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RESUMO

DOS SANTOS, L, C,. Lecione Cavalcante, O Papel da Pressdo Quimica Sobre as
Flutuacbes Termodinamicas na Magnetizacdo Diamagnética do YBa2CusOz7s:
Abordado Segundo o Formalismo LLL 2017, 144p. Dissertacdo (Mestrado em
Fisica) — Programa de Pd6s-Graduacao em Fisica, Departamento de Fisica, Instituto
de Fisica e Matematica, Universidade Federal de Pelotas, 2017.

Neste trabalho pesquisamos o papel da pressdo quimica sobre os efeitos das
flutuacdes termodindmicas na magnetizacdo diamagnética de monocristais de YBao-
xSrkCusO7-s (x = 0, 0,02, 0,10; 0,25 e 037). A pressao quimica é introduzida na
estrutura cristalina do YBa2CusOv7-s por meio da distorgdo da rede promovida pela
substituicdo parcial do Ba por Sr. A estrutura dos monocristais, obtidos por meio da
técnica de auto-fluxo, foi analisada através das técnicas de difracdo de raio-X e
microscopia de luz polarizada. As medidas de magnetizagédo DC foram realizadas com
o auxilio de um magnetbmetro de SQUID onde H <50kOe foram aplicados
paralelamente ao eixo ¢ e ao plano ab dos monaocristais selecionados. O papel da
pressdo quimica sob os efeitos das flutuacdes termodindmicas na magnetizacao
diamagnética reversivel de nossas amostras foi analisado através do formalismo
“lowest Landau level” (LLL). A aplicacdo deste formalismo revela que o
comportamento da magnetizagdo DC reversivel para todos 0s monocristais
pesquisados é descrito através da funcéo de escala 3D-LLL quando H = 10KOe foram
aplicados paralelamente ao eixo ¢ e ao plano ab destes. Desta forma, pode-se sugerir
que a pressao quimica, levando em consideracdo o montante aplicado, mantém o
carater tridimensional das flutuacdes termodinamicas da magnetizacado diamagnética
dos monocristais de YBa2CusOz-5, tornando o carater destas mais robusto em virtude
da compactacao do bloco supercondutor promovido pela substituicdo parcial do Ba
por Sr na estrutura do YBa2CusO7-s.

Palavras-chave: YBa2CusO7-5, Pressdo quimica, lowest Landau level “LLL".






ABSTRACT

DOS SANTOS, L, C,. Lecione Cavalcante, The Role Chemical Pressure on the
Thermodynamic Fluctuations in the of the YBa2CusOrss Diamagnetic
Magnetization: Addressed in acordance with LLL Formalism 2017, 144p.
Dissertation (Master Degree in Physics) — Programa de Pds-Graduacdo em Fisica,
Departamento de Fisica, Instituto de Fisica e Matematica, Universidade Federal de
Pelotas, 2017.

In this work we investigated the role of chemical pressure on the thermodynamic
fluctuation of the YBaxxSrxCusO7-5 (x = 0; 0,02; 0,10; 0,25 e 0,37) single crystals
diamagnetic magnetization. The chemical pressure is introduced to the YBa2CuzO7-5
structure through lattice distortion promoted by the Ba partial substitution for Sr. The
single crystals structure, which were grown by self-flux method, was characterized by
the X ray and polarized light microscopy techniques. The DC magnetization
measurements were made with a SQUID magnetometer to H < 50kOe applied parallel
to the c axis and to the ab plane of the single crystals. The role of the chemical pressure
on the thermodynamic fluctuation of the diamagnetic magnetization of our samples
was analyzed through lowest Landau level (LLL) formalism. The application of this
formalism shows that the single crystals reversible DC magnetization behavior is
understood by means of 3D-LLL scale function when H = 10kOe are applied parallel
to the c axis and to the plane of the single crystals. In this way, we could suggest that
the chemical pressure, take into account its applied amount, maintains the three-
dimensional character of the thermodynamic fluctuation YBa2CusO7-5 diamagnetic
magnetization, making their character stronger due to the superconductor block

compaction produced by the Ba partial substitution for Sr at YBaz2xSrxCusO7-5 structure.

Key words: Chemical pressure, YBa2CusO7-5, lowest Landau level “LLL".
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INTRODUCAO

Os supercondutores de alta temperatura critica (HTSC) séo caracterizados por
apresentarem a fase mista do seu diagrama H-T dividida em virtude da ativacédo dos
mecanismos responsaveis pelo o aprisionamento do fluxo magnético [6-8]. A regido
desta fase onde estes mecanismos sdo inoperantes € caracterizada pelos fortes
efeitos de flutuagdes termodindmicas sobre a dindmica dos vortices [22-25]. Estes
efeitos tornam-se mais intensos a medida em que a temperatura de transigéo para o
estado supercondutor é atingida [22-25].

Em particular, os efeitos das flutuacdes termodinamicas na magnetizacao
diamagnética reversivel dos HTSC, como o YBazCusOv-5, € interpretado em termos do
formalismo “lowest Landau level” (LLL), quando campos magnéticos da ordem de
10kOe sédo empregados [22-25, 32-33, 40-43].

Entre as muitas questdes levantadas sobre o efeito destas flutuacdes no
comportamento diamagnético da magnetizacao reversivel do YBa2CuszO7-5, chama a
atencao a efetivacao do “crossover” 2D-3D em amostras monocristalinas sub-dopadas
em oxigénio [33, 40-43]. Entretanto, esta efetivacdo mostra-se dependente do
conteudo de oxigénio e da proximidade da temperatura critica de transicédo
supercondutora apresentadas pelas amostras [40-43]. Esta dependéncia é realmente
intrigante uma vez que o supercondutor YBa2CusO7-s exibe flutuacdes termodinamicas
tridimensionais nas da transicdo para o estado supercondutor e ao longo da regiao
magneticamente reversivel da sua dinamica de vortices [24].

Desta forma, motivados por este ponto de vista € que nos propormos, neste
trabalho, a realizar um estudo experimental explorando o papel da pressdo quimica
sob os efeitos das flutuacbes termodindmicas na magnetizacdo diamagnética
reversivel do YBa2CuszOr-5 sobre o ponto de vista do formalismo LLL em duas e trés
dimensdes

Portanto, com o propdésito de atingir este objetivo, foram preparados
monocristais de YBa2-xSrkCusO7-5 (x < 0,37) onde a pressao quimica sera introduzida
por meio da substituicao direta do Ba por Sr na estrutura do YBa2CusO7-5.

A caracterizacdo estrutural dos monocristais se dard a partir do emprego das

técnicas de raio-X e microscopia de luz polarizada, ao passo que as medidas de



magnetizacdo DC serdo realizadas com o auxilio de um magnetémetro SQUID para
campos magnéticos aplicados de até 50kOe.
A caracterizacao do crossover 2D-3D, se houver, e sua dependéncia em funcéo
da presséo quimica, sera analisada sobre a perspectiva do formalismo LLL, 2D ou 3D.
Com o objetivo de cumprir estes propositos, preparamos a estrutura dessa

dissertacdo para ser apresentada da seguinte maneira:

Capitulo 1
Ele tratara dos efeitos das flutuacbes termodindmicas na magnetizacao

reversivel e das principais propriedades dos supercondutores do tipo Il.

Capitulo 2
E dedicado ao formalismo “lowest Landau level” empregado no tratamento dos

efeitos das flutuacdes termodinamicas no comportamento da magnetizacao reversivel

dos supercondutores do tipo II.

Capitulo 3
Este capitulo tratara dos efeitos provenientes da substituicdo parcial do Ba por

Sr sobre algumas das propriedades supercondutoras do YBa2Cu3zO7-s.

Capitulo 4
Neste, serdo abordadas as técnicas e metodologias experimentais utilizadas

para o desenvolvimento das atividades experimentais.

Capitulo 5
Este capitulo serd dedicado a apresentacdo e discussdo dos resultados

experimentais obtidos através das técnicas de caracterizacdo estrutural e medidas de
magnetizagdo DC. Estes serdo interpretados, quando aplicavel, através das funcdes
de escala e do proprio formalismo LLL onde o papel da pressao quimica sera colocado

em destaque.
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1 FLUTUACOES TERMODINAMICAS NA MAGNETIZACAO REVERSIVEL DE
SUPERCONDUTORES DO TIPO II: FUNDAMENTOS TEORICOS

Em um primeiro momento, este capitulo ir4 apresentar e discutir os aspectos
gerais relativos ao estabelecimento da supercondutividade e a caracterizacdo de
algumas propriedades magnéticas dos supercondutores do tipo Il.

Em um segundo momento, os efeitos das flutuagdes termodinamicas sobre o
comportamento da magnetizacado DC dos supercondutores do tipo Il serdo abordados
com enfoque na contextualizacdo e na interpretacdo dos resultados experimentais
obtidos com a realizagcado desse trabalho. Em especial, o formalismo “lowest Landau
level” (LLL), empregado na compreensdo do comportamento das flutuagbes
diamagnéticas dos supercondutores de alta temperatura critica (HTSC), recebera

atencao especial.

1.1 Resisténcia Elétrica Nula e Efeito Meissner

As duas propriedades que o material deve satisfazer para ser caracterizado
como supercondutor sdo: resisténcia elétrica nula e efeito Meissner.

A resisténcia elétrica nula foi originalmente registrada por Kamerlingh Onnes
[1], em 1911, quando esse verificou que a resisténcia elétrica de uma amostra de
mercurio metalico diminuiu abruptamente para zero, quando uma temperatura de
~4,2K foi atingida. A figura 1.1 ilustra o resultado experimental obtido por Kamerlingh

Onnes.
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Figura 1.1 - Comportamento da resisténcia elétrica, em funcédo da temperatura, R(T) do mercdrio
metalico, por Karmelingh Onnes, adaptado da referéncia [1].

A temperatura a partir da qual a resisténcia elétrica do material se anula, recebe
a denominacao de temperatura critica de transi¢ao (T¢). Nesta temperatura o material
experimenta uma transicao de fase, ou seja, ele passa do estado condutor (resistivo)

para o estado supercondutor (resisténcia elétrica nula).
A outra propriedade, a qual refere-se o primeiro paragrafo desta secéo, € o

efeito Meissner. Este efeito é caracterizado pela expulsdo do campo magnético do

interior do supercondutor para T < Tc [1]. A figura 1.2, e suas divisdes, ilustram este

efeito.

A) H B) H

| et b

Figura 1.2 - A) As linhas de campo magnético atravessam completamente o materialem T > T, e B)
representacao da expulsédo das linhas de campo magnético (Efeito Meissner), paraT < T, adaptado da

referéncia [1].
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A figura 1.2(A) idealiza a representacédo de uma amostra penetrada pelas linhas
de campo magnético em T > T.. Ja a figura 1.2(B) esquematiza o fenbmeno da
expulsdo destas linhas do interior da amostra para T < T¢, ou seja, no estado
supercondutor, a inducdo magnética torna-se nula no interior do supercondutor em
virtude da circulacdo de correntes na superficie do material. Estas originam uma
induc&o magnética que cancela a acdo do campo magnético externo. Estas correntes,
recebem a denominacgao de supercorrentes de blindagem.

A efetivacdo do estado supercondutor deve-se essencialmente a formacéo dos
pares de Cooper, 0Ss quais S80 0S responsaveis por tornar o transporte elétrico nao
resistivo.

De maneira geral, de acordo com a teoria (BCS), desenvolvida pelos fisicos
Barden, Cooper e Schrieffer, [1-3,16] pode-se conceber um par de Cooper como
sendo constituido por dois elétrons, os quais, sobre determinadas condicGes
especificas, interagem atrativamente entre si [1-3,16]. A media¢éo da interacdo desse
par com a rede cristalina se da através da troca de um fénon. O par de Cooper também

€ comumente conhecido como superparticula ou superelétron.

1.2 Os Comprimentos de Coeréncia e Penetracao

Variacdes espaciais na densidade de superparticulas e dimensionamento do
alcance das supercorrentes de blindagem sdo mensurados no estado supercondutor
em termos de dois comprimentos caracteristicos, a saber: o comprimento de
coeréncia, ¢ e o comprimento de penetragdo, A. Entretanto, a temperatura e 0 campo
magneético também podem influenciar no comportamento de ¢ e A[16].

O conceito de comprimento de coeréncia apresenta definicbes distintas
dependendo do formalismo tedrico empregado. Por exemplo, de acordo com a teoria
BCS, ¢ esta diretamente relacionado ao tamanho apresentado pelo o par de Cooper
[2,16] a0 passo que na teoria formulada por Ginzburg e Landau (G-L), o conceito de &
esta alicercado a variagdo espacial da densidade de superparticulas, ng. No
YBa2Cuz07.5, 0s valores de &(x) variam entre 10A e 20A [4].

Por outro lado, 4 € empregado na mensuracao da regido do supercondutor, a

partir de sua superficie, na qual as supercorrentes fluem com o propésito de manter
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B = 0 no interior do supercondutor [1, 4]. Este parametro, desta forma, fornece uma
leitura para o alcance da extensao do campo magnético no interior do supercondutor.
O valor tipico de A(x) para o YBa2CuszO7-s pode variar entre 1000A e 2000A [4]. A
figura 1.3 ilustra uma possivel representacdo esquematica para 0s comportamentos

de &(x) e A(x) através de uma interface normal-supercondutor [5].

Normal Supercondutor

Densidade de
Fluxo Magnetico

- NUumero de

o Super-elétrons

\ i
NN -7

0

Figura 1.3 - Representacéo esqueméatica do comportamento de &(x) e A(x) através de uma interface normal-
supercondutor, hipotética, adapatado da referéncia [5].

X

1.3 Supercondutor do Tipo II: A Fase Mista

Neste item serd abordado o comportamento da resposta magnética de um
supercondutor do tipo Il quando sujeito a aplicacdo de H, dando-se énfase, a
caracterizacéo de suas propriedades fundamentais.

A figura 1.4 ilustra o diagrama H-T caracteristico para um supercondutor do tipo
[I, como o YBa2CusOz-s [6].
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Figura 1.4 - Diagrama H-T para um supercondutor do tipo I, onde as fases Meissner, mista e normal séo
colocadas em destaque, adaptado da referéncia [6].

No diagrama da figura anterior é possivel identificar duas fases magnéticas
distintas, no estado supercondutor de um material do tipo Il, sdo elas: a Meissner e a
mista. Na fase Meissner o supercondutor se magnetiza de tal forma que no seu interior
ndo ha campo magnético. A ilustracdo da figura A, a direita do grafico da figura 1.4,
esquematiza esta situacao.

A regido do diagrama H-T delimitada por Hc,(T) < H < Hc, (T) recebe a
denominacédo de fase mista. Nesta fase, ao contrario da anterior, 0 campo magnético
passa a se estabelecer no interior do supercondutor. Desta forma, o comportamento
magnético do material € caracterizado pela exibicdo do efeito Meissner incompleto.
Em particular, nesta fase, ao penetrar no material, o campo magnético assume a forma
de linhas de fluxo magnético confinadas localmente por vortices de supercorrentes.
Este comportamento € idealizado pela figura B, no lado direito da figura 1.4.

E importante ressaltar que Hc, (T), denominado de campo critico inferior, marca
o valor de H a partir do qual se da a penetracdo do campo magnético no interior do
supercondutor. No que se refere ao supercondutor YBa2CusO7-5, 0s valores de He, (T)
situam-se entre 0,2kOe e 0,5kOe [7].

A intensificacdo do campo magnético aplicado [H > Hc,(T)] ira aumentar a
guantidade de campo magnético contido no interior do supercondutor, até que o

material fiqgue completamente penetrado por esse, veja a figura C, a direita da figura



34

1.4. Nesse limite, o material deixa de ser supercondutor e passa a se comportar como
um condutor convencional.

Na figura 1.4, isso ocorre quando o campo magnético aplicado se iguala ao
campo critico superior, Hc,(T). Os valores tipicos para Hc,(T) no supercondutor
YBa2CusOr-5 situam-se entre 6.740kOe e 1.220k0Oe [7].

1.4 Estrutura do Vortice

De acordo com o que foi discutido no item anterior, o diagrama H-T dos
supercondutores do tipo Il apresenta uma fase mista na qual ocorre a penetragéo do
campo magnético no supercondutor. Apdés a penetracdo, 0 campo magnético assume
forma de linhas de fluxo magnético blindadas por vértices de supercorrentes. Esta
estrutura recebe a denominacgéo de fluxoide ou, simplesmente, vortice. A figura 1.5
ilustra uma possivel representacdo esquematica da estrutura do vortice bem como

destaca a utilizacdo dos comprimentos ¢(x) e A(x) para representar a variagcao

espacial de ny; e B através da estrutura do vortice.

ik

4
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A

|

-/
2‘.

| 2

A)

Figura 1.5 — Representacdo esquematica da estrutura de um vértice no estado misto de um supercondutor do
tipo Il A) adaptado da referéncia [6].

De acordo com a figura 1.5, o vortice assume a forma geométrica, aproximada,
de um cilindro o qual é constituido por uma regido central ndo-supercondutora
(normal) preenchida por um quantum de fluxo magnético (@,), sendo esta estrutura

blindada por vortices de supercorrentes (Js).
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E importante verificar na figura 1.5(A) que ns(x) decresce de um patamar
constante até zero ao longo de uma trajetoria que corresponde , aproximadamente,
ao raio do nucleo do vortice. Esta variacdo espacial de ns € mensurada, conforme
definido anteriormente, por &(x). Por outro lado, o comprimento de penetracéo, A(x),
representado na figura 1.5(B), esta relacionado a mensuragédo da variacao espacial
de B(x) ao longo da estrutura do vortice. De maneira analoga ao verificado para ns(x),
B(x), na figura 1.5(B), parte de um valor minimo (nulo) e atinge um valor maximo no

centro do vortice, conforme abordado anteriormente na sec¢éo 1.2.

1.5 Fase Mista: Ligquido e Sdlido de Vortices

Na fase mista de um supercondutor do tipo Il os vortices interagem fortemente
entre si. Esta interacdo se da em termos do estabelecimento de uma rede onde os
efeitos provenientes do campo magnético, da temperatura e da desordem (“pinning”)
influenciam fortemente na dindmica desta [7-8].

De forma geral, pode-se dizer que a fase mista do diagrama H-T, representada
na figura 1.6, é dividida em duas regides distintas, a saber: liquido de vortices, regido
entre He,(T) e H;,-(T), e solido de vortices, regido entre H;,.(T) e Hc,(T). Estas duas
regibes sdo separadas pela linha de irreversibilidade magnética (LIM) (representada

na figura pelo conjunto de pontos de H;,.(T) ou T;-(T).

o)
~ '

\ |
Fase Mista
4 i - Fase —
H,-,.,.(T)ﬁ\ Vértices | Normal
™ em
(o) S * movimento He, (T
S K
o) i
2 e L -
T ! Vortices
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- o -
=== Hcy(T) X
o LFase Meissner- --.__ \|
70 80 S0 100
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Figura 1.6 - Representacdo esquematica do diagrama H-T para o supercondutor do tipo Il, onde a fase mista
é dividida em solido de vortices (vortices aprisionados) e liquido de vortices (vOrtices em movimento) [6].
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A fase liquida de vortices é caracterizada pela livre movimentacéo de vortices.
Nesta, a forca de Lorentz e os efeitos de flutuagbes termodinamicas se destacam
como sendo 0s mecanismos motores principais [6]. Nesta fase a resposta magnética
do material é reversivel, ou seja, ela ndo depende do histérico termo-magnético
empregado na sua determinacao [6].

A fase solida de vértices é caracterizada pela auséncia de movimentacao dos
vortices, ou seja, nesta fase, estes encontram-se aprisionados pelo potencial de
“pinning” proveniente dos defeitos estruturais ativos na estrutura desses materiais [7-
8]. Este potencial prepondera sobre a interacdo vortice-vortice, colaborando para que
0S mesmos interajam através de uma estrutura rigida de curto- alcance denominada
de rede de vortice [7-8]. Nesta fase do diagrama H-T, a resposta magnética do material
€ irreversivel, ou seja, ela se mostra dependente do histérico termo-magnético
empregado na sua obtencéo [7-8].

A determinacao de Tix(H), e consequentemente da LIM, de um supercondutor
do tipo Il pode ser realizada a partir do emprego de diferentes técnicas experimentais
como: a magnetizacdo DC [9] e AC [10], a magnetoresistividade elétrica [6], o torque
magnético[6] e etc. Em particular, a determinacao de Tix(H) a partir do emprego da
técnica de magnetizacdo DC ocorre segundo os protocolos “zero field colled” (ZFC)
e “field colled colling” (FCC) [10-11]. A figura a seguir, ilustra 0 comportamento das
magnetizacdes Mzrc(T) € Mrcc(T) quando um campo magnético de 50kOe foi aplicado
paralelamente ao eixo ¢ (H // ¢) do monocristal de YBau,e3Sro,37CusO7-5, pesquisado

neste trabalho.
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Figura 1.7 - Identificagc&o de Tix(H), a partir do comportamento das curvas de magnetizagao “zero field colled”
(ZFC) e “field colled colling” (FCC) em um supercondutor do tipo Il. Na figura T¢(H = 50kOe) representa o valor
da temperatura critica de transigéo.

A temperatura a qual marca a separacao entre as respostas Mzrc(T) € Mecc(T)
é identificada como Ti(H). E importante ressaltar que o comportamento das
magnetizacbes ZFC e FCC, na figura 1.7, é reversivel para T >Ti(H) ao passo que
para T <Tix(H) este comportameto € irreversivel [10-11].

Neste trabalho, essencialmemente, iremos tratar das flutuacdes
termodindmicas no comportamento da magnetizacdo reversivel uma vez que o0s
efeitos destas flutuagcdes sdo mais robustos na regido do diagrama H-T situada na
fase liquido de vortices onde o potencial de aprisionamento (“pinning”) dos vortices

mostra-se inoperante [6].

