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Resumo

No presente trabalho é apresentado um estudo experimental das propriedades elétricas e
magnéticas do supercondutor Y;3;BasCusOss (Y358). Para este estudo foi preparada uma amostra
policristalina de Y358 pela técnica de reacdao em estado sélido, a qual foi caracterizada
estruturalmente através de difracdo de raios-X, microscopia eletrénica de varredura e andlise de
espectroscopia por energia dispersiva (EDS). Os resultados obtidos através destas técnicas
evidenciaram o carater acentuadamente granular da amostra. Para o estudo das propriedades
magnéticas foram realizadas medidas de magnetizacdo seguindo os procedimentos ZFC e FC, para
as quais foram aplicados campos magnéticos desde zero até 10 kOe. Através dos resultados de
magnetizacdo foi possivel determinar a linha de irreversibilidade magnética (LIM), a qual teve seu
comportamento descrito pelo modelo do vidro supercondutor, apresentando um crossover do regime
Almeida-Thouless (AT) para o regime Gabay-Toulouse (GT), em H = 1 kOe. A funcionalidade da
LIM descrita pelo regime GT persistiu até o alto valor de 10 kOe. As propriedades elétricas da
amostra foram estudadas através de medidas de magnetorresisténcia, as quais foram realizadas no
intervalo de campo magnético compreendido entre 0 e 10 kOe. A analise dos resultados mostraram
uma forte reducdo na temperatura em que a resisténcia nula é atingida (Tc)) com o aumento do
campo magnético, bem como uma reducdo na temperatura critica de transicao para o estado
supercondutor. A partir da derivada da resistividade em funcdo da temperatura observou-se a
presenca de dois picos, indicando que a transicao resistiva da amostra é um processo que ocorre em
duas etapas. Os resultados obtidos com as medidas de magnetizacgdo e magnetorresisténcia
permitiram correlacionar a resistividade nula e a irreversibilidade magnética, cuja analise mostrou
que as temperaturas de resistividade nula ocorrem para valores bem abaixo do limite irreversivel, o
que é esperado para um sistema granular. Além disso, foram estudadas as flutuagoes
termodinamicas na condutividade elétrica. Na fase normal foram identificados regimes Gaussianos,
critico e um regime supercritico, enquanto que na aproximacao do estado de resisténcia nula os
resultados mostraram um regime em lei de poténcia correspondente a transicdo de fase
paracoerente-coerente tipica de sistemas granulares. O regime supercritico apresentou-se bastante
robusto frente a aplicacdo de campos magnéticos até 2,5 kOe. Os demais regimes se mostraram
consideravelmente estaveis com a aplicacio de campos magnéticos até o limite de 10 kOe

empregado neste trabalho.



Abstract

In this approach an experimental study of the electrical and magnetic properties of the
superconducting Y3BasCugO1s (Y358) is presented. For this study was prepared a polycrystalline
sample of Y358 by solid state reaction, which was structurally characterized by X-ray diffraction,
scanning electron microscopy and energy dispersive spectroscopy (EDS). The results obtained by
these techniques showed the granular feature of our sample. In order to study the magnetic
properties, magnetization measurements following the ZFC and FC procedures were performed
from zero to 10 kOe. With the results of magnetization was possible to determine the magnetic
irreversibility line (LIM), which had its behavior described by the superconducting glass model,
showing a crossover of the Almeida-Thouless regime (AT) to the Gabay-Toulouse regime (GT), for
H =1 kOe. The LIM functionality described by GT regime persisted until the high value of 10 kOe.
The electrical properties were studied by magnetoresistance measurements, which were performed
in the magnetic field range between 0 and 10 kOe. The results showed a strong reduction in the zero
resistance temperature (Tco) when the magnetic field is increased, as well as a reduction in the
critical temperature to the superconducting state. From the derivative of the resistivity with the
temperature was observed the presence of two peaks, indicating that the resistive transition of the
sample is a process that occurs in two steps. The results obtained with the magnetization and
magnetoresistance allowed to correlate the zero resistivity and the magnetic irreversibility, which
showed that the zero resistance temperature occurs for values well below of the irreversible limit,
which is expected for a granular system. Furthermore, the thermodynamic fluctuations in the
electrical conductivity were studied. In normal phase Gaussian regimes, critical and supercritical
regimes were identified, while in the approximation of the zero resistance state the results showed a
regime in power law corresponding to the typical paracoherent-coherent phase transition of granular
systems. The supercritical regime presented a robust characteristic for magnetic fields up to 2.5
kOe. The other power low regimes showed a considerable stability with the application of magnetic

fields up to 10 kOe.
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Introducdo

Desde a descoberta dos supercondutores o6xidos de alta temperatura critica por Miiller e
Bednorz, em 1986, uma enorme corrida cientifica tém sido feita em busca da investigacdao de suas
propriedades basicas, além da sintese de novos materiais, tanto para investigacdo quanto para
aplicacdes tecnologicas. A descoberta dos supercondutores da familia YBaCuO, com o trabalho
pioneiro de Wu, Chu e col. com o sistema YBa,Cu;O7s, em 1987, abriu caminho para o
desenvolvimento das primeiras aplicacdes tecnoldgicas em larga escala, dado o fato deste
supercondutor apresentar uma temperatura critica proxima de 93 K, acima do ponto de ebulicdo do
nitrogénio (77 K).

A familia de supercondutores YBaCuO possui diversos sistemas, dependendo da estequiometria
dos elementos presentes, como por exemplo os sistemas YBa>Cu3;07.5, YBa,CusOs, Y,BasCu;O;s, e
recentemente o sistema Y3;BasCusOss. Este ultimo foi sintetizado pela primeira vez em 2009, por M.
Akhavan e col.. A grande vantagem deste sistema em relacdo aos demais, e principalmente em
relacdo ao conhecido YBa,Cu;075 (Y123), o qual tém sido amplamente estudado desde a sua
descoberta, € a sua elevada temperatura critica. Segundo alguns autores essa diferenca pode ser
creditada a estrutura desse material. Enquanto no supercondutor Y123 tém-se uma estrutura
cristalina formada por dois planos de Cu-O; e uma cadeia de Cu-O, no supercondutor Y3;BasCugO1s
existem cinco planos de Cu-O, e trés cadeias de Cu-O. Essa significativa diferenca abre
possibilidade para toda uma nova fenomenologia a ser investigada experimentalmente.

Este trabalho é fundamentado na sintese do supercondutor Y3;BasCugO;s com a consequente
investigacdo de suas propriedades basicas através de técnicas de caracterizacdo conhecidas, tais
como microscopia eletronica de varredura, difracdo de raios-X, espectroscopia, magnetotransporte
eletronico e magnetometria.

O capitulo 1 apresenta um breve histérico do fenémeno da supercondutividade, incluindo uma
abordagem sobre a estrutura cristalina dos supercondutores de alta temperatura critica, em especial
do supercondutor Y3;BasCugOss.

No capitulo 2 sdo descritas algumas das propriedades elétricas e magnéticas dos
supercondutores de alta temperatura critica, destacando alguns dos modelos teéricos empregados na
interpretacdo dos regimes de flutuagdes termodinamicas, bem como da linha de irreversibilidade

magnética e os principais modelos tedricos utilizados na sua interpretacdo. Neste capitulo também



sdo discutidas algumas das diferencas entre os diversos sistemas da familia YBaCuO.

O capitulo 3 descreve a técnica experimental de sintese do supercondutor Y3;BasCusO;s utilizado
neste trabalho, bem como a apresentacio dos equipamentos utilizados nas medidas de
magnetorresisténcia e magnetizacdao. Neste capitulo também sdo apresentados os resultados obtidos
por microscopia eletronica de varredura, difracdao de raios-X e EDS.

No capitulo 4 sdo apresentados os resultados e as discussdes para as medidas de magnetizagao,
dando enfase a obtencdo da linha de irreversibilidade magnética e sua respectiva interpretacao.

O capitulo 5 é dedicado a apresentacdao dos resultados e das discussdes para as medidas de
magnetorresisténcia elétrica. O comportamento resistivo, os detalhes da transicdo supercondutora,
bem como a evolugdo decorrente da aplicacdo de campo magnético, foram caracterizados através de
medidas de resistividade elétrica e do estudo da derivada da resistividade em funcdo da temperatura
(dp/dT) nas proximidades de Tc. Na sequéncia, é realizada uma correlacdo entre as linhas de
irreversibilidade magnética e resisténcia nula, com a consequente interpretacdao. No final deste
capitulo sdo apresentados os resultados da analise da contribuicao de flutuacdes termodinamicas a
condutividade na fase normal e na aproximacdo ao estado de resisténcia nula, os quais sdo
discutidos e interpretados no contexto dos modelos apresentados no capitulo 2.

Por fim, as principais conclusdes obtidas sdo apresentadas resumidamente.



