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Resumo

O espalhamento da corrente supercondutora na passagem entre graos numa cera-
mica policristalina tem sido estudado por varios pesquisadores, em especial nestes
ultimos 20 anos. Neste trabalho utilizamos o conhecimento da estrutura entre os
graos encontrada nas ceramicas supercondutoras a base de mercurio, cuidadosa-
mente produzidas na UFES, associado a uma modelagem de interferéncia quan-
tica macroscopica para descrever o comportamento da corrente critica, quando
a amostra é submetida & presenca de campos magnéticos. Associando a energia
de aprisionamento dos vortices (pinning) a uma modelagem mais detalhada do
contorno de grao conseguimos descrever teoricamente o comportamento obser-
vado da corrente critica. O modelo proposto adiciona uma nova visao sobre a
correlagao entre a corrente critica e a descricao do contorno de grao, evidenciando
o papel de parametros importantes oriundos da distribuicao de tamanhos de jun-
¢oes entre graos e do potencial de aprisionamento de vortices na descrigao correta
dos valores medidos da corrente critica em funcao do campo aplicado. Portanto,
concluimos neste trabalho a proposta de um modelo de juncao S1521.5,S; asso-
ciado a um modelagem estatistica que descreve com boa qualidade de previsao o
comportamento da corrente critica em amostras ceramicas policristalinas a base

de mercurio, quando a amostra ¢ submetida a um campo magnético externo.

Palavras-chave: Juncoes Josephson, High-Tc, Ceramicas Policristalinas



Abstract

The scattering of the superconducting current in the passage between grains in
a polycrystalline ceramic has been studied by several researchers especially in
recent 20 years. In this study we used the knowledge of the structure between
the grains found in the superconducting ceramics based on mercury carefully pro-
duced in UFES, associated with a macroscopic quantum interference modeling
to very precisely describe the behavior of the critical current when the sample is
submited at presence of magnetic fields. Associating the pinning energy of the
vortex, it is possible to model with more detail the grain boundary, and find a
better description of the behavior of the critical current measured experimen-
tally. The proposed model here adds new insight into the correlation between
the critical current and the description of the grain boundary, highlighting the
role of parameters relevant as size distribution of the junctions between grains
and the pinning potential of vortex in the correct description of the measured
values of the critical current as a function of the applied field. Therefore, we
conclude that this paper proposing a model that describes with good quality the
critical current behavior circulating in polycrystalline ceramic samples based on

mercury, when the sample is subjected to an external magnetic field.

Keywords: Josephson Junction, High-Tec, Polycrystalline Ceramics
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Capitulo 1

Introducao

1.1 Conducao em Metais

A descoberta do elétron em 1897, por J. J. Thomson (1), gerou um grande im-
pacto nas teorias de estrutura da matéria e sugeriu um mecanismo 6bvio para
a condugdo em metais. No tltimo ano do século XIX, Drude (2; 3) constroi
uma teoria para a conducgao elétrica e térmica num gas de elétrons. Em sintese,
Drude considera que os elétrons da banda de valéncia dos &tomos da rede podem
se mover livremente pelo metal formando um gas de elétrons, isso ocorre porque
quando os atomos isolados se condensam para formar o metal, os elétrons per-
manecem ligados ao nicleo atémico para formar um ion metalico, exceto os da
banda de valéncia, estes ficam livres para se moverem pelos demais atomos que
compoem o metal. Desta forma Drude aplica a teoria cinética de gases para um
gas de elétrons condutores de massa m que se movem em um espago permeado
por ions pesados e imoveis. A figura 1.1 representa a ideia do movimento dos

eletrons no interior do metal adotado a época.
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Figura 1.1: Trajétoria do elétron segundo o Modelo de Drude apods sucessivos
espalhamentos. Reproducao da Ref. (4)

Entre um colisao e outra existe um tempo meédio de liberdade, conhecido
também como tempo de relaxagao, 7, se consideramos que neste intervalo de
tempo o elétron sofre a acao de um forcga elétrica igual a eE obtemos a relacao
para a densidade de corrente

—

J=0E. (1.1)

Onde 0 = %27 representa a condutivade elétrica do metal e n é a densidade

de portadores de carga. A resistividade p é obtida a partir da condutividade e é
dada por

mo

p=—=T .
ne2

(1.2)
Num metal tipico podemos observar trés tipos de processos de espalhamento,
um por impurezas, outro por interacoes elétron-elétron e outro ainda por colisoes

phonon-elétron. Estes sao processo independentes e contribuem para a taxa de

espalhamento efetivo
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-1 _ -1 -1 -1
T - 7—imp + Tel—el + Telfph’ (13)

¢ a taxa de espalhamento por impurezas, T_liel é taxa de espalhamento

onde 7, ;

imp

-1

o_pn ¢ a taxa de espalhamento por interagao

por interacao elétron-elétron e
elétron-phonon.

Usando 1.3 em 1.2 e considerando que 7, ! essencialmente nio depende da

mp

—1 -1 A . ~
temperatura, enquanto 7,,__, € Tel—ph apresentam dependéncia em relacao a tem-

peratura do metal, obtém-se a expressao para a resistividade dos metais

p=po+al®+ .. (1.4)

Neste caso py representa um resistividade residual a temperatura zero que
depende exclusivamento da concentracao de impurezas no metal.

Assim sendo, em se tratando da resisténcia do metais decrescer com queda
da temperatura trés possiveis comportamentos poderiam ser esperados, observe
a figura 1.2. Um primeira hipotese surgiria se a resistividade elétrica se desse
inteiramente pela obstrucao das trajetorias do elétrons pelas vibracoes térmicas
da rede, a cessao dessas vibragoes faria a resistividade tender a zero. Uma outra
possibilidade seria que a resistividade estivesse ligada as impurezas e imperfeicoes
do material isso faria com que a resistividade caisse a baixas temperaturas, sem
atingir o zero. Por fim acreditavasse que se caso houvesse algum mecanismo de
condensacao que diminuisse a niimero de portadores de carga haveria uma inver-
sao no comportamento de proporcionalidade direta, fazendo assim a resistividade

crescer para baixas temperaturas.
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Figura 1.2: O grafico apresenta os trés comportamentos esperados para resisti-
vidade a baixas temperaturas. A curva 1 indica que R — 0, a curva 2 prevé
R — const. e a curva 3 prevé R — oo.
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1.2 Origem da Supercondutividade

Em 1908, Kamerlingh Onnes obteve sucesso na liquefacdo do Hélio (5), no pri-
meiro laboratério de criogénia do mundo, em Leiden na Holanda. Isso fez com
que ele pudesse estudar as propriedades dos materiais a baixissimas temperatu-
ras, em especial havia grande interesse em estudar a resiténcia elétrica do metais
nessas condicoes.

O préprio Onnes acreditava que uma das possibilidades descritas na secao
anterior viesse a ocorrer, contudo os resultados experimentais obtidos a partir
da analise da Platina com alta pureza nao apresentaram qualquer minimo ou
tendéncia de zero, apresentando uma resisténcia constante a baixas temperaturas.
Assim, em 1911, Onnes (6) repetiu a experiéncia com o metal que se podia obter,

na época, com maior grau de pureza, o Mercirio.

0.075

0.05

0.025

Resistividade (C¥fcm™)

0.00 C
40 4.1 4.2 43 44

Temperatura (K)

Figura 1.3: Resistividade versus temperatura para o Merctrio. Reproducao da
Ref. (7)
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Os resultados apresentados na Figura 1.3 mostram um queda abrupta da
resistividade & zero a partir de 4,2 K, tal comportamento nao era previsto e
contradizia todas as hipoteses aceitas & época, Onnes ainda repetiu a experiéncias
com Mercirio em niveis de pureza distintas e constatou que a curva apresentada
em nada tinha a ver com o grau de pureza do metal, se tratava de um novo
estado, a qual o proprio Onnes chamou de estado supercondutor.

Essa temperatura, a qual se da a transformacao de estado, é denominada
temperatura critica (7). No ano seguinte Onnes descobriu que a aplicagdo de um
intenso campo magnético destruia o estado de supercondutividade. Dava-se inicio
a procura de outros materiais que também apresentassem o estado supercondutor.
Ficou claro que apenas alguns metais, por exemplo, Chumbo (Pb) e Niobio (Nb),

apresentavam tais caracteristicas.

1.3 A busca por respostas

Em paralelo a busca de novos elementos ou ligas supercondutoras havia também
o interesse na descri¢ao tedrica do fenomeno. Em 1933, Meissner e Oschenfeld (8)
descobriram que se uma substancia supercondutora for resfriada abaixo de sua
temperatura critica na presenca de um campo magnético aplicado, ela expulsa
todo e qualquer fluxo magnético de seu interior. Se o campo é aplicado depois
que a amostra ja se encontra abaixo da temperatura critica, o fluxo é excluido do
supercondutor. Portanto tem-se um diamagnético perfeito. Esse fendmeno ficou
conhecido como efeito Meissner e mostrou-se mais fundamental do que a resisti-
vidade nula, pois essa era uma consequéncia da exclusao do campo. Em 1935 os

irmaos London propuseram duas equacoes baseadas no eletromagnetismo para
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descrever a supercondutividade e o efeito Meissner (9). Essas mesmas equagoes
mais tarde puderam ser obtidas através da mecanica quantica a partir de alguns
argumentos da teoria de dois fluidos de Gorter e Casimir (10), no entanto a teoria,
que descrevia o fendmeno, nao explicava a ocorréncia da supercondutividade.

Em 1950, os fisicos soviéticos V. L. Ginzburg e L. D. Landau (11) desenvol-
vem uma teoria fenomenolégica para explicar as propriedades termodinamicas
da transicao do estado normal para o supercondutor. Embora originalmente
fenomenologica, a teoria provou ser exata e muito poderosa.

Em 1956, Cooper (12) demonstrou que dois elétrons abaixo do nivel de Fermi
poderiam interagir atrativamente, levando em consideracao o principio da exclu-
sao de Pauli. Segundo Cooper, os dois elétrons interagem fracamente através das
vibracoes das redes. Esses dois elétrons formam os pares de Cooper e sao res-
ponsaveis pela supercondutividade num determinado material. No ano seguinte,
uma teoria microscopica da supercondutividade é formulada por Bardeen, Coo-
per e Schrieffer (teoria BCS) (13). E uma teoria elegante que conseguiu explicar,
a partir dos primeiros principios, o fenomeno da supercondutividade que ocorre
principalmente nos materiais que possuem temperatura critica abaixo de 39 K.
A teoria BCS explica a origem da supercondutividade, dando fundamento as te-
orias de London e Ginzburg - Landau. Esta teoria conseguiu explicar os fatos
observados na época. Atualmente, os supercondutores a altas temperaturas cri-
ticas ainda esperam por uma teoria microscopica que explique a natureza de sua
origem.

Em 1962, o Fisico Inglés B. D. Josephson prediz, baseado na teoria BCS, que
dois materiais supercondutores em contato (juncao) devem apresentar proprie-

dades especificas (14). Tal fenomeno, hoje conhecido como efeito Josephson, foi
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comprovado posteriormente em laboratério. Brian Josephson elaborou uma teo-
ria propondo que dois supercondutores separados por uma pelicula de isolante,
formavam uma junc¢ao, hoje conhecida em todo o mundo como juncao Josephson.
De acordo com Josephson, nesta juncao, os pares de Cooper podem tunelar de
um supercondutor para outro. Esta corrente de tunelamento, que é observada
mesmo na auséncia de uma tensao aplicada como sera visto mais adiante, é dada
por I = I, 8in (93 — 61), onde I, é a corrente de tunelamento méaxima, que
depende da espessura do isolante e das propriedades locais dos supercodutores
que conformam a juncao, ¢ é a fase da funcao de onda dos pares de Cooper nos

supercondutores.

1.4 Novos horizontes

Em 1973, o fisico norte-americano B. Matthias, ainda na linha do metais ou ligas,
descobre o composto Nb3Ge (15), com uma temperatura critica de 23 K. Matthias
morreu acreditando que jamais existiriam supercondutores com 7, acima de 30
K.

Enquanto isso ainda em 1971 Chevrel (16) muda o rumo das buscas por novos
supercondutores, quando apresenta a supercondutividade em sulfetos ternarios,
esses compostos ficaram conhecidos como "fases de Chevrel", e em 1975 Sleight
(17) descobre a superconduitividade no composto BaPb,_,Bi,Oy, um pseudo
ternario. Variagoes estequiométricas deste composto apresentavam um pico de
temperatura critica. Estudos efetuados por Than (18) mostraram que ao maximo
da temperatura critica do composto estava associada a uma baixa concentracao

de portadores de carga. Essa baixa concentracao apresentava o nivel de Fermi
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na metade da banda d. Como essa banda apresenta alta densidade de estados, a
interacao elétron-fonon é favorecida. Ao mudar a estequiometria do composto a
fim de atingir a temperatura critica maxima, o nivel de Fermi sobe, favorecendo
a interacao forte entre elétrons. Essa interacao inibe o acoplamento entre os
elétrons via um fénon.

A partir desses trabalhos e das consideragoes de Michel (19) que examinava a
valéncia mista do cobre em compostos a base de 6xidos de Cobre, Lantaneo e me-
tais alcalinos terrosos, Bednorz e Miiller! comecaram a investigar a possibilidade
da composicao acima apresentar caracteristicas supercondutoras. O estudo cul-
minou no trabalho pioneiro deles (20). A descoberta da supercondutividade nos
compostos do sistemas La-Ba-Cu-O deu novo folego aos pesquisadores da época
e um ano depois os fisicos americanos Paul Chu e M. K. Wu (21) descobrem o
sistema composto por Y-Ba-Cu-O. Estavam descobertos os 6xidos supercondu-
tores, que vieram para revolucionar os materiais supercondutores com relagao a
temperatura critica dos mesmos, permitindo assim atingir valores de T, que estao
acima da temperatura do Nitrogénio liquido (77 K). Isso facilitou os estudos des-
tes materiais devido a facilidade de producao do Nitrogénio liquido em relacao ao
Hélio liquido que era usado nos outros compoésitos. No comecgo do ano de 1988,
a temperatura critica atingia um novo patamar, de 110 K, com a descoberta do
novo sistema Bi-Sr-Ca-Cu-O.

Em 1988 foi anunciado por A. M. Hermann e Z. Z. Sheng (22) da Universidade

!Em 1987 Bednorz e Miiller receberam o prémio Nobel. A primeira grande conferéncia de
matéria condensada apds a descoberta ocorreu no mesmo ano em Nova York e contou com um
sessao destinada & descoberta. A sala de conferéncia ficou lotada e pelos corredores do prédio
muitas pessoas se aglomeravam para assitir pela TV, a sessao entrou noite a dentro e acabou de
madrugada, no outro dia o jornal The New York Times se reportou ao evento como "Woodstock
of Physics’.
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do Arkansas o composto de TI-Ba-Ca-Cu-O com T, = 120K. Logo a seguir em
1993 foi descoberto por Putilin (23) a supercondutividade no composto Hg-Ba-
Cu-O e alguns meses depois Schilling (24) apresenta o composto de Hg-Ba-Ca-
Cu-O, com T, = 133K. Estudos realizados com pressao hidrostatica externa
aplicada nestes materiais revelaram que a temperatura critica pode atingir valores
da ordem de 160K (25).

A partir de 1992 surgiram relatos de supercondutividade a 100 K no sistema
Sr-Cu-O (26) e a 110 K no sistema Ca-Sr-Cu-O apés tratamento a pressoes
elevadas (27).

Considerando apenas a cronologia das descobertas (Figura 1.4), pode-se clas-
sificar o perfiodo que compreende a descoberta dos supercondutores até o ano de
1986 como sendo bem representado pela supercondutividade das ligas de Niobio
e pelo modelo BCS com orbitais do tipo s e interacao elétron-fonon. A partir de
1986, passou-se a lidar com supercondutores a base de 6xido de Cobre e a des-
cricao BCS passou a ser do tipo p e d com hibridizagoes. Nesse caso a interacao
entre os portadores de carga nao é bem estabelecida, gerando uma variedade de
interpretacoes.