1.6 A Teoriade Ginzburg Landau: Generalizacdo e Aplicacbes

1.6.1 Introducéao

O comportamento da magnetizagao reversivel dos supercondutores do tipo Il &

interpretado através da aplicacédo da teoria fenomenologica de Ginzburg — Landau (G-

7

L) [12-13]. Na fase mista, em particular, ela € empregada na descricdo e na
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compreensao do comportamento apresentado por ns. Esta teoria € fundamentada na
concepcao tedrica da transicado de fase de segunda ordem implementada por Landau
para sistemas magnéticos [13]. O emprego de suas equacdes permite que o célculo
da distribuicdo de campos magnéticos e da variacdo espacial do numero de
supercondutores se dé por meio dos parametros fenomenoldgicos a e . A partir do
uso das equacdes G-L € possivel rever e redefinir alguns parametros caracteristicos
do estado supercondutor, como: A, &, abordados na secdo 1.2, e k (parametro de
Ginzburg-Landau).

Apesar da teoria G-L ter sido originalmente concebida levando em
consideracao efeitos de flutua¢cdes Gaussianas, a sua releitura em termos dos niveis
guantizados de Landau, atualmente, permite que essa seja empregada na
interpretacdo do comportamento das flutuacdes criticas na magnetizacdo dos HTSC,

as quais especialmente séo preponderantes nas proximidades de Hc,(T) [14-15].

1.6.2 O Parametro de Ordem Supercondutor

De acordo com esta teoria, ndo apenas a variagdo espacial de ns(r) mas
também a sua dependéncia em termos de T e H pode ser escrita a partir do emprego
do conceito do parametro de ordem supercondutor, Y(r,T,H). A relacdo entre ns e

Y(r) é dada a partir do emprego da seguinte igualdade:

ns(r) = [P(r)|? (1.1)

De acordo com a teoria G-L, ¥(r) é analiticamente tratada como a
representacdo de uma funcéo de onda dada por:
Y() = PP (1.2)
Na equacdo (1.2), |(r)|? e @(r) representam, respectivamente, a amplitude e
a fase de y(r). Particularmente, a teoria G-L prevé que Y(r,T) =0 para T > Tce
Y(r,T) # 0 para T<T. [16].
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1.6.3 A Energia Livre (G-L)

De acordo com a definicdo e o comportamento, em fungédo da temperatura,
apresentados por ¥, ambos discutidos no paragrafo anterior, a teoria G-L define que
para um supercondutor homogéneo, na auséncia de H, ¥ - 0 quando T—T.. Neste
cenario, a densidade de energia do estado supercondutor, f; pode ser expandida em

termos de uma série de poténcias de ||? representada na equacao (1.3).

fs= ot alp® + % Blyl* (1.3)

Na expressédo (1.3), f, é a densidade de energia do estado normal ao passo
que a e B sao parametros fenomenoldgicos. A auséncia de termos impares na
expressao (1.3) é justificada pelo fato de que esses nao séo analiticos em |[y| — 0,
quando tratar-se de uma transicdo de fase de segunda ordem. Por outro lado, as

solugGes de i as quais minimizam a equacao (1.3) sdo: [p|?=0,paraf >0e a >0

(T>Te)e|[Y|? = Yol?=- % paraf > 0ea < 0 (T < Tc). O provavel comportamento

apresentado por estas solucdes € ilustrado na figura 1.8 (A-B).

B] fs = rn

T=<T:

1 .
EFI}HE

Figura 1.8 - O comportamento das densidades de energia livre G-L para A) T>T¢(a > 0) e B) T<T¢(a < 0). Os
pontos em destaque nos graficos representam os valores que minimizam a expressao 1.3 [17].

A condicéo g > 0 é essencial para que a teoria G-L se torne aplicavel. Por outro
lado, a troca dos valores de a quando T—-T¢, permite definir que em T, a temperatura
mais elevada na qual |y|? # 0, seja fornecido o menor nivel de energia livre, ndo
considerando o obtido em [¢|? = 0. Desta forma, submetendo o parametro a(T) a

uma expansao em série de Taylor é possivel dizer que:
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a(T)=a(t—1) (a>0) (1.4)

onde t é definido como t = T/Tc.

A notacao ¥, € convencionalmente utilizada uma vez que Y aproxima-se deste

. . . . ~ a
valor no interior do material tido como homogéneo. Quando o valor de |y|?= - 3 for

substituido na equacéao (1.3), pode-se afirmar que:

_f=_t pgz_a (1.5)
fs— fa= 2.uoHc Y
Na equacao anterior u, € a constante de permeabilidade magnética, H, é o
campo critico termodindmico e o termo -— %MOHCZ representa a energia de
condensacéao do estado supercondutor [16].
Os efeitos provenientes da variacdo espacial de n; e da aplicacdo de campo

magneético sobre a densidade de energia livre G-L sdo considerados na expressao
(1.6).

A B?
(—ihV—eC— Wi+ o (1.6)

1
fi= fot alpl® + 5 BlYI* +

2m*

Na expressdo anterior, m* e e* representam a massa e a carga dos

superelétrons, respectivamente, Aéo potencial vetor, Béo campo magnético, h =
h/2m é a constante de Planck. Na equacéao (1.6) o segundo e o terceiro termos, juntos,
representam a densidade de energia de condensacdo do estado supercondutor, o
quarto termo representa a penalizacdo em energia associada a gradientes na
magnitude de ¥ ao passo que o quinto termo esta relacionado a energia cinética
proveniente das supercorrentes e o Ultimo termo, por sua vez, encontra-se relacionado
a densidade de energia do campo magnético.

A minimizacdo da express3o (1.6) em relacdo a ¥ (3f,/0y =0) e a A (3f,/ dA
= 0) fornece as equacdes fundamentais da teoria G-L. A primeira equagédo G-L é dada

por:
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> 2
1 ) e*A _
- (—mv- > Y+LIYIPY+ap =0 (1.7)

Cc

A equacdao anterior é aplicada na descri¢édo da variagédo de ¥ (7) uma vez que
0 potencial vetor A seja conhecido.

Nas proximidades de T¢, [)|?> = 0 0 que nos permite desconsiderar termos de
mais alta ordem por parte de 1. Desta forma a equacédo (1.7) assume a forma

linearizada da teoria G-L.

> 2

1 e*A
—ihV — - 1.8
2m*< ihv ) Y+ap =0 (1.8)

Cc

Agora, escrevendo a equacéao (1.8), para o caso unidimensional, na auséncia

de campo magnético aplicado, obtém-se a seguinte expressao:

A quantidade ¢&(T) é definida como o comprimento de coeréncia G-L e como

tal apresenta dimensao de comprimento ao quadrado, ou seja:

h2 1/2
§(T) = (—) (1.9)
2m* a(T)|

Conforme abordado na secao 1.2, &(T) representa a escala de variacdo
espacial do parametro de ordem supercondutor e diverge para T-T.onde a —0.

A segunda equacao G-L é dada por:

ie* | . (e S
o W vy —yYvy) — P lp|2A (1.10)

J

A equacdo anterior representa a expressao quantum-mecanica para a

densidade de corrente das superparticulas na presenca de campo (/T). Agora, se 0
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valor de campo magnético aplicado for suficientemente incapaz de produzir variagdes
espaciais relevantes em (), pode-se simplificar a equacgéo (1.10) de maneira que

€SSa possa ser escrita como:

j= Gy (111)

0 que permite configurar a seguinte grandeza:

-1/2

(e")” |¢|Zl (1.12)

m*

AT) = |.Uo

Na equacdo anterior, A(T) é o comprimento de penetracdo, cujo conceito foi
introduzido na secdo 1.1 deste capitulo. Essencialmente pode-se utilizar esta
grandeza no calculo da distribuicdo da densidade de corrente e do campo magnético
em um supercondutor, uma vez que ng = |y|?. Desta forma, pode-se ressaltar a forte
dependéncia de A em funcéo de T, uma vez que ¥ -0, quando T -»T¢, e 1 - o, 0 que
resulta na total penetracdo do campo magnético no interior do supercondutor em
T=T..

A razao entre ¢(T) e A(T) recebe a denominacgéo de parametro de Ginzburg -

Landau (k) definido como:

(1.13)

| >

A combinacdo das equacdes (1.5), (1.9) e (1.12) fornece uma importante
relacdo entre as grandezas H.(T), ¢(T) e A(T) a qual aparece destacada pela equacao
(1.14).

_ %
2V2 poe  2mV2 g

He(T) §(MA(T) = = cte (1.14)

Na equacdo anterior, e € a carga do elétron e ¢ = h/2e € o quantum de fluxo,

definido como: ¢ = % =2,07.100*Wbno Sle ¢ = :—Z = 2,07.1077G.cm? no sistema

Gaussiano.
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Uma das aplicacdes da teoria G-L remete a descricdo do comportamento da
supercondutividade em amostras volumétricas (“bulk samples”). Especialmente

quando estas encontram-se sobre a aplicagdo de campos magnéticos, 0s quais sejam

suficientemente intensos, para que a condicao |Y|? < |Pe|? = —% torne desprezivel

os termos ||? da equacédo (1.7), assim como verificado ocorrer quando T —»T.. Desta
forma, a equacéo (1.15) representa a equacao G-L linearizada quando a € substituido

por ¢ na equacao (1.8).

- 2
V_z2md\ | 2ma Y 1.15
K )l”l Y="em (149

E importante verificar, que a equacéo (1.15) apresenta uma forte semelhanca

com a equacado de Schrodinger para uma particula livre de massa m* e carga e* em

um campo magnético h=Vx4, onde -a = |a| desempenha o papel dos autovalores
de energia.

De acordo com o cenario descrito nos paragrafos anteriores, se considerar-se
gue H encontra-se aplicado ao longo do eixo z de uma amostra supercondutora
volumétrica é conveniente que a equacao (1.15) seja submetida a seguinte condi¢édo

de gauge:

A, = Hx (1.16)

Desta forma, a equacao (1.15) assume a seguinte forma quando tratar-se de
uma amostra infinita, submetida a aplicacdo de um campo magnético ao longo do eixo

Z.

le == (1.17)

A equacao (1.17) apresenta como solucdo, para o comportamento de ¥, a

seguinte expressao:

Y = efyyetkzzF (x) (1.18)
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Ao substituir a condicdo imposta pela equacéo (1.18) na equacéao (1.17), e logo

apos executar as operacdes algébricas necessarias, obtém-se a seguinte expressao:

R e e - L, (1.19)

onde

ky,®

1.20
2mH ( )

x0=

Ao multiplicarmos a equacdo (1.19) pela quantidade #2/2m* a tornamos

semelhante a equacdo de Shrodinger para uma particula de massa m* centrada em

um ponto Xx,. Esta equacdo encontra-se sujeita ao potencial de um oscilador

harménico com forca constante[(2rhH/¢p,)?/m*]. Esta situacdo assemelha-se a
determinacdo dos estados quantizados para uma particula carregada sobre acéo de
um campo magnético, estados estes conhecidos como niveis de Landau [38]. Estes
niveis encontram-se separados por uma energia de ciclotron igual a Aiw, = e*H/m’c
[17]. Desta forma, devido a analogia estabelecida, os demais valores de energia serao

dados por:

1\ e'H
£, = (n + E) e (1.21)

Sendo que estes encontram-se relacionados a equacéo (1.19) por meio da

seguinte igualdade:

h? /1 2n+1\he'H
(52 = ()= (1.22)
2m f 2 me

Apés efetuar-se as operacdes algébricas necessarias para promover a

explicitacdo de H na equagédo anterior, obtém-se:

_ P (1
= 2n(2n + 1) (fz ks ) (1.23)



45

O valor mais elevado para H, na equacao anterior, € obtido quando k, =0 e

n = 0, ou seja:

bo

He,(T) = Z22(T)

(1.24)

onde H,(T) € o campo critico superior, cuja defini¢cdo foi discutida na sec¢éo 1.3 deste
capitulo.

A determinag&o do comportamento de H.,(T) € de extrema importancia para a
caracterizacdo do fenébmeno das flutuagdes termodinamicas nos HTSC. A aplicacéo
do resultado obtido pela equacéo (1.24) na equacéao (1.14) permite gestabelecer uma

relacdo entre H., e H,, desta forma € possivel afirmar que:

Hey = V2 pokH, (1.25)

Na equacao anterior pode-se ressaltar a relevancia do parametro G-L, k para

a classificacdo dos supercondutores em tipo | e tipo Il. Particularmente, quando K >
1 . .
7 (Hy, > H,) estara lidando-se com supercondutores do tipo Il. Estes, por sua vez,

tornam-se supercondutores a partir da efetivacdo de uma transicédo de segunda ordem
em H., > H. (onde []? varia continuamente a partir de zero) [7].

1 -
Por outro lado, quando K<ﬁ (Hs, < H;) estard lidando-se com

supercondutores do tipo |. Estes por sua vez, tornam-se supercondutores a partir da
efetivacdo de uma transicdo de primeira ordem para H,, < H: (onde o

comportamento de | |? exibe um salto descontinuo e atinge o valor de ¥2).
1.7 Supercondutores Anisotrépicos: Modelo de Lawrence Doniach (L-D)

No capitulo 3 desta dissertacdo sera ressaltado que uma das caracteristicas
fundamentais da estrutura cristalina dos HTSC é ser constituida por multicamadas de
planos de Cu2-(02-03) (planos supercondutores), majoritariamente, responsaveis

pelo estabelecimento da supercondutividade nestes sistemas. Estas multicamadas
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encontram-se intercaladas por blocos, denominados de reservatorios de carga, 0s
quais, aproximadamente, desempenham um papel semelhante a de um isolante [18].

Esta anisotropia planar € caracteristica da estrutura dos HTSC e
consequentemente produz uma forte anisotropia nas demais propriedades do estado
supercondutor e do estado normal desses materiais [19]. Nesta secdo seréo
destacados os efeitos desta anisotropia intrinseca, especialmente sobre Hc,.

Lawrence e Doniach [20] proporam um modelo fenomenoldgico para explicar a
natureza da transicdo normal-supercondutor em materiais supercondutores 0s quais
apresentam estruturas semelhantes a dos HTSC. O modelo L-D, [20] por
aproximagao, é aplicado aos HTSC. De acordo com este modelo, os supercondutores
planares sdo concebidos como um empilhamento de estruturas supercondutoras
bidimensionais, acopladas entre si por meio de tunelamento Josephson [20]. E
importante destacar que o estado supercondutor de cada um destes planos, até que
seja contabilizado o n-ésimo plano da estrutura, € representado individualmente
através de um parametro de ordem G-L em duas dimensdes, ¥, (x,y).

De maneira semelhante ao formalismo empregado na teoria G-L, secédo 1.6, 0
modelo L-D fundamenta-se no uso de uma expressao a qual representa a energia livre
para esse conjunto de planos supercondutores empilhados ao longo de uma direcao
preferencial. Em relacédo a disposicdo espacial destes planos, o modelo adota a
concepcao tradicional apresentada para a disposicdo cristalografica em trés
dimensdes, ou seja, 0s eixos cristalograficos a e b, em conjunto, definem a estrutura
planar, ao passo que o eixo cristalogréfico c, define a direcdo geométrica normal &
estrutura, a coordenada z corresponde a direcao do eixo cristalografico ¢ com s
representado a distancia interplanar, e 0s eixos x ey as respectivas coordenadas dos
planos.

A expresséao prevista pelo modelo L-D para a densidade de energia livre, F

encontra-se representada na equagéao (1.26).

F=Zjv{a|¢n|2+%ﬁ|¢n|4+ | (—inV + 2eA |

2my,
) (1.26)
}dv

2

2ieAZS)

Y — Pn_1) €Xp (

2m;s?
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Na equacao anterior m7;, e m; sdo as massas efetivas dos superelétrons que
estdo movendo-se ao longo do plano ab e do eixo ¢ respectivamente, V' e A’ séo

vetores bidimensionais orientados ao longo do plano ab e A, é a componente z do
vetor potencial.
A equacdo L-D € obtida a partir da minimizacéo da equacgédo (1.26) em relagcéo

a y,,, recebendo a denominacao de equacao L-D e é expressa como:

apy, + Bl |2, + (—ihV' + 2e4") P,

2my,
h? 2ied,s 2ied,s (1.27)
s [tns ex0 (- Z522) = 20 + Wy exp ()| =

Agora, se a variacdo espacial ao longo do eixo z se der de maneira gradativa,

Y, (funcéo descontinua) podera ser substituida por uma funcdo ¥ continua. Esta

aproximacao € incorporada na equacéo anterior quando o comportamento de i passa

a ser expresso em termos de sua derivada, sendo assim, de acordo com a equacao
(1.28), tém-se

ap + B2y + % (=ihV + 2¢4) [mi] (=ihV + 2eA)y = 0 (1.28)

Sendo que agora, V e A sdo grandezas tridimensionais e (1/m*) é o tensor de

massa, definido como:

1
[/m:tb 0 0}
= o 1/, 0
/mab

l 0 0 1/ mZJ

(1.29)

=

A equacdo (1.28) é denominada de equacdo G-L anisotrépica [20].
A natureza fraca do acoplamento interplanar, como no caso dos HTSC, permite
afirmar que: m; > my,, ou seja, que a massa das superparticulas ao longo do eixo c

€ muito maior do que a observada para esta grandeza ao longo do plano ab.
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Portanto, em funcédo do que foi afirmado no paragrafo anterior, define-se o

parametro de anisotropia, y representado na equacéo (1.30).

L\1/2
y = (mc ) (1.30)

Map

A questdo da anisotropia também é estendida para os demais parametros

caracteristicos da supercondutividade, como:

B2 1/2
T=(— 1.31
a0 <2m* a(T) | ) =D

e, a partir do emprego da equagéao (1.14);

h

A =
D=7z Hoe He(T)E(T)

(1.32)

Nas equacoes (1.31) e (1.32), o indice i é empregado para representar estas
guantidades no plano ab ou ao longo do eixo c.
Estendendo a definicdo de y, expressa pela equacéo (1.30), as equacdes (1.31)

e (1.32), para ¢; e A;, respectivamente, e apos de realizar as operacdes algébricas

necessarias, obtém-se a seguinte relagéo:

_fab_

r=F (1.33)

Ac
Aab
Na figura 1.9 encontra-se esquematizada a configuracdo proposta pela

equacdao (1.33) para ¢; e 1;, ao longo do plano ab de um voértice hipotético [17].



49

Figura 1.9 - Area da secéo transversal de um vortice ao longo do eixo ¢ onde as grandezas &,;,, &, Agp, Ac
encontram-se representadas [17].

A resolucao da equacéo (1.28), em termos de 6, onde 6 é o angulo entre o eixo
c do material e a direcdo do campo magnético aplicado, pode ser aproximada a
generalizacdo anisotrdpica empregada no célculo do oscilador harmdnico da secdo
1.6, desta forma obtém-se a seguinte relacao:

Hc,(0) = HE,(cos?6 + y~?sen?0)~1/2 (1.34)

Na equacgédo anterior HS, € o campo critico superior para a orientacdo H // c.
Em particular, o valor de Hé, é definido a partir da aplicagdo da equacéo (1.24),
lembrando que a sua determinagdo levou em conta a circulagdo de vortices de
supercorrentes fluindo em um plano perpendicular a direcdo do campo magnético

aplicado. Desta forma, € possivel afirmar que:

c bo

" 2mER,

(1.35)

Por outro lado, para 6 = 90°, teremos 0 campo magnético na dire¢do do plano
ab (H // ab), condicdo essa, que aplicada a equacgao (1.34), em conjunto com a

equacao (1.33), ira fornecer a seguinte expressao para Hé‘zb:

ab _ ¢0

=— 1.36
2 27T’>;ab’>;c

Desta forma, a anisotropia de varios parametros supercondutores pode ser

comumente relacionada entre estes através da aplicacdo da equacgéao (1.37).
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y=22_ 2 (1.37)

Na tabela 1.1 sdo apresentados os parametros supercondutores tipicos para
0s supercondutores YBa2CusO7s (Y-123), Bi2Sr.CaCu20s (Bi-2212) e HgBa:z
CaCu20e+s (Hg-1212) e HgBa2Caz CusOs+s (Hg-1223) [21].

Tabela 1.1 - ParAmetros supercondutores para diferentes HTSC [21].

Supercondutor  Tc HZ(0) HE,(0)  &,(0)  £.(0)

K @ M (m) (m) e Kk

Y-123 93 670 102 1,80 0,27 67 355
Bi-2212 91 >530 19 4,16 <0,15 - -

Hg-1212 128 454 113 1,71 0,42 114 466

Hg-1223 138 389 88 1,93 0,44 76 339

1.8 Flutuacdes Termodinamicas e a Teoria G-L

As flutuacdes termodinamicas (FT) nos HTSC apresentam uma magnitude
consideravelmente maior que aquelas observadas para os supercondutores
convencionais do tipo Il [22]. Em particular, a primeira estimativa numérica sobre a
contribuicdo das FT para a capacidade térmica de supercondutores, nas proximidades
de T, foi feita por Ginzburg [17]. Nesse estudo, ele mostrou que as FT aumentam
consideravelmente a capacidade térmica do material jA em T > T. 0 que atenuava
sensivelmente a magnitude do salto apresentado pela capacidade térmica, em T=Tc.

Além da capacidade térmica, outras propriedades [22-25] como condutividade
elétrica, susceptibilidade diamagnética, poder termoelétrico, condutividade térmica e
etc, apresentaram variagoes significativas em seu comportamento quando T=Tc.

Por outro lado, na presenca de campo magnético o efeito proveniente das FT
sobre algumas das propriedades dos HTSC é intensificado [22-24]. A aplicacdo de
campos magnéticos elevados efetivamente promove a supressao do alcance das FT
ao longo da direcao perpendicular na qual este foi aplicado. Esta situagéo promove a

reducdo da dimensionalidade das FT [24]. Neste cenario, as FT além de influenciarem



51

varias propriedades fisicas dos HTSC, também tornam-se responsaveis por promover
mudancas significativas na dinamica de vortices destes materiais. Mudancas essas,
identificadas pela divisdo da fase mista em duas regides distintas, conforme
ressaltado pela figura 1.6.