Capitulo 1

O SUPERCONDUTOR Y:Ba;CugO;s

1.1 A SUPERCONDUTIVIDADE DE ALTA TEMPERATURA CRIiTICA

1.1.1 A descoberta

A primeira observacao do fenémeno da supercondutividade foi em 1911 em um laborat6rio em
Leiden, na Holanda, quando Heike Kammerling Onnes ™ estudava a resistividade elétrica do
mercirio e verificou que este, quando submetido abaixo de uma dada temperatura
(aproximadamente 4K), depois denominada temperatura critica (Tc) ou temperatura de transicao,
podia transportar corrente elétrica sem nenhuma resisténcia elétrica aparente. Este fendmeno foi
identificado por Onnes como sendo uma transicao de fase de um estado com resisténcia normal para
outro com resisténcia nula.

Durante varias décadas ndo houve um aumento significativo na temperatura critica (T¢) dos
materiais supercondutores, apesar dos muitos esforcos. Até o inicio da década de 80, a liga de
niébio-germanio Nb;Ge, com Tc = 23 K, deteve o recorde de temperatura critica "*'. Na figura 1.1 é
possivel observar a evolucao de T com o tempo para diferentes materiais supercondutores.

Em 1986, Georg Bednorz e Karl Alex Muller ' descobriram o primeiro material supercondutor
de alta temperatura critica, o composto La, Ba,CuOs, o qual apresentou o fendmeno da
supercondutividade a uma temperatura critica (Tc) de aproximadamente 30 K. Essa descoberta foi
de tal importancia que mudou notoriamente o rumo da supercondutividade, pois era um material

ceramico, que geralmente se comportava como isolante, porém apresentava supercondutividade a



uma temperatura elevada.

O estudo destes sistemas teve um grande impulso em 1987, através do trabalho pioneiro de Paul
Chu, da Universidade de Houston, e Mang-Kang Wu, da Universidade do Alabama "', que
descobriram que ao substituirem na férmula de Bednorz e Miiller o lantanio (La) pelo itrio (Y), este
novo composto resultava no aumento da temperatura critica para aproximadamente 93 K. O
YBaCuO, cuja fase supercondutora a alta temperatura critica era YBa,CuzO7 '*), foi o primeiro
supercondutor com temperatura critica acima da temperatura de ebulicdo do nitrogénio liquido

(77 K).
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Figura 1.1 - Evolucédo da temperatura critica T¢ em fungdo do tempo para
diversos materiais supercondutores ',



1.1.2 Supercondutores de alta temperatura critica

Desde 1986 até os dias de hoje o interesse pelos novos 0xidos supercondutores mobilizam
pesquisadores do mundo inteiro. Foi a partir da descoberta da supercondutividade em T = 30K que
se deu inicio a investigacao nos chamados 6xidos de cobre ou cupratos supercondutores.

Os cupratos supercondutores, além dos altos valores de temperatura critica, apresentam uma
série de caracteristicas proprias, as quais os diferenciam dos supercondutores convencionais de
baixa temperatura critica. Tais propriedades distintas estdo intimamente relacionadas a estrutura
cristalina destes materiais.

Os supercondutores convencionais de baixa temperatura critica, por serem compostos metalicos,
possuem um grande numero de portadores de carga. Estes compostos apresentam um
comportamento com baixa anisotropia, além de comprimentos de coeréncia que variam entre 100 e
1000 A 7,

Por outro lado os supercondutores de alta temperatura critica exibem caracteristicas estruturais
complexas, além de possuirem um ou mais planos atomicos de Cu-O, adjacentes por cela unitaria,
variando de acordo com o sistema. Por convencdo, estes planos sdao paralelos ao plano-ab e
portanto, perpendiculares ao eixo-c. Dentro de um mesmo grupo, os planos individuais de Cu-O,
estdo separados por atomos metdlicos. Estas estruturas de planos de Cu-O, encontram-se
intercaladas por um numero variavel de planos atomicos de varios outros 0xidos e elementos do
tipo terras-raras.

Uma das caracteristicas mais importantes dos supercondutores de alta temperatura critica é a
acentuada anisotropia planar, a qual se deve essencialmente a estrutura cristalina destes materiais.
Como os planos de Cu-O,, que sdo excelentes condutores, sdao separados por camadas de baixa
condutividade, espera-se uma acentuada anisotropia na resistividade elétrica. O comprimento de
coeréncia dos cupratos supercondutores tém dimensoes proximas as da célula unitaria, que é da

ordem de angstrons 7,

1.1.3 O supercondutor YBa,Cuz07.s

Como visto anteriormente, o sistema YBa,Cu3;07.s, onde 6 representa o desvio a estequiometria
ideal de oxigénio, entrou para a histéria como sendo o primeiro material a exibir
supercondutividade a uma temperatura superior ao ponto de ebulicao do nitrogénio liquido (77 K),

tornando-se um dos materiais mais estudados de todos os tempos.
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Podemos observar o composto YBa,Cu3;O7s em duas simetrias estruturais, as quais sdo
dependentes de § ®%, A estrutura tetragonal ndo supercondutora é observada para contetidos baixos
de oxigénio, ou seja, 6 > 0,65. A estrutura ortorrémbica é a responsavel pela supercondutividade e
ocorre para um conteudo de oxigénio em que 6 < 0,65.

Na figura 1.2 esta ilustrada a estrutura cristalina do supercondutor YBa,Cuz;O-.s. Esta estrutura

apresenta os seguintes parametros de rede: a=3,82 A, b=3,89 A ec=11,68 A",

T2

Muoees

[11]

Figura 1.2 - Estrutura ortorrombica do YBa,Cu307.s

A cela unitaria do YBa,Cu307.s consiste de dois planos de Cu-O, separados por um plano
atomico de Y. As camadas que separam esses planos duplos de Cu-O, contém camadas de bario,
cobre e oxigénio ordenados e justapostos ao longo do eixo-c. Nesse supercondutor a disposicao dos
atomos de cobre na cela unitdria ocorre da seguinte forma: Dois 4tomos de cobre encontram-se em
cada plano de Cu-O; ligados a cinco atomos de oxigénio. Um terceiro atomo de cobre esta ligado a
quatro ions de oxigénio, formando as cadeias unidimensionais de Cu-O dispostas ao longo do eixo-
b. Entre as camadas que formam os planos duplos de Cu-O, ha uma separacdo de aproximadamente

3,4 A. Uma estrutura de duplos planos de Cu-O, estd separada da estrutura seguinte por uma
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distancia de 8 A, e entre elas encontra-se uma sequéncia de dois planos de Ba-O e cadeias de Cu-O.

O contetido de oxigénio no YBa,Cu3;O7s pode variar de 6 a 7 atomos por cela unitaria. As
propriedades fisicas deste supercondutor, e em particular a sua temperatura critica, dependem
consideravelmente da quantidade de oxigénio. O maximo valor de temperatura critica (T¢) para o

YBa,Cu30;7.5 ocorre para 6 ~ 0,07, o qual situa-se em torno de 93 K.

1.1.4 A familia YBaCuO

A familia de supercondutores YBaCuO, dependendo da estequiometria dos elementos presentes,
é formada por diversos sistemas, como por exemplo os compostos YBa,Cu;07.s (Y123), YBa,CusOs
(Y124), Y,BasCu;045 (Y247), e o recente sistema Y3;BasCusOis (Y358). As diferencas estruturais,
além do nimero de planos e cadeias, levam a varias propriedades fisicas e também diferentes
temperaturas criticas.

Na tabela 1.1 estdo relacionados alguns sistemas da familia de supercondutores YBaCuO e seus

respectivos T¢'s, segundo o trabalho de Udomsamuthirun e col."?.

Composto Tc (K)
Y 5-8-13 93
Y 7-11-18 93
Y 1-5-6 93
Y 3-8-11 94
Y 13-20-33 92

Tabela 1.1 - Alguns dos sistemas supercondutores da familia YBCO e suas respectivas temperaturas criticas (Adaptada

da ref.12).

1.2 O SISTEMA SUPERCONDUTOR Y;Ba;CuzO;s

Em 2009, A. Aliabadi, Y. Akhavan Farshchi e M. Akhavan "*! apresentaram a sociedade
cientifica um novo supercondutor de alta temperatura critica da familia YBaCuO, o qual apresentou

a mais alta temperatura critica entre os sistemas desta familia de compostos (Tc = 102 K),



caracterizado como Y3;BasCugOss.

O supercondutor Y3;BasCusO;s possui uma estrutura similar ao ja tradicional sistema
supercondutor YBa,Cu3;0-s. Enquanto no sistema Y123 tém-se uma estrutura formada por dois
planos de Cu-O; e uma cadeia de Cu-O, no sistema Y358 existem cinco planos de Cu-O; e trés
cadeias de Cu-O, conforme apresentado na figura 1.3 "%, A grande vantagem apresentada por este
sistema em relacdo aos demais, e principalmente em relacio ao YBa,Cu3;O7s, o qual tém sido
amplamente estudado desde a sua descoberta, é a sua elevada temperatura critica. Essas

significativas diferencas abrem possibilidade para toda uma nova fenomenologia a ser investigada

experimentalmente.
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Figura 1.3 - Estrutura cristalina do sistema Y3BasCusO15 ™.
1.3 SINTESE DO SUPERCONDUTOR Y;BasCu;sOss

As propriedades fisicas dos supercondutores sdao fortemente afetadas pela técnica de
crescimento utilizada na sintese do material, além das condicdes nas quais se da o preparo do
mesmo.

