principio modificar as propriedades elétricas dos WL, influenciando a corrente critica, €
consequentemente o inicio da dissipagdo. Nosso principal objetivo serd entio
determinar qual destes dois efeitos influencia mais na mudanga do inicio da dissipa¢io

com a pressao.

De acordo com nossos dados experimentais, dpT, = 0.27 K/kbar e T(0) = 1319 K,
entdo dpT/T, = 2.047 10 GPa’'. Por um outro lado, o valor do coeficiente relativo de
compressibilidade linear K, para nossa amostra, pode ser tomado igual ao valor
reportado para o sistema Hg-1223 sem rénio [27] (2.57 10° GPa™). Com isso, podemos
estimar 2 m [K,| = 10° GPa’'. Este dltimo valor é dez vezes menor que a (dpTJ/T,)

encontrado usando nossos resultados experimentais. Isto nos leva a rescrever a equagéo

(4) como 9rT. _9,4(0)
T A(0)

Tendo em conta a andlise anterior, podemos concluir que o A(0) tem o papel principal
no aumento de T,,. Este efeito conduz a um aumento da corrente critica & temperatura
zero, 1(0), o que € equivalente a melhorar o acoplamento intergranular. Também
significa que, na faixa de pressio e campos magnéticos usados em nossa experiéncia, a
mudanga relativa na T, estd associada com uma mudan¢a no gap supercondutor 2
temperatura zero. Entdo, 0 mecanismo que aumenta a T, com P também afeta o gap

superconditor & temperatura zero A(Q).

Estd bem estabelecido que a T, tem uma dependéncia nio linear com P [5.7.29]. Em
nossa experiéncia estamos trabalhando na faixa de baixa pressdo, e aqui a varta¢do da
temperatura critica com P pode ser considerada aproximadamente linear.
Consequentemente, nossos resultados indicam que A(Q,P) deve ter também o mesmo

comportamento linear.

Isto concorda com trabalhos recentes que tratam dos efeitos da pressao em um sistema
descrito por um hamiltoniano tipo Hubbard estendido [28,29,30]. Nestes modelos, a
varia¢io do parimetro de rede devido & pressdo hidrostética, produz uma mudanga no
potencial atrativo V e consequentemente uma mudanga no gap supercondutor. A

variagf'io‘ de A(0) foi teoricamente estimada por Evandro Mello e colaboradores na
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referéncia 28 para a familia Hg-1223 e reproduz com sucesso os efeitos da pressio

nesse composto.
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4.4 DISCUSSAO PARA O CASO DA AMOSTRA-TL.

Para a amostra de tdlio foi seguida a mesma seqiiéncia experimental usada para a
amostra de merctrio. A figura 2.10 mostra a variagio da resisténcia elétrica sem campo
magnético aplicado para algumas das pressdes externas aplicadas na amostra de tdlio.
Da mesma forma que no caso da amostra de merctrio a temperatura critica foi

deslocada para valores maiores com 0 aumento da presséo.

A partir da curva R(T) sem campo magnético mostrada na figura 2.10 foi determinada a
temperatura critica para cada pressdo. T, foi escolhida como a temperatura para a qual a
primeira derivada com respeito a temperatura de R(T) apresenta um méximo. As curvas
representando a primeira derivada da resisténcia elétrica em fung@io da temperatura sio

mostradas na figura 4.5.
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| \**‘;& —0— P = 4.1 kbar ]
o —a— P = 7.1 kbar
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< \
~— | |
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l__
-
—
C 0.001
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0.000
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Figura 4.5. Primeira derivada das curvas R(T) tomadas a diferentes pressdes. A

temperatura critica € definida como aquela onde ocorre 0 maximo da curva.

Nesta figura pode se notar um claro deslocamento de T, com a pressio, o qual pode ser
observado com maior clareza na figura 4.6. Tendo em conta que estamos trabalhando no
limite de baixa pressio podemos supor uma dependéncia linear entre a temperatura

critica e a press@o. A linha continua na figura 4.6 representa o ajuste linear entre T, e a
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pressao. Desse ajuste foi obtido um valor de dT/dp = 0.23 + 0.01 K/kbar. Este valor é
ligeiramente maior que os encontrados na literatura para sistemas supercondutores
formados a base de tilio. Por exemplo na referéncia 31 foi reportado dT./dp=0.13
K/kbar para um sistema similar, s6 que naquele caso a méxima pressio aplicada foi bem

maior.
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Figura 4.6. Dependéncia da temperatura critica com a pressdo para a amostra-Tl. A

linha continua representa um ajuste linear de T, (P).

As transigdes resistivas R (T) mostradas na figura 2.10 foram medidas para cada pressio
na presenga de campos magnéticos. As figuras 2.11-2.14 representam essas transigdes
R(T,H) para algumas das pressSes usadas no experimento. O restante das curvas

medidas para as outras pressdes ndo apresentou mudangas significativas.

Como observado no caso da amostra de mercirio, todas estas curvas apresentaram dois
comportamentos bem definidos. O ponto que interessa aqui estd localizado na faixa de
baixas temperaturas onde o campo magnético desloca as curvas. Para cada curva
tomada a um campo magnético fixo, foi determinada T,, usando um crtério de R, =

0.2mQ. Como as medidas foram realizadas no regime de resposta linear este

corresponde a um critério de campo elétrico, Ec = 4 pV/em.



73

Este procedimento foi usado para as diferentes pressdes de modo a construir uma curva
H (Ton) para cada pressio que podem ser observadas na figura 4.7. Para evidenciar o
deslocamento dessas curvas com a pressio elas sio mostradas em escala semilog.
Seguindo aqui a mesma Idgica usada na segfo anterior apresentamos na figura 4.8 as
mesmas curvas, porém com a temperatura normalizada pela temperatura critica

correspondente a cada pressio.

—m— P =0 kbar ;
—0— P =3 kbar \ \ \\
-—&— P = 4.1 kbar !

—~4&— P =55 kbar \ X 133
—¥— P =7 kbar &\ \
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o —0— P =10.6 kbar X\ \
<3 —#+— P = 11.7 kbar
T 100} " X @0 % -

PR U S NI RS SN ST
113 114 115 116 117 118 19 120 121 122

TonlK)

Figura 4.7. H(T.) curvas para as diferentes pressdes obtidas segundo as medidas

descritas no texto.
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Figura 4.8. Curvas de H(t,,) obtidas para todas as pressGes usadas no experimento. ty, €

a temperatura reduzida ty, = Toa(P) / To(P).