Passada a euforia das altas temperaturas criticas apresentadas pelos cupra-
tos (denominagao dadas aos supercondutores ceramicos que continham Cu-O)
outros compostos com temperaturas criticas abaixo do limiar da liquefacao do
Nitrogénio passaram a apresentar caracteristicas supercondutoras, surgindo as-
sim novas familias de compdsitos supercondutores, como os Supercondutores de
Férmions Pesados (1979) (28), os Supercondutores Organicos (1981) (29), os
Fullerides (1991) (30) e o Pnictidios de Ferro (2008) (31). A Figura 1.4 situa as

descobertas de alguns supercondutores temporalmente ao passo que mostra suas
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Figura 1.4: Cronologia das descobertas de novos supercondutores. Reproducao
da Ref. (43)
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temperaturas criticas.

1.5 Possiveis aplicacoes de supercondutores

Quando se fala em aplicacio de supercondutores, trEs caracteristicas devem ser
otimizadas em funcao da aplicacao prevista, sao elas: a temperatura critica T,
o campo critico B, e a densidade de corrente critica J.. Fato é que existem outra
variantes, contudo as citadas tem um papel predominante quanto as caracteriticas
do supercondutor. No que diz repeito a parte de confeccao e adaptacao para
utilizacao pode-se citar caracteriticas como as técnicas envolvidas na preparacao,
as propriedades mecanicas, o custo-beneficio, o tamanho do dispositivo, dentre
outras.

Existem muitas aplicacoes importantes da supercondutividade. Uma aplica-
¢cao Obvia e na construcao de imas supercondutores onde os campos provém de
correntes que circulam sem resiténcia no enrolamentos dos eletroimas. Uma di-
ficuldade vem do fato que os campos magnéticos tendem a penetrar os fios do
enrolamentos e destruir sua supercondutividade. Estao sendo feitos progressos na
procura do que se chama supercondutores tipo 2, cujos os pares de Cooper tém
dimensoes suficientemente pequenas permitir que o campo magnético atravessa
o fio através de canais localizados. Este canais perdem sua supercondutividade,
mas a regiao entre permanece supercondutora.

Os supercondutores ceramicos de altas temperatura critica sao quebradicos
e por isso nao se permite conforma-los em fios. Entretanto, com o avanco de
novas técnicas, ja é possivel obter fios com ceramicas supercondutoras. A técnica

usada é a Powder-In-Tube, que consiste em reduzi o material a p6 e inseri-lo num
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tubo metélico, geralmente de prata. Em seguida, o tudo é extrudado na forma
de fio e finaliza-se o processo com um tratamento térmico em altas temperaturas.
Este cabo supercondutor estid sendo aplicado experimentalmente em linhas de
transmissao de curta extensao em alguns paises.

A auséncia de dissipacao de poténcia em elementos supercondutores torna
possivel varias aplicacoes eletronicas onde exigéncias de espaco e tempo de trans-
missao sao sérias, como nos computadores. Como os supercondutores sao dia-
magnéticos perfeitos, pode ser usados para blindar fluxos magnéticos indesejaveis.
Isso pode se utilizado na confec¢ao de lentes magnéticas de um microscopio ele-
tronico. Outro exemplo em pequena escala seriam dispositivos baseados no tune-
lamento de para de Cooper através de uma barreira isolante entre dois eletrodos
supercondutores (Jungdes Josephson), especificamente, o dispositivo SQUID -
Supercondunting Quantum Interference Device. O SQUID é um detector sensivel
de fluxo magnético por isso tornou-se indispensivel em pesquisas cientificas e
tecnologicas.

Outro dispositivo bastante promissor sao os limitadores de corrente de falta
supercondutores. Esta ideia nao énova, existem alguns dispositivos desde a dé-
cada de 70, a base de supercondutores de baixa T.. Novas proposta de prototipos
tem sido desenvolvidas utilizando supercondutores 6xidos de alta T..

Paras esses dispositivos o conhecimento mais aprofundado da resposta da
corrente critica macroscopica a presenca de campo magnética aplicado é crucial

para a evolugao e desenvolvimento de novos protoétipos.
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1.6 Corrente critica em amostras superconduto-
ras policristalinas de alta T.

Conforme descrito na secoes inicias deste Capitulo, os supercondutores ceramicos
policristalinos possuem a mais alta T, dentres os demais conhecidos atualmente.
Tais materiais possuem a estrutura formada por varias cristais (denominados
graos) na maioria supercondutores, separados por regides nao supercondutoras ou
supercondutoras fracas, chamadas de juncoes. As amostras que serma estudadas
neste trabalho se encaixam neste perfil e pertencem ao sistema Hg,Re-1223.

As propriedades fisicas desses materiais sao bem mais complicadas do que
aquelas em materiais monocristalinos. Nos materiais policristalinos as proprie-
dades fisicas dos graos sao bastante diferentes daquelas entre os mesmos, ou seja,
nas juncoes. Portanto, para entender-se a fisica desse materiais é preciso estudar
tanto suas propriedades nos graos (intragranulares) como aquelas entre os graos
(intergranulares).

A corrente elétrica nos supercondutores poliscristalinos atravessa o material
segundo um quadro percolativo, ou seja, a corrente se espalha por todo o material
passando de grao em grao até percorrer o caminho total entre os eletrodos nas
extermidades da amostra. A corrente critica nesses supercondutores da-se nas
regioes entre os graos. Isto ocorre por que as jungoes entre os graos possuem
propriedades de conducao diferentes das do interior dos graos. Logo, quando
mensura-se a corrente critica em laboratoério, ao menos para valores nao muito
altos de corrente, esta se medindo a corrente critica intergranular, pois é nessa
regiao que ocorrem os primeiros focos de dissipassam de calor.

Muitos estudos do comportamento da corrente critica intergranular em ma-
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teriais policristalinos ja foram realizados e estdao sendo realizados. Essa grandez
fisica pode depender da temperatura, do campo aplicado e da microestrutura do
material. Neste trabalho considera-se que as junc¢oes entre os graos controlam os
valores de corrente critica, estudou-se como esse valroes sao influenciados pela
presenca de campo magnético aplicado. Serad introduzida uma nova proposta de
descricao das jungoes entre os graos, na qual considera-se que para as amostras
de Hg,Re-1223 desenvolvidas e analisadas as juncoes entre os graos assumem
um estrutura do tipo S15,1S5S; (Supercondutor 1 - Supercondutor 2 - Isolante -
Supercondutor 2 - Supercondutor 1).

O Estudo de juncoes foi iniciado pelos pesquisadores, pioneiros na modela-
gem de J.(H) em amostras ceramicas supercondutoras policristalinas, Peterson
e Ekin (32). A influéncia da histéria magnética no comportamento de J.(H) foi
introduzida (33; 34). Mezzeti et al. (35) que tentaram ligar as propriedades
da familia supercondutor do bulk com a distribuicao do tamanho das juncgoes
de modo que a modelagem foi expandida analiticamente para qualquer valor de
campo magnético aplicado. Gonzalez et al. (36) demonstrou que era possivel usar
uma distribuicao tipo Gamma para modelar os tamanhos de juncgoes, L, obtendo
uma expressao para J.(H) dependendente dos parametros de forma e escala da
distribuicao Gamma. Todas as propostas foram consideradas para ceramicas po-
licristalinas cujas jungoes sao SIS (Superconductor - Isolante - Superconductor)
ou SNS (Superconductor - Normal - Superconductor).

Considerando trabalhos prévios (32; 36; 37; 38; 39) em que foi utilizado o mo-
delo de juncao SIS, uma melhoria do modelo de densidade de corrente critica é
proposto aqui, considerando o modelo juncao S15:1S2S; para descrever as jungoes

intergraos de compostos com uma mistura intrinseca de duas fases superconduto-
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ras. A mistura é ilustrada aqui pelas juncoes presentes no composto policristalino
de Hg,Re-1223. O bulk policristalino Hg, Re-1223 apresenta uma tinica intrinseca
solucao sélida nao homogénea de duas fases supercondutoras mistas, Hg-1223 e
Hg,Re-1223 (40; 41). As jungoes entre os graos aqui propostas foram modeladas
como 515215551, em que 1 representa a solugao solida rica em Hg,Re-1223 e fase
2 representa a solu¢do solida rica em Hg-1223 (41). A borda de cada grao no
composto policristalino rotulado como Hg,Re-1223 sob a forma de bulk mostra
uma solucdo solida com alto teor de Hg-1223 de fase (42).

No caso simplificado de uma juncao SIS para compostos policristalinos ho-
mogéneos, tp foi assumido como uma constante a uma dada temperatura (32;
35; 36; 37). No entanto, no caso de compostos policristalinos com duas regioes
supercondutores, onde a regiao 1 é a parte macica do grao e a regiao 2 abrange
a fronteira do grao, o modelo de juncao SIS é alterada pela proposta de modelo
de juncao S15215,5;.

Este trabalho propée um aprimoramento do modelo que descreve a densi-
dade de corrente critica, considerando o modelo juncao S;S,I1S2S; para descrever
as juncoes intergraos de compostos com uma mistura intrinseca de duas fases

supercondutoras.



Capitulo 2

Fenémeno quantico macroscopico

2.1 Propriedades basicas de supercondutores

2.1.1 Resistividade Zero

Um supercondutor abaixo de 7, apresentara resistividade nula, p = 0, e con-
dutividade infinita. Mesmo assim a densidade de corrente, J pode ser finita.
Outro ponto nesta caracterisitica é o fato da resisténcia nula ser atingida ins-
tantaneamente. Isso nos faz lembrar das transicoes de fase da matéria, onde um
substancia muda de fase alterando em parte ou totalmente suas propriedades
fisicas. Neste caso acima da 7T, o material supercondutor apresenta resisténcia e
caracteristicas elétricas semelhantes a de um metal normal e abaixo da tempera-
tura critica o estado supercondutor se manifesta, com resiténcia elétrica nula, o
que faz com que as novas propriedades elétricas do material sejam bem diferentes
das apresentadas por metais normais.

Alguns supercondutores, em especial os de alta T,, tem a queda de resitén-
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cia ligeiramente inclinada em relacao a vertical como mostra a figura 2.1, este
comportamento se deve as flutuacoes termodinamicas criticas associadas com a

transicao de fase.

100 150 200 250 300

Figura 2.1: p versus T do supercondutor HgBaCaCuO, observe a ligeira inclina-
¢ao na queda brusca da p.

Por fim algo que também chama a atencao é fato de p ser exatamente zero.
Isso pode parecer forca de expressao, qualquer um poderia pensar que a resistivi-
dade é quase zero, ou seja, com um certa precisao ela poderia ser zero, mas nao
é bem assim, p é exatamente zero. Uma evidéncia bem convincente de que real-
mente p = 0 é a observacao de correntes persistentes. O experimento é simples,
dispoe-se de um anel de fio supercondutor, a temperatura ambiente, aplica-se
campo magnético perpendicular ao plano do anel, em seguida resfria-se o sistema
abaixo da 7. do material a qual o anel foi confeccionado, em seguida extingui-se
a fonte de campo magnético. A Figura 2.2 mostra a sequéncia descrita para
realizacao do experimento.

A Lei de Faraday mostra que

0B
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Bext >0 Bext =0

Figura 2.2: O esquema apresenta os procedimentos para realizacao de um expe-
rimento simples onde interessa analisar a corrente presistente que se formara no
anel supercondutor. Reprodugao da Ref. (43).

Quando a fonte de campo magnético for extinta surgird uma corrente I no
anel supercondutor a fim de que a Lei de Faraday seja respeitada.
Caso o supercondutor apresente um resisténcia, por minima que seja, a cor-

rente no anel decaird respeitando a relacao

I(t) = Le ™ (2.2)

onde R e L sao, respectivamente, a resisténcia e perimetro da circunferéncia do
anel supercondutor. Para se ter uma ideia para decair 10% em 1 ano a resistén-
cia do anel deveria ser menor que 107'7Q). Experimentos realizados segundo a
descrigao acima em supercondutores indicam correntes persistentes que por anos

nao apresentaram qualquer decaimento.

2.1.2 Efeito Meissner-Ochsenfeld

A resisitividade nula é um caracteristica muito marcante dos supercondutores,
talvez por conta do nome dado a esse materiais, contudo uma prova fundamen-

tal de que o material é supercondutor é a demonstracao do efeito Meissner-
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Ochsenfeld!. Foram Meissner e Ochsenfeld, em 1933, os primeiros a mostrar que
algumas das previsoes para condutores perfeitos nao eram verificadas em super-
condutores. Eles descobriram que para um supercondutor o campo magnético no
interior do mesmo correspondia sempre a campo nulo, isso no estado supercon-
dutor, ou seja, no interior de um supercondutor abaixo da temperatura critica e

na presenca de campo magnético externo

A Figura 2.3 mostra o comportamento de campo magnético nulo no interior
de um supercondutor que foi resfriado e imerso em campo magnético e vice e
versa.

Existem bons experimentos que podem mostrar claramente a expulsao do
fluxo magnético em supercondutores, assim, definir que um material é supercon-
dutor caso ele apresente o efeito Meissner-Ochsenfeld é muito mais pratico do que
analisar a resistividade e se prender a detalhes como os contatos elétricos utiliza-
dos no experimento ou ficar alguns anos observando a corrente persistente num
anel, contudo a razao mais fundamental a se considerar é que o efeito Meissner-
Ochsenfeld é uma propriedade de equilibrio térmico, enquanto que a resistividade
é um efeito de transporte instavel. Perceba que o estado final do supercondutor
(B; = 0) nao depende do historico da amostra, o que é um condigdo necesséria

para o equilibrio térmico.

TAté 1933 as predicdes sobre o comportamente magnético de um condutor perfeito eram
supostas verdadeiras para um supercondutor, isto parecia tao 6bvio que ninguém pensou em
testa-las.
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Figura 2.3: Independente do historico de aplicacao do campo, em quaisquer
condicoes o supercondutor verdadeiro apresenta campo magnético nulo no seu
interior quando abaixo da temperatura critica. Reprodugao da Ref. (43).
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2.1.3 Diamagnetismo perfeito

Considerando que B = 0 no interior do supercondutor, quando abaixo da tem-
peratura critica, a corrente total no interior da amostra podera ser dividida em

corrente aplicada externamente, j..;, € corrente de blindagem interna, J;¢,

j = jint + je:rt- (24)

O campo magnético total no interior da amostra deverd considerar a mag-
netizacao gerada pela corrente de blindagem e a inducao gerada pela corrente

aplicada, sendo assim

B = puo(H + M). (2.5)

Impondo a condicao de efeito Meissner, B = 0, na equacao 2.5 obtém-se

imediatamente que M=—-H.A susceptibilidade magnética é definida por
dM
X=— . (2.6)
dH H=0
Neste caso para o supercondutores Yy = —1, os solidos com y < 0 sao chamados

diamagnetos, enquanto que os com Yy > 0 sao chamados paramagnéticos. Os
supercondutores blindam completamente o campo magnético, enquanto que os
diamagnetos comuns blindam parcialmente. Esse comportamento dos supercon-
dutores é chamado de diamagnetismo perfeito. Como foi dito na secao anterior
identifica-se um supercondutor quando se evidencia o efeito Meissner-Ochsenfeld
na amostra, um forma de fazer isso é analisar a susceptibilidade magnética em

funcao da temperatura, caso seja medido y = —1 diz-se que a amostra é super-
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condutora.

2.2 Um modelo quantico macroscopico

No principio acreditava-se que a mecanica quantica apenas manifestaria suas
predicoes em niveis atdmicos, neste caso algumas grandezas representativas se
apresentariam, em certas condigoes, quantizadas. Por muito tempo acreditou-se
que em escalas macroscopicas, dimensoes maiores que 10719, seria impossivel
observar propriedades quantizadas, contudo com o decorrer do tempo, um grande
ntmero de fen6menos se mostraram quanticos em escalas macroscopicas, em par-
ticular a supercondutividade, por exemplo podemos observar a quantizacao do
fluxo num anel supercondutor com dimensées macroscopicas. Desta forma, nesta
secao, consideramos o elétron supercondutor como uma entidade quantica simples

e estudamos suas propriedades num sistema supercondutor.