E possivel sintetizar o supercondutor Y3;BasCusO;s tanto na forma de amostras policristalinas
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(sinterizadas ou texturizadas) "*'*' quanto na forma de nanofios ''°,
A seguir faremos uma breve descricdo de alguns dos métodos utilizados para a sintese do

supercondutor Y3;BasCusOss.

1.3.1 Sinterizacao

Por ser um processo bastante simples, a sinterizagdo se destacou inicialmente na fabricacao de
amostras volumétricas e massivas dos cupratos supercondutores. Além desta vantagem, o que torna
a sinterizacdo um processo atrativo é o preparo de amostras com formato preciso, o que é
interessante e desejavel para aplicagOes praticas.

As amostras sinterizadas de Y3;BasCusOis podem ser obtidas através de reacdo de estado solido,
onde pos precursores de alta pureza de oxido de itrio (Y.0Os), carbonato de bario (BaCOs) e
monoxido de cobre (CuO) sao misturados e moidos obedecendo a estequiometria do composto a ser
formado.

Os pos, apos serem misturados, sdo calcinados a uma temperatura que varia de 840°C a 950 °C
por um periodo entre 12h e 24h em atmosfera de ar "*'*’) sendo que este processo é repetido com
moagem intermediaria para garantir uma melhor homogeneizacao da mistura.

A seguir o p6 é prensado em forma de pastilha e finalmente a amostra obtida é sinterizada em
uma temperatura de aproximadamente 950 °C (no ar ou em atmosfera de oxigénio) durante 24h
com recozimento em 500°C. Estas etapas sdo ilustradas na figura 1.4.

Geralmente as amostras sintetizadas por esse método apresentam alta porosidade, desordem

granular e consequentemente uma fraca ligagdo entre os graos supercondutores.
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Figura 1.4 — Descricdo das etapas seguidas na sintese de amostras sinterizadas.

(Adaptada da ref. 18)

1.3.2 Texturizacao

Existem varios métodos de texturizacao, dentre eles o mais utilizado, tanto para fins
tecnoldgicos quanto cientificos, é a texturizagdo por fusdo. Os métodos de texturizagdo por fusdao
podem ainda ser divididos em processos direcionais e ndo direcionais "%,

Os processos de texturizacao por fusdo direcionais sdo aqueles em que, com a presenca de um
gradiente de temperatura, é realizado um resfriamento lento da amostra através da temperatura de
solidificacdo com o transporte da mesma no interior do forno. O método da semente (TSMT — top
seeding melt-texturing), também faz parte dos processos direcionais. Este método se utiliza de uma
pequena semente monocristalina, ou uma amostra texturizada com boa orientacdo cristalografica,
que colocada acima da amostra precursora serve para direcionar o crescimento dos cristalitos. A
orientacdo da semente é escolhida de forma que seu eixo-c esteja perpendicular a superficie da
amostra precursora.

Os processos nado-direcionais sdo aqueles nos quais, sem a presenca de um gradiente de
temperatura no interior do forno, a amostra é resfriada lentamente através da temperatura de
solidificacdo, ou ainda, quando na presenca de um gradiente de temperatura é realizado um

resfriamento lento da amostra sem nenhum mecanismo de transporte da amostra no interior do



forno, ou deste em relagdo a amostra.

Com a utilizacdo dos processos ndo-direcionais o alinhamento entre os cristalitos nao é
estabelecido por toda a extensdao da amostra, de modo que ha formagdo de dominios texturizados
separados uns dos outros por fronteiras de alto angulo, como ilustra a figura 1.5(a). Por outro lado,
nos processos direcionais, uma estrutura alinhada se forma em quase todo o comprimento da

amostra, geralmente chamada de monodominio, como ilustra a figura 1.5(b).

Contorno de grio de

alto Angulo b)

M Contoruo do grdo e
LN

Figura 1.5 — Amostra texturizada crescida via (a) processos ndo-direcionais e (b) direcionais ™.

O método mais utilizado para a sintese de amostras texturizadas com alto grau de alinhamento
de graos é o método Bridgman. Este método consiste na excursdao da amostra no interior de um
forno, geralmente tubular, posicionado na vertical ou na horizontal, através de um gradiente térmico
longitudinal na zona de aquecimento, o que acarreta na direcionalidade do crescimento. A taxa de
excursao da amostra é, em geral, bastante lenta, tipicamente entre 1 e 3 mm/h, o que confere uma
lenta solidificacdo, tornando este processo bastante demorado. A figura 1.6 ilustra o principio da

texturizagao através do método Bridgman.
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Figura 1.6 — Principio de texturizagfo via método de Bridgman ™,

1.3.3 Técnica sol-gel

Em uma visdo simplificada, uma sintese do tipo sol-gel é um processo em varias etapas, em que
uma solugcdo precursora, conhecida como sol, evolui por meio de reacdes de hidrolise e
condensacao levando a formagdo de um sistema conhecido como gel.

No termo sol-gel, o sol se refere a solucdo aquosa formada por precursores moleculares de
interesse, sendo que o gel se caracteriza por ser composto de uma estrutura rigida tridimensional
que imobiliza fase liquida em seu interior.

Segundo Gholipour e col. %, para a sintese do sistema Y358 os compostos: Cu(NO3),.3H,0
(99,5%), Ba(INOs),(99%) e Y(INOs);.5H,0 (99%) sdo pesados segundo a propor¢ao estequiométrica
de Y3 : Ba5 : Cu8, e entdo dissolvidos em agua desionizada, formando assim o sol.

Neste processo, a solucdo é condensada lenta e controladamente em temperaturas elevadas até o
estagio final, onde o pH da solucdo deve ser acido. Entdo, com a reducdo da dgua e o aumento do
pH comecam a ser retiradas as barreiras que impediam a formacdo de estados ligados entre as

particulas, dando inicio ao processo de obtencdo do gel.
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O gel preparado é aquecido a 520 °C por um periodo de 2h ao ar, para que os grupos O-H sejam
eliminados. O resultado deste aquecimento é um pé que deve ser calcinado para que os nitratos
restantes sejam removidos. Apés esta etapa, o po é prensado em forma de pastilha passando por um
processo de sinterizacdo semelhante ao descrito na secao 1.3.1.

Através desta técnica é possivel uma maior interacdo entre os reagentes e como consequéncia
obtém-se particulas finas (< 1 pm), sendo esta uma vantagem deste método. Na figura 1.7 é possivel

observar que através da técnica sol-gel foram obtidos graos de tamanho médio em torno de 83 nm.

Figura 1.7 — Amostra de Y3BasCugO1s crescida pela técnica sol-gel ™',

14 RESULTADOS EXPERIMENTAIS PARA O Y;BasCugO;s

A caracterizacdo das amostras supercondutoras de Y3;BasCusO;s pode ser realizada com o auxilio
de diferentes técnicas. Através da técnica de difracdo de raios-X (DRX), é possivel analisar a
estrutura cristalografica das amostras, confirmar a estrutura cristalina, e obter os parametros de rede
da cela unitéria. Ja com a obtencdo de imagens de microscopia pode-se fazer andlises da topologia
superficial do material.

Por outro lado, para a determinacao das propriedades elétricas e magnéticas podem ser

realizadas medidas de transporte eletronico, magnetizacdo, dentre outras.
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14.1 Caracterizacao estrutural

Seguindo a caracteristica dos materiais supercondutores 6xidos, o sistema Y3;BasCusOis possui
uma estrutura cristalina complexa, a qual é constituida por planos de cobre-oxigénio que se repetem
em toda estrutura. Conhecer a estrutura cristalina dos supercondutores de alta temperatura é de
fundamental importancia para a compreensao das propriedades fisicas desdes sistemas.

A figura 1.8 apresenta difratogramas de raios-X obtidos para uma amostra de Y3BasCugO;s,
onde estdo indicados os planos atomicos correspondentes a cada pico.

De acordo com o trabalho apresentado por Aliabadi e col. ¥, a estrutura do Ys;BasCusOys € do
tipo perovskita com simetria Pmm2, e a partir do processo de refinamento da técnica DRX foram
obtidos os pardmetros de rede a=3,888 A, b=3,823 A, ¢=31,013 A, sendo o volume da célula
unitéria V = 460,971 A,
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Figura 1.8 — Resultados de difracdo de raios-X para o composto Y358 [,
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1.4.2 Comportamento magnético e resistivo

Através de medidas de magnetizacao e resistividade é possivel caracterizar a transicdao normal-
supercondutora.