A superposi¢do das curvas na figura 4.8 indica que o aumento de T, e do onset da
dissipa¢fio tem origem comum. Logo, a pressdo atua sobre o acoplamento intergranular
de uma maneira parecida ao caso da amostra de merctrio. Isto é um fato interessante,
dado que estes sistemas sio diferentes, apresentam temperaturas criticas diferentes e,
segundo foi discutido no capitulo 2, a microestrutura das amostras apresenta diferencas

quanto ao tamanho de grio médio.,

A amostra de tilio e mercirio, mesmo apresentando uma microestrutura diferente tem
as suas propriedades de transporte e magnéticas influenciadas pelos weak-links. Como
foi apontado anteriormente, o comportamento mostrado na figura 4.8 ¢ uma indicagio
de que o origem do incremento do onset da dissipagio e da temperatura critica com a
préssﬁo ¢ o mesmo. Consequentemente todas as analises feitas na parte inicial deste
capitulo, assim como o modelo fenomenologico decorrente dessa andlise, podem ser

aplicadas aos dados obtidos no caso da amostra-Tl.

Inicialmente vamos tentar ajustar os dados experimentais obtidos. Para isto, a curva

experimental H(t,,), tomada a pressdo de 5.5 kbar, foi ajustada segundo a equagio (3).
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O ajuste obtido é representado pela linha continua na figura 4.8. Consideramos, como
no caso do mercurio, n = 2 e um valor Hy = 517 Oe. Este Gltimo valor de Hy
corresponde ao valor médio da distribuicio de WL encontrado no terceiro capitulo para
a amostra de tilio, a saber r, = 0.2 um. O ajuste determinou m = 0.66 e Y= 1105. Com
este valor de Y fo1 possivel determinar 1.(0) para a amostra, obtendo-se um valor de 11

mA. A qualidade do ajuste pode ser observado na figura 4.8.

Para uma analise mais detalhada destes resultados seguimos o tratamento realizado para
a amostra de mercurio que nos leva a equagao (4). No caso do sistema de tilio o
coeficiente relativo de compresibilidade linear, K, = (dry/oP)/r,, também ¢ uma
grandeza bem pequena. Assim, o comportamento mostrado na figura 4.8 sugere que o
aumento do acoplamento intergranular esta relacionado diretamente com o aumento da
temperatura critica e, mais especificamente, com o aumento do gap supercondutor. O
aumento do acoplamento intergranular com a pressdo neste sistema ja tinha sido
sugerido na referéncia 31 qualitativamente, sem uma discussdo mais aprofundada das

Suas origens.

Com o objetivo de comparar o onset da dissipagdo nas dua$ amosiras, mostramos na
figura 4.9 as curvas de H(t,,) tomadas a pressdes semelhantes. Para o caso da amostra
de mercurio a curva foi tomada a 5.9 kbar, enquanto que para a amostra-T] a medigiio

corresponde a P = 5.5 kbar.
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Figura 4.9. Curvas H(t,,) tomadas para as amostras de merclrio e tidlio a P = 59 ¢

P = 5.5 kbar respetivamente.

As linhas continuas representam os ajustes obtidos usando a equagio (3). Podemos
concluir que a amostra-T1 é melhor do que a de merciirio com objetivos aplicativos ja
que o onset da dissipagdo acontece para temperaturas relativas maiores. Segundo o
nosso modelo, dentre os pardmetros determinantes para o aumento do onset da
dissipagdo estd o campo caracteristico Hy. Ele € bem maior no caso da amostra de talio,
e isto, segundo foi discutido no segundo capitulo, estd associado com o fato desta
amostra ter uma distribui¢do de tamanho de grio deslocada para valores pequenos. O
préprio estudo por SEM mostrou que a amostra de télio é mais compacta € com menos
porosidade. Tudo isto faz com que a probabilidade de achar caminhos percolativos para

a passagem da supercorrente seja maior, retardando consequentemente o surgimento da

dissipagao.

Também € importante destacar que a corrente critica a temperatura zero, identificada
como [(0), € quase dez vezes maior no caso da amostra de tilio. Tudo isto forma um
quadro favordvel. para que a amostra-T] comece a dissipar a temperaturas relativas

maiores como foi observado experimentalmente.
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4.5 CONCLUSOES.

1) O efeito da pressdo sobre a transigfio resistiva R(T), em presenga de campos
magnéticos, foi estudado em duas amostras pertencentes aos sistemas Hg-1223 e TI-
1223, especificamente Hgy gaReq 3Ba,CayCusQg,s e (TlosPbgs)(Bag2Srps)2Ca,CusOg,s.
Foi constatado que em ambas amostras a linha de inicio da dissipagdo H(T,,) €

deslocada para temperaturas maiores com o aumento da press&o.

2) Nos dois casos, as fronteiras H(T,,) tomadas para diferentes pressdes, sdo
superpostas quando as mesmas sdo graficadas com ty = To/T(P)) sugerindo que o

incremento de T e T, em ambas amostras tem a mesma ori gens.

3) No limite das nossas condi¢des experimentais (faixa de baixa pressdo e baixo campo
magnético) as curvas H(ty,) foram ajustadas e analisadas de acordo com o modelo de
phase-slippage, o qual tomou em conta o efeito das flutuagdes térmicas na fronteiras de
grios ou weak-links (WL). A anilise feita segundo o modelo, sugere que o acoplamento
intergranular em ambos sistemas é melhorado como uma consegiiéncia direta do

aumento do gap supercondutor, A(Q), a temperatura zero.

4) Comparativamente a amostra de tdlio apresenta uma linha H(t,,) deslocada para a
regido de temperaturas maiores do que amostra de mercirio, e significa que para fins de
aplicagdo ela € mais apropriada. Isto estd associado com o fato desta amostra apresentar
um campo caracteristico H, maior, assim como um valor mais alto da corrente critica
dos WL a temperatura zero. Tudo isto pode estar relacionado com a microestrutura da

amostra segundo foi discutido no primeiro capitulo.
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CAPITULOV

EFEITOS DA PRESSAO E DO CAMPO MAGNETICO NA CORRENTE
CRITICA DO SUPERCONDUTOR Hgys:Reg15Ba;Ca;CuszOgis

5.1 RESUMO.

Foram estudados os efeitos simultineos da pressio e do campo magnético sobre a
densidade de corrente critica na amostra de HgpgRep13Ba:CasCu30g45. A corrente
critica na auséncia de campo magnético I;(B=0), é deslocada para valores maiores com
0 aumento da pressdio. Este efeito foi associado com uma combinacdo do aumento do
gap supercondutor e uma diminuig¢éo da temperatura relativa (t=T/T.(P)) de medida. A
presenga de campo magnético reduz este efeito até que o mesmo desaparece para
valores de campo acima de um campo identificado aqui como B*. Este campo
representa um crossover na dependéncia de J. com o campo, € 0 mesmo parece estar
associado com a presenga de dois tipos de fronteiras de grio no material. As medidas de
relaxagdo indicam que a energia de pinning ndo depende da pressdo externa aplicada
sobre a amostra. Também foi constatada a auséncia de deformagbes plasticas na
amostra, decorrentes da aplicacio da pressdo e, capazes de produzir alteragfes nos

mecanismos de pinning.
5.2 INTRODUCAO.