2.2.1 Fendmeno de coeréncia na supercondutividade

Ao ser revelada, em 1908, a supercondutividade trouxe muito mais do que fasci-
nio pelas novas propriedades apresentadas. Como tudo em fisica, surgiu também
a necessidade de se entender quais leis regiam esse fenomeno, principalmente
apo6s 1933, com a descoberta do efeito Meissner-Ochesenfeld. Umas das primei-
ras tentativas coube a Fritz e Heinz London (9). Os irmaos London, a partir
da teoria classica de eletromagnetismo, propuseram duas equagoes para explicar
como se dava a condutividade perfeita e o diamegnetismo perfeito em supercon-
dutores metélicos, uma proposta fenomenolégica bem arranjada, mas incapaz de

explicar a origem do fenomeno de supercondutividade. Em 1948, caberia a Fritz
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London encontrar as mesmas equacgoes de ideias mais fundamentais, se o fluido
superelétron for tratado como uma entidade quantica. Fritz conlui seus trabalhos
convencido de que a supercondutividade seria uma inerente manifestacao de um
fenomeno quantico em escala macroscopica.

Desta forma sera proposto analisar a supercondutividade através de um mo-
delo quantico macroscopico baseado na hipotese de que existe uma funcao de
onda macroscopica que descreve o comportamento do conjunto de superelétrons.
Essa hipotese é justificada pela teoria microscopica BCS (13), visto que pode-
mos supor que as funcoes de onda dos elétrons individuais podem se sobrepor
originando um func¢ao de onda para o conjunto de superelétrons condutores.

A justificativa para se considerar a supercondutividade como um fenémeno
coerente é justamente esta, pois fené6menos coerentes sao aqueles em que a funcao
de onda das particulas envolvidas se sobrepoe gerando um estado quantico novo,
diferente dos anteriores. Para descrever a supercondutividade como um fené6meno
de coeréncia quantica macroscopica é necessario fazer uso da mecanica quantica
conhecida, partindo da equacao de Schroedinger. Para um sistema quantico
simples com uma particula envolvida, existe uma func¢ao de onde ¥(7t) que
descreve todas a informacoes da particula. Essa funcao de onda ¢ semelhante as

ondas o6pticas

Y(Ft) = AerPTED, (2.7)

Schroedinger postulou que a fungdo de onda evolui temporalmente segundo a

equacao
O(7it h? . N
Zh%) = —%Vl@b(’f’,t) + V(T’,t)’lﬂ(?”,t). (28)

Introduzindo a expressao para fungao de onda 2.7 na equagao de Schroedinger
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percebe-se que a fase absoluta da fungao nao pode ser arbitraria, sendo um quan-
tidade mensuravel e com significado fisico. Max Born propoe que [¢|? = p(7,t)
como sendo a probabilidade de encontrar um objeto quantico em 7 num tempo
t. Essa probabilidade evolui com o tempo e possui um restricao global, também
chamada de condicao de normalizacao que ¢ ffooo pdv = 1. O comportamento
temporal de p pode ser obtido a partir da equagao de Schroedinger e conduz &
equacao de conservacao de probabilidade

Jdp
— = 2.
8t+v‘] 0, (2.9)

que pode ser interpretada como um restri¢ao local, neste caso definiu-se J, como

sendo a corrente de probabilidade expressa por
. (V" Vi) — hV*) (2.10)
P 2m ’ '

que apesar de ser real nao é mensuravel.
Assim, considerando o caso simples (contudo mais proximo do problema su-
percondutor) de uma particula carregada movendo-se em meio a um campo ele-

tromagnético, a equacao de Schroedinger assume a forma

SO0 1

h
= %( —qA)wqw (2.11)

e a corrente de probabilidade

T, =R {W‘ (iv - iA) ¢} (2.12)
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2.2.2 Correntes quanticas macroscopicas em Supercondu-

tores

Por simplicidade considere primeiro um metal condutor normal, numa aproxi-
macgao em que os elétrons sdo fracamente ou nao interagentes, as particulas se
movem segundo

Loy

ih - = Hv, (2.13)

neste caso a funcao de onda dos portadores de carga é

Y(Ft) = o (7)e? ™D (2.14)

e [¢|? ¢ densidade de probabilidade das particulas. Pode-se reduzir a equagao

2.13 introduzindo a funcao de onda 2.14 obtendo

00

agora o que interessa para entender-se o movimento das particulas carregadas no
interior do metal é a fase da funcao de onda associada aos conjunto de particulas
envolvidas na conducao. No condutor normal os elétrons obedecem & estatistica
de Fermi-Dirac e, portanto, nao podem ter energias iguais, assim a evolugao
temporal da fase difere para cada portador.

Nos supercondutores os pares de Cooper devem possuir momentos opostos e
spins opostos. Os pares com spin zero obedecem & estatistica de Bose-Einstein,
desta forma ocupam estados de menor energia a baixas temperaturas, neste caso

% é igual para todos os pares. Outro ponto importante é que o tamanho médio
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dos pares de Cooper estd em torno de 10 — 1000 nm, isso é muito maior que a
distancia de um par em relacao a outro, assim espera-se que as funcoes de onda
dos pares sejam fortemente sobrepostas. Como resultado os pares podem ser
descritos por uma funcao de onda ¥, também denotada parametro de Ordem.
Neste caso as fases nao interferem destrutivamente quando somadas sobre todas
as particulas, o que faz com que algumas variaveis quanticas macroscopicas pos-
sam depender da fase 0, efeitos frente a aplicacao de campo magnético podem ser
observados, principalmente se considerando efeitos coerentes como a quantizacao
do fluxo e tunelamento Josephson.

A ideia central do modelo quantico macroscopico da supercondutividade é que
existe um funcao de onda que descreve o comportamento de todos o superelétrons

no interior do supercondutor,
(7)) = Wo(7)e?D, (2.16)

Esta hipotese se apoia no fato da supercondutividade ser um fenémeno co-
erente para todos o superelétrons envolvidos na conducao. Como consequéncia
de se postular um ensemble quantico de superelétrons tem-se o nimero total de

superelétrons como

+oo
N} = / AV (2.17)

o0
e desta forma, a densidade local de superelétrons nf = |U(7t)|?.
Com isso tem-se um equacao de continuidade para densidade local de supe-

relétrons 2.9 e um fluxo de particulas Js, que nada mais é que a corrente fisica,
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descrita por

. B £
Jszafe{qf*<, v — q*A> \If} (2.18)
m m
7 q*h * * q*2 x 1
J, = (U*VY — VU™ — WU*A, (2.19)
2m*1 m*

onde m* é a massa e ¢* a carga do superelétron.
A funcao de onde ¥ é obtida da solucao da equacao de Schroedinger para o

ensemble de superelétrons

vh

oV (7. ~ 2
\Ija(:’t) = 2:,1* (EV - q*A(F,t)) U(7t) + ¢ o (Ft) U (7t) (2.20)

e tem a forma

U(Ft) = /nx(F)e . (2.21)

Assim usando 2.21 em 2.19 obtem-se

- h q -
Js = q'n; —Vo(rit) — —A(rt 2.22
() |- e — L) (2.22)
e a velocidade do superelétrons deve ser vy = L V(F,t) — T‘f; A(Ft).

2.2.3 Invariancia de Calibre

A, ¢ e 0 descrevem quantidades fisicas, mas nao sao observaveis quanticos, desta
forma precisa-se de transformacoes que correlacionem entes nao observaveis com
as quantidades observéaveis E, Ee J_;, estas transformacoes sao conhecidas como
transformacgoes de Calibre. Quantidades nao observaveis que se transformam

de maneira bem definida, quando submetidas a uma transformacao de Calibre,
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sao denotadas Covariantes de Calibre. Observaveis sao quantidade determi-
nadas diretamente a partir de medidas em experimentos.

Comecando por ff, pode-se usar o Calibre de Coulomb (V./Y), e tomando
B =V x ff, contudo V x (Vf) =0, se f é escalar, isso faz com que um outro
Calibre qualquer com A=A — Ve, onde € é um escalar, possa conduzir a um

mesmo B, visto que

B=VxA=Vx(A+Ve)=VxA=B (2.23)
B =B (2.24)
Definindo A’ = A + Ve a Lei de Faraday fica
. 9A DA
Fo_ 92 go- 9 gy 2.25
5 Vo BT Vo (2.25)
e isso impoe que
Oe
0 =02 (2.26)
Assim defini-se o Calibre usado como
A = A+ Ve, (2.27)
Oe
=g = 2.2
§ =6, (228)

Aplicando o Calibre determinado na equagao de Schroedinger do ensemble

Supercondutor 2.20 obtem-se a funcao de onda

V() = Ve 229
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todavia analisando a densidade de corrente supercondutora .J; percebe-se que o

Calibre usado impoe que ' = 6 + %—Ze, a condicao para isso ser verdade é que
q q 2
VO — A =V - A, 2.30
- - (2.30)

isso garante que a corrente medida independe do Calibre utilizado e cria uma

correlacao entre as funcoes de onda dada por
V(1) = w()el (), (2.31)

Além disso, pode-se introduzir um gradiente de fase invariante de Calibre ¥ =

Vo — & A e reescrever a expressao 2.22, seja

7 g nih h

s = ¥ = o 2.32
1= ] (2.32)
onde
m*
A= 2.33
nyq*? (2:33)
é o coeficiente London e
* A
A== = (2.34)
HoTlsq Ho

a profundidade de penetracao London.
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2.2.4 As equagoes de London

Fritz London, baseado nos conceitos de fisica cléssica, descreve o comporta-
mento dos supercondutores em duas equacoes. Abaixo pode-se ver que essas
equacoes sao obtidas facilmente através dos resultados da secao anterior. Para
London a densidade local de superelétrons nao varia, neste caso considera-se

n: = constante. Inserindo o coeficiente London 2.33 na equagao 2.22 obtem-se

AT, = — {ff(f,t) - q—h*ve(f,t)} . (2.35)

Primeira equagao de London e a condutividade perfeita
A primeira equagao de London, bem como o comportamente de condutividade
perfeita, podem ser obtidos deriviando temporalmente a equacao 2.35, segue

A(AJ,) DA(Ft)  h_ (06(Ft)
ot :_{ ot _Ev( ot )} (2.36)

A partir da equagao de Schroedinger, eq. (2.11) para o ensemble supercon-

dutor pode-se obter a relacao de fase-energia

00 1
_p
ot 2n

“AJZ + ¢ 9. (2.37)
S

Observe que o primeiro termo do lado direito da equacao fornece a energia
cinética do superelétrons.

Assim, introduzindo a equacao 2.37 na equacao 2.36 e considerando E =



32 2.2. Um modelo quantico macroscopico

—81@/ 0t — V¢ obtem-se a primeira equacao de London

O(AJy) - 1 1, 5
=F— —A ) 2.
ot n*q*V (2 Js) (2.38)

s

A condutividade perfeita aparece quando se considera o ultimo termo da
equacao 2.38 nulo.

Segunda equacao de London

Pode-se obter a Segunda equacao de London facilmente aplicando o rotacional

na equacao 2.35, segue
Vx(AJ,)=-VxA=—-B. (2.39)

Pode-se prever o comportamente de exclusao do campo magnético conside-

rando o rotacional da Lei de Ampére V x B= ,uoj;, obtém-se
V XV xB=Vxul,, (2.40)

neste caso pode-se usar a identidade vetorial V x V x vecB = V(V - B) — V2B
considerando a Lei de Gauss para o campo magnético e aplicando sobre a equacao
2.40, segue que

— V2B = 1oV x J,. (2.41)

Por fim introduzindo 2.41 na Segunda equacao de London 2.39 chega-se a

-, 1 =
V2B::-7r-::X%B, (2.42)

esta equagao descreve o efeito Meissner-Ochsenfeld.
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A Primeira equacao de London mostra que a corrente nao decai com o tempo
no interior do supercondutor, uma vez que E = 0 no interior do mesmo, contudo
pode-se discutir melhor esse fenomeno considerando a esfera de Fermi para um
metal normal, em 7" = 0 todos os estados sobre a esfera estao preenchidos, a
origem da esfera é zero se a corrente no metal é zero.

Aplicando uma corrente finita (na diregdo x por simplicidade) a origem da
esfera se desloca de dk,. No caso dos metais normais os elétrons dissipam energia
e retornam a superficie da esfera de Fermi com origem zero, eles fazem isso um
a um, individualmente.

Considerando um supercondutor, neste caso a conducao se da através dos
pares de Cooper, com elétrons de mesmo centro de massa e momentos opostos.
Assim caso os elétrons interajam formando um par, um elétron volta para a
esfera original, empurrando o outro para frente para a proxima esfera, ou seja,
forma-se a impressao de que um se "sacrifica"para que o outro consiga avancar &
proxima esfera, a corrente, por sua vez, nao decai, o que caracteriza o fend6meno

da supercondutividade.

1

ngq*

Na equacao 2.38 o termo \Y% (%AJE) pode ser negligenciado, caso em que

reproduz a Primeira Lei de London obtida por principios classicos, pois

1 1
——V(=AT2)]. 2.43
VA (243

S

|E| >>

Para tal considere-se que a supercorrente ocupa um variacao de espacial [,

tem-se que V - J, ~ js/l Entao a condicao de negligéncia pode ser reescrita



34 2.2. Um modelo quantico macroscopico

como
|E| >> |7, a (2.44)
Da Segunda equacao de London pode-se escrever
AJ, -
l ~ |B|, (2.45)

Ly (1A2) da

como resultado obtem-se a condigao para negligenciar o termo —F
S
Primeira equacgao de London obtida pelo modelo quantico macroscépico utilizado

que é

|E| >> |5.]|B]. (2.46)

Hipotese consistente e compativel com a negligeciagao realizada sobre a con-
tribuicao do campo magnético na forca de Lorentz, quando comparada com a
forca elétrica.

A equagao 2.42, deduzida da Segunda equagao de London também revela
mais informacoes sobre o comportamento dos supercondutores, por exemplo, um
campo magnético B,, paralelo ao eixo z, decai exponencialmente com x segundo
B.(z) = Bz7oe_"”/’\L. Além disso aplicando a Lei da Ampére obtem-se que a
densidade de supercorrente flui no eixo y e decai exponecialmente com = segundo
e %/

J

_ Bzo —x/ap _ Hzo _—x/)p _
Szy<x) e AL € o J

T HoAL 5,0
A quantizacao do fluxo deduzida do modelo classico da superconcutividade
também pode ser deduzida do modelo quantico macroscopico utilizado. Portanto,

segue que partindo da expressao 2.35 podemos escolher um contorno C' no interior
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do supercondutor tal que?

jf(Ajs)-ciz+/§.d§:ﬁ*]{ve-d7. (2.47)
C s qa Jc

A integral
j{ VO - dl = lim(ry — 17)[0(53,t) — 0(r7,t)] = 27n, (2.48)
c
pois dada f funcao escalar

[ ) Vf-dl = f(r3t) — f(ri.t)(2.49)

1

e considerando a fun¢do de onda do ensemble de elétrons supercondutores V() =
J/nEeilot2m) tem-se que 0(r3,t) — 0(r1,t) = 27n.

Assim tem-se que

S - S S 2
% (AJy) - dl + / B-dS = n fh =nd, (2.50)
C S q
onde
h h 15
dy = — = % = 2,067833636.10" V.5 (2.51)
q e

é o fluxoide ou quanta de fluxo.

2Usou-se o teorema de Stokes para §, A - di = [ (V x A)- ds = [4B-dS



Capitulo 3

O efeito Josephson

Neste Capitulo sera discutido mais uma consequéncia do fato da superconduti-
vidade ser um fendmeno de coeréncia. O efeito Josephson é observado se dois
supercondutores sao conectados fracamente através de um contato elétrico, este
contato pode ser estabelecido de diferentes formas, por pontos ou contorno, por
metal normal, isolantes ou um supercondutor mais fraco. Essas conexoes en-
tre os supercondutores sao conhecidas como juncoes Josephson ou simplesmente
juncoes fracas, em inglés weak links e costumeiramente abreviadas por WLs. Os
pares de Cooper tunelam os WL gerando uma corrente de tunelamento, corrente
Josephson, este tunelamente de pares de elétrons leva o nome de efeito Josephson.