Na figura 1.9 (a) esta representada a resistividade elétrica do Y3;BasCusOi;s em funcdo da
temperatura. E possivel observar na figura 1.9 (a) que para o sistema Y358 a temperatura em que se
da inicio a transicdo supercondutora (Tc™) é de aproximadamente 102 K enquanto que a
temperatura em que a resistividade atinge a base nula (T¢ (p=0)) é proxima a 98 K. Segundo
Aliabadi e col. ", esta foi a primeira vez em que tdo elevadas temperaturas de transi¢do, para um
composto a base de Y, foram observadas. E importante notar que o Tc relacionado ao Y358 é

aproximadamente 10 K maior que o T¢ do tradicional sistema Y 123.

144 Y Bay g, {h] !
iy, anaed
Lo b ] 0.9 Y, BaaCuylhyy A T;
12 08 I SIS
|:-r
g ! =3
g s T 06 T S
{-: ' 3 0.5 S
= E Wi
= b = 0.4 4
1' .
04 3 0.3 T‘m'.
E 0.2 r
0z
i I .
o ¥ ¥ T ¥ - T T ¥ (1] = = . = = - - < =
w10 LW 15 1Ta el X 2 & 2Te i 0% 04 0T R 00 100 101 102 103 104 108
TiKji T (K)

Figura 1.9 — (a) Curva de resistividade em fun¢do da temperatura para uma amostra de Y3;BasCusO:s.
A figura (b) mostra a mesma curva da figura (a) porém, em um intervalo menor de

temperatura ™,

Na figura 1.10 sdo apresentados resultados do comportamento da resistividade elétrica em
funcdo da temperatura para diferentes valores de campo magnético aplicado em uma amostra de
Y3BasCugOqs. Estes resultados indicam que com o aumento do campo magnético aplicado ha uma

forte reducdo na temperatura em que a resisténcia nula é atingida (R=0).
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Figura 1.10 — Transicdo supercondutora para uma amostra de Y3;BasCusO1s na presenca

de diferentes valores de campo magnético ',

A figura 1.11 apresenta as curvas obtidas pela técnica de susceptibilidade magnética AC para o
sistema Y358, onde, segundo Ahmet Ekicibil e col. '), a parte real da susceptibilidade, ', esta
relacionada a supercondutividade intragranular, assim a magnitude de x' diminui conforme a
supercondutividade nos graos € suprimida. Por outro lado, a parte imaginaria da susceptibilidade
AC, x”, esta relacionada com a penetracdo de fluxo magnético nos limites dos graos, assim, x”
fornece informacgoOes sobre o aprisionamento do fluxo magnético e da natureza das ligacoes fracas

entre os graos. Segundo os autores, a presenca do pico na curva x” é devido a redugdo na fraccao de

volume da fase supercondutora.
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Figura 1.11 — Curva de susceptibilidade magnética AC para o Y3BasCugOss 2.

1.5 DIFERENCAS ENTRE A FAMILIA YBaCuO

Conforme ja discutido no capitulo 1, sdo diversos os sistemas pertencentes a familia de
supercondutores YBaCuO, dentre eles o sistema YBa,Cu3;O7s (Y123), o qual se constitui no
supercondutor mais investigado cientificamente de que se tem noticia, e o sistema que é foco deste
trabalho, o supercondutor Y;BasCugO;s (Y358). Uma caracteristica fundamental de todos estes
diferentes compostos é a forte anisotropia planar.

As propriedades eletronicas destes sistemas, bem como dos demais cupratos supercondutores,
sdo determinadas pelos planos atdomicos Cu-O, caracteristicos de suas estruturas cristalinas. Por
exemplo, os sistemas Y123 possuem dois planos de Cu-O, e uma cadeia de Cu-O, exibindo um T¢
de 92 K ! enquanto que o sistema YBa,Cu,Os (Y 124) possui dois planos de Cu-O, e uma cadeia
dupla de Cu-O, com um T¢ ~ 80 K . J4 0 Y,BasCu;O14:5 (Y247) possui um plano de Cu-O, e uma
dupla cadeia de Cu-O, tornando-se supercondutor a 40 K *!, Por outro lado, o sistema Y3;BasCugOs
(Y358), possui cinco planos Cu-O; e trés cadeias de Cu-O, apresentando um T¢ que pode variar de
92,7K a2 105 K &,

Medidas de resistividade elétrica, como as que sdo apresentadas na figura 1.12, revelam que

15



tanto a temperatura em que ocorre a transicdo supercondutora quanto a largura desta transicdo,

diferem para os varios sistemas. Os maiores valores para a temperatura de transi¢ao sdo atribuidos

aos sistemas Y358, Y5-8-13 e Y3-8-11, onde T¢ = 94K. O sistema Y3-8-11 apresenta uma curva de

transicdo bastante acentuada, pois, como pode ser visto a largura da transicdo € de

aproximadamente 2K.
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Figura 1.12 — Transicao supercondutora para diferentes sistemas da familia YBaCuO

[12]

As propriedades magnéticas também sdo distintas entre os supercondutores da familia YBaCuO.

A figura 1.13 descreve resultados de susceptibilidade no estado normal para os sistemas Y123,

Y124 e Y247. A curva de susceptibilidade magnética do sistema Y247 apresenta um

arredondamento mais pronunciado em temperaturas acima de Tc, o que, segundo Genoud e col. %%,

sugere que as flutuagdes magnéticas nos supercondutores Y247 sao mais fortes do que para os

sistemas Y123 e Y124.
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Capitulo 2

FUNDAMENTOS TEORICOS

Nesse capitulo serdo discutidas algumas propriedades elétricas e magnéticas dos
supercondutores de alta temperatura critica.

Inicialmente serdo abordados alguns aspectos fundamentais referentes as propriedades elétricas,
com foco na anisotropia do comportamento resistivo, efeitos de granularidade e desordem, bem
como do campo magnético. Num segundo momento serdo discutidos aspectos fundamentais das
propriedades magnéticas, com énfase nos efeitos de irreversibilidade na magnetizacdao. Também
serdo apresentados alguns dos modelos tedricos existentes para descrever o comportamento da linha

de irreversibilidade magnética nos supercondutores de alta temperatura critica.

2.1 PROPRIEDADES DE TRANSPORTE

2.1.1 Anisotropia do comportamento resistivo

A forte anisotropia nas propriedades de transporte é uma caracteristica dos cupratos
supercondutores. Este comportamento deve-se principalmente a estrutura cristalina planar destes
materiais, onde os planos de CuO,, que sao bons condutores e se estendem ao longo do plano
cristalografico ab, sdo separados por camadas fortemente resistivas ao longo do eixo-c. Esta
caracteristica faz com que estes materiais apresentem uma boa condutividade elétrica ao longo do
plano ab, contrariamente a direcao c.

Podemos notar da figura 2.1 o forte carater anisotrépico de uma amostra monocristalina de
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YBa,Cu307.5, onde, em temperatura ambiente, a resistividade elétrica ao longo do eixo-a (p.) €
aproximadamente 25 vezes maior que a resistividade ao longo do eixo-b (py). Ja a resistividade ao
longo do eixo-c (pc) é 30 vezes superior a resistividade elétrica ao longo do eixo-a e 75 vezes maior

que a do eixo-b.
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Figura 2.1 - Comportamento resistivo ao longo dos eixos a,b e ¢ para uma amostra

monocristalina de YBa,CuzOy.s 27

2.1.2 Granularidade e desordem

Granularidade e desordem sdo algumas das questoes que devem ser consideradas no estudo dos
supercondutores de alta temperatura critica. O comportamento granular apresentado por
supercondutores inomogéneos desempenha um importante papel que acaba sendo refletido nas
propriedades magnéticas e de transporte elétrico.

O carater granular é mais pronunciado em amostras policristalinas sinterizadas do que em
amostras texturizadas, pois estas apresentam uma reducao na ocorréncia de ligacdes fracas. Em

geral, as amostras monocristalinas tendem a ser mais homogéneas.
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Nos supercondutores 6xidos de alta temperatura critica, o comprimento de coeréncia § é
bastante pequeno, da mesma ordem de grandeza da cela unitaria, enquanto que o comprimento de
penetracdo de London é da ordem de 1000 A. O comprimento de coeréncia permite a modulacdo
espacial do pardmetro de ordem supercondutor *® 0 qual estd associado com a densidade local de
pares de Cooper, assumindo o maior valor em regioes da amostra com estequiometria ideal, e sendo
suprimido em regidoes nao-supercondutoras (defeitos, fases esptrias, etc.).

Os supercondutores de alta temperatura critica apresentam defeitos estruturais em varias escalas
de acordo com a sua extensdo: macroscopicos (fronteiras de graos, porosidade em amostras
ceramicas, precipitados e fases nao-supercondutora), mesoscopicos (maclas, deslocagdes, falhas de
empilhamento e defeitos colunares) e microscépicos ou locais (vacancias de oxigénio e impurezas).

A existéncia destes varios niveis de defeitos acaba conduzindo a uma topologia complexa para o
parametro de ordem. Amostras com elevado grau de desordem mostram uma granularidade
intrinseca e complexa. Defeitos estruturais cuja extensdo sdo da mesma ordem ou maiores que o
comprimento de coeréncia sdo altamente relevantes. Na escala de tamanho intragrdo, os defeitos
microscopicos e mesoscépicos podem influenciar nas propriedades do estado supercondutor.