Numerosos esforgos tem sido feitos com o objetivo de aumentar a densidade de corrente
critica nos supercondutores de alta temperatura critica. Atualmente, os valores mais altos
de J. sdo obtidos em monocristais [1] (os quais ndo contém fronteiras de graos no seu
interior) e em filmes finos crescidos sobre substratos com um alto grau de orientagédo [2].
As analises de estrutura realizadas nestes filmes finos parecem corroborar a tese de que
estes valores altos de J. sd0 uma conseqiiéncia direta do forte acoplamento entre as ithas
que formam o filme, ou equivalentemente, que as fronteiras entre esses grios sdo de-

angulo pequeno em sua quase totalidade.
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Materiais ceramicos policristalinos com um alto grau de textura, comegaram a ser
produzidos com o objetivo de se obter corrente critica elevada [3]. Por outro lado, fitas ou
condutores fortemente acoplados (coated conductors) apresentam um forte alinhamento
entre os seus grios, proporcionando canais largos para a passagem da supercorrente

através de todo o material [4].

Paralelamente a estas técnicas de produgdo desenvolvidas em laboratorios, outros estudos
tém tentado esclarecer os principais mecanismos responsaveis pela corrente critica nos
materiais supercondutores. Cabe sinalizar aqui, os estudos desenvolvidos sobre os efeitos
da irradiagdo na corrente critica desses compostos [5]. Estes estudos tém demostrado que
a irradiagiio aumenta o pinning de vortices no material (interior dos gros) levando a um
aumento de I.. Nio obstante, até o momento nfo esta claro qual é o verdadeiro efeito da
irradiagdo na microestrutura das fronteiras dos grios, sendo que estas fronteiras, nas

amostras granulares, tém um papel fundamental no transporte da supercorrente [6].

QOutros estudos versam sobre a relagio entre a microestrutura € a corrente critica nos
materiais ceramicos [7]. Diversos experimentos tentam modificar a estrutura do material e
estabelecer uma correlagdio entre ela e J.. Por exemplo, diferentes tratamentos térmicos,
proporcionam materiais com diferentes distribuigdes de tamanho de grdos, os quais
obviamente vém afetar os valores de J.. Estes tratamentos também afetam parimetros
intragranulares (por exemplo, T, dos gréos ¢ afetada pelo contetido de oxigénio), os

quais podem influenciar a corrente critica de transporte.

Os estudos de pressdo representam uma outra via para tentar modificar a corrente critica,
assim como esclarecer 0s mecanismos responsaveis por ela [8-12]. Neste caso podemos
separar qualitativamente os efeitos da pressdo como sendo inter ou intragranulares. O
comportamento de J. com a pressdo, assim como a dependéncia da densidade de corrente
critica com o campo magnético ¢ resultado da inter-relagio entre estes dois tipos de

correntes (inter e intragranular).

No terceiro capitulo desta tese, foi desenvolvido um modelo, que tenta explicar a
influéncia da estrutura granular na corrente critica de transporte, assim como na sua
dependéncia com o campo magnético. Nossa andlise, permitiu identificar dois regimes a

saber, 0 primeiro, onde ¢ clara a influéncia dos WL no transporte da supercorrente, € um
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outro, associado a caminhos de forte acoplamento, através dos quais os superelétrons
podem passar sem espalhamento e aonde, as fronteiras de gréos com angulos pequeno
apresentam um papel fundamental. E de se esperar que a pressdo modifique a
microestrutura de pelo menos algum desses tipos de fronteiras de griios e,

consequentemente a densidade de corrente critica de transporte.

Através da andlise das medidas de dependéncia do onser da dissipa¢do com a pressdo,
exposta no segundo capitulo, tiramos como conclusdo que a pressio modifica o gap
supercondutor, sendo este mecanismo o responsavel pelo deslocamento do inicio da
dissipagdo com a pressdo nesses sistemas policristalinos. O fato do gap supercondutor
aumentar com a pressdo, implica em um aumento de J.(T=0) e consequentemente, a
corrente maxima que tunela através do weak-link deve aumentar para qualguer
temperatura [13]. Isto deveria se refletir num aumento de J, através do WL e,

consequenternente um aurnento de J; de transporte na amostra, na faixa de baixos campos.

Também € possivel que a pressio produza alguma deformagio no interior dos grios ou na
microestrutura das LAGB capaz de modificar a energia de pinning associada com os
deslocamentos que formam as fronteiras de grio corn Angulo pequeno. Se isto acontecer,
entdo a densidade de corrente critica da amostra deveria sofrer alguma mudanga, ja que
em determinadas faixas de campo, J. ¢ determinada pelos mecanismmos de dissipagio nos
caminhos de forte acoplamento associados corn as fronteiras de dngulo pequeno na

arnostra.

Até o momento, ndo se conhecem trabalhos sobre medidas de densidade de corrente
critica (assim como sua dependéncia com o campo magnético) em presenga de pressio
externa hidrostédtica no ststerna Hgg g2Reg 1sBazCa;CuzOgvs. Corno foi dito, este sistema
apresenta a maior temperatura critica conhecida, e € ai que seu estudo se torna
interessante ¢ pode formecer elementos teodricos importantes sobre o0s mecanismos
responsaveis pela corrente critica nestes rmateriais de alta termperatura critica. Por outro
lado, medidas sobre a influéncia da pressdo na densidade de corrente critica, foram feitas
nos sistemas YBCO e BSCCO, porém sem considerar a influéncia do campo magnético
nos resultados. Detalhes sobre os resultados destes experimentos e suas conclusdes foram

apresentados nas referéncias 8-13 citadas anteriormente e no capitulo 1.
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5.3 INFLUENCIA DA PRESSAO NA DENSIDADE DE CORRENTE CRITICA.

Com o objetivo de estudar a influéncia da pressdo na corrente critica, varias curvas vVxI
para diferentes campos magnéticos foram obtides em diferentes pressdes externas
aplicadas. O conjunto de curvas para as pressdes P ~ 0, 2, 2.2, 4.4 e 6.2 kbar sio

mostradas nas figuras 2.15-2.18.

Como pode ser observado em todas as figuras, as curvas apresefitam um comportamento
similar sem nenhum detalhe significativo que esteja associado com o fato de serem
medidas a diferentes pressdes. No regime de baixas correntes, ¢ observado um
comportamento nio linear que estd associado com a dissipagio produzida pelo
movimento (termicamente ativado) dos vértices fora dos centros de pinning (flux-creep).
Ja para altas correntes, quase todos os vortices sio liberados dos centros de
aprisionamento movimentando-se pela forca tipo Lorentz produzida pela corrente. Este
processo € conhecido como flux-flow e da origem ao comportamento linear da curva para

altas correntes [15].