Até 1962, acreditava-se que este fendmeno nao poderia ser mensuravel, pois
num sistema de juncao metal-isolante-metal a probabilidade de um elétron tune-
lar era muito pequena, da ordem de 107%, esperava-se que para um par Cooper
tunelar, ou seja dois elétrons, a probalilidade seria menor ainda, da ordem de
(107%)2. Neste mesmo ano, Brian Josephson (14) quebrou essa ideia comum,

mostrando que a probabilidade de um par de Cooper tunelar é a mesma de um
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elétron simples. A razao disso é que nao é possivel considerar os elétrons de um
par com funcoes de onda incoerentes. A sobreposicao das funcoes de onda gera
uma ligacao de energia finita denominada energia de acomplamento Joseph-
son.

Josephson disse, ao receber o Prémio Nobel, que as pesquisas de Giaver (44;
45) e Nicol, Shapiro e Smith (46), além das teorias de Cohen, Falicov e Philips
(47) a cerca do tunelamento supercondutor contribuiram para que ele formulasse
suas ideias.

Em 1963, Philip Anderson e John Rowell (48) confirmaram experimental-
mente a previsao de Josephson como sendo uma consequéncia direta da natureza

quantica macroscopica do estado supercondutor.

3.1 Equacoes Josephson

Quando dois supercondutores Sy e Sk estao afastados por uma distancia ma-
croscopica e com fases independentes, se a separacao for reduzida a algo em
torno de 30A, quasiparticulas fuirdo de um lado para outro caracterizando um
tunelamento eletronico simples. Além disso, se a distancia é novamente reduzida
chegando a 10A, observa-se o tunelamento de pares de Cooper. Neste caso o
sistema passa a se comportar como um supercondutor tnico, havendo uma cor-
relacao entre as fases e os graus de liberdade, e as funcoes de onda passam a
nao representa uma descricao adequada. Esse fenémeno ficou conhecido como
supercondutividade fraca (48), pois os parametros criticos inerentes a classe dos
supercondutores tem valores muito baixos, se comparados com os superconduto-

res envolvidos no sistema isoladamente.
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A teoria de Josephson define como se comporta esse sistema de acoplamento
fraco entre supercondutores. As equacoes de Josephson podem ser obtidas por
diferentes abordagens. Descrevemos a seguir uma formulacao da primeira equa-
¢ao Josephson segundo a proposta de Feynman (49) e outra a partir do modelo
quantico macroscopico descrito no capitulo 2. A segunda equacao de Josephson

serd obtida a partir do modelo do capitulo 2.

3.1.1 Primeira equacao de Josephson segundo Feynman

Considerando um sistema do tipo Supercondutor-Barreira-Supercondutor (SBS)
com ¥ e Uy sendo as respectivas funcoes de onda macroscopicas dos pares de
Cooper no supercondutor do lado esquerdo e no do lado direito, respectivamente.

Tem-se que

(LIL) = |Wr|* = ng (1) (3.1)

(RIR) = |Ug|* = ng(70). (3.2)

Considerando-se um acoplamento fraco entre os suspercondutores, podem

existir estado sobrepostos do tipo
|\I/> :\I/R|R+\IIL|L, (33)

o sistema evolui no tempo segundo a equacao de Schrodinger

o)
ih— = H|¥). (3.4)
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Sy,

Figura 3.1: A Figura apresenta caracterizagao do acomplamento fraco entre os
supercondutores, a funcoes de onda se sobrepoe formando um estado misto no
interior da barreira. Reprodugao da Ref. (50)

Sk

Na juncao a funcao de onda de um ensemble num supercondutor existe em
parte no outro, se sobrepondo com a funcao de onda do ensemble do outro super-
condutor no interior da juncao. Essa andlise requer que o operador Halmitoniano
H no sistema em questao seja constituido de uma parte atuante sobre o estado
dos pares no supercondutor do lado esquerdo, outra sobre o estado dos pares do
supercondutor do lado direito e uma parte sobre o estado misto sobreposicao das

funcoes de onda na barreira. Assim

H=H,+Hp+ Hy (3.5)

onde
Hy, = By |L) (L (3.6)
Hy = Eq|R) (R (3.7)

Hr = K[|L) (R|+|R) (L |). (3.8)
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Neste caso, na auséncia de campos eletromagnéticos, K é um nimero real
e pode ser entendido como a amplitude de acoplamento do sistema, correlacio-
nada com a geometria da jungao. Assim considerando a fun¢ao de onda de cada

ensemble supercondutor, a equacao de Schrodinger para cada funcao de onda fica

O

ih 8tL —E, U, + KU (3.9)
ov

ih atR = EpVp+ K. (3.10)

Se K é zero, essas duas equagoes descrevem estados de baixa energia para
cada supercondutor, mas se had um acoplamento entre os dois lados por um am-
plitude K pode haver fugas de um lado para o outro. Neste caso supoOs-se que
as regioes supercondutoras estao conectadas ao terminais de um bateria criando
uma diferenca de potencial V através da juncao. Entao E; — Er = ¢V, por
conveniéncia, pode-se definir o zero de energia como a média da energias, as duas

equacoes assumem a forma

L0V qV
Rt =Ly, 1 ko 3.11
Moy = g Vet A¥e (3:11)
OV v
ih—t = —%\IIR+K‘1!L. (3.12)

De acordo com 2.21 pode-se escrever a funcao de onda para os ensembles de

cada supercondutor como:

Uy = /nk e (3.13)
Up = /nkpe". (3.14)
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Utilizando essas funcoes de onda nas equagoes de Schrodinger 3.11 e 3.12
pode-se, através da separacao da parte real da imaginaria e incluindo as relagoes
de seno e cosseno da soma ou diferenga da angulos, encontrar o comportamento
temporal da densidade de pares e da fase de cada ensemble, fazendo 0 = 0, — 0,

segue abaixo

- 2
e = +ﬁK\/n§LngRsin5 (3.15)

. 2
ngR:—%K nE nERsind (3.16)
K |n? qV
0, = +— | —2Lcosd — — 3.17
L —l—h\/nchos o7 ( )
K |nk qV
Op = +— | —=2Lcosd + —. 3.18
R —i—h\/nchos +2h (3.18)

A corrente tunelando a barreira sera

_ Ongp _GnER
= BT (3.19)

2
J = —l-ﬁK\/ngLngRsin(S, (3.20)

J

e escrevendo Jy = 2K \/n% nig, obtem-se a equagio para a corrente Josephson

J = Jysind. (3.21)
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3.2 Primeira equacao de Josephson via modelo
quantico macroscopico

Considere as funcoes de onda 3.13 e 3.14 para os ensembles de superelétrons nos
supercondutores que conformam a juncao. A densidade de supercorrente que

atravessa a juncao depende do gradiente de fase invariante de calibre

" Ave) - 2 A | = gt )

Js = q"'ni(rt
gn(r >m* Dy m*

Serao consideradas as seguintes hipdteses:
(i) No caso dos supercondutores serem fracamente acoplados e a area da juncao
ser pequena, pode-se considerar as densidades de corrente homogéneas;
(ii) Alem disso a densidade de pares na borda da jun¢do é muito menor que no
interior dela, desta forma, o gradiente de fase '? varia muito pouco na regiao dos
eletrodos da juncao;
(iii) Js ¢ a mesma nos eletrodos e na 4rea da juncao.

Entao pode-se substituir o gradiente de fase invariante de calibre % pela dife-

renca de fase invariante de calibre

() = [Pty - dl = [* (ve - %A) - dl(3.23)
= Ox(7't) — 04(7t) — 2 [P A(Ft) - dl.(3.24)

Desta forma espera-se que J; = Js(d) e, portanto, J5(§ + n2w), além disso



43 3.3. Segunda equacao de Josephson

Js(0) = Jg(n27m) = 0. Isso implica um Jg(J) da forma

o0
Js(8) = Josind + Z I sin(md). (3.25)
m=2
Esta ¢ uma formula geral para a 1% equagdo de Josephson: Relagdo de fase-
corrente.
Na maioria dos casos o acoplamento é fraco e portanto apenas o primeiro
termo sobrevive:

Js(8) = Jysin, (3.26)

ou seja, a expressao mais difundida para descrever a primeira equacao de Joseph-

son.

3.3 Segunda equacao de Josephson

A derivada temporal da eq. 3.24 fornece:

96 06y, 90, 2r 0 [* - .
Ao o aeor [ A -d. 2
ot ot ot ®, 0t /1 () - dl (3.27)
Substituindo a relagao de energia-fase —h% - Q:L;AJE + ¢*¢ tem-se
% LAA 2 o2r o [? - -
ot h (zn; [J5(2) = JE(W)] + q"[6(2) = o( )]) 5.5 ), Al (3)

A densidade de supercorrente deve ser continua através da jungao de maneira
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que a eq. 3.28 se resume a

95  2r [? oA\ -
o) (—w— E) -dl. (3.29)

O termo em parentesis ¢ o campo elétrico através da juncao. A eq. 3.29
simplificada fica
a6 2 (% - -
— = — E(rt)-dl 3.30
=5 | BG-d (3.30)
conhecida por segunda equacao de Josephson ou relacao de fase-voltagem.

Para um diferenca de potencial constante através da juncao, 6 é modelado

por um funcdo afim do tipo 0(t) = oy + %Vt.

3.4 Interferéncia quantica em juncoes sob campo
magnético aplicado

A equacao 3.24 mostra que a presenca de um potencial vetor atuando na regiao
do entorno da juncao contribui para com a diferenca de fase invariante de calibre.
E necessério analisar a integral do pontencial vetor em torno da juncio para que
os efeitos da presenca de campo magnético aplicado possam se contabilizados. A
Figura 3.2 representa um juncgao simplificada.

Trata-se de um jungao do tipo Supercondutor-Isolante-Supercondutor (SIS).
A espessura da regiao isolante é d e L x W & area da juncao que contem o vetor
campo magnético B = (0,B,,0), assumimos d << L e W. Em cada eletrodo
o campo penetra um profundidade ;. Pode-se definir a espessura magnética

efetiva da juncao como tg = d + 2\
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Figura 3.2: Esquema representativo de um jungao retangular do tipo SIS.



46 3.4. Interferéncia quantica em juncoes sob campo magnético aplicado

Considerando 2.35

AJ, = — {/Y(m) - q—ive(f,t)} (3.31)

e a diferenca de fase invariante de calibre através da barreira 3.24

or [* . -
§=0,—0,—— [ A-dl. (3.32)
Qo /4

e tomando a equagao 3.32 atravessando os pontos M e G na Figura 3.3 tem-se

or (M
Ort, — Onsy = +5(M) + =% / A-dl, (3.33)
Qo Jas,
or [C2
O, — 0, = —6(G) + —/ A-dl. (3.34)
O /o,
d
X
SCf 1 | SC2 =
N L
1 | | I
O S L
G, G1: :Gz G,
I |
| |
y z

Figura 3.3: Esquema 2D de uma junc¢ao Josephson retangular, o caminho fechado
de integracao passa pelos pontos M e G nos dois eletrodos.

A equacao 3.31 fornece um caminho para que se calcule as diferencas em 6
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das equagoes 3.33 e 3.34, segue que

vo - 2T (AJ + A), (3.35)

VO-dl =" [ AJ.- dl+— (3.36)
[rvoa=g [anan [

Assim sendo, tem-se

G G G
1 . 2 1 R o 2 T, 4
O, — Onr, = / Vo.-di=2 | AJodi+E | A.dl, (3.37)
M, 0 JM 0 Jm
Mo . 2 My 2 My
Oty — 0, = | VO-dil=="2 [ AL-di+=— [ A-d.  (3.39
Go 0 JG2 0 JG2

Substituindo as equacoes 3.37, 3.38 em 3.33 + 3.34 obtem-se

27‘(’ o [CY o L op [M

§(M) —6(G) = — Adl—== | AJ,-dl—— AJ,-dl.  (3.39)
0JcC 0 JM; 0 JGs

A integral de caminho no contorno fechado C' fornece o fluxo ® de campo
magnético que atravessa a superficie formada pelo contorno. A integral da den-

sidade de corrente pode ser desenvolvida como segue

G1 L. M L. G L. G1 L.
/ AT, -dl = / AJ,-di + / AT, - di + / AJ,-dl, (3.40)
M, M, M| A
Mo L G’2 L Mé oL Mo L
/ AJs-dl:/ AJS-dl+/ AJS-dl+/ AT, - di. (3.41)
Go Go 5 s

As integrais de caminho na direcao z sao nulas, pois supde-se os cantos do
contorno C' a uma distancia da jungdo sobre o eixo x >> Ap, nesta regiao a
corrente, que cai exponecialmente com a distancia em relagao a regiao de borda

do grao, é nula.
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As integrais de caminho na direcao = sobre as linhas que contém os pontos
G e M quando somadas fornecem um resultado nulo, quando considera-se que a
distancia entre as referidas linhas é infinitesimal (dz), assim sendo as equagoOes

3.40 e 3.41 se resumem a

My L G1 I
/ AT dl = — / AT, - di, (3.42)
My G

G, oL Mo L.
/ AT, -dl = — / AT, - di. (3.43)
Go Mé

Seguindo assim pode-se escrever a equacao 3.44 como
(M) —96(G) =——. (3.44)

Pode-se perceber que a relagao entre as fases invariantes de calibre se da em
funcao do fluxo de campo magnético em torno da juncao, portanto fica evidente
que se B, = 0 nao havera diferenca entre as fases. O fluxo de campo magnético
nas juncoes e nos eletrodos das juncoes pode ser calculado segundo um aproxim-

¢ao de London, ou seja, um campo magnético B, = Byexp <—%> e sera:

dd = By(d + A1 + )\Lz)dz = BthdZ. (345)
E 3.44 fica
o) 2T
— = ——DB,tg. A4
82 (I)O v'B (3 6)

Em geral para um campo B = (By,By,B.) tem-se

Vo(Ft) = —tp[B(7t) x 1. (3.47)
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Neste caso 7 € o vetor unitario que indica a diregao perpendicular ao plano
formado pela area da juncao, oposto ao fluxo da corrente considerado.

A integracao de 3.46 fornece

2
5(2) = (}%Bytlgz + 5, (3.48)

para &g sendo a diferenca de fase para z = 0.
Usando a relacao 3.48 na relacao de fase-corrente 3.26 obtem-se a densidade

de supercorrente
2
Js(y,z,t) = Jysin <§tBByz + 50) = Jo(y,2) sin(kz + &), (3.49)
0

onde k = %tBBy.

3.5 Corrente de tunelamento
A corrente total que atravessa a juncao é

27

I= //dzdyjo(y,z) sin (atBByz%—éo) (3.50)
0

para a integral calculada sobre a area da juncao.
Percebe-se que o formato da juncao terd um papel predominante no perfil da
corrente que tunela, todavia o argumento da fungao seno dentro da integral nao

depende de y, portanto é conveniente definir

I(z) = /dyJO(y,z). (3.51)
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Considerando uma junc¢ao como a da Figura 3.2, com a origem do referencial
coincidindo com o ponto geométrico médio da juncao, a expressao 3.50 pode ser

reescrita como

I(k6) = /_ " 282 sin (k= 1 6o). (3.52)

L/2
L2 ,
=1Im 6“50/ dzS3(z)e* 5 . (3.53)
~L/2

A expressao 3.53 pode ser maximizada com respeito a dy fornecendo a corrente

Josephson maxima,

(3.54)

L/ ‘
I,(k) = /L/2 dzS(z)e*?| .