De maneira especifica, a quantificacao da relevancia, em escala mesoscopica,
das FT nos supercondutores do tipo Il € obtida a partir da aplicagcdo do conceito do

parametro de Ginzburg, Gi [22, 25,37], dado por:

B T. \* _ (16mTk%y\"
= () ‘( 5 ) (139

Na equacéo anterior f;; € a densidade de energia de condesacdo do estado
supercondutor, definida pela equacdo (1.5). O valor tipico de G; para os
supercondutores convencionais do tipo |l situa-se entre 1077 e 1075 [2, 22, 25,37] ao
passo que para os HTSC estes valores passam para a faixa de 1073 e 1072 [ 22,
25,37].

Conforme discutido no paragrafo anterior, o forte efeito das FT, em particular,
nas proximidades da transicdo normal-supercondutor dos HTSC, desabilita 0 emprego
da equacéo para energia livre G-L, equacédo (1.6), levando apenas em consideracao
os efeitos das FT a nivel microscépico, ou seja, através da dependéncia em funcéo
da temperatura apresentada pelos coeficientes da equacao (1.4).

A quantificacdo dos efeitos mesoscépicos das FT nos HTSC e sua devida
incorporacao na expressao da energia livre G-L se da por meio da realizacdo de um
tratamento estatistico em termos da aplicagcdo de alguns conceitos da mecénica
estatistica de Boltzmann [26]. De acordo com a teoria de Boltzmann, quando tratar-se
de um ensamble candnico, a fungéo de particdo € dada pela seguinte integral funcional
[26]:

Z = fDl/) exp (—%) (1.39)

onde o termo no integrando recebe a denominacdo de fator de Boltzmann, F é a

energia por estado ocupado e kg é a constante de Boltzmann. De acordo com a teoria
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de Boltzmann as médias estatisticas obedecem a expressdo dada pela equacao
(1.40).

(1.40)

A interligacédo entre o formalismo da teoria de Boltzmann com a teoria G-L se
da a partir da compreenséao da energia por estado ocupado em termos da energia por
estado do parametro de ordem supercondutor, expresso pela equacao (1.6). De
acordo com esta aproximacao é possivel escrever a equacao (1.39) como:

AV e*d ’
(£~ ]d} R

Antes de finalizar-se este capitulo, € importante destacar que a energia livre de

1 1
Z=jD1/)exp{—jkB—T[a|ll)|2+§ Bll* +

2m*

Helmoltz encontra-se relacionada a funcao de particdo, equacao (1.39), por meio de:

F = —KTin(Z) (1.42)
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2 O FORMALISMO LOWEST LANDAU LEVEL (LLL) APLICADO A
MAGNETIZACAO DE SUPERCONDUTORES DO TIPO Il

Neste capitulo sera apresentado e discutido o formalismo LLL o qual sera
empregado no tratamento dos efeitos das FT nas propriedades de calor especifico,
magnetizacao e resistividade elétrica dos HTSC. Em particular, dar-se-a énfase ao
efeito dessas sobre o comportamento da magnetizacdo na fase reversivel do
diagrama H-T e nas proximidades da transicdo normal-supercondutor(N-S) onde os

efeitos das FT criticas tornam-se relevantes.

2.1 Flutuagdes Termodinamicas na Magnetizagcao: Caracterizacdo dos seus
Efeitos nas Proximidades da Transicao (N-S).

Na secdo 1.8 deu-se énfase, de maneira ampla, aos efeitos das FT sobre
algumas das propriedades supercondutoras dos HTSC e especialmente como estes
efeitos eram incorporados na expressao da densidade de energia livre G-L. Nesta
secao, sera abordada de maneira geral a caracterizacao experimental e o formalismo
tedrico empregados na descricdo e na interpretacdo dos efeitos das FT sobre o
comportamento da magnetizacdo nos HTSC, bem como, sera ressaltado a limitacédo
apresentada pelo formalismo Gaussiano na descrigdo destes efeitos.

A aplicacdo das equacdes G-L, equacdes (1.7) e (1.10), na descricdo do
comportamento da magnetizacdo dos HTSC, ao longo de todo o seu estado misto,
nao € possivel em virtude do carater ndo-linear apresentado por estas quando
acopladas entre si. Entretanto, para algumas regifes distintas da fase mista do
diagrama H-T esta possibilidade é real. Uma delas € a regido denominada de alto
campo, localizada nas proximidades de Hc,(T), e a outra € a regido de campo
intermediario (Hc; < H < Hc,) [25].

Especificamente, iremos nos deter a regido de alto campo (H = Hc,), onde 0s
efeitos das FT no comportamento da magnetizacdo, por volume, M(T,H) sdo mais
robustos. Nesta regido, o comportamento de M(T,H) é descrito pela aplicacdo da

equacao (2.1), cuja origem é dada a partir do uso das equacdes G-L linearizadas:
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_ He,(T)-H

~M = 2 - 1B,

(2.1)

Na equagédo (2.1) B4 € um fator numérico relacionado a estrutura da rede de
vortices [25], onde B, = 1,16 para uma rede hexagonal [25], e k € 0 parametro G-L,
definido pela equacéo (1.13).

O comportamento descrito pela equagdo (2.1) € reproduzido
experimentalmente pelos dados de M(T,H) ilustrados na figura 2.1 os quais ressaltam
o comportamento de M(T,H) para uma amostra de NbTi, classificada como
supercondutor do tipo Il convencional, quando essa foi submetida a aplicacdo de

campos magneéticos superiores a 10kOe [25].

0.002

0.000
-0.002 +

204t 4 f ¢ R

m {(emu)

T{K)

Figura 2.1 - Comportamento das curvas de m(H,T) para uma amostra de NbTi [25], onde a

magnetizacao, m € expressa em e.m.u.

E possivel verificar na figura anterior que nas proximidades de T¢(H) as curvas
de m(T,H) apresentam um comportamento linear em fungédo de T e H, no limite
Hc,(T) < (T —T,). E possivel verificar também que a inclinagéo das linhas sélidas, as
quais reproduzem o comportamento de m(T,H) nas proximidades de Tc(H),
permanece praticamente inalterada, conforme sugere a equacao (2.1). A
determinacao desta inclinacao fornecera uma estimativa para o parametro k, ao passo
gue a extrapolacao do seu comportamento linear, em relacdo a linha da base m(T) =
0, forneceré T¢(H) e consequentemente Hc,(T). Por outro lado, o comportamento de
m(T,H), do ponto de vista ilustrada pela figura 2.1, € muito diferente para os HTSC.
Por exemplo, na figura 2.2, o comportamento de M(T,H) para um monocristal de
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YBa2Cusz0r7-s € analisado sobre o mesmo ponto de vista empregado na figura anterior
[27], ou seja, quando H é aplicado paralelamente ao eixo cristalografico ¢ do
monocristal, da mesma forma, para um monocristal de Bi2Sr.CaCu20s, cujo o
comportamento de M(T,H) encontra-se ilustrado na figura 2.3. Tanto na figura 2.2
quanto na figura 2.3, M, encontra-se expresso em termos de M = m/V onde m é dado

ememue, V é o volume da amostra, dado em cm? [25, 27].

02 [T T T
DoFS 10G2FC g
@ 02 b0 1 TZFE ]
E velp 27THG
5 M4Te 27rC ]
E 06F4 4TFC N
0 pglt 4TIRC ]
E’ HEle BTIFC .
A0 T ]
11_2I- -.
14 F ]
.1.5- -
A Lf. . N L A
78 80 82 84 86 88 90 92 94

T(K)

Figura 2.2 - O comportamento de M(T,H) para uma amostra de YBa:CuzO7.s. As linhas sélidas
fornecem uma estimativa para a intensidade de T¢(H). [27]

47TM (G)

80 8 9 95 100 105
T(K)

Figura 2.3 - Comportamento de M(T,H) para amostra monocristalina de Bi-2212. O ponto destacado
pela seta, representado pela letra T* € denominado de temperatura de “crossing point” [28].
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E importante realizar o contraste entre os comportamentos de M(T,H)
apresentados nas figuras 2.2 e 2.3, com o apresentado na figura 2.1. O
comportamento de M(T,H) nas figuras 2.2 e 2.3, mostra-se bastante afetado com a
intensificacdo do valor de campo magnético aplicado. Além disso, € perceptivel o
alargamento e o arredondamento, na escala da temperatura, do comportamento de
M(T,H) nas proximidades da linha de base M(T,H = 0). Estas particularidades
apresentadas pelos dados de M(T,H) encontram-se associadas ao papel relevante
desempenhado pelas FT nas proximidades da transicdo (N-S) dos HTSC [25].

A intensificacdo dos efeitos das FT nos dados de M(T,H) da amostra de
Bi2Sr2CaCu20, em relacdo aos apresentados pela amostra de YBa2CusOr7-5, esta
associado ao diferente valor apresentado pelo parametro de anisotropia y, definido
pela equacédo (1.30). Enquanto que para o YBa2CusOv-5, optimanente oxigenado, y
assume valores entre 5 e 7 [29-30], para o0 Bi2Sr2CaCu20s, y~150 [31]. Além disso, é
possivel verificar, que no caso da figura 2.3, M(T,H) apresenta uma temperatura na
qual os valores de M(T) mostram-se independentes de H. Esta temperatura recebe a
denominacgao de temperatura de “crossing point”, T* [25, 28, 32-34]. O fenbmeno de
“crossing point”, igualmente observado em amostras monocristalinas desoxigenadas
de YBa2CusOz7-s [32-34], torna ndo-fisico a interpretagdo de alguns dos parametros
supercondutores, obtidos a partir da aplicacado da teoria G-L [35]. Em particular, os
valores de T¢(H) na figura 2.3, obtidos a partir da aplicacédo do critério empregado na
figura 2.1, irdo indicar um provavel aumento de T¢(H), em funcdo do aumento de H,
para o supercondutor em questdo. Desta forma, o emprego da teoria G-L, concebida
em termos da aproximacao de campo médio [37] ndo se mostra apropriada para a

descricéo do fendbmeno real, necessitando, portanto, ser revista.

2.2 A Energia Livre G-L Sob o Ponto de Vista da Aproximagé&o de Hartree

Conforme discutido em algumas sec¢des do capitulo 1, a incorporagdo dos
efeitos provenientes das FT na teoria G-L se dara por meio da adequagdo da energia
livre G-L ao formalismo descrito pelos niveis de Landau [38]. Esta adequacéo comeca
a ser construida a partir dos acolhimentos do termo quartico da equagéo (1.6) em
conjunto com a funcéo de particdo apresentada na equacéao (1.41), agora, aplicados
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a aproximacado de Hartree [39]. Esta aproximacdo reescreve o termo quartico da

equacao (1.6) da maneira expressada pela equacéo (2.2):

[pI* = @HIYI? (2.2)

Na equacdo anterior, ()2) representa a média estatistica do parametro de
ordem. A representacao do termo quartico, da maneira na qual encontra-se expresso
na equacéao (2.2), é empregada na descricdo da natureza da interacao individual de
um determinado parametro de ordem com o todo, ou seja, as interacdes entre diversos
parametros de ordem irdo se efetivar por meio de uma média estatistica.

Por outro lado, a adocao deste formalismo permite que a fungéo particdo da
equacao (1.41) possa ser resolvida de forma exata, por meio da aplicacdo do
formalismo Gaussiano, entretanto, ndo apresentado os incovinientes observados
quando o termo quartico [|* ndo é considerado, para maiores detalhes verifique o

Apéndice A.

Agora, submetendo a equacéao (1.41) a aproximacao de Hartree, equacéo (2.2),

obtém-se:

1
2m*

kT

Z= fDl/) exp {—f <—g—%‘z>¢r>] d3r} (2.3)

E importante ressaltar que a variavel @ foi obtida a partir da introducdo das

i(aw +

equacdes (2.2) e (1.6), o que implicou na seguinte troca de variavel:

a=a+pf?) (2.4)

Na secao 1.7, foi tratada de maneira geral, a questdo da anisotropia planar
apresentada por ¢, 4 e Hq, a qual foi introduzida através da aplicagdo dos conceitos
de tensor de massa , equacéao (1.29), e do fator de anisotropia, equacdo (1.30). Em
particular, a equacéo (1.34) tratou da dependéncia angular de H.,(8). Desta forma, a
caracterizacdo da magnetizacdo, bem como do calor especifico, em termos da

anisotropia (da dependéncia angular) planar frente a aplicacdo de campo magnético,
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torna-se um proposito relevante. Buscando atingir este fim, aplica-se a seguinte

condicao de calibre para tratar dessa dependéncia, ou seja:

Ay, = H(xcosf — zsenB) (2.5)

Na equacéo anterior, H encontra-se aplicado ao longo do plano xz, e exibe um
angulo 6 em relacdo ao eixo z, que por sua vez coincide com o eixo cristalografico c
do material.

A funcado da energia livre, F obtida a partir da aplicacdo da equagéo (1.42),
levando em consideracdo os efeitos de anisotropia sobre o seu comportamento, é

descrita pela equacéao (2.6): (para maiores detalhes veja o apéndice B):

kyTe HVg(0) [~ kT
__ j > in| = : de (2.6)
4m2ch o\ + 2nhg + £5,(0)g(0)k?

Na equacao anterior, V € o volume, e n encontra-se relacionado a natureza dos

diferentes niveis de Landau, k, nesta equacao, é o vetor de onda relativo a localizacao

dos niveis de Landau. As quantidades &2,, @y, hy € g(6) séo definidas a seguir:

hz
*
2amy,,

$ap = (2.7)
A equacéo (2.7) é oriunda da equacéo (1.31) e representa o comprimento de
coeréncia ao longo do plano cristalografico ab para um supercondutor anisotrépico. A

variavel ay € dada por:

(Yg = a+ he (28)

onde a variavel @y representa a dependéncia angular da variavel &, tomada a partir
de uma média estatistica do parametro de ordem, em termos da correspondente
dependéncia angular de hy (densidade de fluxo magnético a nivel microscépico). Ela
desempenha um papel semelhante ao de ay, empregado na aproximacdo Gaussiana

do apéndice A. Por outro lado, a variavel hy € definida como:
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Mo = 2 (0) (e*H) (m(*lb)l/z (0)1/2 (2 9)
6 — Eab hc m; g '
ao passo que a quantidade g(0) € dada por:
g(0) = sen?0 + Tric cos?0 (2.10)
Map

Agora, o comportamento da magnetizagcdo de um certo sistema pode ser obtido
uma vez que sua energia livre seja conhecida. Essa acdo € possivel através da

aplicacao da seguinte relacdo termodinamica:

M=— (Z_Z)T (2.11)

Desta forma, aplicando a equacao (2.6) na equacao anterior obtém-se:

kp(e)2VHTg(6) 1
M= — s(e”) 9(1 )Z(&9+2nh9) 2 (2.12)
8rhc?(ami)2 n=o

A determinacdo do comportamento de M ainda ndo é possivel apenas com a
aplicacao da equacéao anterior, uma vez que o comportamento da variavel ay precisa
ser conhecido. De acordo com este contexto, o calculo de @, se dara a partir da
elaboracao da equacao (1.40) em termos da definicdo expressa pela equacao (2.4) o
que permite, por analogia, definir:

J Y*exp(=F /kpT) d®r
[ exp(—F/kgT) d3r

6?9 = Uy + ﬁ (213)

cuja resolucédo analitica fornece o seguinte resultado:

o)

e*ksBHT (m},)Y/2%q(6)1/?2
pPHT (may) *9(6) Z(@thg)-lﬂ (2.14)
n=0

2V2mch2a3/?

6?9: a9+
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Desta forma, o uso em conjunto das equacdes (2.12) e (2.14) permite tornar
possivel o calculo de M levando em consideracdo a anisotropia intrinseca do material.
E importante destacar que tanto a equacao (2.12) quanto a equacao (2.14), além das
variaveis destacadas, apresentam somatério sobre os niveis de Landau [38]. O
espacamento entre os niveis de Landau encontra-se diretamente correlacionado a
magnitude do campo magnético aplicado. Desta forma, se os campos magnéticos
aplicados forem capaz de produzirem um aumento do espagamento entre 0s niveis, 0
qual torne pouco provavel que os elétrons ocupem um nivel diferente do fundamental,
entdo pode considerar-se n = 0 nas questdes (2.12) e (2.14), o que implica em

escrevé-las da seguinte forma:

kg(e*)?VHT g(0)a@y /?

8mhc?(amy)1/? (2.15)

M=

e’ kpBHT (my,) 2 g(6) 2@y =/

2V2mch2a3/? (2.16)

6= Uy

Ao verificar-se as equacoes (2.15) e (2.16), percebe-se que as mesmas sao
continuas e dependem fortemente do angulo de aplicacdo do campo magnético 6. A
figura 2.4 ilustra o possivel comportamento assumido pela magnetizacdo, em fungéo
da temperatura, a partir da aplicacdo da equacéo (2.15), em funcao de diferentes

valores de 6.
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Figura 2.4 — O comportamento de M(T) para diferentes angulos 6, obtidos a partir da aplicagdo da equacéo
(2.15) [40].

De acordo com a figura 2.4, a resposta da magnetizacao € mais abrupta quando
6 = 0° (H paralelo ao eixo c) que as demais configuracdes de 6 nela especificadas.

A adequacéao da energia livre G-L aos efeitos das FT, por meio do emprego da
aproximacdo de Hartree, permitiu que o comportamento da magnetizacdo, calor
especifico e etc, possa ser interpretado, no limite de altos campos magnéticos, em
termos do formalismo LLL, entretanto, ao justapor-se as equacdes (2.6) e (2.15), em

termos de uma variavel comum, denominada de x, dada por [40]:

42h%cr (a @g)3/2

= 2.17
¥ = Beky(mi,)'2 g(0)1/2HT (2.17)
Obtém-se as seguintes expressdes para F e M, respectivamente.
I 1 1 3
1(e* )72 2
F =283 e*kg(mgp) 2g(0)2HT £ (2.18)

42 tch?

.. 5/3 2/3
e kzHT 1
M = =25/6y (—2 c) (—; - ) g(0)5/6 (m2)~Y2 (Bamy,)"3x73  (2.19)
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Na equacdo (2.18), f(x) recebe a denominacdo de funcdo de escala ou

“scaling” a qual é definida como:

fO) = 2x - D)3 (2.20)

Portanto, ao verificar-se a disposicdo das equacdes (2.18) e (2.19), pode-se
constatar que o uso da aproximacéo de Hartree proporciona a representacdo de M e
F em termos de um comportamento universal (“scaling”) toda a vez que as
quantidades termodindmicas envolvidas, através destas grandezas, estiverem
devidamente normalizadas. A proxima secdo serd dedicada ao tratamento
experimental das propriedades de “scaling” a magnetizagdo dos HTSC, sobre o ponto

de vista do formalismo GL-LLL.
2.3 As Propriedades de Scaling da Teoria GL-LLL

As propriedades de “scaling” da teoria G-L, aplicadas ao nivel fundamental do
formalismo dos niveis de Landau, ou simplesmente, teoria GL-LLL, sugere que a
expressao para a energia livre passa a ser escrita da forma apresentada na equacao
(2.18), ou seja: [25, 41].

F(T,H) = Hf (A0 (2.21)

onde A é um coeficiente independente de T e H e a variavel de escala t é dada por:

_ T —-T.(H) 292
t = W ( . )
Na equacéo anterior n esta ligado a dimensionalidade do sistema, o qual pode
ser 3D (n =3) ou 2D (n = 2) [25, 41].
Por outro lado, o comportamento da magnetizacédo, normalizada em termos da

fungdo de “scaling” GL-LLL [41], equacédo (2.22), é dada pela equacgédo (2.23) [41].

M T —Tc(H)
HT)(n-1)/n x HTH(n-1)/n
(HT) (HT)

(2.23)
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Na equacdo anterior, n = 3, reproduz a normalizacdo natural prevista pela
equacao (2.19) para sistemas tridimensionais (3D), ou seja, M(HT)~?/3ao0 passo que
n = 2 para sistemas (2D), onde M(HT)~1/2,

Na literatura, encontram-se diversos resultados experimentais reportados para
diferentes HTSC e outros supercondutores 0s quais confirmam o excelente
escalonamento dos dados de magnetizacao reversivel obtidos a partir da aplicacao
da equacéao (2.23) para H > 10kOe [22-24, 32-33, 40-43]. Por exemplo, a figura 2.5
ilustra a aplicacdo da equacado, para n = 2, na descricdo do comportamento da
magnetizagdo de amostras monocristalinas de YBa2CusO7-s, com diferentes estados
de oxigénio, e uma amostra policristalina de (Bi-Pb)2Sr2Ca2CusO10 [42] a0 passo que
as figuras 2.6 e 2.7 ilustram o escalonamento da magnetizacdo quando a equacao
(2.23), com n = 3, é aplicada para a descricdo do comportamento desta grandeza em

monocristais de YBa2CusO7-s quando H // ab, fig 2.6 e H // c, figura 2.7.

I I
q o 2
‘o
8o
T
® 27
S
T 4T Y(T=41K) |
S « V(T =52K)
f B + Y(T_=62K) -
N 4 » Bi2223
— ‘fl‘ | | 1 1
-0,008 0 0.008 0.016

(T-TG(H))JIF(TH }0.5 (KCI.S 03.0'5}

Figura 2.5 — O comportamento das curvas de M(T,H) descrito a partir da aplicacéo da fungéo de
“scaling 2D-LLL para diferentes amostras supercondutoras [42].
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Figura 2.6 — O comportamento das curvas de M(T,H) descrito a partir da aplicagao da fungdo de “scaling” 3D-
LLL para um monocristal de YBa>CusO7-5s quando H // ab [43].
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Figura 2.7 - O comportamento das curvas de M(T,H) descrito a partir da aplicacdo da fungdo de
“scaling” 3D-LLL para um monocristal de YBa>CusO7.5s quando H // c [43].

E importante destacar que os dados escalonados das figuras anteriores s&o
ajustados por fungdes tedricas [42-44] desenvolvidas de acordo com o contexto da
teoria GL-LLL [12]. A aplicac&o destas qualifica e reafirma o carater 2D ou 3D das FT
nestas amostras.