5.3.1 DEPENDENCIA DA CORRENTE CRITICA COM A PRESSAO SEM
CAMPO MAGNETICO APLICADO.

O primeiro ponto a ser focalizado neste estudo € a influéncia da pressdo na corrente critica
sem campo magneético externo aplicado. Com este objetivo determinamos I, a partir das
curvas para H = 0 Oe em cada pressgo. O valor da corrente critica foi determinado usando
um critério de tensdo, V. =2 pV. Este critério em nossa configuragio experimental foi
equivalente a um critério de campo elétrico de 4 pV/em. Os resultados obtidos através
desta ultima analise sdo mostrados na figura 5.1 onde pode ser observado I.(P) para as

diferentes pressoes.
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Figura 5.1. Corrente critica em funcfio da press3o sem campo magnético externo aplicado.
A linha continua representa um ajuste linear segundo a expressdo [ (B=0,P) =a + b P,

coma=135+0.1 mAeb=0.96 + 0.04 mA/kbar.

A figura mostrou um comportamento linear de [(P), com uma taxa de incrementc
dl/dP = (.96 mA/kbar ou & In(l) = 58.9 107 kbar'. O nosso proximo passo, ¢ tent:
entender este comportamento, levando em conta os possiveis efeitos da pressdo r

propriedades fisicas da rede de weak-links.

Inicialmente, consideramos os weak-links como sendo formados pelos contatos pont
que existemn entre dois gridos supercondutores adjacentes. O modelo de fronteira de
[16], que a considera como sendo formada por deslocamentos, justifica de certa fo
suposi¢do anterior. Até aqui nada foi dito acerca de [(T), no entanto, para poder e
0 comportamento mostrado na figura 5.1, devemos levar em conta a dependér

corrente critica da rede de weak-links com a temperatura.

A dependéncia da corrente critica com a temperatura para weak-links form
contatos do tipo citado no paragrafo anterior foi desenvolvida por Kulik e Ome

em 1975 [17,18]. Eles encontraram uma expresséo parecida com aquela de A:
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Baratoff [19] para uma jungdo de funeling Josephson e que so se diferencia por uma

constante, a saber:

2nM(T), . A(T)

(D= tanh[——<] (1)
3eR 2k, T

No6s podemos expandir essa expressdo levando em conta o fato de que estamos
trabalhando perto da temperatura critica e nessa regifio ¢ valida a condigfio: A(T) <<kgpT.
Com isto, podemos tomar o primeiro termo no desenvolvimento em séries de poténcia da

tangente hiperbolica; isto é: tanh [A(T)/2kg T ]= A(T)/2kg T.

Levando em conta o dito anteriormente, podemos chegar a seguinte expressio para a

dependéncia da corrente critica com a temperatura para a rede de weak-links:

nA(T)?
I A 2
D R T @

Para temperaturas perto de T, como ¢ nosso caso, podemos substituir na expressio
anterior a dependéncia do gap supercondutor com a temperatura segundo a teoria BCS;

A(T) = A(0) [1-T/TJ* e chegamos a:

"AQ) =T/ T ]
1 < 3
(D 3eR, k, T ©)

A primeira vista, os efeitos da pressio podem ser incluidos em dois termos a saber, a
propria variago de T, com a pressio e o efeito desta Gltima sobre o gap supercondutor a
zero kelvin (termo intrinseco encontrado no quarto capitulo). Para podermos apreciar '
melhor este Gltimo, vamos analisar a varia¢do do logaritmo da corrente critica com a

pressio; &pIn (1) = (6p 1./ 1). Tomando &p I. / Ic na equagéo 3 encontramos:

o,1.(P)  20,A(0,P) N o, T.(Pr(P)

I.(P)  AQO,P)  T.(P)[1-tP)] (@)
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Onde t =T/T. ¢ a temperatura reduzida, a qual depende de P pela temperatura critica.
Usando a conclusdo obtida no capitulo 2 a respeito da relacdo entre 0 gap supercondutor a
zero kelvin e a temperatura critica, dp T,/ Te = 8p A(0) / A(0), e substituindo na equagio

(4) chegamos a:

d,l 28T
Poec ~ P “c 1+ t (S)
I T 2A1-1)

[ C
Os  pardmetros envolvidos na expressio anterior podem ser encontrados

experimentalmente e usados para testar sua validade.

No nosso caso, as medidas foram feitas a T = 110 K, a qual representa para T, (P~0Okbar)
= 131.9 K uma temperatura reduzida t = 0.83, entretanto no segundo capitulo foi
encontrado experimentalmente & T. = 0.22 K/kbar. Substituindo todos os dados

anteriores na equagdo (5), chegamosa JpI./1.=1.1 1072 kbar™.

Experimentalmente, 1. (P~0 kbar) = 13.5 mA, além do ajuste experimental mostrado na
figura 5.5 podemos obter & I, = 0.96 mA/kbar. Com os dados anteriores obtemos
O 1./1.=7.1 107 kbar', que ¢ da mesma ordem de grandeza que o valor previsto

teoricamente usando a equagéo (5).

Assim, concluimos que o aumento da corrente critica sem campo magnético é dado por
dois termos: um associado com o proprio aumento da temperatura critica, o qual é
equivalente’ a uma diminuigdo da temperatura reduzida de medida com o concebido
aumento da corrente critica; e wm outro, de caracter mais “volumétrico”, relacionado com
o aumento do gap supercondutor e, que € o termo principal responsavel pelo aumento da

corrente critica com a pressao.
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5.3.2 DEPENDENCIA DA DENSIDADE DE CORRENTE CRITICA COM A
PRESSAO EM PRESENCA DE UM CAMPO MAGNETICO APLICADO.

Seguindo a metodologia descrita até aqui, e a partir das curvas tenséo-corrente mostradas
nas figuras 2.15 a 2.18, construimos as curvas de densidade de corrente critica em funcio
do campo magnético para diferentes pressdes. O critério de corrente critica foi mantido,
Ve=2 uV. As curvas de J; em fungfio do campo magnético aplicado em escala log-log

para as quatro diferentes pressdes podem ser apreciadas na figura 5.2,
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Figura 5.2. Densidade de corrente critica em fungdo do campo magnético externo para
quatro diferentes pressdes externas. As linhas continuas representam uma guia para os

olhos.