A figura 2.2 (a) apresenta medidas de resistividade elétrica em funcdo da temperatura para uma
amostra policristalina de YBa,Cu3;0O-s. Estas medidas revelam o carater inomogéneo do estado
supercondutor. Na figura 2.2 (b) esta representada a curva da derivada da resistividade em fungao
da temperatura (dp/dT), a qual apresenta uma estrutura de dois picos, sugerindo que a transicao
resistiva normal-supercondutora ocorra em duas etapas, o que é caracteristico de sistemas

granulares.
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Figura 2.2 - (a) Curva de resistividade elétrica e (b) sua derivada dp/dt
para uma amostra policristalina de YBa,Cus;Oy.s (Adaptado da

ref. [29]).

A derivada da resistividade em funcdo da temperatura (figura 2.2 (b)) permite a observagdo de
uma estrutura constituida por dois picos. Baseando-se num modelo no qual a transicdo ocorre em
duas etapas, o pico que ocorre em temperatura mais elevada assinala a transicdo supercondutora
intragrao (Tc), enquanto que o pico de menor intensidade ocorre a uma temperatura mais baixa, na
qual é estabelecido o estado supercondutor com coeréncia de longo alcance, obtido através da
ativacdo térmica das juncdes fracas entre os grdos supercondutores. E importante salientar que
devido aos acoplamentos intergraos serem constituidos por ligacdes fracas, estes sdo muito
sensiveis a aplicacdo de campos magnéticos.

Este comportamento de dupla transi¢do também é observado em amostras monocristalinas ®” e
texturizadas ", evidenciando assim que o cariter inomogéneo é uma propriedade intrinseca dos

supercondutores 0xidos de alta temperatura critica.
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2.1.3 Flutuacdes termodinamicas na condutividade elétrica

Os supercondutores de alta temperatura critica diferem dos supercondutores convencionais
principalmente por apresentarem uma elevada temperatura critica de transicdo, uma forte
anisotropia planar e um pequeno comprimento de coeréncia. Estas caracteristicas tornam possivel a

observacao de efeitos de flutuagdes em um amplo intervalo de temperaturas em torno de Tc.
2.1.3.1 Teoria de Ginzburg-Landau

Em 1950, inspirados nas ideias de Landau para as transicdoes de fase de 2* ordem, Vitaly

3231 propuseram uma teoria fenomenoldgica para a supercondutividade

Ginzburg e Lev Landau !
denominada de teoria de Ginzburg-Landau, ou simplesmente teoria GL .

A teoria GL é fundamentada no conceito do parametro de ordem supercondutor, que
formalmente se assemelha a uma funcdo de onda complexa ¥ , cujo mddulo quadrado esta

relacionado com a densidade de superparticulas (n;), ou seja,

@7 =n(F) , (2.1)

O parametro de ordem complexo ¥ decresce continuamente com o aumento da temperatura e se
aproxima de zero quando a temperatura se aproxima de T, sendo dependente da posicdo e também
do campo eletromagnético aplicado.

Segundo a teoria GL, nas regioes de temperaturas proximas de T¢, a densidade de energia livre
no estado supercondutor (fs) pode ser expandida em uma série de poténcias de |¥|2. No caso de
um supercondutor homogéneo, sem a presenca de campo eletromagnético aplicado, esta energia

livre por unidade de volume pode ser expressa por:

[l =fy +al® 42 B oy VL 2.2)

onde fy e fs sdo os termos referentes aos estados normal e supercondutor e os coeficientes a, S ey

sdo parametros fenomenologicos, sendo a = oy (T - T¢) e f uma constante positiva.
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Os efeitos causados pela aplicacao de um campo magnético externo implicam em reescrever a

equacdo (2.2), a qual assume a seguinte forma:

B2
e, (23)

FoI#D) = o (T)+al¥[2+ 3 B9 |t —in V—e" Al w2+

* *
sendo m~ e e amassa e a carga de um par de Cooper.

A minimizacdo da energia livre expressa na equacao (2.3), com relacdo a variagdes do

5
parametro de ordem ¥ e ao potencial vetor A, conduz as equacdes fundamentais da teoria GL.
A primeira equacgado é dada por:
1

ZE[—ihV—eZ\)av(‘r’)+(a+ﬁ|qrf|2)l1rf('F) =0, (2.4)

A equacdo (2.4) descreve a variacio espacial de  ¥(7| no interior de uma amostra quando
submetida a um campo eletromagnético, e estad relacionada com o comprimento de coeréncia, & (T),

o qual é definido por:

§T) = (h— = &0)le] (2.5)

2m*|a

onde &(0) é uma amplitude e € = (T — T¢) / Tc é a temperatura reduzida. A quantidade §(T) é
chamada de comprimento de coeréncia GL e representa a escala de variagcdo espacial do parametro

de ordem, divergindo quando T — T¢.

A segunda equacao da teoria GL é dada por:

- i p* *)2 -
= %(‘P*V'P—‘P VW*)—(QT)*WPA , (2.6)

a qual esta relacionada com o comprimento de penetracdo de London e informa sobre a resposta

diamagnética do supercondutor. O comprimento de penetracdo de London pode ser definido como:

AT) = 2.7)

—1/2
u06*|llf|2)

m*
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onde p é a constante de permissividade do meio. O comprimento de penetracao de London, A(T),
corresponde ao comprimento de penetragdo do campo magnético no interior de um supercondutor.

Segundo a teoria GL, para T > T¢, onde a densidade de superparticulas torna-se muito pequena,
as flutuacGes termodindmicas sdao ndo correlacionadas e Gaussianas. No limite em que a
temperatura é muito proxima de T¢, as flutuagGes passam a se comportar coletivamente. Nesta
situacdo, a teoria de GL torna-se invalida e é neste intervalo de temperatura que se estabelece a
regido denominada critica.

O critério adotado para definir o limite de aplicabilidade da teoria GL é o chamado critério de

Ginzburg, o qual para supercondutores homogéneos e tridimensionais é dado por:

TG_TC

| (2.8)

T.—

onde €.=
G
T,

C‘ define a temperatura limite €., também denominada de nimero de Ginzburg,

abaixo da qual cessa a validade da teoria GL e éc é a descontinuidade no calor especifico em Tc. A

regido genuinamente critica é entdo definida por:

e<egg;.

2.1.3.2  Flutuagdes na condutividade elétricaem T > T¢

Acima da temperatura critica as flutuagdes induzem um aumento da condutividade na fase
normal, em temperaturas proximas a Tc . Este excesso de condutividade, também denominado de
paracondutividade, se origina de canais adicionais para a corrente, produzidos pela criacdo de pares
de Cooper evanescentes. Muitas sdo as contribuicOes tedricas para descrever a manifestacdo das
flutuagdes na condutividade, ou paracondutividade. Consideraremos a seguir as contribuicoes de
Aslamazov-Larkin (AL), Maki-Thompson (MT) e o modelo de Lawrence-Doniach (LD).
Discutiremos também o comportamento critico nas regioes imediatas a Tc e o papel introduzido

pela granularidade e desordem.
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> A contribuicdo de Aslamazov e Larkin

Em 1968 Aslamazov e Larkin ®* realizaram um importante estudo sobre o efeito das flutuacdes
termodinamicas na condutividade elétrica nas regioes proximas a Tc.

O modelo AL, que considera a presenca de pares de Cooper em temperaturas acima da
temperatura critica Tc, assume que o excesso de condutividade, Aog, é dependente da
dimensionalidade das flutuacdes supercondutoras do sistema em questdo. Os resultados desta

contribuicdo para trés dimensoes (3D), duas dimensdes (2D) e uma dimensao (1D) sdo apresentados

a seguir:
e’ 1/2
3D A0, = =€ , 2.9
- A= 3580 ¢ 29)
62 1
2D Ao, = o, 2.10
N AT 16nd ¢ (210)

2
me”§(0) s
1D = Ao,y = ———— , 2.11
ST T (11)
onde Ao =0—0, ¢ a paracondutividade, sendo ¢ a condutividade medida e 0,é a

condutividade regular, ¢ = (T—T.)/T. é a temperatura reduzida, & (0) é o comprimento de

coeréncia quando T = 0, d é a espessura da amostra e S é a secdo transversal do filamento.