As concepcdes as quais fundamentam analiticamente a construcdo destas
funcbes tedricas sdo obtidas a partir da aplicacdo da funcdo particdo, dada pela
equacdao (1.41), a uma aproximacao nao pertubativa.[45] Os autores desta proposta,
levaram em consideracao o fato da energia livre G-L poder ser escrita em termos de
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uma funcao de escala f(At), equacao (2.21),[25, 44-45]. Ainda de acordo com estes
autores, a contribuicdo das FT para a energia livre G-L € aproximadamente 98%
oriunda da amplitude do parametro de ordem e apenas 2% da sua fase [25, 45]. Isto,
segundo eles, ocorre em virtude do confinamento dos pares de Cooper no LLL
aumentar consideravelmente a contribuicAo das FT oriundas da amplitude do
parametro de ordem. Neste cenario, a equacao (1.41) é expressa em termos da
modulacao coletiva dos pares de Cooper no sub-espaco LLL [41].

O aspecto central da proposta de Tesanovic e Xing [44] fundamenta-se no fato
de que a integracdo destas modulagBes se da precisamente no limite termodinamico
no qual o niumero de vortices tende ao infinito [45]. Desta forma, a energia livre G-L,
de acordo com as consideracfes anteriores, na forma escalonada, considerando um

sistema na qual as FT preponderante sdo 2D, é dada por [44].

flg,U) = —%gzU2 + %gU(gZU2 +2) 74 sinh™Y(gU /N2) — s(U) (2.24)

Na equacéo anterior, g = At, A = a’(®,d/28)*/?, sendo a’ = Z—:, d a distancia

interplanar, U = ((8,))~? e s(U) é o termo relativo as correcdes das FT em relacéo
ao parametro de ordem, sendo que s(U) = 0. Desta forma, submetendo a equacao

anterior a definicdo (2.11), obtém-se:

M(H,T)d®oH ¢, , - 1
= — 2 2.25
Onde, H',, = |dHC2/dT|. A equacao (2.25) pode ser escrita segundo uma a forma

usual se considerar -se que f(g,U) = f(x = At) [41], ou seja:

M(H,T)d@oH'c;
(HDY2 4

x— (x% + 2)% (2.26)

A equacdo (2.26) tem sido empregada com sucesso na descricdo do
comportamento de dados de magnetizacao escalados a partir da aplicacéo da funcéo
de escala (2.23) para duas dimensofes (n = 2) [44]. Por exemplo, as linhas tracejadas

na figura (2.5) representam um ajuste utilizando a equacéo (2.26).
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Por outro lado, a energia livre G-L, na sua forma escalonada, para um sistema

no qual as FT sao preponderantemente 3D, é dada por [41]:

1 1 T GUN
flg) = —EGZU2 +§GU(GZU2 +2)2 + sinh™! (ﬁ) —-s'() (2.27)

onde, por analogia, seguindo o método empregado para a obtencdo de M(H,T) em

duas dimensdes, obtém-se agora para 3D:

4nM(H,T)H' ¢, {[4(2nTC(0))1/2§k¢ }2/ 3

(TH)?/3 kgH'c,
tan-10 1/211/3 ) (2.28)
=g+ (gz +— > ] [GU2 — U(G2U? + 2)2
onde, a relacdo entre g e T é dada por:
1/3
tan~1Q\"/*
glg+ (gz + HU2Q> = Bt (2.29)

sendo B = {H’szfqbo[TC(O)]l/Z/[sm/EkaB]}Z/ e t= [T — T.(H))/(TH)?/3.Por outro
lado,

G+K
U(G) = 0,818 — 0,110 tanh (T) (2.30)

onde Ke M sao parametros de “fitting”, ao passo que a variavel G € dada por:

G=g+I

tan=1Q\"? (2.31)
nU? > ]

g+<gz+

onde I = (Q—tan™1Q)/[2tan"1Q].

Nas equacOes anteriores, Q,Ke M sao quantidades cujos valores sao
aproximadamente m,v/2 e 2v/2 [46]. Por outro lado, pode verificar-se que a relagéo
entre g e T é bastante complexa [equacgao (2.29)], quando comparada a observada
para a equagao (2.24), (g = At).
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A funcéo de escala em 3D é muito mais complexa do que a funcéo 2D, equacao
(2.25). Isto deve-se ao fato da existéncia de uma escala de comprimento extra,
localizada, neste caso, ao longo do eixo c. Esta € empregada na contabilizacdo da
deformacéo dos vortices ao longo da diregdo do campo magnético [46].

Desta forma, o emprego da equacédo (2.28) nédo é trivial, uma vez que U(g),
equacado (2.30), e G(g), equacgdo (2.31), sdo funcbes acopladas, onde g esta
relacionado a T através de uma equacgdo transcendental. Na literatura, encontra-se
listado, de acordo com 0 nosso conhecimento, apenas uma publicagcdo empregando
a equacéao (2.28) na descricao do comportamento de M(H, T). Este resultado encontra-
se ilustrado por meio da linha sélida nas figuras 2.6 e 2.7. De acordo com 0s autores
deste trabalho, o emprego da equacao (2.28), para a descricdo do comportamento
3D-LLL dos dados de suas amostras, somente tornou-se viavel quando a aproximacao
U = U, = 0,8 foi considerada [43, 46].

Uma alternativa a aplicacdo da equacao (2.28) € apresentada na literatura por
Salem-Sugui e colobaradores [43]. Utilizando as ideias de Gerhardts [47] e Klem [48]
sobre flutuagcdes diamagnéticas em supercondutores planares, estes autores
caracterizam a dimensionalidade do sistema BaixKxFez Asz (x = 0,28 e 0,25)
monocristalino.

A figura 2.8 ilustra o colapso das diversas curvas de magnetizagao reversiveis
expresso em termos da fungéo de escala 3D-LLL, figuras (a) e (b) principais, e 2D-
LLL, “insert” da figura (a), para monocristais Bai-xK«BaFe2As2 (x = 0,28 e 0,25) quando

10kOe < H < 50kOe foram aplicados paralelamente ao eixo ¢ dos monocristais.
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Figura 2.8 - O comportamento das curvas de M(T,H) dos monocristais de BaixKxBaFe2As2 (x = 0,28
e 0,25) descrito em termos das fun¢des 2D e 3D GL-LLL [43].

De acordo com a figura anterior, tanto a funcéo de escala 2D-LLL quanto a 3D-
LLL podem serem empregadas na descricdo do comportamento escalonado da
magnetizagdo reversivel da amostra Bai-xK«xFez2As2 (x = 0,28). Entretanto, os autores
elegem o comportamento 3D-LLL, como sendo o mais apropriado para esta descri¢éo.
Eles fundamentam a sua escolha ndo apenas levando em consideracdo a melhor
disposicéo estatistica apresentada pelos dados ajustados com a aplicacao da funcao
de escala 3D-LLL, quando comparada a disposicédo dos dados ajustados pela funcéo
de escala 2D-LLL, mas também pelo comportamento do parametro r, o qual é dado

pela equacao (2.32) [47].

O (2.32)
s

_8m[
"=y

Na equacao anterior, m e M sdo as massas efetivas das quasiparticulas ao
longo do plano e na direcdo perpendicular a este, s é a distancia interplanar e §;,(0)

€ o comprimento de coeréncia G-L, em T = 0, dado por:
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Do (2.33)

2nT, %

5GL(0)2 =

E importante ressaltar que o parametro r encontra-se relacionado a
dimensionalidade do sistema e é expresso pela equacao (2.32), quando tratar-se de
supercondutores planares com campo magnético aplicado perpendicular a sua
estrutura de planos [47]. Nesse cenario, 0 comportamento da magnetizacdo dos
sistemas supercondutores, classificados como limpos, pode ser afetado por efeitos
nao locais, como, por exemplo a interacdo com impurezas [47] 0 que remete ao
emprego da equacdo (2.32), para a descricdo do parametro r. Por outro lado, a
equacdao (2.34) é empregada quando tratar-se de um supercondutor planar no limite
sujo, ou seja, quando o comportamento da magnetizacdo é afetado por FT de

frequéncia finita [47].

o 2hmD (2.34)
 kgMs2T,,

Na equacao anterior D é a constante de difusdo para um sistema bidimensional
eT.,, =T.(H=0).

Desta forma, Salem-Sugui e colaboradores [43], empregando a equacéao (2.32),
determinaram o valor de r = 0,1 para ambos 0s monocristais de BaixKxBaFe2As2 (X =
0,28 e 0,25) e utilizaram o comportamento de H / Hq,(T = 0) versus r, ilustrado na
figura 2.9, proposto por Gerhardts e colaboradores[47] para analisar o carater da

dimensionalidade das FT de suas amostras.
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Figura 2.9 - Diagrama H/H.,(0) versus r obtido por Gehardts e colaboradores [47] e empregado por
Salem — Sugui e colaboradores para classificar a dimensionalidade das FT nas amostras de Baa-
xKxBaFe2As2 (x = 0,28 e 0,25) [43].

Como ressaltado anteriormente, o comportamento de H/H:,(0) versus r,
representado na figura anterior, tem como finalidade a determinacdo da
dimensionalidade de sistemas supercondutores do tipo Il convencionais, 0 que torna
possivel a sua aplicagdo nos HTSC.

Na figura anterior, a linha identificada como “dimensionality crossover” separa
os regimes 2D do 3D. Por outro lado, a linha identificada como “dynamical cutoff”
divide o diagrama em termos da predominancia de efeitos ndo locais na
eletrodinamica e das FT de frequéncia finita, regido inferior da figura, do
comportamento da magnetizagcdo onde os efeitos dinamicos das FT séo de alta
energia, regido superior da figura, a partir da linha considerada [47- 48].

Desta forma, considerando pyH-,(0) ~100T para H // ¢ nos monocristais de
BaixKxFe2As2 [49] e levando em consideracdo que o valor mais elevado de campo
magnético aplicado pelo autores neste trabalho foi de 5T, é possivel verificar,
empregando o comportamento de H/Hq(T = 0) versus r, na figura 2.9, que a
dimensionalidade das FT neste sistema € 3D, 0 que esta de acordo com a descricao
do comportamento da magnetizagéo reversivel apresentado na figura 2.8 em termos

de uma funcao de escala 3D-LLL.
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2.4  Os Limites de Aplicabilidade do Scaling GL-LLL e o Modelo 3D-XY

A funcdo de escala GL-LLL, representada na equacao (2.23), foi concebida
para descrever o comportamento da magnetizagdo dos supercondutores do tipo I,
nas proximidades da regido de transicdo do diagrama H-T desses, onde os efeitos
das FT na amplitude do parametro de ordem supercondutor sdo regidos pelo
formalismo LLL [25]. O intervalo em temperaturas no qual o comportamento das FT
pode ser descrito em termos do formalismo LLL mostra-se fortemente dependente da
aplicacao de H, equac0es (2.15) e (2.16). Desta forma, a delimitacédo da aplicabilidade
da teoria GL-LLL, para um determinado intervalo de temperatura AT [25], a partir de
T¢, pode ser estimado por: AT = G;(0)Tc, onde G;(T = 0) é o numero de Ginzburg,
equacao (1.38) [25]. Esta estimativa para AT foi concebida considerando um sistema
3D na auséncia de campo magnético aplicado [25]. Ela apresenta o inconveniente de
fornecer o valor de AT a partir da determinacao indireta de £(0), que por sua vez,
introduz uma forte impreciséao ao valor de AT. Uma alternativa a utilizacéo de £(0) no
calculo de AT é fornecida pelos autores da referéncia [41]. Eles definem o célculo de
G;(0) como G;(0) = (T;(0) —T*)/T*onde T.(0)=T.eT" éatemperatura “crossing
point”, indicada na figura 2.3. Na literatura, G;(0) 0,010 para o0 YBa2CusO7-[25, 41].

Conforme foi comentado no inicio desta secéo, a aplicacdo do formalismo GL-
LLL encontra-se vinculado a aplicacdo de um campo magnético que atenda a
condicdo H > H,(T), [25,41] onde H}, (T) é o valor de campo magnético a partir do
qual é possivel estabelecer um intervalo de separacéo, no diagrama H-T, entre o nivel
fundamental e os demais niveis ocupados pelas oOrbitas de Landau. Uma estimativa
para H,(T) é obtida a partir da aplicacdo da seguinte relacdo empirica: H}, ~
1/3H.,(T). [25]. A figura 2.10 ilustra, esquematicamente, ao longo do diagrama H-T,
a separacéo entre H;;, (proximidade de H,,(T)) e H}, de um supercondutor do tipo II
[41].
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Figura 2.10 - Representacao esquemaética para os niveis de Landau ao longo do diagrama H-T de um
supercondutores do tipo 1l [41, 25].

De acordo com o ilustrado pela figura 2.10, € possivel observar que quando
H < H}, o comportamento das FT devera ser expresso em termos dos “higher Landau
level” (H,;). Na figura 2.10, o limite superior a H}, pode ser estimado a partir do
emprego de G;, onde o valor de HY, é obtido a partir de H/H_,(0) =~ (G;/16) (T/T.(0)),
0 qual apresenta um valor estimado em torno de 8kOe para 0 supercondutor de
Bi2Sr.CaCu20s [25].

O estabelecimento de um formalismo em termos de H;; para tratar os efeitos
das FT na energia livre G-L ndo é aplicavel uma vez que no limite de baixos campos
magnéticos a integralidade dos niveis de Landau é destruida principalmente em razéo
da relevancia do termo quartico de ¥ na expresséao da energia livre G-L, da equacéo
(1.3). Neste cenério, o espacamento da frequéncia de “cyclotron” entre os diferentes
niveis de Landau torna-se menor do que a magnitude da interacdo em virtude do termo
|¥]* o que promove a indissociabilidade entre os niveis de Landau, tornando a
contribuicdo de todos necessaria para a descri¢do dos efeitos das FT em H < HE (T)
[25].

Na figura 2.10 pode-se verificar que a regido critica em torno de H.,(T),
estimada em termos de G;(0)T,, onde a teoria LLL € aplicada, encontra-se delimitada
pelos limites pontilhados, da mesma forma para a regido critica em torno de H7, (T),

onde a aproximagdo GL-LLL n&o se aplica. E importante destacar que a delimitacdo
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destas regibes criticas, ao longo do diagrama H-T, pode ser mais ampla do que projeta
a figura 2.10.

Os valores de H, os quais compdem o regime de baixos campos magnéticos,
encontram-se situados entre as regiées pontilhadas em torno de H}, (T). Por outro
lado, T* localiza-se proximo a regido da fronteira inferior do regime LLL, em torno de
H.,(T) [41]. Entretanto, a verificacdo da reprodutibilidade da funcéo de escala da
equacdao (2.23), para T < T*, nos HTSC, figura 2.3, [44, 25] sugere que a aplicacao
do formalismo GL-LLL pode se estender para além do limite inferior da regiéo critica
localizada em torno da linha de H.,(T).

Tesanovic e Andreew buscaram estabelecer uma relagdo analitica para a
determinacao da temperatura, em funcdo de H, a partir da qual a aplicacéo da teoria
GL-LLL tornaria-se efetiva. Eles determinaram que esta temperatura, denominada de

T}, ird obedecer aos parametros estipulados pela equacéo (2.35) [41]:

-1 (2.35)

. dH
Ty (H) = T(0) = 3H |2

No caso de um monocristal de Bi:Sr.CaCu20s [52] T.(0) = 87,32K,
duoH,/dT = 2,73 T /K e uoH = 5T o que fornece T},, ~ 81,8K. Por outro lado, o limite
superior de T, €é definido através da aplicacdo do critério de Ginzburg. Desta forma,
pode-se verificar que o formalismo LLL é adequado para a descricdo do fendbmeno
das FT criticas nos HTSC quando H > H}, (T) s&o utilizados. Por outro lado, no regime
de campos magnéticos aplicados onde H < H}, (T) a descricdo deste fenémeno
encontra-se além do alcance do formalismo baseado nos niveis de Landau, sendo
mais apropriado, portanto, descrevé-lo em termos do formalismo XY aplicado ao
parametro de ordem [53-54], 0 qual sera abordado de maneira simplificada nos
paragrafos vindouros.

O modelo 3D-XY é fundamentado nas teorias de normalizacdo de grupo e
“scaling” [53-54]. Através destas propriedades e das ideias de universalizacdo, formas
de escalonamento para a descricdo do comportamento de diferentes variaveis
termodinamicas podem serem concebidas, nas proximidades de um ponto critico
caracteristico. Estas variaveis, uma vez determinadas, permitirdo o calculo dos

expoentes criticos para modelos especificos.
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No caso especifico dos HTSC, o modelo 3D-XY em questéo se assemelha ao
empregado na descri¢cao da transicdo em superfluidos como o He.

Neste contexto, o efeito das FT sobre a magnetizacdo também é contabilizado
em termos de uma funcéo de escala 3D, onde o expoente critico € dado por: v = 2/3
[53-54]. Neste contexto, a funcdo de escala para a energia livre de Helmoltz € dada
pela equacéo (2.36)

D 2.36
(H,T) = HZ fiy(7) (2.36)
Na equacao anterior D € a dimensionalidade do sistema e f, (y) € a funcéo de

escala do modelo XY, onde y é a variavel de escala dada por:

7.7 — 1]

y = (2.37)

1
H2v
O uso da equacéo (2.36) em conjunto com a equacao (2.37) ira fornecer a forma
analitica da funcéo de escala empregada para a determinacédo do comportamento 3D

da magnetizacao, a qual é dada por:

M(H,T) = H*m,, () (2.38)

onde o valor 0,5 é obtido para um sistema 3D. A funcéo de escala descrita na equacao
(2.38) é empregada com o sucesso na descricdo do comportamento em escala da
magnetizacdo quando uy H < 1T sao aplicados [22-23]. O comportamento da
magnetizagdo do monocristal de YBa2CusOz7-s, ilustrado na figura 2.9 [23] é escalado

com a aplicacao dessa funcionalidade.
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Figura 2.11 - O “scaling” da magnetizagdo usando o formalismo 3D-XY para um monocristal de
YBa2CusO7-5, quando uy,H < 1T séo aplicados paralelamente ao plano ab [23].

Alguns estudos listados na literatura argumentam que a fungcéo de escala
descrita pela equacao (2.38) pode ser estendida para a regido de campos magnéticos
localizado entre 1T< uyH <10T [22-23, 55-56]. Entretanto, é importante ressaltar que
o modelo 3D-XY é concebido levando em consideracdo o carater das FT
predominantes no limite de baixos ou na auséncia de campos magnéticos aplicados.
Por outro lado, o modelo 3D-XY nao incorpora contribuicbes provenientes das
propriedades dos vortices [22-23, 55-56].

Ao concluir esta secdo, € importante destacar que os efeitos das FT no
comportamento da magnetizacdo DC néo sera pesquisado neste trabalho para o

intervalo de baixos campos magnético aplicados ao longo do diagrama H-T.
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3 ASPECTOS GERAIS DO COMPOSTO YBaxxSrxCusO7.s: O EFEITO DA
PRESSAO QUIMICA

A aplicacdo de pressdo hidrostatica sobre os planos supercondutores dos
HTSC constitui uma importante ferramenta empregada com o objetivo de fornecer
resultados experimentais os quais colaborem para a elucidacdo do mecanismo
responsavel pela elevacdo do valor de T. nestes sistemas. Por outro lado, o
comportamento de Tc nestes sistemas esta fortemente conectado a natureza da
composicdo quimica da estrutura dos HTSC, o que incentiva o emprego das
substituicbes quimicas como outra importante ferramenta para a busca de
informacdes as quais colaborem para a otimizacdo das propriedades fisicas dos
supercondutores.

Neste capitulo iremos abordar, de maneira geral, os efeitos provenientes da
pressao quimica introduzida na estrutura do supercondutor YBa2CusOz7-5, por meio da
substituicdo parcial do Ba por Sr, sobre algumas das propriedades supercondutoras
desse sistema. E quando oportuno, realizar um paralelo com os efeitos provenientes

da aplicacdo de pressao hidrostatica.
3.1 A Estrutura Cristalina
A figura 3.1A ilustra a disposi¢do atbmica da cela unitaria do composto YBaz-

xSrkCusO7-5 onde a posicao ocupada pelo atomo de Sr, nesta estrutura, encontra-se

em destaque.
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Figura 3.1 - A) Estrutura da cela unitaria do compostoYBaz-xSrxCusO7-5 [57], B). As variacbes das distancias
interatbmicas devido a concentracdo Sr nesta estrutura [58].

A estrutura cristalina do YBa2CusOz-s € ortorrdmbica, [59] os trés parametros de
rede caracteristico s&o: a = 3.824, b = 3.894, ¢ = 11.68A [59]. De maneira geral, a
cela unitaria do YBa2CusOv-5, € constituida por um atomo de Y, justaposto entre dois
planos supercondutores de cobre-oxigénio [Cu2 — (O2- O3)] os quais, por sua vez,
encontram-se unidos as cadeias lineares de cobre—oxigénio (Cul-O4) por meio dos
atomos do oxigénio apical O1. Entre os planos supercondutores, responsaveis pela
supercondutividade, e as cadeias lineares, denominadas de reservatérios de cargas,
localiza-se o Ba.

A estrutura cristalina, do YBa2CusO7-s é fortemente dependente do conteudo
de oxigénio (7 — 6) [19]. Por exemplo, a estrutura deixara de ser ortorrombica e
passara a ser tetragonal, caso § < 0,5 [19].