A densidade de corrente critica, para um valor fixo de campo magnético aplicado,
aumenta quando aumentamos a pressdo externa sobre a amostra. Isto era esperado, pois,
como vimos anteriormente, a corrente critica sem campo magnético aplicado aumenta

quando a amostra ¢ submetida a presséo.
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Nao obstante, o fato interessante que apresenta a figura anterior, é que esse aumento
diminui na medida que o campo magnético aumenta. Além disso, a partir de um certo

valor de campo magnético, identificado na figura como B* ~ 50 G, este efeito desaparece.

Este resultado pode ser entendido da seguinte maneira. A pressdo modifica o gap
supercondutor e consequentemente afeta o tunneling de pares de Cooper através dos WL.
Logo, como a dependéncia da corrente critica com o campo magnetico esta determinado
pelos WL, e a transparéncia i supercorrente destes weak-links é modificada pela pressio,

também 1.(B) vai ser afetada pela pressdo.

A partir de determinado valor de campo quase todos os WL da amostra vio estar
penetrados pelo campo e a sua capacidade de transportar supercorrente vai desaparecer.
Nestas condigdes o transporte de pares de Cooper vai subsistir através dos canais que
podem existir nas fronteiras de graos com angulos pequenos. Aqul 0 mecanismo que
limita [; esta associado ao pinning dos vértices nesta regidio. Por outro lado, devido aos
valores baixos de pressdo usados neste trabalho, as deformagdes microestruturais nio vio
afetar “significativamente” a microestrutura das LAGB e, consequentemente o
mecanismo de pinning associado a elas vai permanecer inalterado; pelo menos para
valores pequenos de campos magnéticos. Logo, € de se esperar que J. nfo dependa da

pressao.

A explicagédo anterior pressupde uma mudanga no comportamento de J.(B) em torno de
B* = 50 G e que a energia de pinning (identificada aqui com as siglas Uy) associada com
as LAGB, permaneca inalterada com a pressdo aplicada. A primeira suposi¢fio pode ser

observada com maior precisdo na figura 5.3.
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Figura 5.3. Dependéncia de J«(B) com o campo magnético.

Como pode ser observado claramente a partir de B* = 50 G existe uma mudanga no
comportamento de J. com ¢ campo magnético. Como pode notar-se existem duas regides
bem definidas; uma para baixos campos que apresenta uma queda abrupta da densidade
de corrente critica com o campo magnético, enquanto que para altos campos, a tendéncia
¢ diminuir essa queda e a apari¢do de uma espécie de patamar na dependéncia J.(B). O

“crossover” entre essas duas regides esta em B* =50 G.

E de supor que a partir de B* os caminhos percolativos através das LAGB comecem a ter
uma mator-influéncia no transporte de pares de Cooper. Ou seja, para campos magnéticos
maiores do que B*, a densidade de corrente critica de transporte passa a ser controlada
pelos caminhos de forte acoplamento presentes na amostra segundo sugerido no terceiro
capitulo. Isto porque, para B=B*, toda a amostra vai estar penetrada pelo campo
magnético e, consequentemente quase todos os WL vao estar “quebrados eletricamente”,

nio podendo contribuir significativamente para a passagem de superelétrons.

Qutra forma de observar este crossover € graficando a chamada densidade volumétrica
média de forga de pinning (Fp = J.xB) contra o campo magnético como é mostrado na

figura 5.4.
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Figura 5.4. Dependéncia da densidade média de forga de pinning com o campo

magnético.

Novamente aparecem dois regimes, um para baixos campos onde Fp aumenta com B,
enquanto que para campos maiores do B* = 50 G esta dependéncia desaparece fica quase
constante. Isto pode ser interpretado da seguinte maneira: para baixos campos a “quebra
elétrica” dos WL pode ser atribuida a0 movimento termicamente ativado de vértices tipo
Josephson sobre os weak-links [20,21]. O pinning deles é proporcional 4 energia de
acoplamento Josephson do WL [22]. Para B>B*, o mecanismo de pinning esta
determinado pelas LAGB [23]. Nestas estruturas o pinning estd relacionado com os
deslocamentos presentes e se assemelha ao pinning produzido por irradiacio com ions
pesados. A densidade de deslocamentos no interior das LAGB ¢ equivalente a um campo

de acoplamento, By = ¢o/D?, da ordem de dezenas de tesla. D representa o espagamento

entre os deslocamentos,

Na figura 5.5 pode ser observado com mais detalhe o efeito da pressdo na dependéncia da
densidade de corrente critica com o campo magnético, J.(B), para campos menores do

que B*.
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Figura 5.5. Dependéncia da densidade de corrente critica com o campo magnético

para B <B tomada a diferentes pressoes usadas no experimento.

Nesta figura, a transformagio das curvas J(B) sob os efeitos da pressio ¢ clara. Nesta
faixa de campo magnético, J.(B) ¢ controlada pelos weak-links ou fronteiras de grfios
presentes na amostra, conforme sinalizado anteriormente. A capacidade de transportar
supercorrente destes WL ¢ determinada entre outras propriedades, pela geometria
(dimensdes) deles. Fica aberta entdo a questdo de que se a pressdo exerce alguma
modificagdo significativa na geometria desses WL, capaz de produzir mudangas

significativas na dependéncia J.(B).

Estes dados foram ajustados segundo a equagZo (8) do terceiro capitulo ¢ os melhores

valores obtidos para cada pressfo estdo na tabela numero 5.1.
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Tabela 5.1. Pardmetros de ajuste usados nas medidas de J(H,P).

Pressao (kbar) m Wined (um) W> (um)
0 5 0.113 0.56
2.6 6 0.098 0.59
44 8 0.071 0.57
6.2 9 0.065 0.58

Como pode se perceber o aumento da pressio provoca uma diminuigio de We € um
aumento de “m”. Esta combinagiio mantém inalterado o valor médio da distribuigdo de
WL, o que parece um resultado logico dado que estamos trabalhando na faixa de baixas
pressdes onde o coeficiente relativo de compressibilidade linear, Ko = (Cr /cP)/rg, é

pequeno.

Tudo isto leva a uma fungo de distribui¢io P(w) a qual € mais concentrada em torno do
valor médio da distribuigdo. Isto significa que a pressdo provoca uma distribuigdo de
deformagio n&o uniforme em toda a amostra que leva a uma rede de weak-links com
tamanho mais homogéneo. Todas estas consideragdes foram obtidas supondo que o valor

de J«(0) € o mesmo para todas as jungdes.

54 DEPENDENCIA COM A PRESSAO DA ENERGIA DE PINNING DA
AMOSTRA.

Segundo foi dito no primeiro capitulo, as propriedades da amostra podem ser separadas
em inter ¢ intragranulares. Devido a dificuldade com a producfio de amostras de qualidade
(ou monocristais), numerosos esforcos tem sido feitos para obter informagio sobre
parametros fisicos importantes em amostras policristalinas. Isto €, conseguir separar a

influéncia das regides intergranulares e intragranulares nas propriedades fisicas.