> A contribuicdo de Maki-Thompson

A contribuicdo MT ©' origina-se nas flutuagdes que ocorrem devido ao espalhamento elastico e
coerente dos elétrons que formam os pares de Cooper. Esta contribuicao se mostra bastante sensivel
a processos que possam alterar a funcao de onda eletronica. Deste modo, o tempo de vida das quasi-
particulas correlacionadas é extremamente curto, sendo limitado por processos de espalhamento
inelastico, como o espalhamento elétron- fénon, que destréi a coeréncia de fase do par de elétrons,
ou o espalhamento por impurezas magnéticas, que causa o despareamento dos spins do par de
elétrons. Nos supercondutores de alta temperatura critica a contribuicdo MT é muito pequena em

comparagao com a contribuicdo AL.
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> O modelo de Lawrence e Doniach

Lawrence e Doniach " desenvolveram um modelo considerando supercondutores com forte
anisotropia planar, nos quais o parametro de ordem seja fracamente acoplado em camadas

adjacentes mediante tunelamento Josephson. O excesso de condutividade no modelo LD é dado por:

-1/2

e |, [EDF
16%d, e d

S

Ao,y = (2.12)

onde ds é a distancia entre as camadas supercondutoras, € é a temperatura reduzida e & o
comprimento de coeréncia na direcao perpendicular as camadas.

A equacdo (2.12) descreve um crossover de um comportamento bidimensional, quando T>>Tk,
para um regime tridimensional a medida que a temperatura se aproxima de Tkc.

Para o caso em que a distancia entre as camadas é maior que o comprimento de coeréncia os
planos supercondutores estardo desacoplados, ou seja, a razdo (2¢c¢(T)/ds) assumira valores
pequenos, e com isso a equacao (2.12) sera idéntica a equacdo (2.10) para filmes de espessura ds
dentro da teoria AL. Porém, a medida em que a temperatura se aproxima de T¢, ¢(T) cresce e a
razdo (2&c(T)/ds) torna-se suficientemente grande para que os planos supercondutores se acoplem,
consequentemente o sistema apresentara um comportamento tridimensional, com a equagdo (2.12)

recaindo na equacao (2.9).

> Efeito de desordem nas flutuacées Gaussianas

As contribuicdes a condutividade devidas as flutuacdes, desenvolvidas por AL e MT abrangem
apenas sistemas homogéneos. Char e Kapitulnik (CK) ®” estenderam estes resultados para sistemas
inomogéneos, aplicando o modelo de percolagdo de uma rede de graos a teoria AL. Regimes de
flutuagdes acima de T sdo afetados pela desordem estitica, causando uma alteragdo na
dimensionalidade do espaco em que os regimes sdo definidos.

As flutuagGes na condutividade elétrica em sistemas homogéneos, de acordo com o modelo AL,

divergem segundo a lei de poténcia:

Ag y ~e2 M, (2.13)

onde d é a dimensionalidade do espaco relevante. porém, em sistemas inomogéneos as flutuacoes

assumem a forma:
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Ao ~e? (2.14)

onde d é a dimensdo espectral para o espaco relevante as flutuacdes, sendo este resultado véalido
para sistemas fractais. Para o caso de sistemas inomogéneos d~4/3 para todas as dimensdes.

Em sistemas que se apresentam fortemente desordenados, nas imediacoes de Tc o comprimento
de coeréncia diverge e fica maior que o comprimento de correlacdo tipico da estrutura de desordem.
Neste limite o sistema torna-se homogéneo, fazendo com que o espaco relevante as flutuagoes
adquira um dimensionalidade inteira. Para temperaturas distantes de T espera-se que 0s regimes
Gaussianos sejam afetados pela desordem, e nas temperaturas proximas de T um crossover para o

comportamento homogéneo podera ocorrer "%,

> Flutuacdes criticas

A medida que a temperatura se aproxima de Tc¢ as flutuacdes tornam-se fortemente
correlacionadas e a teoria de GL deixa de ser valida. O alcance destas correlagoes aumenta com a
aproximacdo de T¢, tornando-se infinito em T = Tc. A regido onde ocorrem tais flutuacoes é
denominada de genuinamente critica, e a termodinamica da transicdo supercondutora se torna bem

diferente daquela prevista pela teoria de campo médio, a qual se aplica muito bem para
temperaturas fora da regido critica (& < & G) .

Na regido critica a paracondutividade diverge em T¢ na forma:

Ao ~ Ag V12remd=n) (2.15)
onde A é uma amplitude critica, v é o expoente critico para o comprimento de coeréncia, z é o
expoente critico dinamico, d é a dimensionalidade do sistema e n leva em consideracdao o desvio da
funcdo de correlacdo para o parametro de ordem em relacdio ao comportamento do tipo campo
médio (em geral se supde n ~ 0).

As propriedades supercondutoras dentro da regido critica e na auséncia de campo magnético

38 para o qual v ~ 0,667. De acordo com o

aplicado sdo aquelas previstas pelo modelo 3D-XY
trabalho de Lobb " dois regimes podem ser definidos para a condutividade dentro da regido critica:
o regime critico estatico e o regime critico dindmico. Independentemente de qual regime seja, o
expoente v mantém o mesmo valor, mas o expoente z assume diferentes valores.

No regime critico estatico teremos v & 2/3, porém z e 1] conservam seus valores de campo

médio ( z = 2 e n = 0), resultando em A = 0,67. Aproximando-se ainda mais de T¢ ocorre um
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crossover para o regime critico dinamico, no qual z = 3/2, e neste caso o expoente critico previsto

para a condutividade em sistemas 3D resulta em A = 0,33.

2.1.3.3 Flutuagdes na condutividade elétrica em T < T¢

Os modelos que interpretam o excesso de condutividade, apresentados até o momento, se
aplicam a regido paracondutora, a qual corresponde ao estado normal da amostra. Entretanto, como
os supercondutores 6xidos de alto T¢, na sua grande maioria, sao sistemas inomogéneos e do tipo
granular, o fendmeno de acoplamento entre os graos supercondutores em T < T¢ é parte relevante
da transicdo resistiva.

Conforme foi visto na secdo 2.1.2, a transicdo normal-supercondutor em sistemas granulares
ocorre em duas etapas, definindo duas importantes temperaturas, Tc e Tco, conforme ilustra a figura
2.3 [39]_

Na regido acima de T¢, denominada de paracondutora, a amostra ainda se encontra no estado
normal e as flutuagoes ocorrem na amplitude do parametro de ordem do estado supercondutor . A
regido compreendida entre Tc e Tq recebe a denominacdao de regido paracoerente, conforme
ilustrado na figura 2.3. Neste intervalo a amplitude do parametro de ordem supercondutor no
interior de cada grao é constante, porém as fases do parametro de ordem em cada grao encontram-se
ndo-correlacionadas. Estas flutuacdes resultam em uma resistividade ndo nula, porém, decrescente
com a diminuicdo da temperatura.

Na medida que T se aproxima de Tco, 0 acoplamento entre graos cresce, ocasionando uma
reducdo nas flutuagGes de fase entre os parametros de ordem dos graos vizinhos. Quando se atinge a
temperatura T = Ty, pode-se dizer que o estado supercondutor percola, ou seja, formam-se cadeias
infinitas de graos acoplados exibindo ordem supercondutora de longo alcance e condutividade
infinita, marcando o inicio de uma nova regido, denominada de coerente, para T < T¢o, a qual esta

ilustrada na figura 2.3. Esta transicdo é denominada de paracoerente-coerente.
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Figura 2.3 — Representacdo das fases paracondutora, paracoerente e coerente

em uma transicdo resistiva "%,

[40]

Para descrever a transicao de coeréncia, Peyral e col. propuseram um Hamiltoniano de

tunelamento de pares generalizado, dado pela seguinte equagao:

H=-), J,cos(6,—0,4,) , (2.16)

]

onde J; é a energia de acoplamento entre graos vizinhos i e j, e 6;e 0;sdo as fases do parametro de
ordem dos graos i e j.

O Hamiltoniano representado pela equacgdo (2.16) para um sistema supercondutor granular de
alta temperatura critica é analogo aquele que descreve um sistema de spins planares. Portanto, a
transicdo de fase paracoerente-coerente em Tcy devera ser de segunda ordem, seguindo a analogia
ao modelo magnético.

O excesso de condutividade na regido paracoerente sera devido as flutuagdes da fase do

parametro de ordem dos graos, sendo as quantidades fisicas envolvidas governadas por leis de

poténcia em &= (T — Tcy) / Tco. A desordem é relevante e o expoente da paracondutividade assume

valores que, em geral, situam-se entre 3 e 4 4,
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2.14 Efeito do campo magnético

Os acoplamentos intergraos sao constituidos de ligacdes fracas, as quais sdo sensiveis a
temperatura, corrente elétrica e campos magnéticos aplicados. Em amostras monocristalinas,
policristalinas, e na forma de filmes finos, o campo magnético reduz a temperatura na qual ocorre a
transicdio da fase normal para a fase supercondutora. Em amostras policristalinas este
comportamento esta representado pela figura 2.4, onde é possivel observar que, com o aumento da
intensidade do campo magnético aplicado, ha uma reducdo na temperatura critica quando a
resisténcia nula é atingida (Tco).