Por outro lado, a figura 3.1B ilustra 0 comportamento apresentado pelas
distancias interatbmicas dos elementos que constituem a estrutura cristalina do
YBa2CusO7-s quando o Ba é parcialmente substituido por Sr [57, 60]. Conforme mostra
a figura 3.1A, o Sr (regido hachurada) substitui diretamente o Ba (Ba/Sr) em

proporcdes que podem atingir até 50% [57, 60]. A partir da analise da figura 3.1B, é
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possivel verificar-se que conforme a proporcdo de Ba substituido por Sr aumenta a
distancia interatbmica Cu2-01 sofre uma rapida diminuicdo, ao passo que a distancia
interatdbmica Cul-O1 decresce suavemente. Por outro lado, a distancia interatbmica
(Ba/Sr) - (02-03) diminui com taxa semelhante a observada para a diminuicdo da
distancia interatbmica Cu2-Ol1. Desta forma, Kakihama e colaboradores [57]
concluiram que o menor tamanho do atomo de Sr (1.31 A), em relacdo ao do Ba
(1.47 A) produz uma compressdo na cela unitaria do YBa2CusOv-s, distorcendo,
principalmente, a regido compreendida entre os planos de conducdo e as cadeias
lineares, localizada ao longo da direcdo cristalografica c. De fato, de acordo com os
dados da referéncia [58], a distor¢ao da estrutura ortorrombica, definida como s = [2(b-
a)/(b+a)], sendo a e b os parametros de rede [58], no composto Y(Bai-xSrx)2CusOw (x <
0,65 e w>6,68) é bastante acentuada e maior do que a observada no sistema
YBa2CusOw. Os comportamentos de s, dos parametros de rede a, b, e ¢, bem como
do volume da cela unitéria, V, no composto Y(Bai-xSrx)2CusOz7-5, sdo ilustrados na
figura 3.2 A e B.
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Figura 3.2 - O comportamento de ¢ e V, B) O comportamento de a, b e S, ambos em funcéo da
concentracdo de Sr no YBazxSrxCusOr-s [58].

E possivel verificar na figura 3.2(A) que o eixo ¢ decresce linearmente em
funcdo de x a uma taxa bastante elevada o que vai de encontro a proporcional redugao
observada para as distancias interatdbmicas Cu2-O1 e (Ba/Sr)-(02-03), ilustrada na

figura 3.1(B). De maneira semelhante, mas, a uma taxa bem mais suave, observa-se
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o decréscimo linear do parametro b ao passo que para o parametro a, este
decréscimo se da de maneira nao-linear. Estes comportamentos, apresentados pelos
0s eixos a e b em funcéo de x, séo justificados em virtude da diminui¢do da distancia
interatdbmica Cul-O4 em fungcdo de x. Por outro lado, para valores x < 0,5 o
decréscimo do parédmetro a, se d4 a uma taxa mais elevada que a observada para o
parametro b, o que justifica 0 aumento da distor¢céo ortorrdmbica observada para x <
0,625.

Entretanto, a atenuacdo do decréscimo do parametro a quando x < 0,625,
pode ser justificado pela possivel ocupacdo de uma posicdo na estrutura pelos o0s
atomos de O5 [58], os quais, nesta circunstancia, encontram-se distribuidos ao longo
das cadeias de Cul-O4 na estrutura da figura 3.1A. A existéncia dos atomos de O5,
por sua vez, tornaria menos anisotrdpica a regidao em torno dos atomos de Sr em
relacdo as cadeias de Cul-O4, o que resultaria na observacdo de uma menor taxa
para o decréscimo do parametro a.

A tabela 3.1 expressa a variacao de alguns parametros (A), obtidos para um
determinado intervalo de concentracéo de atomos de Sr (Ax), normalizado em termos

deste mesmo parametro quando x = 0, e p, = 0, ou seja, [(Ap/Ax)/py(x~1)] [58].

Tabela 3.1 - Variagdo de pardmetros estruturais do Y(BaixSrx)2CusOw em fun¢éo da concentracdo de
Sr(Ax) normalizado [58].

(Ba/B)/agx™) 196 % 10-3

(85/8:) /bo(x™) 175 102

(Be/B3)/colx™) 202X 10-%

(AV/B) Vo (x™) c6ax 102

[ACu(2) = 0(1)/82)/Vox™)1/(Cu(2) — 0(1))ox™) 087 10-2
[ACu(1) = 0(1)/A0) Vo™ )]1/(Cu(1) = 0(1))o() (™) 1375102
[ACu(2) = 0(2)/8)/Vox™)1/(Cu(2) — 0@))ox™) 1270 % 10-2

[A(Ba/Sr — Ba/Sr)/A]/(Ba/Sr — a/Sr)(x~1)e —222X1073

Por outro lado, a tabela 3.2 apresenta os valores obtidos para os parametros

listados a, b, e ¢, V e B (“bulk modulus”) [61] quando a pressao hidrostatica aplicada
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sobre amostras policristalinas de YBa2CusOs,93 € YBa2CusOse0 varia de ambiente
(OGPa) até 0,6GPa. Na tabela 3.2, de maneira analoga a apresentacdo dos
parametros da tabela 3.1, os valores para os parametros listados sao definidos em
termos da variagdo da presséo hidrostéatica (dP), normalizados em fungéo dos valores

dos parametros a, b, e ¢, V obtidos em pressédo ambiente (P = 0) [61].

Tabela 3.2 - Os valores para parametros definidos em termos da pressao hidrostatica (dp) normalizados
em funcgédo dos valores dos parametros a, b, e c [61].

YBa2Cu30s,93 YBa2Cu30s,60

(da/dP)/ay(GP,~) —2.22X1073 —2.40X 1073

(db/dP)/by(GP,™) —1.65X 1073 —2.14X 1073

(dc/dP)/co(GP,~Y) —4.26 X 1073 —4.39X 1073

@v/apr)/vy(Gr,™) -8.12X 1073 -8.92X 1073
B(GP,) 123 112

A figura 3.3A, ilustra o comportamento da distancia interatdbmica Cu2-O1
guando P < 0,6GPa séo aplicadas nas amostras policristalinas da tabela 3.2. Por outro
lado, na figura 3.3B o efeito da presséao hidrostética (P < 0,6GPa) é contrastado com
o efeito da substituicdo do Ba por Sr (x < 0,5) em termos do comportamento da

distancia entre planos de O3-Cu2-02.
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Figura 3.3 - A) O comportamento da distancia Cu2-O1 para as amostras em funcéo da pressao hidrostéatica P
< 0,6GPa e B) O comportamento da distancia Cu2-O2 em funcao da presséo hidrostatica (GPa) e a pressao
quimica (x) na estrutura YBa>xSrxCuzO7-5 [61].

Ao comparar-se o0s valores apresentados nas tabelas 3.1 e 3.2 bem como o
comportamento das distancias interatdmicas ilustrados nas figuras 3.1A, 3.2 (Ae B) e
3.3 (A e B) pode-se concluir que:

(1) A contracdo dos parametros de rede devido a presséo quimica ocorre de
maneira  aproximadamente isotrépica quando comparado ao
comportamento anisotropico apresentado por estes em virtude da aplicacdo
de pressao hidrostatica,

(2) A completa substituicdo do Ba por Sr induz uma variagdo nos parametros
de rede que equivale aproximadamente a aplicagdo de uma pressao
hidrostatica em torno de 5 a 10GPa;

(3) A distancia Cu(2)-O(1) diminui com o emprego dos dois tipos de pressao;

(4) A distancia entre planos de O(3)-Cu(2)-O(2) aumenta em funcéo de x e

diminui em funcéo da presséo hidrostatica.
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3.2 O Comportamento de Tc(x)

Diversos estudos reportados na literatura [62-66] revelam que o parametro de
Tc(X) para o composto YBazxSrxCusOr-s apresenta comportamento semelhante ao do

parametro c(x), figura 3.2A, conforme ilustram as figuras 3.4 e 3.5.
Na figura 3.4 [62-66], a reducgdo linear de T¢(x) para monocristais de YBaz-

xSrxCusO7-s (x < 0,5) é ilustrada no inserto dessa, ao passo que na figura 3.5, [62-66]
este comportamento encontra-se destacado na figura principal. Por outro lado, chama
atencao a taxa de variacdo de T¢(X) apresentada pela amostra policristalina de YBaz-
xSrkCusO7-s quando comparada a apresentada pelas amostras onde o Cu foi
substituido parcialmente por 4&tomos de Al, Co e Fe. E possivel verificar a relevancia

dos planos supercondutores para a supercondutividade nestes sistemas.

0.0 e
2 ' AR
-:6 "/? ( [ //
. im f( f [, .
=2 g v/ | |
E {3 /| / / i
2 -0.4"‘0 0 ’y/él / A ,;
S [
< 06 ri | e
= / / A [
= J ¢ /’F /
E 084 ? 4 ./ .
5 081 H=100e// ¢ ,o/' I
J AL
'1-0‘““‘@‘“*%’“@“%!—'—
95

70 75 80 85 90
T(K)

Figura 3.4 - Curvas de M,-(T) dos monocristais YBa,_,Sr,Cu;0,_s (x=0; 0,1; 0,25; 0,25; 0,37 e 0,5).
O inserto da figura mostra o comportamento de T¢(X) para as diferentes concentracdes de Sr utilizadas

[62].
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Figura 3.5 - Comportamento de T¢(x) em funcdo da substituicdo parcial do Ba por Sr e do Cu por Al,
Co e Fe em amostras policristalinas de YBa2xSrxCuzO7s e YBax«xCusxDxO7-5, (D = Al, Co e Fe) [57].
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Por outro lado, o efeito da aplicacdo de pressédo hidrostatica sobre a
temperatura critica de transi¢éo [T¢(P)] no YBazxCusOr7-s € praticamente desprezivel
frente ao efeito observado para T¢(x) no composto YBaxxSrxCusO7s. A figura 3.6
ilustra o comportamento de AT, em funcdo da pressao P, para o supercondutor

YBa2Cusz0r7-5. Onde T¢(P) apresenta uma variagédo de apenas 0,07K/bar.
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Figura 3.6 - O comportamento de AT, em fun¢éo da pressdo P, para o supercondutor YBa2CuzOz7-5
[67].

No que diz respeito ao comportamento de T¢(X) no composto YBaz-xSrkCuszOz-
s, algumas justificativas sdo apresentadas na literatura com o objetivo de interpretar
fisicamente a taxa de até -20kOe/x apresentada por T¢(x) neste composto.

O fenbmeno da supercondutividade nos sistemas 123, como 0 YBa2CuzO7-3,
esta fortemente conectado ao fenbmeno de transferéncia de cargas entre as cadeias
lineares e os planos supercondutores. Neste cenario, buracos séo criados nos planos
supercondutores em virtude da transferéncia de elétrons provenientes das cadeias
lineares [19, 61, 68]. A guantidade de carga envolvida durante o processo de
transferéncia é controlado pelo nivel de oxigenacdo dos atomos de Cu pertencentes
as cadeias lineares. Este nivel de oxidag¢édo depende do contetdo de oxigénio (7 — 6)
e da estrutura cristalina [19, 61, 68]. O balanceamento entre os processos de oxidacéo

e reducdo, sofridos pelos os atomos de Cu das cadeias lineares, envolvidos no
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processo de transferéncia de cargas, mostra-se decisivo para provocar a variacao de
0 a 90K, experimentada por Tc no YBa2CusOz7-5,[19, 61; 68].

De acordo com Licci e colaboradores, [58] o decréscimo de T¢(x) no YBaz-
xSrxCus0v-5, estaria associado a reducdo da intensidade das somas de valéncia (BVS)
apresentada pelos atomos de Ba, em virtude da incorporagdo dos atomos de Sr, de
menor tamanho, junto ao sitio do Ba. Essa incorporagdo evitaria a transferéncia de
carga das cadeias de Cul para os planos de Cu2 o que consequentemente seria
responsavel pelo decréscimo de T¢(x) neste composto.

Por outro lado, Ono e colaboradores [69] associam a reducéo de T¢(x) ao fato
de que a concentracdo de oxigénio (7 — &) € reduzida sensivelmente nas amostras
dopadas com Sr. Segundo estes autores, paralelamente a redug¢do do contetdo de
oxigénio, o volume da cela unitaria também apresenta uma reducéo significativa veja
fig 3.3, desta forma a combinacdo conjunta destes dois acontecimentos colaboraria
para a reducao de T¢(X).

No que se refere a distor¢éo estrutural proveniente da substituicdo parcial do
Ba por Sr, discutido no item 3.1, Veal e colaboradores [60] elegeram este fenbmeno
como o responsavel pela reducdo do valor de T¢(x). Entretanto, Zhang e
colaboradores [75] concluiram, através do uso da técnica XAFS (“x-ray absortian fine
structure”), que a distorgao da estrutura local, conforme propds Veal [60], ndo seria
responsavel pela reducao de T¢(x) no composto YBazxSrxCusO7-5, mas sim a reducao
da distancia interatdmica da estrutura dupla de planos supercondutores, (O3-Cu2-
02)-Y-(03-Cu2-02).
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4 METODOLOGIA E PROCEDIMENTOS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos as principais técnicas e
metodologias experimentais utilizadas para o desenvolvimento das atividades
experimentais. Neste item serdo realizados, preferencialmente, a descricdo dos
equipamentos e procedimentos experimentais empregados no crescimento de
monocristais, difracdo de raio-X, microscopia de luz polarizada e medidas de
magnetizagéo DC.

4.1 O Crescimento de Monocristais

Foram crescidos no laboratério de materiais de supercondutividade (LMS) da
Universidade Federal de Pelotas — UFPel os seguintes monocristais: YBa2CusO7-s,
(McY), YBaz,98Sr0,00Cuz07-3, (McSr002), YBaz,9Sro,10Cus07-5 (McSr010),
YBaz,75Sr0,25Cu307-5 (McSr025), e YBau,63Sro,37Cus07-5 McSr037).

A técnica empregada no crescimento foi a de auto-fluxo [15]. Esta técnica
produz o crescimento de monocristais para temperaturas abaixo da fase liquida da
mistura inicial. Os principais procedimentos e metodologias empregados nessa
atividade serdo descritos nos paragrafos vindouros.

Os reagentes precursores utilizados para a producdo dos monocristais foram
carbonatos e 6xidos com alta pureza, tais como: o 6xido de itrio (Y,03), com pureza
de 99,999%, o carbonato de béario (BaCOs3), com pureza de 99,999%, o carbonato de
estroncio (SrCOs), com pureza de 99,995%, o 6xido de cobre (CuO) com pureza de
99,999%. Foi empregada a seguinte estequiometria para a producdo dos
monocristais: YBaCu — 1: 4: 10 [6] na qual o Ba foi substituido parcialmente por Sr,
obedecendo as proporcdes nominais desejadas de 1%, 5%, 12,5% e 18%. O
carbonato de bario (BaCO5) e o 6xido de cobre (CuO) foram colocados em execesso
a fase YBCO - 123 para atuarem como meio liquido onde os demais elementos da
composicao serdo dissolvidos, formando a nuclecéo dos futuros monocristais.

Uma vez executado o célculo estequiométrico, 0os reagentes selecionados
foram colocados em uma estufa, por um periodo de até 1h, com a finalidade de
desumudifica-los. ApoOs isso, 0s reagentes foram mensurados, com o auxilio da

balanca de precisédo, até que uma massa total de 5g dos oOxidos e carbonatos
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precursores fosse atingida. Logo em seguida, esta massa foi colocada em um
almofariz de 4gata e foi misturada por maceracdo, até que a mistura apresentasse
uma coloragdo homogénea.

A mistura homogénea, obtida no processo anterior, é entdo colocada em um
dos lados de um cadinho retangular de zircénia. O cadinho, contendo a mistura, é
levado para o interior de um forno do tipo mufla e acomodado em uma base inclinada
em 20° em relagao a posigao horizontal do forno. Este procedimento tem a finalidade
de proporcionar o escorrimento da mistura a medida em que a temperatura no interior
do forno vai sendo elevada. A ciclagem térmica, em funcdo do tempo, empregada

durante o processo de crescimento € ilustrada na figura 4.1.
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Figura 4.1 - Ciclo térmico usado para a producdo dos monocristais [6].

As etapas da figura 4.1 séo descritas abaixo:

ETAPA A: atemperatura é elevada de 20° até 300°C a uma taxa de 280°C/h.
ETAPA B: a manutencéo da temperatura em 300°C, por um periodo de tempo
de 1h, tem por objetivo eliminar qualquer umidade por parte da mistura obtida apds o

processo de maceracao.
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ETAPA C: nesta etapa a temperatura foi elevada de 300°C para 880°C, a uma
taxa de 105,45°C/h, com o objetivo de proporcionar a ocorréncia da queima total dos
carbonos existentes na reagao.

ETAPA D: a temperatura € estabilizada em 880°C durante um periodo de tempo
de 2h.

ETAPA E: atemperatura é elevada de 880°C para 980°C a uma taxa de 25°C/h.
Nesta etapa espera-se que a formacao inicial do fluxo de BaO-CuO saturado de Y203
SrO ocorra.

ETAPA F: atemperatura € mantida em 980°C no periodo de tempo de 2h. Nesta
etapa ocorre a dissolucéo ibnica da solucdo saturada, formada na etapa E, sendo o
CuO (6xido de cobre) e o BaO (6xido de bario) os solventes e 0 Y203 e SrO 0s solutos.
Esta formacéo saturada ocorre a medida em que a mistura escorre para o lado inferior
do cadinho de zirconia ao mesmo tempo que o fluxo de CuO-BaO comeca a evaporar.

ETAPA G: a temperatura € decrescida de 980°C para 880°C, a uma taxa de
5.88°C. Esta etapa € a fase mais importante do processo, pois nesta ocorre a
evaporacao do fluxo e o surgimento de muitos centros de nucleagdo na solugéao
saturada os quais transforma-se em monocristais.

ETAPA H: a temperatura € decrescida de 880°C para 300°C a uma taxa de
105,45 C/h. Esta etapa determina o fim do processo de crescimento dos monocristais
e marca o inicio da transicdo estrutural tetragonal-ortorrémbica, tornando os
monocristais supercondutores.

ETAPA |: a temperatura é decrescida de 300°C para 20°C (temperatura
ambiente), a uma taxa de -280°C/h.

ApGs o crescimento os monocristais selecionados foram submetidos a um
processo de oxigenacgao adicional com o objetivo de otimizar o valor de T¢ [7]. Os
monocristais selecionados, para este processo de oxigenacao, foram encapsulados
entre duas pastilhas de YBa2CusO7-5. Esta acdo tem por finalidade tornar a atmosfera
de oxigénio em torno dos cristais a mais homogénea possivel. Logo apds, essa
capsula foi ajustada em um cadinho de alumina sendo esse conjunto, posteriormente,
colocado no interior de um tubo de quartzo o qual teve o seu interior preenchido por
oxigénio e foi mantido a uma pressao de 1 atm. A temperatura foi entdo elevada de

ambiente até 450°C, em aproximadamente 2h. Os monocristais permaneceram nesta
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temperatura por dez dias e ao término desse periodo a temperatura foi diminuida para
20°C em aproximadamente 24h.

A figura 4.2 ilustra o diagrama esquematico dos diferentes procedimentos
empregados durante o crescimento dos monocristais, comec¢ando a partir do calculo

estequiométrico.

I 3) Desumidificagéo |

2) Ca,rbonatos
1) Célculo e Oxidos
Estequiométrico

9) Oxigenagéao

/

8) Monocristal

6) Cadinho de
Zirconia + Forno

Figura 4.2 - Diagrama esquematico das etapas, em sequéncia, empregadas durante o procedimento
de crescimento das amostras. Adaptado da referéncia [70].

4.2 Caracterizacédo Estrutural e Superficial dos Monocristais

As amostras de YBa2xSrxCusOr-5, selecionadas para as medidas de
magnetizagdo DC, tiveram sua estrutura caracterizada por meio da técnica de difragédo
de raio-X . Por outro lado, a caracterizacdo da superficie desses monocristais foi

obtida a apartir do emprego da técnica de microscopia de luz polarizada (MLP).

4.2.1 A Difragéo de Raio-X

As estruturas cristalograficas dos monocristais de YBazxSrxCusO7-s ( X = 0;
0,02; 0,10; 0,25 e 0,37) foram analisadas através da técnica de difragdo de raio-X.

Para a realizagdo dessas medidas utilizou-se um difratdbmetro da marca Siemens,
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localizado no Instituto de Fisica (IF) da UFRGS, onde a radiacdo CuKa
(Acure=1,5417AR) foi empregada. Este equipamento apresenta o seu principio de

funcionamento baseado no diagrama esquematico da figura 4.3.

Tubo de Raio X

Amostra

Colimadores
V>

of " S

Detetor / S0 100

Figura 4.3 - Diagrama esquematico basico do funcionamento de um difratbmetro de raio X [51].

\\‘<
%

O processo consiste na incidéncia de um feixe de raio-X, emitido pelo tubo de
raio-X, através do plano ab das amostras analisadas. Esta a¢do tem como finalidade
a determinacgé&o do valor do espagcamento entre os planos interatbmicos das amostras,

conforme destaca a figura 4.4.

dsing

—o = s ® o—

Figura 4.4 - Diagrama esquematico do fendmeno da difracédo de raios-X em um cristal [71].
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Uma vez que as condicdes de Bragg, equacao (4.1), para o fendmeno de
interferéncia construtiva entre raios difratados, seja satisfeita, entdo um maximo de

intensidade é registrado pelo detector da figura 4.4.

nd = 2dp senb 4.1)

Na equacdo anterior n € um numero inteiro, A € o comprimento de onda da
radiacdo incidente, 6 € o angulo de incidéncia, d é a distancia entre os planos de
difracdo. Sendo que esta ultima variavel se relaciona com os parametros de rede

através da equacdo (4.2) [72].

1 h? k* I?
E ateta *.2)

Na equacéo acima, h, k e | representam os indices de Miiller, enquanto a , b e
c sao os parametros de rede.

Nos difratogramas obtidos com o emprego desta especialidade, as posicoes
angulares, intensidades e larguras dos picos registrados nestes, fornecem
informacdes relevantes sobre a estrutura do material pesquisado.

Nas amostras pesquisadas nesta Dissertacdo a varredura angular ocorreu com

um incremento de 0,05° em um intervalo de 10° < 26 < 70°.