Por conveniéncia pode-se calcular a integral acima entre —oo e 400 assumindo

que (z) = 0 para |z| > L/2, isto é

I (k) = ‘ / :o dz3(z)e| . (3.55)

A integral 3.55 pode ser calculada tomando o caso de uma juncao retangular
como a representada na Figura 3.2, por conveniéncia considerar-se-a a regiao da

barreira definida por |z| < L/2, |ly| < w/2 e |z| < d/2. Assumindo

Jo(y:2) = Jo(2)pr/2(2) (3.56)
Jo(z) = Jo = constante, (3.57)
onde
1|zl < L/2;
PrL)2 =

0 |z| > L/2.
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segue que
w/2
S(z) = / dyJo(y,2), (3.58)
—w/2
S(2) = Jowpra(2). (3.59)
Entao
Iy(k) = Jow/ dzpr2(2)e™| . (3.60)
A transformada de Fourier de py , serd
/ dzpra(z)e™ = (3.61)
L/2 - L/2
/ cos kzdz + i / sin kzdz = (3.62)
L/2 L/2
2sink(L/2
w (3.63)
e a equacao 3.60 se reduz a
sin k(L/2)
Iy(k) =1y | ——~—= 3.64

onde, neste caso Iy/L = Jyw.

E conveniente escrever a equagao 3.64 em termos do fluxo de campo magnético

em torno da juncao, para isso deve-se retomar k = %’;tBBy e fazer ® = B,tpL

como sendo o fluxo obtido segundo um aproximacao de London para a penetracao

de campo magnético em torno da juncao, obtendo:

: i)
I(E):I sm7r¢70|
0 q) 0 P
0 WQTO

(3.65)
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A equacdo 3.65 produz um Figura de Franhoufer! como mostrado na Figura

3.4.

IO(B);’I0

2 25 3 35 4 4.5 5

B (mT)

oo
o
mn
H
=
n

Figura 3.4: Dependéncia teérica da corrente Josephson maxima Iy em relagao ao
campo magnético para um juncao Retangular.

!Em analogia a Figura de difragao de Franhoufer produzida por uma fenda. Este efeito
foi registrado por Anderson e Rowell (48), em 1963, e posteriormente confirmado por vérios
pesquisadores.



Capitulo 4

Confeccao e caracterizacao de

amostras de Hg,Re-1223

4.1 Um breve descricao quanto & fabricacao da

amostra de Hg,Re-1223

A fim de se obter amostras com composi¢oes do tipo H go s2 [Reg 18 BasCasCuzOsg. s
primeiramente foram utilizadas reacoes solidas a partir de precursores tratados
termicamente. Nesta primeira parte, utilizou-se um mol do precursor BasCasCusO7 17
(Praxair-99,9%) e 0,18 moles de ReO, (Aldrich — 99%) que estavam em forma de
p6 e cuja mistura foi realizada em um morteiro de agata. E importante ressaltar
que a pesagem do po foi realizada em uma caixa de luvas sob atmosfera de Ny
para que as quantidades de massas nao sofressem absorcao de umidade, causando
com isso erros nos valores das massas nominais. Apos a mistura, estes pos foram

compactados a uma pressao de 0,5 GPa e em seguida foram tratados termica-
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mente sob fluxo constante de oxigénio. As taxas das rampas de aquecimento e
resfriamento empregados nos fornos foram de 300°C/h para todos os tratamentos
realizados e os patamares de sintetizacao foram de 850°C, 900°C, 910°C e 900°C
para o primeiro, segundo, terceiro e quarto tratamentos, respectivamente, com
duracao de 12 horas. Estabeleceu-se para o quinto, sexto e sétimo tratamentos o
patamar de 900°C, onde o 5° tratamento durou 12 horas e o 6° e 7° tratamentos
24 horas.

A segunda parte da preparacdo das amostras consistiu em tratar termica-
mente, com diferentes concentragoes de oxigénio, o precursor oriundo do sétimo
tratamento. Esse precursor foi dividido em quatro partes e essas foram subme-
tidas a um fluxo de gases misturados com proporc¢oes de oxigénio e argonio que
variavam de 5%, 10%, 15% e 20% de Oxigénio com o complemento em Argonio,
mantidos a 1 bar. A mistura de gases nas proporcoes citadas foi realizada em
um misturador de fluxo da marca QuantaCrome. As amostras foram colocadas
no forno que foi submetido a taxas de aquecimento e de resfriamento de 300°C/h
sendo que as amostras permaneceram 24 horas no patamar de 850°C. Depois que
os precursores foram devidamente tratados termicamente e analisados, foi pos-
sivel produzir as amostras, através de reacoes solidas, com composicoes do tipo
HgogaRep18BasCasCuzOsys (Hg,Re-1223). Para obter a estequiometria dese-
jada, utilizou-se um mol de precursor RegisBasCasCu3Os.s (Re-223) e 0,82
moles de HgO (Aldrich — 99%) que estavam em forma de p6 e cuja mistura dos
composto foi realizada em um morteiro de dgata. Como no caso da preparacao
dos precursores, a manipulacao e pesagem do p6 foram feitas em uma caixa de
luvas sob atmosfera de Ny evitando erros nos valores de massas nominais. O

passo seguinte foi misturar o p6 e compactar sob uma pressao de 0,5 GPa. Em
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seguida, as amostras foram enroladas em folhas de ouro e colocadas em tubos de
quartzo que eram conectados a uma bomba de vicuo de duplo estagio. Depois
de uma hora de bombeamento, o tubo de quartzo era lacrado e assim pdde-se
garantir que nao houve quebra da estequiometria e a nao contaminagao da amos-
tra com C'O, e HyO. Depois disso, as amostras foram colocadas juntas no forno
de pressao para a sintetizacido, sendo a taxa de aquecimento de 300°C/h até o
patamar de 700°C e seguiu depois com uma taxa de 120°C/h até o patamar de
860°C onde permaneceu durante 72h. A taxa de resfriamento foi de 600°C/h até
chegar a temperatura ambiente.

Com o procedimento descrito acima foram produzidas trés amostras com es-
tequiometrias de oxigénio diferentes, a saber Amostra A com 5% de Oxigénio,
Amostra B com 10% de oxigénio e amostra C com 15% de Oxigénio.

Uma quarta amostra produzida com 20% de oxigénio apresentou inomogenei-

dades e foi descartada para este estudo.

4.2 Medidas de transporte J.(H)

Para o procedimento basico da medida de transporte (resistividade elétrica e
corrente critica), as amostras, conformadas em paralelepipedos com dimensoes

3 sdo fixadas em um suporte de safira (porta-amostra,

tipicas de 1 X 7 x 1 mm
Figura 4.1) usando verniz GE. Quatro contatos, feitos com fios de ouro, sdo
fixados sobre cada amostra através de tinta prata. A resisténcia média esta em
torno de 5 4 1€) para cada contato. O porta-amostra é inserido numa regiao de

campo magnético gerado por uma bobina de comprimento 40 cm e diametro de

10 cm.
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E

f..i

n 1

Figura 4.1: Amostra instalada no suporte de safira denominado porta-amostra,
unidade de medida centimetro.

A corrente é aplicada por uma Fonte de Corrente da marca KEITHLEY mo-
delo 228A (ver Figura 4.2) que injeta uma certa faixa de valores de corrente. Os
valores de voltagem sao obtidos por um nanovoltimetro digital da marca KEI'TH-
LEY modelo 182. Para cada valor de corrente aplicada inverte-se o sentido da
mesma, a fim de evitar possiveis efeitos de contatos. A temperatura é medida com
um termopar cobre-constantan que esta fixado ao porta-amostra e conectado a
um multimetro da marca HP modelo 34401A. Todos os dados sao armazenados
em um computador usando uma interface IEEE-488. Existem softwares especifi-
cos para aquisicao de dados para as medidas de resistividade e corrente elétricas.
O campo magnético gerado pela bobina é variado e a cada valor definido é medida

a corrente critica para aquele campo.
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KEITHLEY 2284 KEITHLEY 182

[—} IEEE 483 E IEEE 488 i—‘

1

Porta-amostra

=

Referéncia

Figura 4.2: Aparato experimental para medidas de resistividade elétrica e cor-
rente critica.

4.3 Medidas de Susceptibilidade AC

As medidas de suscetibilidade realizadas em laboratorio utilizam um método de
avaliacao de tensoes em bobinas. Um esquema simplificado é apresentado na
Figura 4.3.

A bobina externa indicada na Figura 4.3 gera um campo magnético alternado
nas duas bobinas internas. Estas bobinas internas sao iguais, entretanto uma é
enrolada em sentido contrario ao da outra de modo que a diferenca de potencial
induzido Vp na segunda bobina seja igual, porém de sinal trocado a diferenca de
pontecial induzido V4 da primeira bobina. O dispositivo Lock-in (amplificador
para medir sinais alternados de pequena intensidade, com deteccao de fase e
filtros finos de frequéncia) conectado as bobinas conforme a Figura 4.3 mede
a diferenca de potencial entre as bobinas internas. A diferenca de potencial
detectada no Lock-in deve ser nula.

No entanto, se um material com propriedades magnéticas for colocado dentro

de uma das bobinas, a diferenca de potencial detectada pelo Lock-in nao serd
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BOBINAS
INTERNAS

<
>
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<
<

Lock-in

»
>
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) 000000000, 000000000 ¢

<
<

0/0000/000.000000000

0,0/0/0/000.00000.00000

/

BOBINA
EXTERNA

Figura 4.3: Esquema simplificado do sistema utilizada para fazer as medidas de
susceptibilidade em fungao da temperatura.
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mais nula, pois o material altera a resposta da bobina a variacao de fluxo.

A bobina externa gera um campo de inducao dado por

H = Hycoswt (4.1)

desta forma a diferenga de potencial induzida (em modulo) em uma das bobinas
internas com area S de seccao transversal, no vacuo, segundo a Lei de Faraday,

sera

dd dH
V=——"—""=_Syu,— 4.2
dt o (4.2)
V = SwpoHy sin wt. (4.3)

Apesar de o campo gerado pelo bobina externa ter valor maximo By = o H,
este valor ird diferir no interior de cada bobina interna, se em pelo menos uma
delas existir um material magnético no seu interior. Essa diferenca se da em fun-
¢ao da magnetizacao do material magnético em questao, de maneira que o campo
magnético resultante no interior da bobina que contém material tomara em conta
o campo gerado pela magnetizacdo do mesmo. Assim tém-se o campo magné-
tico maximo resultante no interior da bobina interna que contém um material
magnético como

Bro = pHy = p1o(1 4 xm) Ho, (4.4)

onde x,, é a susceptibilidade magnética do material magnético no interior da
bobina.

Desta forma, considerando a diferenca de potencial em cada bobina segundo
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a equagao 4.3 tém-se

Vi = AwpaHysinwt, (4.5)

Ve = AwupgHy sin wt. (4.6)

No caso em que a bobina A contém um material magnético, s = po(1 4 xm)

e up = o, € assim pode-se obter y,, fazendo
Vieck—in = Va —Vp = AU)(,MA - H’B) sin wt, (47)

e dividindo por Vg tém-se

‘/lockfin - Aw(:uA - /JJB) sin wt _ HA — 1B

= 4.8
Vg AwpgHgsinwt 1B (48)
finalmente
‘/lock—in _ MO(l + Xm) — Mo (4 9)
Vp Ho ’
Voc —in
Yo = —Lockzin (4.10)

VB



Capitulo 5

Modelagem de J.(H) em bulks

ceramicos supercondutores

Os supercondutores policristalinos sao formados por intiimeros graos, de formas e
tamanhos diferentes, nao orientados. Quando amostras sao sintetizadas na forma
de pastilhas ou filmes espesso (51) elas apresentam intumeras regioes de contato
intergranular, conhecidas como Jungoes. Essas regioes podem ser isolantes ou
supercondutoras com propriedades mais fracas que as do interior dos graos. A
Figura 5.1 representa um diagrama de Voronoi, que numa primeira aproximacao
representa essa ideia de conexao entre graos.

Essas juncoes tem papel predominante sobre os fenomenos de transporte de
carga e propagacao do calor em amostras policristalinas. Especificamente no
que diz respeito a transporte de carga elétrica, o mecanismo de tunelamento
de Josephson é determinante na densidade de corrente que transpoe a barreira,
mesmo a potencial zero.

A corrente critica de uma amostra supercondutora policristalina de alta tem-
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Figura 5.1: Morfogia estrututal de uma ceramica policristalina aproximada por
um Diagrama de Voronoi.

peratura critica é governada pelo mecanismo Josephson de transporte de carga
nas juncoes entre os graos da amostra. Isso é uma consequéncia das limitagoes
impostas pelas juncoes sobre a corrente que passa de um grao para outro. Mais
especificamente, se a corrente critica medida para uma amostra policristalina tem
um determinado valor sob influéncia de um determinado campo magnético poH,
esse valor, com certeza, serd o valor da corrente média que esta sendo transpor-
tada pelas jungoes da amostra.

A partir da Figura 5.1 pode-se considerar uma diferenca de potencial alimen-
tando uma corrente que percola a amostra a fim de atravessa-la. A densidade de
corrente que entra na amostra por um lado é transportada para o outro lado da
amostra. Porém, para que isso ocorra é necessario que a densidade de corrente
que passa pelas jungoes seja a mesma da de entrada. Na presenca de campo mag-
nético, algumas dessas juncoes reduzem sua capacidade de transporte, densidade

de corrente, a uma dada intensidade, porém outras diminuem menos. Portanto,
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tomando a média ponderada da densidade de corrente transportada pelas juncoes
obtém-se a densidade total de corrente transportada pela amostra.

Para o caso em que as juncoes presentes na amostra sao do tipo retangular,
semelhante & Figura 3.2, quando se considera t;, um valor médio constante, fica
claro que L passa a determinar o comportamento das juncoes. Isso se deve ao
fato de que o fluxo de juncao para juncao se comportard de maneira diferente
em funcao do tinico parametro relevante L. Matematicamente, pode-se descrever

esse comportamento da seguinte maneira

J(H) =Y P(n).J,(H) (5.1)

J.(H) = zn: P(n)% sin (%) ‘ . (5.2)

onde P(n) representa a razao entre o nimero médio de jun¢oes com tamanho L,
presentes na amostra e o niumero total de juncoes da amostra. Trata-se, portanto,
de uma fungao peso, para o calculo da média ponderada, onde ) P(n) = 1.
Simulacoes computacionais sobre o comportamento da densidade de corrente
critica foram desenvolvidas utilizando dados reais considerando um intervalo de
juncoes baseado nas medidas de susceptibilidade, que serao apresentadas no ca-
pitulo 7, e tendo como parametros de entrada tamanho minimo L,,, = 185 nm
e tamanho maximo L,,, = 5550 nm para as juncoes presentes na amostra ana-
lisada. Para essa estimativa utilizou-se o valor de tg ~ 782 nm, considerando
0 Ap(121.5K) = 390 nm e d =~ 2 nm, o que apresentou boa concordancia com
o valor disponivel na literatura (52; 53). A Figura 5.2 mostra a corrente cri-
tica resultante obtida através da expressao 5.2 para distribuigoes P(n) diferentes,

uma simétrica, com P(n) constante, e outra assimétrica. Neste caso, n = 4,
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considerando apenas 4 tamanhos L de jungoes presentes na amostra, e n = 30,
considerando 30 tamanhos L de junc¢oes. Além disso, a curva pontilhada consi-
dera uma amostra em que todas as jungoes sao iguais possuindo L = 2700 nm,
tamanho idéntico ao médio das juncoes da amostra de Hg,Re — 1223 estudada.
Comparou-se estes resultados com os dados medido para J.(H) da amostra em
analise.

A distribui¢ao P(n), que foi usada na modelagem da corrente critica, revela
que quando do incremento de 4 para 30 tamanhos possiveis para L, a curva re-
sultante passa a apresentar menor oscilagao. Isso indica que a continuidade da
distribuicao tem relacao direta com a continuidade da curva resultante. Por-
tanto amostras cuja distribuicao de valores L apresentam maior dispersao, ou
seja, variada ocorréncia de tamanhos distintos, tendem a fornecer uma curva de
corrente critica que converge para uma curva continua, com primeiras e segundas
derivadas continuas. Ha de se considerar que todas as tentativas de modelagem
ja realizadas propoem distribuic¢oes de tamanhos de L continuas (32; 35; 36), ou
seja, a curva modelada por tais trabalhos nao captura totalmente as oscilacoes
da curva real, pois a curva real é baseada numa distribuicao nao continua de
tamanhos.