De uma maneira geral, o campo magnético tende a alargar a transicdo. Com a aplicacdo de
baixos campos magnéticos ocorre um enfraquecimento das ligacOes entre os graos, o que acarreta
na diminuicdo de Tgo, resultando num alargamento da transicdo. O campo magnético de baixa
intensidade enfraquece as jungOes entre os graos, pois tende a provocar o desacoplamento destas,
sem afetar fortemente as propriedades supercondutoras intragrao. Por outro lado, com a aplicagdo
de campos magnéticos mais intensos, a regido intragrdo passa a ser afetada, ocorrendo um
deslocamento progressivo de Tc, e consequentemente a influéncia da dindmica de vortices passa a
desempenhar um papel fundamental nos efeitos dissipativos, dando também origem a um

alargamento em toda a transicao.
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Figura 2.4 - Transicdo supercondutora para uma amostra de Y3;BasCusO:s na presenca

de campo magnético ™3,
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2.2 PROPRIEDADES MAGNETICAS

Duas importantes caracteristicas sao necessarias para que um material seja denominado de
supercondutor. Sao elas: resistividade nula a partir de uma determinada temperatura e o efeito
Meissner.

Na presenca de um campo magnético aplicado os supercondutores podem comportar-se de duas
formas, o que leva a classificacdo dos mesmos em tipo I ou tipo II. Os supercondutores do tipo I
apresentam apenas os estados Meissner e normal. Isto significa que abaixo de T, e para um campo
magnético aplicado menor que o campo critico termodinamico H¢, o material ndo admite a
existéncia de fluxo magnético, expulsando-o do seu interior. Acima de Hc o material transita do
estado supercondutor para o estado normal.

Por outro lado, supercondutores do tipo II sdo caracterizados pelos estados Meissner, misto e
normal. Os supercondutores do tipo II, como é o caso dos supercondutores da familia YBaCuO,
apresentam diamagnetismo perfeito apenas para campos magnéticos aplicados menores que um
determinado campo critico Hci, dependente da temperatura, onde o fluxo magnético é totalmente
expulso do interior do volume supercondutor devido as correntes superficiais induzidas no material.
Quando campos magnéticos maiores que Hc; sdo aplicados, a energia de superficie torna-se
negativa, favorecendo assim a penetracdao de fluxo magnético no interior do material supercondutor.
Assim, acima de Hc(T), linhas de fluxo magnético passam a existir em determinadas regides dentro
do supercondutor, originando o chamado estado misto. Esta situacdo de penetracao parcial do fluxo
magnético no interior do material persiste até um segundo campo critico He,, 0 qual geralmente é
muito maior do que Hc;. Para campos magnéticos aplicados superiores a Hc,, as propriedades
supercondutoras sdo suprimidas e o sistema passa para o estado normal. O diagrama de fases H-T

de um supercondutor do tipo II é ilustrado na figura 2.5.
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Figura 2.5 - Diagrama de fases H - T para um supercondutor do tipo IT ¥,

No estado misto a penetracao de campo magnético no interior do material supercondutor ocorre
na forma de linhas de fluxo magnético quantizadas, chamadas de flux6ides ou vortices. Em cada

vortice existe um quantum de fluxo magnético @, dado por:

D, = %e = 2,067x10~*> weber |, (2.17)

Conforme ilustra a figura 2.6, o vortice apresenta uma forma cilindrica e seu filamento é
constituido de um nucleo normal, com raio aproximadamente igual ao comprimento de coeréncia de
Ginzburg- Landau (). Este nicleo é circundado por supercorrentes de blindagem que se distribuem
numa espessura A (comprimento de penetragao).

A amplitude do parametro de ordem supercondutor, assim como a densidade de superparticulas,
n,, varia com a posi¢do em relacdo ao nucleo do vértice, desde um valor zero (no centro do vortice)
até o patamar n;. O maximo da penetracdo de campo magnético ocorre no centro do vortice, no qual

a supercondutividade local é suprimida, conforme ilustrado na figura 2.6.
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Figura 2.6 — Estrutura de um vortice, onde & é o comprimento de coeréncia, A é
o comprimento de penetracao, n é a densidade de superparticulas e

®, corresponde a um quantum de fluxo magnético ™,

Os fluxdides interagem entre si repulsivamente por meio da forca de Lorentz que atua entre as
supercorrentes e o campo magnético contido no vortice. Para um supercondutor estruturalmente
homogéneo, a configuracdo de arranjo entre os vértices que corresponde ao estado de menor
energia é o de uma rede triangular ou hexagonal ), denominada rede de Abrikosov ¥, e que se

encontra ilustrada na figura 2.7. Na figura, a, representa o parametro da rede.
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2.2.1 Comportamento ZFC, FC e irreversibilidades na magnetizacao

No interior de um supercondutor os efeitos de aprisionamento de fluxo magnético (pinning)
podem ser evidenciados através de experiéncias realizadas segundo os procedimentos ZFC (Zero

Field Cooled), FC (Field Cooled) e remanéncia.

> Magnetizacdo ZFC — Efeito de Blindagem

Medidas de magnetizagdo ZFC sdo realizadas partindo-se de uma temperatura acima da
temperatura critica, Tc, sendo a amostra resfriada em campo magnético nulo até baixas
temperaturas. A seguir aplica-se 0 campo magnético externo, e COmo a amostra ja encontra-se no
estado supercondutor, o momento diamagnético observado é devido ao efeito de blindagem

magnética resultante das supercorrentes geradas principalmente na superficie da mesma.

> Magnetizacdo FC — Efeito Meissner

Para medidas de magnetizacdo FC o campo magnético é aplicado quando a amostra encontra-se
a uma temperatura acima de Tc. Apds, a mesma € resfriada até atingir o estado supercondutor, e
entdo observa-se o0 momento diamagnético resultante da expulsdo do fluxo magnético do interior da
amostra. Este fendmeno é conhecido como efeito Meissner. A medida do momento magnético pode
ser realizada durante o decréscimo da temperatura (procedimento FCC — Field Cooled Cooling) ou
na elevacdo da temperatura (procedimento FCW — Field Cooled Warming).

A figura 2.8 ilustra o comportamento da magnetizacdo ZFC e FC em fun¢do da temperatura para
uma amostra policristalina sinterizada de Y3;BasCusOis , para um campo magnético aplicado de
50 Oe. Devido a efeitos de aprisionamento de vortices, nos supercondutores do tipo II a

magnetizacdo FC, em geral, € menor que a ZFC.
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Figura 2.8 — Magnetizacdo ZFC e FC numa amostra policristalina de Y3;BasCusO;5 para um

campo magnético aplicado de 50 Oe. (Adaptado da ref. [22])

Ao analisar a figura 2.8 observa-se que a partir de uma determinada temperatura as curvas de
magnetizacdo ZFC e FC divergem. Assim, é possivel concluir que a partir desta temperatura a
magnetizacdo passa de um estado reversivel para um estado irreversivel. Esta irreversibilidade
magnética é devida aos efeitos de aprisionamento de vortices no supercondutor (pinning).

A temperatura a partir da qual a magnetizacdo do supercondutor apresenta os efeitos de
irreversibilidade devidos ao aprisionamento de vortices é denominada de temperatura de

irreversibilidade magnética T;-(H), conforme ilustrado na figura 2.8.

2.2.2 Linha de irreversibilidade magnética

A T, é fortemente influenciada pelo campo magnético aplicado, assim, é possivel obter num
diagrama H-T uma linha que separa a fase mista em duas regides distintas, sendo esta linha
denominada linha de irreversibilidade magnética (LIM). Na regido acima da LIM (altas
temperaturas), os vortices podem se movimentar livremente pela amostra, caracterizando um
comportamento magneticamente reversivel. Devido ao livre movimento dos vortices esta regiao

caracteriza-se pela resisténcia a passagem de corrente elétrica, sendo chamada muitas vezes de
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liquido de vortices. Por outro lado, na regido abaixo da LIM (baixas temperaturas), os vortices
encontram-se em uma fase magneticamente irreversivel e tém sua mobilidade fortemente diminuida

devido as forcas de aprisionamento, sendo esta regidao conhecida como so6lido de vértices.

As regides liquido e sélido de vortices, bem como a linha de irreversibilidade magnética para

um supercondutor de alta temperatura critica genérico, **! encontram-se representadas na figura 2.9.

S N ; i
4 b - -
S;oumM——* ——— He T
E Sdotido de Liguido de
- Vortices Vortices Fase
2 o . Normal
| - -
- Mo \
e - -
Fase Meissner - — —_
e} —_— :
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T (K)

Figura 2.9 — Diagrama H-T genérico identificando a linha de irreversibilidade magnética

que divide o estado misto em duas regides distintas denominadas sélido e
liquido de vértices !,

2.2.3 Interpretacoes para a linha de irreversibilidade magnética

Diversos modelos foram propostos para descrever a LIM. Essencialmente, as teorias se dividem
entre as que atribuem a LIM como um efeito de ativagdo térmica e as que se fundamentam em

fendmenos de transicao de fase. A seguir serdo descritos alguns destes modelos que buscam
descrever a linha de irreversibilidade magnética.
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2.2.3.1 Flux Creep Gigante

Este modelo proposto por Yeshurun e Malozemoff ') baseado nas ideias de Anderson e Kim
para o regime flux creep ', assume que os voértices aprisionados pelas imperfei¢des da amostra
podem ser ativados termicamente sobre uma barreira de aprisionamento, mesmo que a forca de
Lorentz atuando sobre o vértice seja menor que a forca de pinning. Para os supercondutores de alta
temperatura critica o modelo é chamado de flux creep gigante. As particularidades que diferenciam
o mecanismo de flux creep gigante do flux creep convencional é o elevado valor de temperatura
critica e a baixa energia de aprisionamento dos vértices (U,) apresentados pelos cupratos
supercondutores !,

De acordo com Yeshurun e Malozemoff, o comportamento experimental apresentado pela LIM

no diagrama H-T obedece a seguinte lei de poténcias:

H” o« (1-t) , (2.18)

onde t é a temperatura reduzida dada por t = T / Tc, sendo Ti, a temperatura de irreversibilidade
magnética.