4.2.2 Microscopiade Luz Polarizada (MLP)

A técnica de microscopia de luz polarizada utiliza a analise de imagens geradas
a partir do emprego de um microscopio 6tico de luz polarizada, constituido
basicamente por um tubo 6tico, revestido por um conjunto de lentes.

Neste sistema, a luz polarizada, pela agdo de um polarizador, interage com o
conjunto de lentes para logo apos incidir sobre a superficie do monocristal. A partir
desse momento o feixe de luz refletido passa pelo analisador até que seja projetado
na lente ocular onde ocorre a captacao e formacéo das imagens.

O uso da MLP permite, de maneira geral, caracterizar, a nivel qualitativo, a
superficie dos monocristais, permitindo a identificacdo de defeitos mesoscopicos,

como dominios e a direcdo dos planos de maclas [6]. Por outro lado, esta técnica
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também permite a determinacéo das dimensdes para amostras, uma vez que imagens
projetando a espessura e a superficie desta, sdo obtidas em conjunto com uma escala
métrica padrao [6] como ilustra a figura 4.5 onde a espessura de um monocristal

YBa2Cuz,97Nio,0307-5 € quantificado.

Figura 4.5 - Imagem obtida através da técnica MLP onde espessura de um monocristal
YBazCuz,97Nio,0307-5 € quantificada.

Neste trabalho, utilizamos um microscoépico 6tico de luz polarizada da marca
Olympus Bx53 que se encontra localizado no Laboratério de Supercondutividade e
Magnetismo (LSM) da UFRGS.

4.3 Medidas de Magnetizacdo DC

Neste item serdo abordados os procedimentos experimentais e 0s
equipamentos utilizados para a realizagdo das medidas de magnetizagdo DC bem

como o tratamento empregado para a obtencao da resposta magnética das amostras.

4.3.1 O Magnetémetro de SQUID

As medidas das curvas de magnetizacdo foram realizadas com o auxilio do
magnetometro SQUID (“Superconductor Quantum Interference Device”) modelo 2000
da Quantun Desing, equipamento esse representado na figura 4.6 (A-B).

A figura 4.6A, evidencia a parte criogénica composta do criostato superisolado
e da bobina de campo magnético. Ao passo que a figura B ilustra a parte eletrénica

do equipamento, composta basicamente pela fonte de corrente e o software
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automatizado empregado na realizacdo das medidas. O referido equipamento

encontra-se instalado no LSM da UFRGS onde as medidas foram realizadas.

Figura 4.6 - (A-B) Magnetdometro SQUID (“Superconductor Quantum Interference Device”), LSM da
UFRGS [73].

Este equipamento proporciona que a resposta magnética (magnetizacdo DC)
das amostras seja determinada com uma precisdo de até 5.107° e.m.u para campos
magnétcos continuos (DC) de até 50kOe para uma faixa de temperatura
compreendida entre 1,9 K e 400K onde a taxa de variacdo da temperatura pode se
dar entre 0,01K/min até 10K/min com preciséo de até 0,01K.

A figura 4.7 ilustra o diagrama esquematico, o qual trata, com riqueza de
detalhes dos componentes comuns ao segmento eletronico e criogénico do SQUID,

representados na figura anterior.
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Figura 4.7 - A) 1-cana, 2-rotor, 3-transporte DC da amostra, 4-sonda, 5-Sensor de nivel de He, 6-
Solenoide supercondutor, 7-Impedéancia para fluxo de He, 8-cipsula do SQUID, 9 - bobina
supercondutora “pick up” B) 10- Dewar do gabinete de isolamento, 11 — Dewar, C) 12 — impressora,
13 — fonte de alimentacdo do magneto, 14 — controlador de temperatura modelo 1802, 15 — gabinete
do console, 16 — unidade de distribuicdo de forga, 17 — controlador MPMS modelo 1822, 18 — unidade
de controle de gas-19 e 20 - computador com periféricos [74].

O principio béasico de funcionamento deste aparelho consiste no fornecimento
de corrente elétrica da fonte de corrente para as bobinas supercondutoras, que por
sua vez, gerardo o campo magnético desejado, de acordo com a sua capacidade.

A amostra fica centrada entre as bobinas supercondutoras (item 9 da figura).
Esta excursiona, ajudada pelo “inset” de medidas, (itens 1, 2 e 3), através da regiao
entre as bobinas. Esta agéo, faz com que a amostra se magnetize, e a amplitude desta
magnetizagao seja lida pelo sensor SQUID (item 8). Este sensor tém a capacidade de
converter pequenas variagdes de fluxo magnético em uma diferenca de potencial

elétrico.
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As medidas de magnetizacéo desse trabalho foram realizados com a utilizacéo
do “inset” DC (“Direct Current”). Neste sistema, a amostra excursiona para fora da
regido central das bobinas a cada ponto medido, sendo reconduzida ao centro destas
bobinas supercondutoras ao término da medida. Durante a realizacdo das medidas
de momento magnético, foi adotado uma amplitude de excursdo para as amostras de
+1cm em relacdo a posicao central das bobinas supercondutoras. A ado¢ao deste
valor torna desprezivel possiveis efeitos de imonogeneidade provenientes do campo
magnético aplicado.

4.3.2 Montagem Experimental para as Medidas de Magnetizacédo DC

Este item ir4 tratar dos procedimentos experimentais empregados durante a
preparacdo das amostras a serem inseridas no “inset” DC, localizado no lado
esquerdo da figura 4.7, do magnetdometro de SQUID. A figura 4.8 ilustra um
monocristal (amostra) adequadamente preparado para ser inserido no interior do

referido “inset” de medidas.

Figura 4.8 - Conjunto disco de teflon com amostra e tubo cilindrico de plastico [73].

De acordo com o ilustrado na figura anterior, a amostra monocristalina foi
fixada, com o auxilio de graxa de vacuo, a superficie de um disco de teflon. ApGs
fixada, o conjunto teflon-amostra foi colocado no interior do tubo cilindrico de plastico.
O conjunto tubo-teflon-amostra foi preso a haste de transporte (item 1 da figura 4.7) e
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inserido no “inset” de medida localizado no interior do “dewar”. E importante ressaltar
gue a montagem anterior permite que 0 campo magnético seja aplicado paralelamente
ao eixo cristalografico c. Por outro lado, as medidas de magnetizacdo com o campo
magnético aplicado paralelamente ao plano ab dos monocristais foram realizadas com
a adocédo de uma configuracédo diferente . Neste cenario, a superficie dos monocristais
foi fixada, com auxilio da graxa de vacuo, a uma superficie de teflon planar. O conjunto
amostra — teflon entdo foi inserido no interior do tubo plastico rotacionado 90° em
relacdo a posicao ilustrada na figura 4.8.

4.3.3 Procedimentos Experimentais Empregados nas Medidas de

Magnetizagdo DC

Antes da realizacao das medidas de magnetizacdo, em funcdo da temperatura
e do campo magnético aplicado, M(T,H), alguns procedimentos foram realizados com
0 objetivo de garantir a confiabilidade dos resultados experimentais a serem obtidos
com utilizacdo desta técnica.

O primeiro deles foi verificar a possivel existéncia de campo magnético residual
entre as bobinas supercondutoras. A determinacdo da contribuicdo desse campo
residual é obtida a partir da andlise da resposta magnética de uma amostra de
paladium apds essa ter sido submetida a um procedimento especifico de ciclagem em
campo magnético.

Apbs verificada a contribuicdo proveniente do campo residual, a amostra é
submetida a um processo de centragem no qual é verificada a posi¢cdo ocupada pela
amostra em relagdo a posicdo central das bobinas supercondutoras. Este
procedimento é adotado com o objetivo de garantir que o sinal magnético produzido
pela amostra seja determinado com a maxima precisao pelo sensor SQUID (item 8 da
figura 4.7).

Aferidos a contribuicdo do campo residual e a centragem da amostra em
relacdo as bobinas de campo magnético da-se inicio as medidas de M(T,H)
propriamente ditas. Os procedimentos experimentais adotados nas medidas de M(T),
obtidas sobre a aplicacdo de um campo magnético continuo, foram a ZFC
(resfriamento em campo magnético nulo) e o FCC (resfriamento em campo magnético

aplicado) [18]. No procedimento ZFC a amostra é resfriada na auséncia de campo
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magneético aplicado, partindo de uma temperatura acima de Tc, até atingir uma
determinada temperatura T< Tc. Logo em seguida, um campo magnético DC é
aplicado e durante o processo lento de aquecimento da amostra (0,02k/min, a
0,4k/min). A magnetizacdo Mzrc(T) é registrada sobre acdo do campo magnético
aplicado, até que uma temperatura T > Tc seja atingida. Imediatamente ao
encerramento do procedimento ZFC da-se inicio ao procedimento FCC. Desta
maneira, sem que se precise fazer qualquer ajuste no valor do campo magnético
aplicado, a amostra € resfriada lentamente até que uma temperatura T< Tc seja
atingida. De preferéncia, esta temperatura, bem como a sua taxa de variacao,
empregados durante o procedimento FCC, devem coincidir com os adotados na
execugcdo do procedimento ZFC para estes comportamentos. Durante este
resfriamento a magnetizacdo Mrcc(T) € registrada.

As magnetizacdes Mzrc(T) € Mrcc(T) foram determinadas para campos
magneéticos aplicados ao longo do eixo ¢ (H // ¢) e ao longo do plano ab(H // ab) dos
monocristais. As intensidades dos campos magnéticos aplicados variavam entre
0,01kOe e 50kOe.

4.3.4 O Tratamento dos Dados de Magnetizacao

O conjunto formado pela graxa de vacuo, disco de teflon e pelo tubo de plastico
recebe a denominacdo de porta amostra (PAMST). A intensidade de M(T,H)
determinado para a composi¢cdo, amostra+PAMST é fortemente influenciada pela
contribuicdo magnética do PAMST. Desta forma, medidas de M(T,H) foram realizadas
individualmente para o PAMST empregando cada valor de campo magnético utilizado
nas medidas de M(T,H) para o conjunto amostra+tPAMST. Este procedimento doi
realizado com a finalidade de subtrair a contribuicAo magnética do PAMST do
comportamento das curvas de M(T,H) obtido para conjunto. A figura 4.9 ilustra, em

sequéncia, esta operacao.
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Figura 4.9 - A) Comportamento de Mzec(T) € Mecc(T) junto com PAMST, comportamento M(T) do
PAMST,C) Comportamento de Mzrc(T) apos o desconto do PAMST quando H = 50kOe // ¢ foi aplicado
a amostra McSr037.

A figura 4.9A ilustra o comportamento de Mzrc(T) € Mrcc(T) para o conjunto
PAMST+amostra, para o monocristal McSr037, quando H = 50kOe foi aplicado
paralelamente ao eixo ¢ deste. A figura 4.9B) apresenta o comportamento de M(T)
para o PAMST sujeito ao mesmo valor de H aplicado na figura 4.9A. Por outro lado, a
figura 4.9C mostra o comportamento de Mzrc(T) € Mrcc(T) apoés subtraido a
contribuicdo magnética do PAMST.

O campo magnético desmagnetizante associado ao fator geométrico das

amostras, n teve a sua contribuicdo estimada frente a intensidade de campo

magneético B por meio da aplicacdo da equacéo (4.3): [36].

B = poH + po(1 + MM (4.3)

A apuragdo da contribuicdo do fator [(1+ n)M] sobre o comportamento de
M(T,H) mostrou-se desprezivel. Além disso, nas proximidades de Tc. A intensidade de

M(T) é bastante reduzida frente a aplicacdo de H > 10kOe. Desta forma foi possivel

. B
considerar H = —.
Ko
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5 RESULTADOS EXPERIMENTAIS E DISCUSSAO

Neste capitulo serdo apresentados, discutidos e quando possivel, interpretados
os resultados obtidos com 0 emprego das técnicas experimentais descritas no capitulo
4. Em particular, serd dada énfase para os resultados determinados a partir do
comportamento reversivel das curvas de magnetizacdo ZFC, Mzrc(T,H) quando
submetidas aos formalismo de “scaling” 2D-LLL e 3D-LLL. Esta andlise se dara,
principalmente, em termos dos efeitos da pressdo quimica proporcionados pela
substituicdo de até 18% do Ba por Sr, sobre estas propriedades. E importante ressaltar
gue os resultados experimentais relativos a configuracdo H // ab somente foram
registrados para trés dos cinco monocristais utilizados na configuragdo H // c.
Contratempos operacionais relacionados a execu¢ao das medidas de magnetizagcao
DC impediram a totalizacdo dessa acdo. Por fim, no final deste capitulo, serdo

destacadas as principais conclusfes obtidas com a realizacéo deste trabalho.
5.1 Caracterizacao Estrutural

Neste item, serdo abordados os resultados obtidos através das técnicas de
difracdo de raio-X (XRD) e microscopia de luz polarizada (MLP). Os monocristais de

YBazxSrxCusO7-5 com x = 0; 0,02; 0,10; 0,25, e 0,37 sé&o identificados por: McY,
McSr002, McSr010, McSr025 e McSr037, respectivamente.

5.1.1 Difracédo de Raio-X

Afigura 5.1 ilustra os difratogramas de raio—X para as amostras McY, McSr002,
McSr010, McSr025 e McSr037.



99

=) sl o o, =1
. il = =3
o 2 l. 2 1 P I P l‘ . Il P | P | '.
s McSr002 |
© “ i ‘
> 14 s } |
- ' : i 1
(V')o 0" 1 -JLAM‘ 1“ 1 - .g
~— 80- McSr010 |
| |
o s
U 0 .‘ 1 2 A lx A 1
0 ] ;
O 4 McSr025 ¢
n ;
[ 24 |
[ P |
E 1 A 1 1
McSr037
1 ;
5 i R | bid
10 20 30 40 50

20 (°)
Figura 5.1 - Difratogramas de raio-X para as amostras McY, McSr002, McSr010, McSr025 e McSr037.
O feixe de raio-X foi orientado para angulos de incidéncia ao longo do plano ab desses monaocristais.

Observa-se na figura anterior que para a incidéncia do feixe ao longo do plano
ab dos monocristais é verificado a ocorréncia de maximos na intensidade para os
indices de Miiller [0,0,I], onde | = 1, 2, 3, ... 0 que evidencia a 6tima orientacao
cristalografica dos monocristais ao longo da direcéo cristalografica c.

Por outro lado, ao comparar-se o resultado do difratograma de McY, com 0s
resultados obtidos para as demais amostras, € possivel afirmar, levando em
consideracdo a precisdo experimental proporcionada pela técnica de XRD, que a
substituicdo parcial de aproximadamente 18% do Ba por Sr, na estrutura do
YBa2Cusz0r7-s [12-13], ndo proporciona a formacdo de fases espurias a fase YBCO-

123. Este resultado vai de encontro a afirmacéo efetuada na sec¢édo 3.1, de que até
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50% do Ba € substituido diretamente por Sr sem ocasionar o surgimento de fases

espurias a fase Y-123 no YBa2CuzO7-5[12-13].

De acordo com a discusséao realizada no item 4.2.1, a posicdo angular dos

maximos dos difratogramas da figura anterior, permite a determinacéo dos parametros

cristalograficos de rede, através do uso das equacdes (4.1) e (4.2).

Na tabela 5.1 encontra-se listados os valores médios obtidos para o parametro

de rede ¢ para as amostras pesquisadas.

Tabela 5.1 — Os valores médios para ¢(x) listados em fungdo da concentracdo do Sr para as amostras

desse trabalho.

Parametro de rede

Amostras c(R)
McY 11,68 + 0,01
McSr002 11,67 £ 0,01
McSr010 11,65 + 0,01
McSr025 11,61 + 0,03
McSr037 11,59 + 0,03

Cabe ressaltar que os valores de ¢(x), onde x representa 0 montante de Sr

adicionado a estrutura, na tabela, acima listados, estdo de acordo com os valores

reportados na literatura para este parametro em amostras de YBazxSrxCusO7-5[20].

A figura 5.2, ilustra 0 comportamento de ¢(x) para as amostras pesquisadas.
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Figura 5.2 — O comportamento de ¢(x) para as amostras pesquisadas, a linha continua representa um
ajuste linear.

Desta forma, pode — se verificar que o eixo cristalogréafico c(x), decresce a uma
taxa constante a medida em que o montante de Ba substituido por Sr se eleva de 0
até 18%, da mesma forma que o comportamento c¢(x), ilustrado na figura 3.2.
Portanto, pode se concluir, que as amostras pesquisadas neste trabalho, apresentam
os desejados efeitos de pressdo quimica na estrutura e nas propriedades

supercondutoras do YBa2CusO7-s.

5.1.2 Microscopiade Luz Polarizada (MLP)

A figura 5.3 ilustra imagens da superficie da amostra McSr025 obtidas através
da técnica MLP, mencionada na secdo 4.2.2. Cabe ressaltar, que as amostras
monocristalinas tiveram as suas dimensfes caracterizadas através desta técnica,

conforme descrita na se¢ao acima referida.
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Figura 5.3 — Imagens da superficie da amostra McSr025 obtidas por MLP.

Ao apreciar-se as figuras 5.3A e 5.3B, constata-se que a superficie desse
monocristal é constituida por uma alta densidade de mosaicos, caracteristica comum
apresentada pelas demais amostras dopadas com Sr pesquisadas neste trabalho.
Essa estrutura configura a existéncia de planos de maclas ortogonais a superficie da
amostra. A ocorréncia desta particularidade, de acordo com alguns autores da
referéncia [6], estaria ligada a substituicdo parcial do Ba por Sr na estrutura do
YBa2CusOr7-s .

Conforme haviamos abordado no inicio desta secdo, a determinacdo das
dimensdes dos monocristais pesquisados neste trabalho ocorreu da forma ressaltada
na secao 4.2.2.

As dimensdes das amostras monocristalinas, obtidas a partir da analise das

imagens de MLP, encontram-se discriminadas na tabela 5.2.



103

Tabela 5.2 — As dimensdes dos monocristais de YBazxSrxCusOz7-5, obtidas a partir da andlise das
imagens de MLP

Amostras Superficie Espessura Volume
10% (cm®) 10° (cm) 105(cm®)
McY 5,8 2,4 1.4
McSr002 74 L5 .
McSr010 36 72 -
McSr025 125 90 112
McSr037 125 32 20

5.2 O Comportamento de Tc(x)

As amostras monocristalinas McY, McSr002, McSr010, McSr025 e McSr037
tiveram sua transicdo supercondutora e os valores T¢, caracterizados através de
medidas de magnetizacdo DC em funcéo da temperatura, para campos magnéticos
de 100e aplicados paralelamente ao eixo cristalografico ¢ das amostras. Os
resultados obtidos para a determinagéo do valor de Tc, para cada uma das amostras
pesquisadas, encontram-se ilustrados na figura 5.4 (A-E) e especificados na tabela
5.3. O critério adotado para a determinacéo de T na figura 5.4, consiste em identificar
o valor da temperatura da curva de Mzrc(T) o qual, segundo precisao experimental
adotada, corresponde ao dado o qual abandona a reta de base nula de Mzrc(T) =0
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Os valores de Tc obtidos para cada amostra pesquisada a partir da analise do
comportamento de Mzrc (H =100e // ¢) na figura 5.4 (A-E), acrescidos de sua precisédo

experimental, encontram-se expressos na tabela 5.3.

Tabela 5.3 - Os valores de T. para as amostras monocristalinas pesquisadas.

Amostras Te(K)

McY 93,66 + 0,60
McSr002 92,35+ 0,10
McSr010 90,35 + 0,10
McSr025 87,89 + 0,15
McSr037 86,11 + 0,15

A figura 5.5A ilustra o comportamento de T¢(x) para 0S monocristais
pesquisados. Em sequéncia, uma comparagdao como comportamento de c¢(x) pode ser

estabelecido quando a figura 5.5A é contrastada com a figura 5.5B.

“1 9 o T
— Ajuste linear

551 P Te = 92.002-19:326

— . -
& C(x)
— Ajuste linear

11,67 -

11,64

C(A)

11,611 7
B) c=11,67601-0,24332X

11,58 — —
0,0 0,1 0.2 03 0
Concentragao Sr(x)

Figura 5.5 - A) O Comportamento de T. (X) B) O comportamento ¢(X).
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Ao analisar-se a figura 5.5A, percebe-se uma nitida diminui¢éo no valor de Tc(x)
a uma taxa constante, de aproximadamente 19K/x, muito proximo aos 20K/x
apresentados na secdo 3.2. Esse fendmeno ocorre, em grande parte, devido aos
efeitos discutidos no capitulo 3, ou seja, em virtude da pressao quimica que a cela
unitaria do YBa2CusOr-s sofre ao ter o &tomo de Ba parcialmente substituido por Sr.
De fato, se comparar-se o comportamento de Tc(x), figura 5.5A, com o comportamento
de c(x), figura 5.5B, pode-se verificar a proximidade das taxas de variacao
experimentados por Tc e ¢ em funcdo do conteudo de Sr(x).

A maioria das discussdes, apresentadas na secdo 3.2, a respeito do
comportamento de T¢(x), no composto YBazxSrkCus3O7-5, elegem os efeitos
provenientes da pressado quimica como o principal responsavel pelo acionamento do
mecanismo de transferéncia de cargas das cadeias lineares para 0s planos
supercondutores e consequentemente pela reducdo do valor de T¢(X) no composto
YBaz2-xSrxCus07-5

Por outro lado, os valores de T¢(x) representados na tabela 5.3, estdo de acordo

com valores de T reportados na literatura para amostras de YBaz-xSrkCusO7-5 [20-21].

5.3 A Determinacéao de Tirr(H) € Tc(H)

Na sec¢do 1.5 foi abordado que a determinacéo de Ti«(H) ocorreu a partir da
visualizacdo direta da separagdo entre as curvas de Mzrc(T) € Mecc(T). Este
procedimento pode inserir imprecisdes siginficativas ao valor de Tir(H). Desta forma,
optou-se por outro método tido como mais preciso que o anterior, para a determinacao
de Tir(H) das amostras pesquisadas neste trabalho. O método fundamenta-se em
determinar Tix(H) a partir da analise das curvas de AM(T), onde AM = Mzrc(T) -
Mrcc(T). O resultado da aplicacdo deste método encontra-se ilustrado na figura 5.6.
Desta forma, Tir(H) sera definido como o valor de temperatura a qual corresponde ao
primeiro ponto do gréfico de AM(T) que abandona a linha de base do eixo das
temperaturas que tratando-se da figura 5.6 B, correspondente a Tir(H) = (69,30 = 0,60
K.