Ainda na Figura 5.2 pode-se obsevar que a juncdo média apresenta forte
influéncia sobre o comportamento da corrente critica até valores proximos de seu
primeiro minimo. A partir deste ponto é notado que as outras jungoes passam
a ter papel mais relevante. E possivel perceber que as juncdes com L > 2700
nm passam a ser majoritarias no transporte de corrente, pois essas juncoes ainda
nio atingiram o seu primeiro minimo, ou zero. E notoria a influéncia da juncio

média sobre a curva de J.(H) da amostra, quando um zero da curva pontilhada
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é atingido, a curva experimental apresenta uma forte pressao negativa sobre o

seu valor concomitantemente. Isso se repete sistematicamente. Além disso, para

campos magnéticos aplicados maiores que o campo de primeiro minimo da jungao

média, é observado que os maximos da curva da juncao média sao sucessivamente

cada vez maiores que o valor de corrente critica macroscopica medida para a

amostra. Isso indica que algum processo nao contabilizado na modelagem das

juncoes esta sendo desprezado e fica evidente que este processo é ativado quase

que continuamente a medida em que o campo magnético aumenta.

10" b ° .
o
~o
-
T
—° w0’ ;
Simétrica  (n = 30)
| —— Assimétrica (n = 30)
| —— Simétrica (n = 4)
| —— Assimétrica (n = 4)
“““““““““““““ L =2700 nm

pH (M

Figura 5.2: J.(H) 121.5K paran = 4 e n

30. Em ambos os casos, nos

apresentamos as curvas com P(n) simétrico e assimétrico, a curva pontilhada
representa a simulagao para uma amostra ideal com L, = constante.



Capitulo 6

A Susceptibilidade Magnética e a
distribuicao de tamanhos L das

juncoes no supercondutor

Hg,Re-1223

6.1 Susceptibilidade magnética versus H

As bordas dos graos, que formam as jungoes em amostras ceramicas, sao re-
gioes que apresentam estequiometria diversa das regioes intragranulares. Essas
regioes apresentam muito mais defeitos estruturais que a regiao intragranular,
portanto também possuem propriedades supercondutoras diferentes das do inte-
rior do grao. No caso do supercondutor HgRe — 1223, esses parametros foram
estudados em detalhes, sendo que além da morfologia e composicao, essas juncoes

foram classificadas como isolantes (40).
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Além de correntes de blindagem intragranulares, uma amostra supercondu-
tora policristalina na presenca de campo magnético aplicado apresentara cor-
rentes de blindagem intergranulares, se existirem juncgoes entre graos. FKEssas

correntes sao representadas na Figura 6.1.

Figura 6.1: Representacao esquemética das correntes de blindagem intergranular.

A Figura 6.2 apresenta resultados obtidos para a parte real da susceptibilidade
em funcao do campo aplicado para uma amostra em pastilha do supercondutor
Hg,Re — 1223. Sabe-se que amostras sintetizadas em pastilhas apresentam um
degrau a mais na susceptibilidade em fungao da maior eficiéncia de blindagem por
conta das correntes intergranulares presentes (54). Estas medidas foram obtidas
a 77 K e indicam o primeiro campo critico do grao (HZ,) em 40 mT.

A eficiéncia da blindagem magnética, por conta das correntes intergranulares,
é inversamente proporcional ao campo magnético aplicado. Portanto espera-se
que a intensidade méxima dessas correntes seja limitado em funcao do fluxo
magnético em torno das juncgoes que transportam tais correntes. Ao transpor

um barreira essas correntes de blindagem, por serem governadas pelo mecanismo
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Figura 6.2: Grafico da parte real da susceptibilidade AC versus poH numa amos-
tra supercondutora em pastilha da ceramica Hg,Re-1223 a 10% POy em 77 K.

Josephson de transporte, obedecem um padrao de difracao tipo Franhoufer na
presenca de campo aplicado (55). Portanto seu comportamento segue, para a

nossa amostra, a expressao

J(0)¢o
T

J(uoH) =

sin (@>
Po

onde ¢ ¢ fluxo de campo magnético em torno da juncio e ¢y = 2,0678.10715 Wh

, (6.1)

o quantum de fluxo.

A expressao 6.1 nos mostra que a medida que aumentamos o campo magnético
aplicado, menor é corrente que passa pela juncao. Consequentemente, uma vez
definido um circuito de blindagem conforme a Figura 6.1 mostra, se a corrente
que passa pelas juncoes é reduzida, a eficiéncia da blindagem magnética também

serd reduzida, o que, consequentemente, diminui o modulo de x’. Este efeito da
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reducao da corrente que passa as jungoes com o incremento do campo magnético
¢ o responsavel pela perda de eficiéncia na blindagem magnética da amostra

ceramica policristalina.

6.2 Distribuicao de tamanhos L de jun¢ao na amos-
tra

A amostra ceramica policristalina de HgRe-1223 analisada aqui apresenta jungoes
com morfologia retangular semelhante ao que é apresentado na Figura 3.2, onde
L representa o tamanho da juncao, perpendicular ao campo, e d a espessura
isolante da juncao, perpendicular ao campo e ao tamanho da juncao.

A corrente que passa através dessa juncao se comporta segundo o padrao
Franhoufer descrito na expressao 6.1. O fluxo magnético calculado em torno da

juncao sera, numa aproximacao de London,

6 = HoH L(d + 2\a1). (6.2)

Inserindo 6.2 em 6.1 obtém-se

J(0)¢o
TroHL(d + 2)a)

(6.3)

J(noH) =

, (W/LUHL(d - ZAab)) ’
Po .

Considerando que essa espessura magnética da juncao t, = d + 2\, varia
muito pouco de jungao para jungao, visto que A\, e d também variam muito pouco,
a expressao 6.3 indica que, para um mesmo campo magnético aplicado, jungoes

com tamanhos L diferentes apresentaram comportamento de maximos e minimos
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diferentes. Isso pode ser observado na Figura 6.3, onde obtemos o comportamento
de juncoes com tamanhos diferentes, numa mesma faixa de variacao de campo
magnético aplicado. E importante lembrar que J (0) depende da densidade de
portadores de carga presentes nas juncoes e do acomplamento entre as fases das
funcoes de ondas do ensembles de superelétrons no supercondutores que formam
uma jun¢ao. No caso estudado aqui, esses parametros (densidade de portadores
e acoplamento de fases) variam muito pouco de grao para grao, visto que os graos
sao todos de um mesmo supercondutor, podendo somente variar, muito pouco,

em funcao de defeitos especificos nao gerais para a amostra.

0.5

JIHAD

JIHAD

IJ‘D|-|appl:-|—:] 1 D-3

Figura 6.3: Simulagdo do comportamento de J.(H) numa juncdo retangular com
t,(0,77K) = 372 nm.

Para essas simulagoes utilizou-se t, = 372 nm & 77K, onde d foi assumido

como da ordem de 2 nm e \,, aproximadamente 185 nm (52). O tamanho médio
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Figura 6.4: Simulagdo do comportamento de J.(H) numa juncao retangular com
t,(0,77K) = 372 nm para obter os tamanhos méaximos e minimos das jun¢oes da
amostra Hg,Re-1223 através do diagrama de x/(H).

das juncoes, medido através da técnica de SEM para a amostra de Hg,Re-1223
analisada, foi de 2700 nm (40).

Pode-se observar através da Figura 6.3 que juncoes com comprimento L pe-
queno tem seu primeiro ponto de zero de corrente associado a fluxos magnéticos
mais elevados. De forma contréria, juncoes com L de maior comprimento tem
seu primeiro ponto de zero de corrente associado com menores valores de campo
magnético aplicado. O comportamento apresentado na Figura 6.2 se deve ao fato
de que para cada valor de campo um certo nimero de jungoes atingem seu pri-
meiro minimo. Esse comportamento faz com que as correntes de blindagem que
passam por essas jungoes tendam a zero, consequentemente contribuindo para
com a diminuicao do modulo de x'. A expressao 6.1 descreve que o parametro
relevante neste modelo é o fluxo de campo magnético. Considerando o campo

magnético fixo, o fluxo magnético serd definido pelo produto de t, e L, ou seja,
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uma area efetiva de fluxo em torno da juncao, A.rr. As jungoes que possuem
mesma area efetiva de fluxo, A.sf, tem seus minimos coincidindo para um mesmo
valor de campo magnético sucessivamente.

Pode-se estimar o tamanho das jungoes que estao atingindo seu primeiro zero
para um determinado campo, caso consideremos ¢, como um valor médio fixo.
A Figura 6.4 indica o tamanhos méaximo e minimo das juncdes que compoem a
amostra de HgRe-1223 submetida as medidas de susceptibilidade. Verifica-se que
para que a amostra se comporte conforme apresentado na Figura 6.2 é necessario
ter juncoes com tamanhos L variando entre 185 nm e 5550 nm.

Uma anélise mais aprofundada da Figura 6.4 indica que para um valor espe-
cifico de campo magnético tem-se somente um ntimero definido de jungoes com
mesma A,y que podem atingir seu zero de corrente. Portanto, pode-se concluir
que quanto maior for o nimero de jungoes com determinada area A.fy, maior
serd a contribuicao desse tipo de juncao para a variacao de X’ para um deter-
minado valor de campo magnético. Mais ainda, analisando a questao sob outro
ponto, é possivel interpretar que a derivada de primeira ordem da susceptibili-
dade magnética y’ em relacao ao campo magnético aplicado, deve fornecer uma
boa aproximacao para o tipo de distribuicao de areas A.;; das juncoes presentes
na amostra em analise. Essa curva é apresentada na Figura 6.5 e pode ser associ-
ada a uma distribuicao do tipo Gamma. Assumindo ¢, como um valor invariante
em média de juncao para juncao, a diferenca de A.ss de juncao para juncao esta
associada a L, ou seja, a distribuicaio Gamma proposta é oriunda da distribui-
cao de L da amostra. Em resumo, o tamanho L da juncoes pode ser descrito
estatisticamente segundo uma distribuicao do tipo Gamma, como ja proposto

empiricamente na literatura (40).
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Figura 6.5: O grafico da derivada de primeira ordem de x/(H) com respeito a H
obtido a partir das medidas apresentadas na Figura 6.2.

Abre-se um parénteses para chamar atencao entre a similaridade da interpre-
tacao proposta para bulks poliscristalinos com a mesma construgao extendida
para filmes espessos. Sem qualquer perda de generalidade, a construcao morfolo-
gica e estrutural das jungoes é praticamente a mesma. No caso de filmes espessos
a associacao é quase imediata, basta comparar a Figura 5.1 com imagens SEM

disponiveis na literatura (51).



Capitulo 7

Jo.(H) em supercondutores

policristalinos

7.1 Descricao teérica

Como foi descrito na se¢ao 6.2, na amostra HgRe-1223 estudada, observa-se um
comportamento de variacao no tamanho L da juncao que pode ser associado
a uma distribui¢do do tipo Gamma (40). Assumindo um valor médio para a
espessura isolante t;, de cada juncao pode-se contabilizar a contribuicao de cada
juncao frente a corrente total da amostra utilizando a distribuicao estatistica

Gamma para o tamanho L, como segue:

L™ Yexp (—L/n)

P(L) = n™(m —1)!

(7.1)

m, inteiro, e 7, racional, sao os parametros de forma e escala, respectivamente,

ambos adimensionais e positivos, que ajustam a distribuicao. O produto entre



75 7.1. Descricao tedrica

eles fornece o tamanho médio < L > das jungoes da amostra.
A corrente critica da amostra (J.) serd dada pela média estatistica das cor-

rentes Josephson em cada jungao segundo a distribuigao (7.1),

sin(/éo) | 41 (7.2)

(H) = T [ P() |

L aparece como parametro da funcao ¢.
Resolvendo a integral 7.2 obtém-se uma expressao para a corrente critica de

amostras policristalinas

Je(H) = (7.3)

Joa™ (—1)m om™=2 [coth(a/2)
(m—1)! dam=2 | a?2+72 |

A variavel o, com dimensao de comprimento, foi inserida por conveniéncia
matemaética e absorve a dependéncia da corrente em relacao ao campo magnético

aplicado,

o= DL (7.4)
o1

Retomando a proposta de Peterson e Ekin (32), considerou-se uma aproxima-
cao de London para a penetracao do campo magnético aplicado no interior dos
graos para um fluxo na qual desprezou-se a contribui¢ao dos vortices formados
ou em formacao no interior dos graos, pois neste caso considerou-se a situacao

na qual o campo aplicado é menor que pugH?Y,.
Neste caso o campo é atenuado exponencialmente segundo uma profundidade
de penetracao London, A\. Como a amostra de Hg,Re-1223 apresenta juncoes

intragranulares do tipo isolante, o campo magnético aplicado as penetra uni-

formemente sem sofrer qualquer blindagem magnética na regiao com espessura
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d. O fluxo total ¢, é calculado facilmente segundo principios bésicos de teoria

eletromagnética, sendo

¢ = poHL(d + 2)). (7.5)

Inserindo o fluxo total obtido pela aproximagao de London (7.5) na expressao
que descreve « (7.4), obtém-se uma descrigdo mais detalhada do parametro «

que é utilizado na expressao (7.4), sendo

o

a=—2_ 7.6
tynpo H (7:6)

onde t,(T') = d + 2X\(T) representa a espessura magnética média das juncoes

numa determinada temperatura.

7.2 Modelagem estatistica de J.(H)

Utilizou-se a expressao 7.3 com o fluxo obtido segundo aproximacao de London
(equacgao 6.2) para ajustar os dados de J.(H) obtidos para a amostra. O modelo
descrito na equagao (7.3) apresenta dependéncia dos parametros m, 1 e t,(T)
referentes as caracteristicas da amostra, sendo que existe um vinculo qua carac-
teriza a amostra tal que o produto m.n = 2700 nm, valor referente ao tamanho
médio das jungoes obtidos no trabalho (40). Essa condigao limita os possiveis
valores de m e 7, mais precisamente de 7, uma vez que m deve ser inteiro (m
define a ordem da derivada parcial que aparece na expressao 7.3).

Descreve-se a seguir um exemplo do procedimento adotado para ajustar o
modelo tedrico aos dados experimentais. Utilizando 15 combinacoes de m e n

construiu-se varias curvas teoricas distintas de J.(H) associadas aos valores usa-
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dos de t,(T"). Para cada curva construida a partir de valores definidos de m, n e
tp(T') foi obtido um erro em relacdo a curva experimental. O erro considera a soma
absoluta das diferencas, ponto a ponto, entre a curva tedrica e a curva experimen-
tal. O melhor ajuste foi aquele que apresentou menor erro associado. A Figura
7.1 mostra o ajuste que apresentou o menor erro, tendo m =7, n = 0.3857¢ — 06
e t,(121.5K) = 782 nm. O modelo utilizando a aproximacao de London mostrou
ser coerente, pois a amostra foi submetida a campos com intensidade menores
que ,uoHclg(121.5K) = 4.2mT. O ajuste forneceu bons resultados, considerando o
caso de campos magnéticos aplicados de até 1,0 mT. Neste caso percebemos que

a proposta de Peterson e Ekin, com a distribuicao Gamma, se mostra adequada.

0
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[ Modelo estatistico de JC(H) .
I . Dados experimentais
T=1215K t.
10°
uH (T)

Figura 7.1: Modelagem da curva experimental de J.(H) a temperatura de 121.5
K, com m =7, n=0.3857¢ — 06 e t,(121.5K) = 782 nm

A espessura do filme isolante que forma a juncao foi obtida a partir do valor
de #,(121.5K) = 782 nm oriundo da melhor curva ajustada. Portanto, utilizando
MT) = Ap(121.5K) = 390 nm (52) para a amostra analisada (40) obtém-se

d =2 nm.
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Para campos maiores que 1,0 m'T, observa-se uma nao concordancia entre a
curva ajustada e o comportamento experimental. A modelagem que foi proposta
até aqui, em sua concepcao simples, nao mostra incoeréncias matematicas ou
conceituais. O entendimento foi de que algum dos parametros usados neste mo-
delo simples possui graus de liberdade em relacao ao campo magnético aplicado
que nao foram considerados até entao. Sendo assim, analisando os ajustes para
campos menores que o primeiro campo critico do grao e considerando outros tra-
balhos desenvolvidos pelo grupo (42), percebeu-se que era necessario incrementar
o modelo considerando a borda dos graos como sendo formada por um supercon-
dutor com propriedades mais fracas que o supercondutor do interior do grao.
Como consequéncia desta modelagem mais elaborada, verificou-se que um fluxo
adicional de campo magnético devera ser considerado dentro dessa regiao em
torno da juncao. Neste caso, a espessura magnética da juncao deveria aumentar,
quando o primeiro campo critico da borda do grao fosse alcancado.