Um dos pardmetros fisicos mais importantes nos mecanismos de dissipacdo nos
supercondutores de alta temperatura critica, € a energia de pinning, Uy. Esta energia de

pinning estd associada com a for¢a de pinning, a qual tenta manter aprisionados os
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vértices evitando seu movimento e consequentemente o surgimento de dissipacio. Dada a
importancia deste pardmetro para aplicagdes, numerosos estudos tem sido feitos sobre a

dependéncia de Uy com o campo magnético, temperatura ou corrente [24,25,26].

Devido as altas temperaturas em que sdo operados estes materiais supercondutores, as
flutuagdes térmicas adquirem uma importéncia grande na dinamica dos vértices formados
dentro do material pelo campo magnético. A interrelagio entre a desordem dindmica,
produzida pelas flutuagées térmicas, e a desordem estatica, produzida pelas deformacdes
microestruturais, ddo lugar a um diagrama de fases B-T bem complicado, aonde entre
outras particularidades existe uma fronteira chamada “linha de irreversibilidade” que
separa o diagrama B-T em duas regides. Para campos ¢ temperaturas acima dessa linha a
corrente critica € zero, enquanto que abaixo dela I. existe com um valor bem

definido [27].

O papel das flutuagdes térmicas consiste em ativar os vortices fora dos centros de pinning
(fux-creep). Este fenémeno é ativado pela corrente e leva ao surgimento de dissipagdo na
amostra. O primeiro modelo explicando este efeito foi descrito por Anderson e Kim [28].
Eles introduziram o conceito de ativagfio térmica das linhas de fluxo magnético (ou
vortices) fora dos centros de pinning. Isto acontece a uma taxa de exp (-Uy/kgT), aonde o
proprio processo provoca uma nova redistribuigdo dos vortices, causando o decaimento
do momento magnético com o tempo. Esse fenémeno ¢ conhecido como “relaxacdo
magnética”. O proprio modelo prediz um decaimento logaritmico e tem sido observado
experimentalmente em vérios trabalhos. Cabe destacar que posteriores trabalhos
experimentais, demonstraram divergéncias com a teoria anterior. Isto deu lugar ao
surgimento de novas teorias, como ‘flux-creep coletivo” e outros modelos que tentam

explicar os dados experimentais [29].

54.1 ENERGIA DE ATIVACAO OBTIDA ATRAVES DE MEDIDAS DE
RELAXACAOQ.

A energia de pinning pode ser encontrada experimentalmente através de medidas de
relaxacdo magnética. Se um supercondutor é submetido a um campo magnético e o
mesmo € retirado, alguns vortices vio ficar presos nos centros de pinning, isto é, o

supercondutor vai prender fluxo magnético. A energia térmica vai ativar esses vortices
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fora dos centros de pinning causando sva redistribuicio de modo a produzir um
decaimento logaritmico do momento magnético, que segundo foi dito acontece a uma
taxa proporcional a exp (-UokgT) [30]. Entdo se medimos o decaimento do momento

magnético com o tempo podemos obter U,.

Este experimento tedrico pode ser extrapolado em uma outra vers3o ao caso dos materiais
ceramicos. Podemos imaginar uma amostra policristalina sendo colocada em um campo
magnético suficientemente elevado como para garantir a penetragdo completa pelo campo
do interior dos grdos. Ao retirarmos esse campo, alguns vértices vdo ficar presos no
interior dos grdos e nas jungles de dngulo pequeno. Isto significa que o pinning vai

prender fluxo magnético.

Na situago descrita anteriormente o campo magnético nas jungdes vai ser a magnetizagio

remanescente na amostra, a qual decai seguindo uma lei do tipo:

k. T
M(t) = M, [1- 2. In(1+1t/7)] [30]. Ao aplicar uma corrente de transporte com um

0

valor mais alto do que I.(Bym), uma tensio pode ser detectada que parece seguir uma lei
do tipo V ~ (I-Ic[Biem])" [31]. O decaimento com o tempo da densidade de fluxo
magnético na amostra val provocar um aumento da corrente critica no tempo. Isso €

equivalente a obter um diminuigéo da tensdo medida contra tempo [32].

Mediante algumas consideragdes pode ser encontrada uma eXpressio tedrica para a

diminuicdo da tensdo, a saber: V(t)=VO[1_kBT[n(1+t /1)), aonde Vg é uma

o

constante que representa a tensdo a t = 0 seg. Nio ¢ nosso objetivo aqui discutir a
demonstrag@o teorica para chegar a expressdo anterior que pode ser encontrado nas
referéncias 32 e 33. O interessante aqui € que a diminuigfio da tensfio com o tempo pode
ser medida permitindo estimar a energia de pinning, Up. Seguindo um raciocinio simples

pode ser demonstrado que a energia de pinning pode ser obtida a partir da expressao:

Vi(t,)
[dV/dIn(t)],,

U, =k, Tln(=) - ] (6)
T
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Nesta expressao V(t,) € a tensdo medida num instante qualquer de tempo, t = t,. Cabe
destacar que este experimento ndo representa a forma cldssica de encontrar a energia de
pinning (a qual é encontrada mediante medidas de magnetizagdo), mas € uma forma
alternativa de obter a energia de pinning em sistemas complexos tais como s3o os

materiais policristalinos.
5.4.2 ANALISE DOS RESULTADOS E DISCUSSAO.

O experimento foi desenvolvido sobre a amostra-Hg na temperatura T = 110 K segundo
os detalhes experimentais discutidos no capitulo 2. Curvas de relaxagio temporal da
tensdo foram medidas para varias pressdes externas, especificamente 2.6, 4.4, 6.2, 8.3 e
10.3 kbar. As curvas V(t) para diferentes pressdes foram similares sem nenhuma anomalia
surgida como conseqiiéncia do fato de serem medidas a diferentes pressdes. Exemplos
destas curvas para dois valores de pressio (P ~ 0 e 2.6 kbar) podem ser observadas nas

figuras 2.19 e 2.20.

A figura 5.6 mostra as curvas V(t) medidas sem pressdo aplicada em escala semilog e,
para as varias correntes usadas no experimento. A excec¢do da curva medida com I = 1.14
I(0), que apresenta-se ruidosa no inicio, as outras curvas mostram o0 tipico
comportamento logaritmico. E a partir desta curva que calculamos a energia de pinning

(Ug) usando a equagio (6).
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Figura 5.6. Curvas V(t) tomadas a P = 0 kbar em escala semi-logaritmica.