Por outro lado, é importante destacar o método empregado na determinacdo
de T¢(H) o qual aparece destacado na figura 5.5A. Este método serd empregado ao

longo da analise dos dados experimentais de M(T,H) deste trabalho. Ele foi discutido
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na secdo 2.1, quando foi caracterizado experimentalmente a contribuicdo proveniente
das FT nas curvas de magnetizacdo DC. Especificamente, na figura 5.5A , obtém-se
Tc(H = 50kOe)=(81,83 K) para a amostra McSr037.

A)

Tc(0)~ 86,1K

. o Tc(H = 50kOe) ~ 81,83K
5] 2

M (emu cm'3)
%)

-4
o H(50kO0e)//c
[=]
-5 o ZFC om,
. n MFCC
_6 Fad
74 B)
6
—~~ 5 T
@ o
£ .5
g o H=50kOel/lc
® 34 G O McSr037
% o
24 %
o
1 9 |T.H)=(693520,06)K
%
04 L O s !
T L T & T % T 1 T X T
65 70 75 80 85 90

T(K)

Figura 5.6 — Determinacéo e T¢(H) figura (A) e Tir(H) figura (B) para a amostra McSr037, quando H =
50kOe foi aplicado paralelamente ao eixo c.
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5.4 Magnetizacdo DC

As figuras 5.7 e 5.8 ilustram os resultados obtidos para o comportamento de
Mzrc(T) quando 10kOe < H < 50kOe foram aplicados paralelamente ao eixo c, figura
5.7 e ao plano ab, figura 5.8, dos monocristais pesquisados.

Os dados de Mzrc(T) para a configuragdo H // ab correspondem apenas as
amostras McSr010, McSr025 e McSr037 em virtude dos motivos apresentados no
inicio deste capitulo.

E importante destacar que a preferéncia pelo intervalo de campos magnéticos
especifico selecionado esta diretamente conectado a efetivacdo do nivel mais baixo
de Landau (LLL) nos HTSC, conforme discutido na secao, 2.3.

Nas figuras 5.7 e 5.8, em conjunto com os dados de Mzrc(T), estdo dispostos
os valores de Tir(H) (simbolos fechados) e os valores de Tc quando H = 0, veja tabela
5.3. Conforme discutido nas sec¢des 1.3 e 5.3, a temperatura Tir(H) separa o
comportamento reversivel do irreversivel no que refere-se a magnetizacao, sendo que
a aplicabilidade da teoria de “scaling” GL-LLL estd limitada ao comportamento
reversivel da magnetizacao.

Em relacéo as curvas de Mzrc(T), obtidas em fungéo de H, pode-se verificar,
especialmente para H // ¢, uma notavel mudanca para a disposicdo de seu
comportamento na faixa de temperatura proxima a Ti«(H). Esta mudanca esta
claramente conectada a ativagao dos mecanismos de “pinning” para T < Ti«(H). Por
outro lado, em Tir(H) < T < T¢ (H) os efeitos dos mecanismos de “pinning” tornam-se
inativos, e a medida que T =Tc(H) é possivel notar uma forte curvatura na disposi¢éo
dos dados de Mzec(T) especialmente para H > 20kOe, o que pode ser considerado
um forte indicio (veja secado 2.1) da manifestacdo das FT sobre o comportamento da
magnetizagdo, nas proximidades de Tc(H), das amostras monocristalinas
pesquisadas neste trabalho.

Ainda no que se refere aos dados de Mzrc(T) obtidos para H // ab é importante
ressaltar que o desalinhamento dos monocristais em relacdo a posicdo geométrica H

/l ab é muito pequeno, estimamos que seja menor que 2°.
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Em particular, a substituicdo parcial do Ba por Sr produz um aumento
significativo no intervalo no qual a magnetizacdo se comporta reversivelmente (AT)
nas amostras dopadas em relacéo ao intervalo correspondente a esta grandeza no

monocristal McY, para maiores detalhes, confira a tabela 5.4.

Tabela 5.4 - Valores de AT = T¢(H) -Ti+(H) obtidos através de T(H) e Ti«(H) para 50kOe
aplicado nas configuracdes H // c e H // ab das amostras pesquisadas.

Te(H) Tirr(H) (K) AT = Te(H) - TirH) (K)
Amostras H//c H//ab H//c H//ab Hi/lc H//ab
McY 90,5 78,8 - 11,8 -
McSr002 89.4 75,2 - 14,2 -
McSr010 87.0 89.6 73,0 83,8 14 5,8
McSr025 89.6 86,9 75,2 82,6 13,4 4,3
McSr037 824 85,0 69,4 81,0 13,0 4,0

A partir dos resultados expressos na tabela 5.4, para H = 50kOe, é possivel
verificar que a elevacao de 1% até 18% do Ba substituido por Sr ndo provoca o
aumento de AT, pelo contrario, mostra claramente, que AT atinge rapidamente seu
maximo na amostra McSr002 passando, suavemente, a diminuir a medida em que o
conteudo de Ba subtituido por Sr aumenta.

Por outro lado, pode-se verificar também a manifestacdo da propriedade da
anisotropia planar (veja secdo 1.7) caracterizada na disposi¢cdo dos valores das
temperaturas expressas na tabela 5.4, quando H = 50kOe foi aplicado paralelamente
ou ortogonalmente em relacdo a disposicdo dos planos supercondutores, conforme

discutido na segao 1.7.

5.5 A Anisotropia de Tc¢(H) em Fungcdo da Dopagem de Sr

Conforme discutido na secdo 1.7, equacbes (1.35) e (1.36), os HTSC
apresentam propriedades supercondutoras fortemente anisotropicas, ou seja, que
dependem da configuracdo adotada entre o campo magnético aplicado e a sua

estrutura planar. Em particular, no que tange as fungdes de “scaling” 2D e 3D previstas
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pela teoria G-L-LLL, ambas apresentam como variavel T¢(H), equacéo (2.23). Desta
forma, estdo igualmente sujeitas aos efeitos de anisotropia provenientes de dH,,/dT
. Desta maneira, as figuras 5.9, 5.10 e a tabela 5.5 tratam da caracterizacdo do
comportamento anisotrépico de dH.,/dT apresetando pelas amostras pesquisadas.
O método empregado na obtencdo dos valores de T¢(H), a partir das curvas

de magnetizacdo DC, aparece ilustrado na figura 5.6A.

et 0 dHe,/dT
[ MeY
40 - 7 A A McSr002
v McSr010//c
v McSr010//ab
30- o McSr025//c
° ® McSr025//ab
Q * McSr037//c
T % * M_cSr03?//ab
—Ajuste linear
10
O ! [ ! | . I v \ |
81 84 87 920 93
T(K)

Figura 5.9 — Os Comportamento de T¢(H) e dH.,/dT obtidos em funcdo de H e T para as amostras
pesquisadas para H // ¢ (simbolos abertos) e H // ab (simbolos fechados).

E importante destacar que as respectivas curvas de M(T) obtidos para H<
10kOe nao foram apresenatadas nesta dissertacao por nao integrarem o intervalo de
aplicabilidade do formalismo LLL, entretanto, as mesmas foram utilizadas para a

determinacdo do comportamento de T¢(H) apresentadas na figura 5.9.
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Tabela 5.5 — Valores de T¢(0) e duyH,,/dT obtidos a apartir do ajuste linear empregado na disposi¢ao
dos dados de T¢(H) representados na figura 5.9

Amostras Tc(0) (K) B2 (TIK)
[loH//ab [loH//C M()H//C [loH//ab
McY - 93,24 -1,82 -
McSr002 - 92,14 -1,76 -
McSr010 90,37 90,12 -1,66 -6,36
McSr025 87,84 87,86 -1,54 -5,38
McSr037 85,98 86,07 -1,33 -4,71

E importante destacar que u,dH.,/dT diminui praticamente a uma taxa
constante, veja figura 5.10, tanto para H // ¢ quanto para H // ab, a medida em que o
montante de Ba vai sendo substituido por Sr na estrutura do YBa2CusO7-s de nossas
amostras. Esse comportamento, de certa forma, reproduz o que foi observado para o
comportamento de ¢ (x) e T¢(x), ambos ilustrados na figura 5.5.

Conforme discutido na secdo 1.7, o parametro de anisotropia, y pode ser
expresso em termos da razdo H% (0) /HS,(0), equagdo (1.37). O comportamento de
y(x), onde x representa a concentracao de Sr, verificado para as nossas amostras é
muito semelhante ao apresenatdo por monocristais de Y(BaixSrx)2Cu4Os [76 -77].
Algumas variaveis do estado supercondutor do composto Y(BaixSrx)2Cu4Os,
apresentam comportamento semelhante as variaveis discutidas no capitulo 3 para o
composto Y(Bai-xSrx)2CusOvr-s5, [76 -77]. Neste contexto, foi verificado que o valor de
y(x), no de Y(Bai1-xSrx)2CusOs, foi reduzido de 12 (x = 0%) para 9 ( x = 32%). Os
autores das referéncias [76 -77] argumentam que esta reducdo esta diretamente
relacionada a diminuicdo da distancia entre os planos supercondutores e as cadeias
lineares na estrutura cristalografica do sistema YBa2Cu4Os, quando x aumenta de O
até 32%. Comportamento semelhante apresentado por esta distancia foi observado
para o YBa2xSrxCusO7-5, para maiores detalhes, veja a secao 3.1. Desta forma,

segundo os autores das referéncias [76-77], o aumento da quantidade de Ba
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substituido por Sr torna o bloco supercondutor (planos supercondutores e cadeias
lineares) mais proximos, e portanto, mais acoplados entre si, o que justificaria a

reducdo apresentada pelo parametro y(x).

@ (dHezdm) Hile

& (GHeodT) Hilab
—— Ajuste linear

nodHC/dT(T/K)

0
v | 1 I I 1

000 005 010 015 020 025 030 035 040
Concentragao Sr(x)

Figura 5.10 — O comportamento da taxa de variacdo de H., em funcdo da concentracédo de Sr para as
amostras pesquisadas tanto para H // ab quanto para H // c.

56 As FuncOes de Escala 2D e 3D-LLL Aplicadas ao Comportamento de

Mzrc(T) das Amostras Pesquisadas

As figuras 5.11 e 5.14 ilustram, em sequéncia, 0 comportamento apresentado
pelos dados de Mzrc(T,H), apresentados nas figuras 5.7 e 5.8, quando estes foram
submetidos as fungdes de escala 2D e 3D-LLL. As figuras 5.11 e 5.12 d&o énfase aos
resultados obtidos com a aplicacéo da funcéo de escala 2D-LLL paraH // c e H// ab,
respectivamente, ao passo que as figuras 5.13 e 5.14 ao escalonamento 3D-LLL para
H//ceH/ ab.

E importante ressaltar que as figuras 5.11 & 5.14, quando aplicavel, serdo
apresentadas em escalas idénticas. Este critério € empregado com o propdsito de
tornar mais evidente os provaveis efeitos da substituicao parcial do Ba por Sr no

composto YBazxSrxCusO7-5.
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Figura 5.12 — O comportamento de Mzec(T) das amostras monocristalinas, descritas através da funcao
de escala 2D-LLL quando 10kOe < H < 50kOe séo aplicado paralelamente ao plano ab. A temperatura
T}, (seta continua) representa uma estimativa para a temperatura a partir da qual o formalismo LLL
torna-se preponderante ao passo que T¢(0) (seta tracejada) indica o valor da temperatura de transicéo

emH =0.
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Figura 5.14 - O comportamento de Mzec(T) das amostras monocristalinas, descritas através da funcao
de escala 3D-LLL quando 10kOe < H < 50kOe séo aplicado paralelamente ao plano ab. A temperatura
T}, (seta continua) representa uma estimativa para a temperatura a partir da qual o formalismo LLL
torna-se preponderante ao passo que Tc(0) (seta tracejada) indica o valor da temperatura de transicéo

emH =0.
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No que tange as funcdes de escala 2D e 3D-LLL, ambas sdo obtidas a partir

da equacdao (2.23) reproduzida a seguir:

M T —Tc(H)
(HT)(n—l)/n x (HT)(n—l)/n

Na expressao anterior, n = 2 remete a funcdo de escala 2D-LLL e n =3 a
funcéo de escala 3D-LLL. Por outro lado, conforme discutido na segéo 2.3, verificou-
se que o comportamento da magnetizagao, tanto para aplicagcéo de H // ¢ quanto para
H // ab, pode ser expresso em termos de uma funcdo de escala, para maiores
detalhes, veja a secédo 2.3, equacdes 2.19 e 2.20. Desta forma, pode-se estender os
formalismo 2D e 3D-LLL levando em consideragéo os efeitos da anisotropia planar
provenientes da estrutura intrinseca dos HTSC.

Nas figuras 5.11 a 5.14 também encontram-se destacados o comportamento
de trés temperaturas caracteristicas cujos siginificados seréo discutidos nos proximos
paragrafos.

A temperatura de transicao, T¢(0), recebe a denominacéo de temperatura de
transicdo de campo médio. Ela é determinada a partir da extrapolacao linear, em
relacdo ao eixo das temperaturas, do comportamento de dH,,/dT ilustrado pela figura
5.9, cujos valores, a ela atribuidos, encontram-se listados na tabela 5.5.

A temperatura de irreversibilidade magnética, Tir(H) apresenta a sua definicao
e relevancia, para a caracterizacdo do comportamento da magnetizacao reversivel,
discriminados nas secdes 1.5 e 5.3, respectivamente.

A temperatura T},;, introduzida na secéo 2.5, representa uma estimativa para
a temperatura a partir da qual o formalismo LLL torna-se preponderante para justificar
o comportamento das FT da magnetizacdo diamagnética de nossas amostras. O valor
de T},, é obtido a partir da relacéo 2.35, descrita a seguir:

dHg, |1

Ty (H) = Te(0) - 3H|%

Particularmente, nas figuras 5.11 & 5.14 encontra-se indicado o valor de T}, (H)

estimado quando H = 50kOe foi aplicado para as configuracées H// ab e H // c.
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Por outro lado, chama a atencao na figura 5.11 a linha pontilhada tracada sobre
0s dados de magnetizacao, obtidos para 20kOe < H < 50kOe escalados a partir da
aplicacao da funcédo 2D-LLL. Esta linha pontilhada, identificada na legenda por “Fit”
2D-LLL, representa, um ajuste analitico obtido com o emprego da equacédo (2.26)

arranjada da seguinte forma:

(I_I;WVIW=P[X—(X2+2)1/2]

Na equacdo anterior, P € um parametro de ajuste, definido como: P =

A
séo

passo que s corresponde a distancia ineterplanar e ¢, € o “quantum” de fluxo. Por
outro lado, x = A[T — T.(H)]/(TH)'/2.

Os valores médios determinados para P, os quais melhor constroem os ajustes,

dHcy
ar

sendo A uma variavel dependente do parametro G-L, k e de dH,,/dT, ao

identificados como “Fit” 2D-LLL, na figura 5.11, ndo reproduziram os valores de
dH.,/dT apresentados na tabela 5.5 para a configuracao H // c.

E possivel verificar, especialmente para H // ¢, que tanto para o comportamento
2D-LLL quanto para o 3D-LLL o escalonamento dos dados de Mzrc(T) torna-se efetivo
para H > 20kOe e para temperaturas iguais ou superiores a Tir(H), conforme é
identificado em outros trabalhos, neste tema, citados na literatura [40 - 43].

Por outro lado, a disposicéo de T},;, ao longo dos gréficos das figuras 5.11 &
5.14, indica que a efetivacdo dos comportamentos 2D e 3D-LLL, encontra-se situada
no intervalo de temperaturas no qual os efeitos das FT podem ser descritos através
da aplicacdo da equacao 2.23.

De uma maneira geral, ao avaliar-se o comportamento dos “scalings” 2D-LLL e
3D-LLL, destacados nas figuras 5.11 a 5.14, constata-se que ambas as fun¢des de
escala podem serem consideradas para descrever o comportamento das FT nas
proximidades de T¢(H) das nossas amostras sendo que os resultados apresentados
pelos “scalings” 3D-LLL, de acordo com a nossa concepgéao, exibem, aparentemente,
uma menor flutuagéo estatistica.

Desta forma, buscando uma solucdo para este impasse, passamos agora a
empregar a proposta apresentada por Salem-Sugui e colaboradores [43], discutida no

final da secéo 2.4, para caracterizar a dimensionalidade de um supercondutor planar
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sobre aplicacdo de campo magnético na direcdo perpendicular aos seus planos.
Portanto, nos proximos paragrafos iremos nos dedicar ao célculo do parametro r, o

qual é dado pela equacéo (2.32), reproduzida a seguir:

m [6GL(0> 2
Ml 7s

r =

Na equacdo anterior, s é a distancia interplanar a qual, aproximadamente,
coincide com o valor do parametro de rede c, cujos valores para as amostras
monocristalinas pesquisadas, encontram-se listados na tabela 5.5, §;.(0) é
interpretado como o comprimento de coeréncia do plano ab quando H = 0 [§,,(0)], e
a razdo m/M corresponde a y~2 que é dada pela sua equacio (5.1) e também pela

equiparacao entre as equacoes (1.30) e (1.37) reproduzida a seguir:

Eab ngb mz 1z
y=F=7c=|= (5.1)

‘fc HCCZ mgp
A determinacéo de ¢,,(0) e ¢.(0) pode se dar a partir de |dHc,/dT |-y, onde

o emprego das equacgbBes (1.35) e (2.33), em conjunto, fornece as seguintes

expressoes para &,,(0) e £.(0):

1/2
0 |

$ap(0) = 3
’ anT (0) |dH”2 ) ©2)

dH%

bo

21Te(0)$an (0) ‘

$c(0) =

(5.3)

=TC

Por outro lado, uma vez conhecido o valor de dH,,/dT, veja tabela 5.5, quando

tratar-se dos resultados obtidos nos monocristais, pode-se determinar o valor de
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H.,(T =0) através da aplicacdo da equacdo (5.4), proveniente da teoria de
Werthamer, Helfand e Hohonberg [78].

dHc,

Hez(0) = 0,697, |—

(5.4)
T=T,
onde T¢ pode ser interpretado como T¢(0), cujos os valores, referentes as nossas
amostras encontram-se expressos na tabela 5.5.
A tabela 5.6 apresenta os valores obtidos para r, determinados em funcéo da
concentracdo de Sr, apresentados pelas nossas amostras, da mesma forma, para as
demais grandezas: v, uoHS,(0) e ugH (0), H/H,,(0), £.(0) e &,,(0).

Tabela 5.6 - Valores obtidos em fun¢do da concentracdo de Sr para os parametros y, uoHS(0) e
1oHE (0), H/H5(0), £.(0) e &4(0).

Amostras r Y HoHE,(0) poH(0) H/H,(0) $c(0)  $4ap(0)
(M (M A (4
McY 0,054 4,63 116,4 553,3 0,043 3,0 13,9

McSr002 0,081 3,86 1119 432,3 0,045 3,7 14,3
McSr010 0,091 3,79 103,2 396,6 0,048 3,9 14,8
McSr025 0,120 3,49 93,4 326,1 0,054 4,5 15,6

McSr037 0,140 3,54 78,9 279,4 0,063 4,8 17,0

O valor de u0|dH§€}’/dT| para a amostra McSr002 foi estimado a partir da
extrapolacdo do ajuste linear em relacéo ao eixo uy,dHc,/dT da figura 5.10. O valor
fornecido pela extrapolacéo foi de aproximadamente de -6,8T/K. Por outro lado, o
valor de uy|dHS,/dT| para a amostra McY foi obtido das referéncias [79, 27] sendo -
8,6T/K o valor adotado.

Os resultados obtidos para poHS,(0) e poH (0) para o monocristal McY sdo
semelhantes aos apresentados na tabela 1.1, ao passo que os valores obtidos em
funcdo da concentracdo de Sr para os demais monocristais, encontram-se dentro do
intervalo 85T < uyH.,(0) < 140T relatado na literatura para amostras policristalinas
YBaz-xSrxCus07-5 (0,10 < x < 1,00 ) [19]. Por outro lado, os valores de ¢.(0) e &,,(0)

obtidos para o McY séo bastante proximos dos listados na tabela 1.1. No que tange
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as amostras dopadas, verifica-se que tanto £.(0) como ¢,,(0) aumentam em funcéo
da concentracdo de Sr. Resultados semelhantes sdo apontados na literatura para o
comportamento destas grandezas em monocristais de YBa(Cu1-xMx)3Oy onde M = Zn,
Ni e Fe e x < 4,3%. [80-81]. Os autores destes trabalhos sugerem que o aumento de
¢.(0), observado em funcdo da acdo destas impurezas, provavelmente esta
conectado a intensificacdo do mecanismo de quebra dos pares de Cooper, e a uma
provavel modificagdo do acoplamento interplanar do parametro de ordem
supercondutor, no caso do aumento observado para &, (0).

Em relacdo ao comportamento de y(x), apresentado na tabela 5.6, ele reproduz
0 comportamento observado em monocristais de YBa2xSrxCu4Os, consulte a secéo
5.5, entretanto, demostrando uma tendéncia a ter, provavelmente, alcangando um
valor de saturacdo em funcdo de x quando comparamos o0s valores para ele
determinados nas amostras McSr025 e McSr037.