Levando em consideracao esse incremento na proposta do modelo entende-se
que o campo de 1,0 mT indicaria o primeiro campo critico da borda dos graos que
compoem um grupo razoavelmente grande de juncoes, a qual seria suficiente para
provocar uma variacao consideravel na espessura magnética média das juncoes
que compodem a amostra.

A intensidade do campo magnético pupH = 1.0 mT & 121.5 K esté associado
a0 primeiro campo critico das bordas da jungoes poH?,, indicado em trabalhos
anteriores (54). A proposta de interpretacdo dos resultados indica que num pri-
meiro momento a mundanca gerada na susceptiblidade magnética AC (observada
na Figura 6.2) devido & presencga de campo magnético aplicado é causada pelo

decréscimo de densidade de corrente intergranular experimentado pelas juncgoes,
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segundo o padrao Franhoufer descrito anteriormente. Isso explica porque a in-
tensidade da susceptibilidade magnética AC ¢ reduzida, como descrito na segao
6.2. Além disso, como proposto, existe a superposicao do efeito da entrada de
vortices nas bordas dos graos que compoem as jungoes devido a transicao dessa
faixa supercondutora mais fraca (bordas) para o estado misto.

Com base nessa interpretacao, uma previsao do primeiro campo critico asso-

ciado & borda do grao a 77 K foi calculada segundo a relacao

H(T) = ot ) 1= ()] (77

onde os valores de poH? (0K) = 13,78 mT e uoH%(77K) = 5,68 mT foram
obtidos.

A intensidade do campo magnético uyH? (77K) estd indicado como uma li-
nha no grafico 7.2. Para campos menores que 5.68 mT a distribuicao similar
Gamma observada descreve exclusivamente a dependéncia da susceptibilidade
magnética AC em relagao ao tamanho L das jungoes, considerando ¢, constante.
Para campos maiores que 5.68 mT, nota-se uma mudanc¢a no comportamento da
curva. Nesse ponto parece ocorrer uma pequena translacao de uma distribuicao
Gamma, indicando a influéncia do aumento da espessura magnética média das
juncoes, t,, em funcao da penetragao de vértices no interior das bordas do grao
em torno das juncoes. Como a Figura 7.2 apresenta uma simetria semelhante
a uma distribuicao Gamma esperada para A.s¢, é possivel que a mudanca no
comportamento observada seja fruto da variacao de t,. Nao ha indicios de uma

mudanca nos parametros intrinsecos associados a distribuicao Gamma de L.
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Figura 7.2: Diagrama de 9x/'(H)/O0H indicando HY . Para campos menores que
H?, a susceptibilidade responde somente por conta da distribuicao de tamanhos
L. Para campos maiores que H? a susceptibilidade ¢ influenciada para entrada
de vortices nas bordas dos graos.

7.3 Singularidade matemaética do modelo (a = 7/2)

Um estudo analitico ja realizado da expressao 7.3 indicou a existéncia de uma
singularidade matematica na expressao para o = 7/2 (37). Verificou-se que existe
um ponto de mudanca brusca do regime de comportamento da corrente critica
presente em sistemas com tamanho de juncoes descritos por uma distribuicao do
tipo Gamma. E possivel que este ponto indique uma condicio de singularidade
da maioria da Figuras de difracao de Franhoufer associadas a tamanhos de juncao
proximos ao tamanho médio da distribuicao. Existe uma grande probabilidade de
coincidéncia dos zeros de corrente gerados pela difracdo de Fraunhofer da maior
parte das juncoes presentes na amostra policristalina. Apds esse ponto, a maioria
das juncoes reduz seu valor de corrente transpostada através da juncao de forma

significativa, pois a maioria delas ja teriam passado pelo seu primeiro zero. No
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modelo aqui proposto entende-se que existe um campo magnético caracteristico
para o qual a maioria das juncoes apresentam um minimo no padrao de difracao
de Franhoufer, gerando com isto uma singulariedade do modelo.

Pode-se realizar uma estimativa do campo magnético para o qual a maioria
das jungoes atingem seu minimo simultaneamente, poHy, fazendo a = 7/2 na

expressao 7.6, assim

200

Hy(T) =
o 0( ) WUtb(O,T)7

(7.8)

para t,(0,121.5K) = 782 nm, com 1 = 0.3857e¢—06, obtém-se poHy(121.5K) =
4.36 m'T.

O wvalor de pugHy ¢ influenciado por T, em virtude do ¢,. A 77K, onde
t,(0,77K) = 372 nm, obtém-se o valor de aproximadamente o Hy(77K) =9 mT.
A Figura 6.5, que fornece a distribuicao de tamanhos das jungoes da amostra
estudada, mostra claramente que a 77 K e com um campo magnético aplicado
de 9 mT, a grande maioria das juncoes ja atingiram seu primeiro zero, o que

corrobora esta proposta.
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Modelo estatistico de J.(H)
corrigido para amostras ceramicas

policristalinas de Hg,Re-1223

8.1 Melhorias no modelo estatistico de corrente
critica

Medidas de EDS ja efetuadas nas amostras estudadas confirmam que o contorno
do grao tem composicao diferente da que é observada no interior do grao (42). Em
geral essas bordas sao deficientes em oxigénio, o que influéncia negativamente nas
propriedades supercondutoras tais como o campo critico. Neste caso, a borda do
grao supercondutor passa a apresentar um campo critico mais fraco que o interior
do grao. Essa realidade influencia o comportamento das jungoes de maneira

que, ao atingir o primeiro campo critico na borda do grao desse supercondutor
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(mais fraco) fluxdides surgem no interior dessa borda apenas. A Figura 8.1
mostra esquematicamente esse conceito. Tomando essa imagem como ilustracao,
entende-se que haverd um efeito direto sobre o fluxo magnético em torno da
junc¢do, aumentando o valor do mesmo. O aumento do fluxo implica na redugao
da corrente maxima transportada pela juncao e no adiantamento dos zeros da
Figura de Franhoufer para a juncao em questao. Esse comportamento explica
porque as curva teoéricas apresentadas nas Figuras 7.1 e 5.2 nao coincidem com
as curvas experimentais a partir de 1.0 mT. Rotulou-se esse campo, de 1.0 mT,
como sendo o primeiro campo critico da borda, HY,.

O diamagnetismo do estado supercondutor é oriundo de correntes. Portanto
uma parte do comportamento da susceptibilidade magnética y’ e de sua primeira
derivada 0x’/OH tem uma dependéncia direta com ¢z e as correntes intergraos.
A falta de concordancia entre modelos anteriores propostos e o comportamento
da corrente critica medida experimentalmente, da forma como foi apresentada no
capitulo 7 a partir de 1.0 m'T, se justifica por nao se considerar o contorno do grao
nos modelos propostos. Deve-se considerar as bordas dos graos supercondutores
como regioes mais fracas que as do inteiro do grao.

A transcricao matematica dessa interpretacao se da considerando que, para
uma determinada intensidade de campo magnético, os contornos de graos ou jun-
cOes com mesmas caracteristicas tem o seu primeiro campo critico caracteristico
diferente do interior do grao. A medida que se incrementa o campo magnético
aplicado, atingi-se o primeiro campo critico de um outro grupo de jung¢oes ou
contorno de grao, e em seguida de outro, e outro, e assim sucessivamente. Em
termos de comportamento médio, tp varia quase que continuamente com o in-

cremento do campo. Desta forma, é proposto aqui uma corre¢ao para o modelo
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(a) A

grain's board

Ad Ad

Figura 8.1: Desenho esquematico da penetracao do campo magnético aplicado a
juncao e grao, (a) campos menores e (b) campos maiores que HY.
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descrito no Capitulo 7 que consiste em assumir que tg = tg(H,T") depende de H

através de uma lei de poténcias

tp(HT) = tp(0,T) + Aty(HT), (8.1)
d(H) + 2\(T) = d(0) + 2X\(T) + At(H,T), (8.2)
Aty(HT) = Ad(H), (8.3)
propoe-se
Ad(H) = Atg(HT) = t5(0,T) (%)w (8.4)
entdo
tp(H,T) = t5(0,T) [1 + ( H:L([T))w] : (8.5)

onde pgH* é o campo magnético médio e w um nimero real positivo.

A comparacao da curva experimental com o modelo de corrente critica corri-
gido, ou seja, considerando um tg(H,T') é apresentado na Figura 8.2. Todos os
parametros utilizados nas modelagens apresentadas anteriormente foram mantin-
dos na simulagao do modelo corrigido. Verifica-se que a tnica diferenca se da pela
insercao de valores para w e H*. Neste caso buscou-se valores de w e H* que se
ajustam ao comportamento da curva experimental. Calculou-se o erro atribuido
a curva corrigida para os valores de w e H* utilizados a partir da norma do vetor
que carregava os dados tedricos subtraido do vetor que carregava os dados medi-
dos. Os ajustes que apresentavam erro préoximo foram analisados manualmente
a fim de que a curva tedrica acompanhasse os dados experimentais além de apre-

sentar menor erro. Obteve-se um bom ajuste para w = 3/2 e pugH* = 4.36 mT.
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Pode ser visto claramente que em comparacao a curva nao corrigida, a inser¢ao

de uma dependéncia de H em g corrige o comportamento dos modelos até agora

utilizados.
0
10 F 7
o
VO
=
T }
:;o (O p— t, =t (H,121.5 K) Curva da jungéo média
7 tb = tb(0,121 .5 K) Curva da juncdo média "',\
Modelo corrigido Vo
Modelo nao corrigido
Dados experimentais
T=1215K L
t : Lo
-3
10
uH (T)

Figura 8.2: Modelagem de J.(H) com o modelo corrigido para tp =
tp(H,121.5K) comparada com a curva do modelo nao corrigido. m.n = 2700nm
e tp(0,121.5K) = 782nm. Utilizou-se puoH*(121.5K) = 4.36m'T.



Capitulo 9

Caracterizacao da Energia de

Pinning

A amostra otimamente dopada em oxigénio (amostra B) apresenta uma tipica
dependéncia do campo magnético aplicado para a transicao resistiva, sendo que
esse comportamento ¢ apresentado na Figura 9.1.

Pode ser visto que existe um regime linear na cauda resistiva. Um comporta-
mento similar é encontrado nas outras duas amostras (sobdopada e sobredopada).
Como foi reportado por Palstra et al. (56) and Batista-Leyva et al. (57), pode-se

ajustar todas as curvas usando a Lei de Arrhenius:

(9.1)

U(H,T)]

HT) = _
p(H,T) poexp[ T

onde kp é a constante de Boltzmann e a energia de Pinning pode ser expressa

como

U(H.T) = U(H) (1 _ 1 )B. (9.2)
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Figura 9.1: Medidas de resistividade elétrica AC com diferentes campos magné-
ticos aplicados. A linha pontilhada representa a regiao onde foi feito o ajuste de

Arrhenius na amostra otimamente dopada. Na legenda é mostrada quais campos
foram usados. A linha soélida representa o ajuste linear.
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O gréfico para o ajuste de Arrhenius apresenta um comportamento linear na
regiao indicada entre as linhas pontilhadas na Figura 9.1. Este regime linear
implica em 5 = 1 para regides de baixo campo magnético (58; 59; 60). Entao, a

energia de Pinning pode ser determinada pelo ajuste linear do plot de Arrehenius,

P [Uu{)] 1 U(H) 9.3

Po kg ? * kpT.,

Tomando em conta o tltimo ajuste, pode-se montar a Figura 9.2 onde ¢ mos-
trado a dependéncia da energia de Pinning como uma funcao do campo magnético
aplicado. Em todos os casos, os dados experimentais podem ser ajustados por

um relacao funcional

U(H) = CH™. (9.4)

A Figura 9.2 apresenta o comportamento geral da energia de Pinning para trés
amostras. Na faixa de temperatura a qual os dados foram obtidos, entre 120 K e
T., pode-se sugerir a existéncia de duas regioes com diferentes comportamentos.
O primeiro é regiao intergrao e é associado a campos magnéticos menores que 8
x 10> A/m (= 10 mT). O segundo ¢ a regiao intragrao e esta relacionado com
campos magnético aplicados maiores que 8 x 10° A/m.

A energia de Pinning mostra um mudanca de comportamento para valores
maiores que 8 x 10* A/m, porque a partir deste valor o campo magnético entra na
regiao maciga do grao supercondutor. No intervalo de 2<H,,, <10 mT o campo
magnético penetra a regiao intergrao. Esta interpretacao estd em concordancia
com Sin et al. (54), a qual indica H/, ~ 2 mT a 77 K. Para campos magnéticos
acima de 8 x 10® A /m a energia de Pinning é relacionada com as propriedades do

bulk (regido maciga do grao, intragrao) e ndo é tao sensivel a variagdo de campo
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magnético, quando considera-se que o campo de penetracao dentro dos graos é
HY ~ 50 mT a 77 K.
A amostra B (otimamente dopada) apresentou o maior valor para energia de

Pinning a 32 x 10° A/m (=~ 40 mT), como pode ser visto no lado direito da

Figura 9.2.
[ T T T I T T [ : T ]
S 1E . : "
= I E : g
D [ : 5 i
| —®— Amostra A \I =X
- —®— Amostra B : . 7
| —aA— Amostra C : ; 7 o
s =
Intergrain : Intragrain
0.1 1 I | 1 L 1 1 1 | |: | ' 1 1 1
1 10

3
H,,p (10° A/m)

Figura 9.2: A energia de Pinning como uma fun¢ao do campo magnético aplicado
para amostras de Hg,Re-1223 com diferentes concentragoes de oxigénio.

A diferenca entre as curvas para campos magnéticos aplicados maiores que 8
x 103 A/m vem das caracteristica da regiao maciga e da microestrutura do grao,
determinados por analise EDS em trabalhos anteriores (61). Como mostrado na

Tabela 9.1, a amostra B apresenta menor variacao de estequiometria do grao e
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Tabela 9.1: Composicao das amostras obtida por medidas de EDS. O valor
< d > é o tamanho médio de jungao dos graos obtido pela andlise das imagens
SEM (61).

Amostra Grain center Grain board < d >(pm)
A Hg0_83R60.17 — 223 Hg0_78Re0_22 — 223 2.1
B Hgo_goRGO.QO — 223 Hgo_SQReo.lg — 223 2.7
C Hg0_79Reo.21 — 223 Hg0_83R€0.17 — 223 2.4

Tabela 9.2: Parametros obtidos por um ajuste linear da regiao intregrao.

Parametros Amostra A Amostra B Amostra C

n 1.11 0.75 0.83
5 4.00 2.70 3.01

maior valor de tamanho médio de juncao entre graos. Além disso, foi observado
que a amostra B apresenta fases impuras segregadas (HgCaO, e BaCuOs.,).
Estes defeitos na amostra B ocorrem em pontos especificos com localizacao bem
estreita, como comparacao com as outras duas amostras A e C (61). Seguindo
esse ponto de vista, a amostra B apresenta menor nimero de defeitos no centro
do grao, porém este defeitos sao mais localizadas, o que corresponde a mais alta
energia de Pinning.

Os parametros ¢ e n obtidos por meio de um ajuste linear da Eq. (9.4) apenas

na regiao intergrao sao apresentados na Tabela 9.2.

9.1 Analise da Corrente Critica

A dependéncia da densidade de corrente critica (J.) com a temperatura reduzida
(t =T/TY) é mostrada na Figura 9.3. Estas medidas foram realizadas sem campo

magnético aplicado. A comparacgao relativa entre as trés amostras mostra que J.
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é sensivel a dopagem de oxigénio. A amostra B (otimamente dopada) apresentou
o maior valor de J. a baixa temperatura, que esta relacionada com o tamanho
médio de junc¢do (ver Tabela 9.1). Por outro lado, pode-se observar a queda do

valor de corrente critica com o aumento da temperatura.