Antes de que qualquer andlise seja feita nas medidas obtidas, se faz necessario apresentar

alguns comentérios a respeito da propria medida:

1) Como pode ser observado na figura, diferentes correntes foram aplicadas sobre a
amostra para testar a dependéncia da energia de pinning com a corrente de transporte. Isto
ja fol testado em trabalhos anteriores, porém aqui mais uma vez foi verificado
experimentalmente a nio dependéncia de Uy com a cormente. de transporte. Isto ¢, a

energia de pinning nio depende da corrente usada na experiéncia.

2) De modo anélogo, foi comprovado a no dependéncia de Uy com outros parametros da
medida. Por exemplo, foram usados vérios campos magnéticos além de B,, =400 Oe,
especificamente By, = 200 ¢ 300 Oe respetivamente, no se obtendo relagio alguma entre
Up e Hm. Por outro lado, verificou-se também que o valor de t = t, escolhido para ser

usado na equagdo (5) ndio influenciou os resultados obtidos para U.
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3) Para casos onde a corrente de transporte usada na experiéncia era maior que I, (B=0,P)
o valor de V(t) usado na equagdo (6) foi corrigido segundo a expressdo V(t,) =

Vmed — V(D).

Da figura 5.6 foi obtido o valor de dV/dIn(t) e com a equagio (6) foi possivel obter U.
Na tabela 5.2 é mostrado Uy para P = 0 kbar e para as diferentes correntes usadas no

experimento.

Tabela 5.2. Energia de pinning a P = 0 kbar para diferentes correntes.

I(vezes I (H=00e)) Up (eV)
I (0) 0.35
0.94 1. (0) 0.35
1.14 1. (0) 0.33

Visando obter a energia de pinning como fungfo da pressfo repetimos a mesma seqiiéncia
experimental descrita no capitulo 2 para diversos valores de pressées aplicadas sobre a
amostra. Na figura 5.7 ¢ mostrada a mesma curva de V x In(t) para a pressio P = 2.6 kbar

cuja curva de relaxacio V(1) € mostrada na figura 2.20.
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Figura 5.7. Curvas V(t) tomadasa P = 2.6 kbar em escala semi-logaritmica.

De forma similar ao caso P = 0 kbar, a energia de pinning foi calculada segundo a
equacdo (6), sendo que novamente foi constatado que Uy independe da corrente utilizada

na medicao. Isto aparece refletido na tabela niimero 5.3 mostrada abaixo.

Tabela 5.3. Energia de pinning a P = 2.6 kbar para diferentes correntes.

I (vezes I. (H=0 Oe)) Uy (eV)
0.87 1. (@) 0.38
0.91; (0) 0.40
Ic (0) 0.41
1.05 1. (0) 0.42

Curvas similares foram obtidas para as outras pressdes com o objetivo de comparar o
efeito da pressdo sobre a energia de pinning. Os valores encontrados estio na tabela 5.4 ¢
correspondem a um valor médio obtido de todos os valores correspondentes as diferentes

correntes, para cada pressao.
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Tabela 5.4. Energia de pinning para as diversas pressdes usadas no experimento.

Pressdo (kbar) energia de pinning (eV)
0 0.34
2.6 0.38
4.4 0.30
6.2 0.44
T 83 0.40
10.3 0.33

Como pode ser observado, ndo existem mudangas significativas em U, que nos permitam
apontar alguma dependéncia entre a energia de pinning e a pressio. Este resultado pode
ser entendido se assumimos que 0 mecanismo fundamental de pinning esta associado com

as fronteiras de grios com angulos pequenos.

Esta suposi¢do estd apoiada em recentes estudos, tanto experimentais quanto tedricos.
Por exemplo, A. Diaz e colaboradores conseguiram demostrar experimentalmente que o
pinning dos vortices € obtido por uma fronteira de grio com angulo pequeno [23]. Por
outro lado, o aumento da temperatura de irreversibilidade com o angulo da fronteira de
grao na faixa de angulos bem pequenos, foi explicado supondo um incremento do pinning
devido a diminui¢do do espago entre os deslocamentos que atuam como centros de
pinning [35]. Também estudos magneto-6ticos tem demostrado que o fluxo remanescente,
depois de ser retirado o campo magnético numa cerdmica supercondutora, pode estar

localizado nas fronteiras de grio com angulo pequeno [36,37}.

Teoricamente foi demostrado que as fronteiras de gréos com dngulos pequenos prendem
vortices, uma vez que elas apresentam canais onde a rede cristalina ndo esta distorcida. O .
pinning neste caso surge da interagdo dos vortices de Abrikosov (AV) com uma
distribui¢do planar de contatos Josephson de alta densidade de corrente [38]. Esta
interagdo transforma o nucleo normal do AV em um nucleo do tipo “Josephson”, o qual ¢
altamente anisotropico. Este tipo intermediario de vortice tem sido identificado na
literatura com o nome de vortice Abrikosov-Josephson (AJ). Ele apresenta um

comprimento ao longo da fronteira 1= & J¢/Jp muito maior do que comprimento de
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coeréneia E. J4 € a corrente de depairing e J, ¢ a densidade média de corrente critica ao
longo da fronteira [39]. O fato desse vértice apresentar um | >> £ determina que o seu
pinning é mais fraco do que o pinning dos vortices de Abrikosov no interior dos graos
[38]. Isto indica que a relaxagdo magnética medida estd associada com o movimento
termicamente ativado dos AJ vortices, sendo que este movimento leva a uma diminuigio
do campo efetivo na jungiio e consequentemente a um aumento da corrente critica através

da jungio.

Considerando nossa situagfo experimental, ao retirarmos o campo magnético alguns
vortices ficam presos nas fronteiras de grdos com angulo pequeno. O aprisionamento
destes vortices estd associado com os deslocamentos presentes nestas fronteiras de grio,
segundo foi discutido anteriormente. Para uma tipica fronteira de grdo por inclinacio com
angulo pequeno ¢ = 4° ¢ largura w = 2 um, o espagamento entre deslocamentos D, pode
ser obtido segundo a expressdo D = {b| / [2sin(9/2)] [veja figura 3.1 no terceiro capitulo],
onde b € o vetor de Burgues do deslocamento. Este vetor pode ser considerado da ordem
de um espaco interatdmico, isto € b~ 10 A°, Todas as suposicdes anteriores levam a idéia
de que a fronteira de grao anterior acomoda em seu interior algo da ordem de 4000
deslocamentos. Por outro lado, assumindo que a densidade de fluxo presa € igual a 10 G,

0 espagamento entre os vortices pode ser considerado da ordem de lum.