A partir dos comportamentos discriminados para r e H/H.,(0), listados na
tabela 5.6, levando em consideracéo que o valor maximo empregado para uyH foi 5T,
€ possivel construir o diagrama H/H_.,(0) versus r, conforme ilustrado na figura 2.9,
com o objetivo de verificar a dimensionalidade dos supercondutores em questdo. De
fato, isto foi realizado e uma versdo semelhante para este diagrama é apresentado na
figura 5.15.
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r

Figura 5.15 - Diagrama H/H_,(0) versus r empegado para classificar a dimensionalidade das FT das
amostras pesquisadas.
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De acordo com o comportamento apresentado por r(x) na figura 5.15, é possivel
observar que a dimensionalidade de nossas amostras é tridimensional, fato que elege,
conforme discutido na secéo 2.4, o formalismo 3D-LLL como sendo o mais adequado
para tratar os efeitos das FT na magnetizacdo diamagnética de nossas amostras na
configuracdo H // c. Por outro lado, é visivel que o ajuste universal 2D-LLL, fornecido
pela equacédo 2.26, empregado na descricdo do comportamento dos dados de
Mzrc(T,H), da figura 5.11 n&o reproduz este comportamento na totalidade do intervalo
de temperatura situado entre Tir(H) e T¢(0), especialmente nas proximidades de T¢(H).

Os “scalings” 2D-LLL, figura 5.12 e 3D-LLL, figura 5.14, apresentados pelos
dados de Mzrc(T,H) para H // ab pelas amostras McSr010, McSr025 e McSr037 nao
tiveram seus comportamentos contrastados com r(x), em virtude, do célculo deste
parametro ndo ser concebido para a configuragcdo H // ab, para maiores detalhes
consulte a secéo 2.4. Por outro lado, de acordo com o0 nosso conhecimento, a funcao
universal 2D-LLL, representada pela equacéao (2.26), também néo se aplica para H //
ab, ao passo que a funcao universal 3D-LLL pode ser empregada nesta configuracao,
veja figura 2.6 e a referéncia [43], entretanto ela esta sujeita as mesmas condi¢cdes da
equacdo (2.28) as quais inviabilizam a sua aplicacdo a partir dos recursos
computacionais que dispomos, para maiores detalhes, veja se¢éo 2.4.

Desta forma, como ndo temos condicBes de aplicar os critérios empregados
para os dados obtidos para a configuracao H // c, figuras 5.11 e 5.13, na identificacao
de qual dos formalismos, 2D ou 3D-LLL, melhor justificaria os efeitos das FT sobre a
magnetizacdo diamagnética das amostras listadas nas figuras 5.12 e 5.14, para a
configuracdo H // ab, passamos entédo a optar pela seguinte linha de raciocinio, a qual
ser& descrita no préoximo paréagrafo.

O aumento da concentracéo de Sr nas amostras McSr010, McSr025 e McSr037
nao resulta em aumento proporcional no intervalo de temperatura no qual o
formalismo LLL se aplica, confinando-o as proximidades de T¢(H), onde os efeitos das
FT em 3D sao proeminentes. Desta forma, este comportamento nos faz acreditar que
o carater dos efeitos das FT sobre o comportamento da magnetizacdo diamagnética
das amostras McSr010, McSr025 e McSr037, seja tridimensional, o que corrobora
para que o scaling” 3D-LLL seja o mais indicado para interpreta-lo, assim como foi
observado ocorrer na literatura para outros resultados na configuracdo H // ab, [23,
79,82].
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Por outro lado, acreditamos que uma possivel interferéncia sobre o
comportamento do regime 3D-LLL das amostras McSr010, McSr025 e McSr037 em
virtude do desalinhamento dos planos de maclas em relacdo a direcdo do campo
magnético aplicado ao longo do plano ab seja irrelevante uma vez que esta questédo
foi pesquisada na literatura [82] e o0s resultados obtidos, em monocristais de
YBa2CusOv-5, mostraram que 0 comportamento apresentado pelas flutuacoes
termodinamicas dos vértices mostrou-se inalterado frente esta possibilidade.

Na literatura, encontram-se listados poucos trabalhos, os quais exploram o
papel da adicdo de impurezas, e até mesmo da pressao hidrostatica, sobre o
comportamento das FT na magnetizacdo diamagnética de supercondutores sobre o
ponto de vista do formalismo LLL, entre eles podemos citar trabalhos identificados
pelas referéncias [43, 81 - 86]. Por outro lado, a maioria dos trabalhos neste tema,
referem-se a monocristais de YBa2CusOv-5, otimamente oxigenados, os quais, além
dos que ja foram citados para H // ab, aparecem listados nas referéncias [22, 83-84].

Na figura 5.16 encontra-se ilustrado o comportamento do regime 3D-LLL
apresentado para cada uma das amostras pesquisadas neste trabalho quando H =

50kOe foi aplicado paralelamente ao eixo c destas.
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Figura 5.16 — O comportamento 3D-LLL de Mzec(T) quando H = 50kOe foi aplicado ao longo do eixo ¢
dos monocristais pesquisados neste trabalho.

E importante verificar que o comportamento 3D-LLL, ilustrado na figura anterior,
apresenta uma dependéncia em funcdo da concentracdo de Sr diferente daquela
exibida por outros parametros, como £(0) H.,(0), e T.(0). Considerando que todas
as amostras pesquisadas neste trabalho apresentem uma dopagem em oxigénio
proxima da 6ptima, entdo, pode-se verificar que para T > Tix(H) as diferentes pressbes
guimicas exercidas provocam uma resposta ndo uniforme por parte dos
comportamentos dos “scalings” 3D-LLL ilustrados na figura 5.16.

Por outro lado, na figura 5.17 encontra-se ilustrado o efeito da anisotropia
planar sobre os comportamentos dos “scalings” 3D-LLL das amostras indicadas, onde
a dindmica deste efeito, se da em funcao da elevacdo da concentracédo de Sr de 5%

para 18%.
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Ao encerrarmos esta secédo, gostariamos de ressaltar que de acordo com nosso
conhecimento, a realizacdo de um estudo experimental, dedicado a pesquisa dos
efeitos da pressdo quimica sobre o comportamento das FT na magnetizacao
diamagnética do supercondutor YBa2CusOv-5, constitui-se num estudo original, onde o
comportamento destes efeitos foi descrito por meio do formalismo 3D-LLL, tanto para
H // ab quanto para H // ¢, a medida em que a concentracdo de Sr foi elevada de zero
até 18%. O estudo deste efeito ndo foi ampliado para maiores concentracdes de Sr
em virtude do fato de ndo termos conseguido éxito no crescimento de monocristais
com concentracdes superiores a 18%.

Por outro lado, foi possivel verificar que a aplicacdo de diferentes pressdes
guimicas, até o limite de 18% do Ba substituido por Sr, proporcionou que a dinamica
dos efeitos das FT na magnetizacdo diamagnética de nossas amostras fosse descrita
em termos do “scaling” 3D-LLL. Por outro lado, ndo foi verificado o indicio de
“crossover” 2D-3D, nas proximidades de Tc¢(H), em funcdo da pressao quimica
aplicada sobre magnetizacdo reversivel de nossas amostras, como foi observado
ocorrer em monocristais de YBa2CuszOr-5, sub-dopados em oxigénio [32, 43, 85].

A descricdo dos efeitos das FT na magnetizacao reversivel de nossas amostras
dopadas com Sr em termos do formalismo 3D-LL é justificado pelo fato de que o
aumento em até 18% do Ba substituido por Sr na estrutura de nossos monocristais
promoveu a diminuicdo do parametro de anisotropia, y tornando o acoplamento entre
o bloco supercondutor (planos supercondutores e cadeias lineares) mais compacto,
o que favoreceu ao fortalecimento das FT em 3D. Por outro lado, a pressao quimica
exercida pela dopagem com Sr produziu um amento significativo no intervalo de
temperaturas, onde os efeitos das FT sobre a magnetizacdo diamagnética séo

relevantes quando comparado a este mesmo parametro no material puro.
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CONSIDERACOES FINAIS

Realizamos um estudo experimental por meio de medidas de magnetizacdo DC,
em funcdo da temperatura e do campo magnético, sobre o papel desempenhado pela
pressdo quimica sobre os efeitos das FT na magnetizacdo diamagnética reversivel de
monocristais de YBa2CuszOv7-5. O nivel de presséo quimica aplicado foi correspondente
a substituicdo nominal de até 18% do Ba por Sr, na estrutura cristalina do YBa2CusO7-
5. A contribuicdo destes efeitos foram determinados por meio da analise do
comportamento da magnetizacdo reversivel, M(T,H) das amostras pesquisadas
através do formalismo LLL. A seguir, listamos, de maneira simplificada, porém
consistente, os principais resultados obtidos com a realizacdo deste estudo.

A) Caracterizacao Estrutural

A andlise dos difratogramas de RX das amostras pesquisadas revelam que a
substituicdo parcial de aproximadamente 18% do Ba por Sr, na estrutura do
YBa2CusO7-s [12-13], resultou na compressdo da cela unitaria deste sistema,
caracterizando assim o efeito de pressdo quimica na estrutura do YBa2CusO7-s.

Por outro lado, a MLP, mostrou que a superficie dos monocristais dopados é

caracterizada pela existéncia de planos de maclas.

B) O Comportamento de T¢ (x)

O comportamento de T¢(X) das amostras dopadas quimicamente com Sr,
apresentou uma diminuicdo nominal a uma taxa constante, de aproxidamente 20K/x
Acredita-se que esse fendmeno ocorre, em virtude da pressdo quimica acionar a
transferéncia de cargas das cadeias lineares para os planos supercondutores no

YBa2CuzO7-s.
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C) O Comportamento de Magnetizacdo DC Reversivel

Os dados de Mzrc(T) das amostras pesquisadas, especialmente para a
configuragdo H//c, tiveram o seu comportamento afetado pelas FT as quais
manifestam os seus efeitos sobre este comportamento no intervalo de temperatura

contido entre Tirr(H) e Tc(H) em campos magnéticos aplicados superiores a 10kOe.

D) O Comportamento do parametro de anisotropia, ¥ e demais parametros do

estado supercondutor

O parametro de anisotropia y diminui praticamente a uma taxa constante em
relacdo da concentracdo de Sr empregada nas amostras pesquisadas. O
comportamento por ele apresentado, de certa forma, reproduz os efeitos da pressao
quimica observados no comportamento do eixo cristalogréfico ¢ e de T. em funcéo da
concentracdo de Sr. Por outro lado, os comprimentos ¢.(0) e &,,(0) exibem uma
elevacdo substancial de seus valores a medida em que a concentragdo de Sr na
estrutura do YBa2CuszOv7-s € elevada de 0 até 18%. Comportamento oposto observado

para HS,(0) e H (0) em funcdo da concentracdo de Sr.

E) As Funcdes de Escala 2D e 3D-LLL Aplicadas ao Comportamento de Mzrc(T)

E possivel verificar, especialmente para H // ¢, que tanto para o comportamento
2D-LLL quanto para o 3D-LLL o escalonamento dos dados de Mzrc(T) tornou-se
efetivo para H = 20kOe e para temperaturas iguais ou superiores a Tir(H), entretanto,
a aplicacdo da funcéo universal 2D-LLL mostrou-se insatisfatério no objetivo de
reproduzir este comportamento para os dados de Mzrc(T) na configuragéo H // ¢ das
amostras pesquisadas, tornando improvavel a aplicacdo do formalismo 2D-LLL para
interpretar os efeitos das FT sobre a magnetizacdo reversivel das nossas amostras.
Entretanto o resultado fornecido pelo calculo do parametro r indicou que a
dimensionalidade das FT na magnetizacdo diamagnética das amostras pesquisadas
€ a 3D, o que permitiu afirmar que o formalismo 3D-LLL é o mais indicado para

interpretar os efeitos das FT sobre a magnetizacdo diamagnética reversivel.
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O Papel da pressdo guimica sobre os efeitos das FT na magnetizacao

reversivel

A pressédo quimica exercida pela substituicdo parcial de 18% do Ba por Sr na
estrutura cristalina do YBa2CusOv-5, torna o bloco supercondutor (estrutura constituida
dos planos supercondutores e cadeias lineares) mais compacta. Esta peculiaridade,
nao apenas colaboraria para a manutencao do carater 3D para as FT ha magnetizacao
diamagética reversivel do YBa2CusO7.s, como também colaboraria para a

intensificacdo deste comportamento.
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APENDICE A

Neste apéndice o formalismo “lowest Landau level” (LLL) aplicado a densidade
de energia livre G-L sera discutido em termos da aproximag¢do Gaussiana (teoria de
campo meédio) [40]. A fundamentacdo da aproximacdo Gaussiana se da a partir da
desconsideracdo do termo quéartico da funcéo de particdo representada na equacao
(1.41). Esta aproximacao ¢€ justificada em virtude que nas proximidades da transi¢do
supercondutora o valor do parametro de ordem ||? é muito pequeno. Sendo assim,

a equacao (1.41) pode ser escrita da seguinte forma:

a2
1 hV *A
Z = fDl/; exp{—ka—T <T—ET>1/)‘ ]d3r} (A.1)

Agora, utilizando a solugéo da equacéo (1.23) , a seguir reproduzida:

1
2m*

alp|* +

H = %@f k? )

na equacao (A.1), obtém-se:

7= jD pexp {— kBiT [a + £2(0)k,%2h (n + %)] J|¢|2d§ } (A2)

Na expressao (A.2) a variavel h é definida como:

=0l

A aplicacdo do campo magnético H se daré ao longo da direcéo z (H//z) sendo
esta configuracéo adotada ao longo do desenvolvimento do formalismo a ser discutido
neste apéndice. Conforme observado na equacao (A.2) as flutuagcbes estao contidas
dentro da integral, sendo que o termo ¥ esta sendo integrado em torno de todos os
seus valores possiveis o0s quais podem serem assumidos na transicdo
supercondutora, sendo cada um deles considerado com seu respectivo peso

estatistico.
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Resolvendo a equacédo (A.2), veja apéndice B, a seguir, [40] obtém-se a

seguinte expressao para a funcéo particao:

1/2
kT

(A.4)
1
kzkyn | & + EZ(O)kZZ + 2h (n + 7)

7 =

Agora, introduzindo a expressao (A.4), a equacgao (1.42), a qual relaciona a

energia livre a funcéo particao [F = —KzTIn(Z)], obtém-se:

1/2
_ kT
F = —kgTIn 1_[ - n 1 (A.5)
kzkyn | & + &2(0)k,“ + 2h (Tl + 7)

Na equacao (A.5) observa-se que F depende dos diferentes niveis de Landau
(n), do vetor de onda, na diregéo do eixo z (kz) e também do vetor de onda ky, o qual
esta associado com a localizagdo do centro das érbitas dos niveis de Landau, as
quais estdo degeneradas. Desta forma, a energia livre de Helmholtz , equacéo (A.5),

pode ser escrita como:

v kpV eHTjil < kgT )dk
= — n 2
4m2ch ay + fZ(O)kZZ + 2hn (A.6)

=0

onde ay = a + h, sendo «(T) dado pela equacéo (1.4) e h o campo magnético
microscoépico. A variavel ay representa uma translacéo da variavel a (que ao longo do
diagrama H-T, situa-se na linha do eixo das temperaturas) para a linha de Hc,.
Portanto, ay indica a proximidade ao ponto da transicdo quando se esta na presenca
de campo magnético aplicado.

A partir da aplicacdo da equacao (A.6) na equacao (2.11) [M = —(9F /0H)],
para a energia livre de Helmholtz, pode-se calcular a expressédo para a magnetizacao,

segundo a aproximacéo GL-LLL sobre o ponto de vista da teoria de campo médio.

2 kpV(e*)2HT < 1
= _Y2ks (e*) s Z(aH+2hn)‘f (A7)
8m \Jaym*hc —
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Observa-se também que a expressao (A.7) depende do somatorio dos niveis
de Landau n, apresentando dois limites, um para altos campos magnéticos e o outro
para baixos campos magnéticos.

No que tange ao limite de altos campos magnéticos, considerando-se o termo
n =0, veja a equacdo (2.15) e (2.16), sendo assim, a expressdo (A.7) para a

magnetizagéo pode ser rescrita da seguinte maneira:

VZkgV(e)?HT < __1
R XOE )
8 \Jagm*hc oy

E possivel verificar que na temperatura de transico a equacao (A.8) diverge o
gue corrobora para que a aplicacao do termo quartico seja considerado na equacao

da densidade de energia livre G-L.
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APENDICE B

Neste apéndice sera desenvolvido a solucdo da funcdo de particao
representada pela equacao (A.2) [40]. A integral da expressao (A.2) € denominada de
gaussiana e € obtida, considerando apenas a predominancia do termo [¢|? na
expansao da energia livre de Landau. Esta integral tem como caracteristica o fato de
fornecer uma solucdo exata. A integral em questdo € representada pela equacao

(B.1):

1= [0dyem [ [-5961 —370°() + pCm)| @0 -

A expressao acima pode ser reescrita da seguinte forma:

1= [@pew [ [-56.66)+ 0. 6) ©2)
A forma representada pela equacédo (B.2) expressa a integral (B.1) em termos

de x como um produto interior onde k = r,—V2. Considerando a integral complementar

(completando com o termo ao quadrado), obtém-se:

[ e (g + ) s = oo (3]
—exp|—3 =—exp|\s5 .
ovzm P72 1 VE P2k

De maneira geral, pode escrever a integral a integral (B.2) como:

1= [0 |-5@k0) + 0.9)] = et 0 exps ity B

onde o detK é o produto dos autovalores do operador K. Esta expressao, €
invariante mediante transformacgdes unitarias do vetor ¢, que geralmente transforma

K em uma matriz diagonal.
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APENDICE C

Neste apéndice sera desenvolvido os procedimentos algébricos que levaram a

expressao (2.14) a energia livre de Helmhotz [40]
Esta expresséo (2.14) € obtida através da resolucao da equacéo linearizada de

Ginzburg-Landau (1.8), quando esta encontra-se dependente da anisotropia de massa

da amostra e do angulo do campo magnético aplicado.

@ = (C.1)

h? hz 1 [(e*)?A} 2e*hA, 0 —0o
s . c? ic ay)"

Zmab

onde V, e V,, sdo os Laplacianos no plano ab e eixo c respectivamente, A,
representa direcéo de campo magnético aplicado adotada. Neste caso, 4, € dado pela
escolha da equacgéo (2.5). Introduzindo A, em (C.1) e aplicando o termo y = etkyYq)

como uma provavel solucéo, obtém-se:

ap* — K2 azy*r | hPkS . hZ dZy* 1 [Ze*thy_
2my, dx? 2my, 2my. dz? 2my, c

()22

(C.2)

(zsen@ — xcos@) + ——xsenf — zcose] Y*

A expressao (C.3) é empregada para promover a separagao da equacéo (C.2).

x' _ ( cos@ —sen 9) (x)
z' asen® bcosb/\y (C.3)

com qual obtém-se as seguintes relacdes para as derivadas segundas de x e

d? d? 2 ?

i cos?6 ozt 2a senf cos6 ar T a’sen?6 777 (C.4)
e

d? d? 2 d?

proie senzem + 2a send cosd ———— + b%cos?*6 07 (C.5)
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Agora, aplicando as equacbes (C.4) e (C.5) em (C.2), percebe-se que é

necessario promover as seguintes substituicbes: a=1 e b = n’:ff para eliminar as
ab

derivadas segundas correlacionadas. Apds promovida estas implicacdes, propdem-se

o termo y* = e*'zZy* como sendo uma provavel solucéo da equacio (C.2), onde:
. h2cos*d*y’ N nlky N h?a’sen?0k,y’ h%sen?0d?yp’ h%b%cos?OkLy
@ 2my, dx'*  2my, v 2my, 2m;  dx'? 2mg
1 (2(e")?hHk,x"  (e")*H*x'®\ | 0 (C.6)
2my, c c? V=

A equacdo (C.6) pode ser escrita da seguinte forma:

mg, d? 2nH
— (60529 =2 senZH) = (—
dx' bo

Cc

2 *
1 m
) (x' —x0)% = = — k}? <sen20 4+ — cosze)
Map

&2, a (C.7)

Aplicando as consideracdes empregadas para a obtencdo das equacgodes (1.15)

a (1.24) é possivel expressar H como:

1 /2( 2 me 2 )]
1 [féb k| sen 9+m* cos“0

¢’o ab
H = 1/2 (C.8)

T 2n(2n+ 1)

m*
(coszé? 4 —ab sen29>
m

Cc

Para calcular neste caso o campo critico Hc,, levando em consideracdo a
dependéncia anisotropica das massas e do angulo de incidéncia do campo magnético

em relacdo a anisotropia do sistema, adota-se k;, = 0 e n = 0 em (C.8), o que fornece:

@

, =
27T m*
(c0529 + —a*bsenze)
mC

1/2

(C.9)

sendo que a equacao anterior pode ser expressa como:
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H., senf 2 4 H., cosf 2 —1
HY oG ) (C.10)

onde H% e HS, sdo os campos criticos superiores nas diregdes ab e ¢
respectivamente. A equacédo (C.10) define H., para qualquer direcdo de campo

magnético aplicado.

A determinacg&o da equacao (2.6) ocorre a partir da aplicagéo da equacao (A.2)

em conjunto com a solugéo expressa pela equacéo (C.8) o que permite afirmar:

1

* L .
(n+%)(2;CH)<COSZG+T$f*b sen29> +k2<sen29+ Mc 00529>h [lp|2ar3 }

¥
c Map

1[ h?

{_kTT“Um;b
Z = fD Ye

(C.11)

A equacdo acima é denominada de funcdo de particdo, j& mencionada no
capitulo 2, para o caso anisotropico e com a dependéncia angular. Usando a integral
Gaussiana do apéndice B em (C.11), e utilizando também a relacéo estatistica a qual
relaciona a funcdo de particdo e a energia livre de Helmoltz (1.42), obtém-se a

equacao (2.6):

keTe*HVg(0) [ < kT
F=— fz In - - dk (2.6)
4m2ch L \dg + 2nhg + £5,(0)g(0)k?
.onde:
hZ
ap = Py (2.7)
ab
ag = a+ hg (2.8)
¥ . (1/2
_ 2 e H) (mab) 1/2
ho = £ (5) () 9®) 2.9)
m*
0) = sen?6 + ——cos?0
g(0) = sen m cos (2.10)
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