T T T T T T T T T T T T T T T

25x10° - —®— Amostra A -
« —8— Amostra B
| e —A— Amostra C

2.0x10°

o 1.5x10°

(A/m

n

o 1.0x10°

J

5.0x10" -

0.0 L =

0.80 0.85 0.90 0.95 1.00
t

Figura 9.3: A densidade de corrente critica dependente de ¢t = T'/T para amos-
tras Hg,Re-1223 com diferentes teores de oxigénio. Estas medidas foram realiza-
das sem campo magnético aplicado.

Na Figura 9.4 foram construidas curvas da densidade de corrente critica nor-
malizada J./J.(0) como fun¢ao da temperatura reduzida t. J.(0) representa a
densidade de corrente critica extrapolada a T = 0 K e T} é a temperatura critica
intergrao. Ambos T} e J.(0) foram determinados ajustando uma lei de poténcia

com os dados (62). Este T% ¢ a temperatura para o estabelecimento de espa-
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lhamento de correntes entre os graos da ceramica (nas junc¢do Josephson). Esta

interpretagao esta de acordo com os resultados apresentados por Sin et al. (54).

T T I T T [ T T '| T T l T T I
10 -
S -1 - S model —®— Amostra A
I : —8&— Amostra B
0.8 | : —a— AmostraC |
v
086 -
=)
-’ i /
204 -
L S-N-S model
0.2 )
O_O 1 1 | 1 1
0.0 0.2

Figura 9.4: Densidade de corrente critica normalizada (J./J.(0)) como uma fun-
¢ao de temperatura reduzida ¢ = T/T. A linha do traco representa o ajuste
para a teoria Ambegaokar-Baratoff.

O comportamento de J. pode ser analisado pela teoria Ambegaokar e Baratoff.

A partir deste quadro, J. pode ser montado pela seguinte expressao (68; 69)

™

Je =
2€RNS

A(T)tanh [ifﬂ (9.5)

onde A(T) =~ 1.74A¢(1 — T/T)'/? & o parametro gap supercondutor a partir da

teoria BCS. Ry é a resisténcia da juncao no estado normal, S é a seccao trans-
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Tabela 9.3:  Os valores de densidade de corrente critica J.(0) a T = 0 K e
temperatura critica 7, onde comeca dissipacao de corrente entre os graos.

Amostra 77 J.(0)(x10° A/m?) S (x107° m?)

A 1301 7.7£0.2 0.91+0.3
B 128=+1 10.1+0.6 1.2+0.6
C 12941 1.24+0.2 3.7£0.9

versal de uma juncao, e e kg sao carga do elétron e a constante de Boltzmann,
respectivamente. Para temperatura relativamente perto de T., podemos supor
a condigao A(T) << kpT e a tanh[A(T')/2kgT] ~ A(T)/2kgT. Tendo isto em
conta, a Eq. (9.5) é transformada em (63)

J, ~ ﬁAg {1 - %] . (9.6)

A fim de investigar as caracteristicas de juncao, modelou-se todas as amostras
como feitas por uma matriz cabica simples de graos com dimensoes idénticas
ry (S= 77). Os valores estimados para S encontram-se resumidos na Tabela
9.3. Além disso, o valor estimado para gap supercondutor a temperatura zero é
Aq = 0.020 dado pela aproximacao BCS.

No ambito da teoria Ambegaokar e Baratoff, pode-se, entao, sugerir que
as amostras analisadas apresentaram juncoes do tipo supercondutor-isolante-
supercondutor (SIS), considerando-se a faixa de temperatura perto de T.. Isto
sugere que o mecanismo de transporte ¢ o mesmo nas amostras independentes da
pressao parcial de oxigénio utilizado no precursor. Por outro lado, a amostra C
apresentou vestigio de impureza HgCaO, em diferentes zonas, incluindo a borda

do grao supercondutor, de acordo com as analises de microscopia eletronica (61).



Capitulo 10

Modelo de corrente critica para
compostos policristalinos com uma
solucao sélida de duas fases

supercondutoras

Considerando o material apresentado até aqui, pode-se sumarizar a evolucao do
estudo de jungoes como sendo iniciado pelos pesquisadores pioneiros na modela-
gem de J.(H) em amostras ceramicas supercondutoras policristalinas como sendo
Peterson e Ekin (32). A influéncia da histéria magnética no comportamento de
Jo(H) foi introduzida (33; 34). Mezzeti et al. (35) que tentaram ligar as pro-
priedades da familia supercondutor do bulk com a distribuicao do tamanho das
juncgoes de modo que a modelagem foi expandida analiticamente para qualquer
valor de campo magnético aplicado. Gonzalez et al. (36) demonstrou que era

possivel usar uma distribuicao tipo Gamma para modelar os tamanhos de jun-
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¢oes, L, obtendo uma expressao para J.(H) dependendente dos parametros de
forma e escala da distribuicao Gamma. Todas as propostas foram consideradas
para ceramicas policristalinas cujas jungoes sao SIS (Superconductor - Isolante -
Superconductor) ou SNS (Superconductor - Normal - Superconductor).

Considerando trabalhos prévios (32; 36; 37; 38; 39) em que foi utilizado o
modelo de junc¢ao SIS, uma melhoria do modelo de densidade de corrente critica é
proposto aqui, considerando o modelo juncao S15:1S25; para descrever as jungoes
intergraos de compostos com uma mistura de duas fases supercondutoras. A
mistura ¢ ilustrada aqui pelas juncoes presentes no composto policristalino de
Hg,Re-1223. O bulk policristalino Hg, Re-1223 apresenta uma tnica solucao
solida nao homogénea de duas fases supercondutoras mistas, Hg-1223 e Hg,Re-
1223 (40; 41). As jungoes entre os graos aqui propostas foram modeladas como
S15215551, em que 1 representa a solucao soélida rica em Hg Re-1223 e fase 2
representa a solugao solida rica em Hg-1223 (41). A borda de cada grao no
composto policristalino rotulado como Hg,Re-1223 sob a forma de bulk mostra
uma solucao solida com alto teor de Hg-1223 de fase (42).

No caso simplificado de uma juncao SIS para compostos policristalinos ho-
mogéneos, tp foi assumido como uma constante a uma dada temperatura (32;
35; 36; 37). No entanto, no caso de compostos policristalinos com duas regioes
supercondutores, onde a regiao 1 é a parte macica do grao e a regiao 2 abrange
a fronteira do grao, o modelo de juncao SIS é alterada pela proposta de modelo

de juncao S15:1S,5;, como pode ser visto na Figura 10.1. Classificamos tg como
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. tp(0,T) = constante SIS Ref. (32; 35; 36; 37)
o tg(H,T)=1tg(0,T)f(H) 515515581 neste trabalho.

O composto policristalino de Hg,Re-1223 é um caso representativo de solucao
solida nao homogénea composta por uma fase de Hg-1223 e uma fase de Hg, Re-
1223 (41). A fronteira de cada grao (Sy) apresenta uma solucdo sélida com um
elevado teor de Hg-1223 (42). A regido em massa apresenta uma solu¢ao solida
com um baixo teor de Hg-1223 (42). A regido supercondutor Sy tem um campo
critico menor do que a regiao S;. Quando a borda dos graos alcanga o primeiro
campo critico, as juncoes apresentam fluxo magnético maior, em comparacao
com juncoes modeladas pelo modelo de SIS porque nao ha entrada de vortices
nas bordas dos graos.

Neste cenario para duas fases mistas na regido Sy (ntimero intrinseco de fases

k = 2), propoe-se considerar para o modelo S;S21S25;

” (HQIT))M

em que n é o parametro ajustado pela relagdo funcional para a energia Pinning

F(H) = , (10.1)

(42), U(H) < H™", e
* ¢0

= W0 )2 102

poH

o qual foi obtido a partir da eq. (7.6), with o = 7/2, é um campo caracterisitco
de ceramicas policristalinas associado com a mudanga do regim de J. (37).

A energia de Pinning pode ser relacionada com a composicao morfologia na
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Figura 10.1: Desenho esquematico de dois tipos de juncao, o SIS e o proposto
515215951 para os compostos policristalinos com uma mistura de duas fases su-
percondutores.
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Figura 10.2: Modelagem de J.(H) para a amostra A, com m =5, n = 0.42x 107°
e tp(0,121.5K) = 782 nm. Usou-se poH*(121.5K) = 4.01 mT e n = 1.11 para a
modelagem com o modelo de juncao S7551555].

regiao de fronteira intergraos quando um campo magnético de baixa intensidade
¢ aplicado para T' ~ T, (64).

Utilizou-se o modelo estatistico de J.(H) para se ajustar os dados experimen-
tais de corrente critica do bulk supercondutor Hg,Re-1223. Este modelo de J.(H)
no Hg,Re-1223 considera que as juncoes sao caracterizadas por S;S515,5;.

A Figuras 10.2, 10.3 e 10.4 mostram a comporacao entre os dados experi-
mentais do Hg,Re-1223 com os ajustes tedricos para o modelo de juncao SIS e
o modelo de jungao S1515,57, ajustados para trés amostras (A, B, and C) na
qual os precursores foram preparados com diferentes pressoes parciais de oxigénio
e argonio (PO, de 5% para a amostra A, POy de 10% para a amostra B e PO,
de 15% para a amostra C) (65; 66).
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Figura 10.3: Modelagem de J.(H) para a amostra B, com m = 7, n = 0.3857 x
107% e ¢5(0,121.5K) = 782 nm. Usou-se puoH*(121.5K) = 44 mT e n = 0.75
para a modelagem com o modelo de juncao S7591.5595].
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Figura 10.4: Modelagem de J.(H) para a amostra C, com m = 6, n = 0.4 x 107°
e t5(0,121.5K) = 782 nm. Usou-se poH*(121.5K) = 4.2 mT e n = 0.83 para a
modelagem com o modelo de juncao S7551555].
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Tabela 10.1: Parametros m e n da distribuicdo Gamma usada na modelagem de
J.(H) com o modelo de jungao SIS.

Amostra A
m 3 7 6
n 0.42 x 107% 0.3857 x 107 0.4 x 107°
< L > (Ref.(42)) 2.1 pm 2.7 pm 2.4 pm

Tabela 10.2: Parametros poH*(T') e n usados na modelagem de J.(H) com o
modelo de juncao S71.551.5595].

Amostra A B C

H*(121K) 401 mT 44mT 42 mT
n (Ref.(42))  LII 075  0.83

Para as simulac¢oes computacionais, usou-se t5(0,121K) = 782 nm, com
A(121K) = 390 nm (52) e d = 2 nm. Na simulagao do modelo SIS para amostras
Hg,Re-1223, obteve-se os melhores ajustes para os parametros m e n da Tabela
10.1.

O produto de m e n fornece o tamanho médio < L > das juncoes presentes
nas amostras analisadas, sendo compativel com valoes tipicos (40).

Nas simulagoes do modelo com a juncao tipo S1.551.5557, usou-se os valores de
poH*(121K) (obtido da equagdo 10.2 e n obtido a partir da energia de Pinning
(42)) apresentados na Tabela 10.2.

As Figuras 10.2, 10.3 e 10.4 mostram que para pugH > 1.0 mT, o modelo de
juncao S19915557 apresenta melhores ajustes, quando comporado com a mode-
lagem com modelo de juncao SIS, usando os mesmos valores para m e n nas

simulagoes.
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Conclusoes

Este trabalho propoe um aprimoramento do modelo que descreve a densidade
de corrente critica, considerando o modelo juncao S15:1S5S; para descrever as
juncoes intergraos de compostos com uma mistura intrinseca de duas fases su-
percondutoras.

Esta investigagao mostrou que a curva de susceptibilidade magnética AC in-
dica como é o comportamento das juncoes nos supercondutores ceramicos de
Hg,Re-1223 policristalinos. Visando aplicagoes tecnologicas, associou-se esse
comportamento a curva de corrente critica versus campo magnético aplicado.
Considerando essa associacao foram obtidos valores para um parametro muito
importante no controle da corrente critica de ceramicas policristalinas, que é de-
nominado como HY. Este estudo mostrou que para campos maiores que H?
o campo magnético médio nas juncoes é maior que o previsto nos modelos que
desprezam a transicao precoce das bordas dos graos. Quando permitem a for-
macao de vortices, as bordas contribuem para o aumento do alcance do campo

magnético na regiao do em torno das jungoes, sendo que isso é mensurado no



104

incremento da espessura magnética média das juncoes tg. Considerando uma
composicao quimica das bordas que varia para cada juncao, descreveu-se no mo-
delo corrigido uma transicao precoce das bordas que se processa em grupos, de
maneira que para cada valor de campo magnético aplicado um grupo especifico
de juncgoes que tem um valor especifico para o primeiro campo critico de suas
bordas permite a entrada de vortices, uma correlacao de dependéncia entre tp e
H foi descrita através de uma funcao continua.

A derivada em primeira ordem 0x’/OH fornece o tipo da distribui¢do de
tamanhos de juncao na amostra e indica que g é diretamente proporcional a H.
O sucesso na modelagem teorica de J.(H) depende da insercao de um tg(H,T)
na teoria.

Esta proposta de correcao dos modelos tedricos de J. com a insercao de
tg(H,T) considerou uma correlagdo entre tp e H expressa através de uma lei
de poténcias descrita, e confirmada, através da expressao 10.1. O campo médio
woH* é curiosamente igual ao campo pugHy de singularidade das multiplas difra-
¢oes de Fraunhofer, o que indica uma simultanea ocorréncia de minimos para as
todas as jun¢oes da amostra.

Considerando trabalhos prévios (32; 36; 37; 38; 39) em que foi utilizado o mo-
delo de junc¢ao SIS, uma melhoria do modelo de densidade de corrente critica é
proposto aqui, considerando o modelo juncao S15:1S25; para descrever as jungoes
intergraos de compostos com uma mistura intrinseca de duas fases superconduto-
ras. A mistura é ilustrada aqui pelas juncoes presentes no composto policristalino
de Hg,Re-1223. O bulk policristalino Hg, Re-1223 apresenta uma tinica intrinseca
solucao solida nao homogénea de duas fases supercondutoras mistas, Hg-1223 e

Hg,Re-1223 (40; 41). As jungoes entre os graos aqui propostas foram modeladas
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como 515215551, em que 1 representa a solucao solida rica em Hg,Re-1223 e fase
2 representa a solucdo solida rica em Hg-1223 (41). A borda de cada grao no
composto policristalino rotulado como Hg,Re-1223 sob a forma de bulk mostra
uma solugao solida com alto teor de Hg-1223 de fase (42).

No caso simplificado de uma juncgao SIS para compostos policristalinos homo-
géneos, tp foi assumido como uma constante a uma dada temperatura (32; 35;
36; 37). No entanto, para o caso das nossas amostras que sdo compostos policris-
talinos com duas regides supercondutores, onde a regiao 1 é a parte macica do
grao e a regiao 2 abrange a fronteira do grao, o modelo de juncao SIS é alterada
pela proposta de modelo de juncao S15:1525;, como poéde ser visto na Figura
10.1.

De acordo com a anélise dos ajustes utilizando os dois modelos de jun¢ao com
o modelo estatistico de J.(H) (37), os modelos de juncao SIS e 51551555 ofe-
recem uma boa concordancia com os dados experimentais para campos menores
que 1.0 mT. Contudo, para campos maiores que 1.0 mT, apenas o modelo de
juncao 571551555, apresenta um bom ajuste entre a previsdo teorica de J.(H) e
os dados do composto policristalino Hg,Re-1223 com uma intrinseca mistura de
duas fases supercondutoras.

Nos sugerimos que no caso de composto policristalinos com uma densidade
> 90% e na qual existe uma solugao solida nao homogénea de duas fases su-
percondutoras (com no composto Hg,Re-1223), o modelo de jungao S;521555,
proposto aqui oferece uma melhor descricao do comportamento das jun¢oes e por
seguinte de J.(H).

Como sugestao de continuidade, propomos novos estudos em amostras do

tipo Bi-1223 e TI-1223. Entendemos que esses sistemas apresentarao mesmo
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comportamento.
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