Nas condigbes experimentats em que medimos a relaxagfo magnética cada fronteira de
grio com angulo pequeno acumula mais de 1000 centros de pinning por vortice. Por
outro lado, segundo foi colocado no capitulo 4, o coeficiente relativo de
compressibilidade linear ¢ bem pequeno, da ordem de 10° kbar'. Logo, é de imaginar
que as baixas préssbes usadas em nosso experimento, niao provoquem deformagdes
estruturats capazes de alterar significativamente a relagao entre os centros de pinning e 0s
vortices na fronteira e ndo sejam capazes de produzir deformacio que altere a energia de
pinning, pelo menos na faixa de campos magnéticos pequenos. Isto explicaria o fato de Uy

ndo depender da pressédo externa.
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5.5 ESTUDO DE POSSIVEIS DEFORMACOES PLASTICAS INTRODUZIDAS
PELA PRESSAQ.

Um outro ponto focalizado neste estudo foi a possivel introdugio, pela pressdo, de
defeitos estruturais plasticos, como deslocamentos, vacincias e outros no interior dos
grdos. Essas deformagdes estruturais poderiam ser introduzidas via deformagdes plésticas
produzidas na amostra, quando a pressio € retirada da mesma [40]. E de se esperar que
estes defeitos, no caso eles existam, mesmo apés a pressdo ser retirada, atuem como

centros de pinning provocando alguma variagfo nas propriedades fisicas da amostra.

Cabe destacar que uma forma de introduzir defeitos estruturais, que atuam como centros
de pinning provocando um aumento da densidade de corrente critica, ¢ a introdugio
mecénica de defeitos na estrutura cristalina dos supercondutores, através de deformagiio
ou tensdo dos mesmos. Por exemplo, Kramer e colaboradores conseguiram criar um
numero considerdvel de deslocamentos deformando com pressio tri-axial uma cerfmica
supercondutora de YBCO [41]. Outros pesquisadores tem compactado materiais
supercondutores a altas pressdes (da ordem de 150 kbar) usando a técnica de “shock
compression” [42]. Em todos esses estudos um aumento da energia de pinning foi notado,

apos a introdugio de defeitos estruturais nas amostras mediante deformacdes plasticas.

Para determinar se a pressido induz deformagdes plasticas, foram realizadas estudos da
linha de irreversibilidade antes e depois da amostra ser submetida a pressdo. A linha de
wrreversibilidade foi estudada pelo método tradicional, isto €, medidas de magnetizacio. A
temperatura de irreversibilidade foi obtida como a temperatura a partir da qual as curvas
zero field cooling (ZFC) e field cooling (FC) obtidas na amostra a um campo fixo se
afastam {43]. As medidas foram feitas para um campo especifico H = 1 kOe e podem ser

observadas na figura 5.8.
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Figura 5.8. Magnetizagio contra temperatura em zero-field cooling e field cooling

condigdes. A intensidade do campo magnético aplicado foi de 1 kQe.

Como pode ser notado, a temperatura de irreversibilidade ndo sofre alteragdo quando
comparamos a amostra submetida a pressdo e a ndo submetida, considerando nossa
resolugdo experimental. Isto € um indicativo de que a pressdo ndo provocou uma alteragio
plastica significativa da estrutura da amostra e nem introduziu deformagdes pontuais em
quantidade suficiente para alterar a energia de pinning da amostra. Cabe destacar aqui,
que nesta experiéncia a amostra submetida a pressdo foi levada até os valores mais altos
de pressdo disponiveis em nosso laboratorio, especificamente valores da ordem de 12

kbar.
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5.7 CONCLUSOES.

1. A densidade de corrente critica aumenta com a aplica¢do de uma pressio hidrostatica.
Este comportamento foi atribuido a dois efeitos: 1) a pressio produz um aumento do gap
supercondutor que aumenta o funeling de pares de Cooper aumentando o acoplamento
intergranular, 2) o préprio aumento da temperatura critica diminui a temperatura

reduzida, e isto aumenta a densidade de corrente critica.

2. O aumento da densidade de corrente critica depende da presenga de um campo
magnético e diminui na medida que este tltimo aumenta. Para valores acima de B = 50 G
este efeito desaparece. Isto pode ser entendido devido a uma mudan¢a nos mecanismos
responsaveis pelo transporte dos pares de Cooper na amostra. Para valores de campo
pequenos os weak-links sdo responsaveis pela J, sendo que a pressio modifica as
propriedades elétricas destes. Ja para campos mais altos do que B =50 G, os caminhos
reminescentes percolativos na amostra que estdo associados com as fronteiras de angulos
pequenos, determinam o transporte de superelétrons, e estes nfio véem suas propriedades

elétricas afetadas pela pressio.

3. Em corroboragéo com o ponto anterior, a energia de pinning nio depende da pressio
externa nas faixas de campos e pressdes usadas em nosso experimento. Também foi
constatado a ndo presenca de deformagdes plasticas na amostra, decorrentes da pressdo

externa aplicada e capaz de alterar a temperatura de irreversibilidade intragranular da

amostra.
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CONCLUSSOES GERALIS.

1. Os efeitos da pressdo nas propriedades de transporte no sistema ceramico
supercondutor Hggp s:Rep18Ba:Ca;Cusz0Og,5 € (TlgsPbgs)(Bag2Srgg)2Ca;CusOg,s foram
estudadas levando em conta a importancia das fronteiras entre grios no transporte da
corrente nestes materiais. Foi desenvolvido um modelo tedrico que relaciona a
densidade de corrente critica na amostra com a microestrutura da mesma. Este modelo
reproduz uma serie de resultados experimentais obtidos neste trabalho assim como

outros reportados na literatura.

2. Foi constatado a influéncia da pressio nas propriedades supercondutoras de
transporte neste sistema. O inicio da dissipagéo € deslocado para temperaturas mais
altas ao se aplicar uma pressio externa na amostra. Da mesma maneira a densidade de
corrente critica sem campo magnético aplicado aumenta com a aplicagio da pressio. As
mudangas relativas, dp Ton(H) / Ton(H), dp T,/ T¢, assim como dp L. /I, parecem ter
uma origem comum que estd associada com o aumento do gap supercondutor como

conseqiiéncia direta da aplicagao da presséo externa hidrostatica.

3. O efeito do aumento da densidade de cormrente critica com a pressio depende da
aplicagdo de um campo magnético sobre a amostra. O aumento dp J.(B) diminui com o
aumento de B até desaparecer para valores acima de B = 50 G. Este efeito foi associado
com a presenga na amostra de dois tipos de fronteiras de graos. O efeito da pressdo
consiste em tornar a rede de weak-{inks mais homogénea em torno do seu valor médio,
que se mantém inalterado. Por outro lado foi constatado também que a energia de
pinning independe da pressdo nas nossas condigbes expenmentais, € que a pressdo nio

produz deformagdes plasticas na microestrutura da amostra capaz de alterar os

mecanismos de pinning.
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