Segundo o modelo do flux creep gigante, a LIM € interpretada como uma linha de depinning no
plano H - T, localizada entre os campos criticos Hc; e He,. Abaixo desta linha a densidade de
corrente teria um valor finito, devido ao aprisionamento de vortices nesta regido. Na regido acima
da linha, os vértices teriam sua mobilidade garantida e a densidade de corrente critica Jc seria

aproximadamente nula.

2.2.3.2  Vidro Supercondutor

O estado de vidro supercondutor, baseado no modelo proposto por Ebner e Stroud '’

para a
susceptibilidade em clusters supercondutores, foi empregado por Miiller e col. ¥ para explicar o
comportamento apresentado pela LIM em amostras ceramicas supercondutoras de La,BaCuOs.s.

Este modelo admite a existéncia de um arranjo de graos desordenados, cada um com dimensodes
menores que o comprimento de penetracdo A e fracamente acoplados entre si por efeitos de
proximidade ou tunelamento Josephson.

Para este sistema de graos fracamente acoplados utiliza-se o seguinte Hamiltoniano:
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Z Jycos(g,— @, A;) (2.19)

onde J; € a energia de acoplamento entre os grdos i e j e ¢, — ¢; € a diferenga de fase do
parametro de ordem de Ginzburg-Landau entre os respectivos graos. Os termos Aj;, que sdao 0S

deslocamentos de fase causados pelo campo magnético, sao dados por:

I s >
—2—“fA dl (2.20)

0

onde ¢, €é o elemento de fluxo magnético e A o potencial vetor ao longo das ligacdes fracas
entre os graos i e j.

Este modelo prevé a existéncia de uma fase de baixa temperatura chamada de vidro
supercondutor, onde frustracdo e desordem sao dominantes. A frustracao dos acoplamentos é devido
ao termo Aj;, pois em um sistema de grdos multiconectados ndo hd configuracdo de fase que
minimize simultaneamente as energias de acoplamento entre todos os pares de graos. A linha de
irreversibilidade, determinada experimentalmente !, pode ser interpretada como a separacdo entre
as fases vidro supercondutor e um sistema de graos desacoplados.

A lei de poténcia utilizada por Miiller e col. “*

para descrever a LIM no La,BaCuOgs
assemelha-se perfeitamente a funcionalidade utilizada para a interpretacdao da LIM em sistemas de
vidro de spin. A partir desta analogia, Miiller e col. mostraram que para supercondutores de alto Tk,
no limite de baixos campos magnéticos aplicados, a linha de irreversibilidade pode ser descrita por

uma lei de poténcias do tipo Almeida-Thouless (AT) ©*%, conforme a equagéo:

, (2.21)

onde T,(H) é a temperatura de congelamento, a qual interpretamos como a temperatura de
irreversibilidade T (H) do supercondutor.
Em campos magnéticos de até alguns kOe tem-se um crossover do regime AT para o regime GT

(Gabay-Toulouse) *", no qual a lei de poténcia passa a ser dada por:

H=p|1- Tl:r(O) (2.22)

T. (H))llz
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onde 8 é uma constante e T (H) e Tir (0) sdo as temperaturas de irreversibilidade com e sem

campo magnético aplicado, respectivamente.

2.2.3.3 Vidro de Vortices

Os cupratos supercondutores, em sua maioria, apresentam um forte carater inomogéneo. Estas
inomogeneidades atuam como centros de aprisionamento de fluxo magnético, destruindo a ordem
translacional de longo alcance da rede de vértices ©*?),

Para descrever o comportamento reversivel-irreversivel no estado misto dos supercondutores de
alta temperatura critica, Fisher ®” propds o modelo do vidro de vértices. Este modelo prevé a
existéncia de uma fase vidro de vortices (vortex glass) entre o estado Meissner e a linha de
congelamento T, (temperatura de irreversibilidade), como ilustra a figura 2.10. Nessa regido a rede
de vortices de Abrikosov apresenta uma simetria de curto alcance.

No modelo do vidro de vortice, a desordem e a frustracdo estdo diretamente relacionadas a
distribuicdo aleatéria dos centros de aprisionamento. Com o aumento da temperatura a fase vidro de
vortices se torna instavel *?, podendo vir a fundir ao longo da linha T4(H) e definindo um estado

denominado liquido de vortices (fase magneticamente reversivel), como mostra a figura 2.10.

3 T

Tg(H) o
\ /_ He,
il
82 \
// / :
0 L T, =T

Figura 2.10 — Diagrama de fases para o modelo do vidro de vértices, onde T, pode

ser considerada a temperatura de irreversibilidade magnética (Ti.) .
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2.2.3.4 Fusdo da Rede de Vortices

Este modelo discute a LIM em termos da fusdo da rede de vortices de Abrikosov devido a
existéncia de flutuacOes térmicas. A instabilidade demonstrada por qualquer rede bidimensional
(53541 frente a deslocamentos, devidos a efeitos de flutuagdes térmicas nas proximidades da
temperatura de fusdo da rede, Ty (temperatura de melting), resulta na ocorréncia de uma transicao
de fase de segunda ordem por parte desta rede.

Os pequenos valores apresentados pelas constantes elasticas da rede de vértices, devido ao
pequeno valor de &, aliado ao elevado valor de Tc, o que implica em grande quantidade de energia
térmica, sdo tidos como os principais responsaveis pela ocorréncia do fendmeno de flux melting nos
supercondutores de alta temperatura critica >,

De acordo com esses fatos, as flutuacoes térmicas produzem deslocamentos aleatérios de grande
amplitude a partir das posicdes de equilibrio dos vortices da rede de Abrikosov. Estes
deslocamentos provocam uma possivel perda das correlagGes existentes entre 0s mesmos.

Um critério muito utilizado para determinar a ocorréncia da fusdo da rede de vortices é

[57]

conhecido como critério de Lindemann A; “”. Este critério utiliza como referéncia o valor do

o 1. 2712 Iy .
deslocamento quadratico médio, (u”)* = A; . De acordo com o critério de Lindemann, a rede de

Abrikosov fundira quando A, equivaler a 10% do parametro da rede de vortices.

551" nos cupratos supercondutores dois novos regimes de fluxo se

Segundo Nelson e col.
tornariam acessiveis no estado liquido de vortices. Sdo eles: o liquido de vortices desemaranhado
(disentangled flux liquid) e o liquido de vortices emaranhado (entangled flux liquid),os quais
encontram-se representados na figura 2.11. Na figura 2.11 (a) esta representada a rede de vortices de
Abrikosov, representado na figura 2.11(b) esta o estado liquido de vortices desemaranhado, que é
caracterizado por ocorrer em temperaturas mais elevadas e em baixas densidades de linhas de
vortices, ja o estado liquido de vortices emaranhado, representado na figura 2.11(c), se caracteriza

por apresentar grandes amplitudes de deslocamento, causando um entrelacamento entre as linhas de

vortices.
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Figura 2.11 — Representagdo das fases do modelo de fusdo da rede de vértices *°\. (a) Rede
de vértices de Abrikosov, (b) liquido de vértices ndo emaranhado e (c) liquido

de vortices emaranhado.

A partir do critério de Lindemann, Houghton e col. *® determinaram que a temperatura de fusao,
Twm(H), apresentava um valor ligeiramente menor do que a temperatura critica de transicao, T (H).
Sendo assim, a curva de fusdo deve apresentar um comportamento linear para uma ampla faixa de
valores de campo magnético. Porém, quando tivermos H - 0 e T — T¢(0), a curva que descreve a

fusdo da rede de vortices deve obedecer a seguinte lei de poténcias:

H~[1-1t]2 , (2.23)

onde t = T/ Tcé a temperatura reduzida.
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Capitulo 3

TECNICAS EXPERIMENTAIS E CARACTERIZACAO

Nesse capitulo serdo descritos os processos experimentais empregados na producao das
amostras policristalinas de Y3;BasCusO;s, bem como a caracterizacdao estrutural das mesmas por
meio das técnicas de microscopia eletronica de varredura (MEV), espectroscopia por dispersao em
energia (EDS) e difracdo de raios-X. Serdo ainda apresentados os equipamentos utilizados nas
medidas de magnetorresisténcia elétrica e momento magnético em fungdo da temperatura, bem

como os procedimentos experimentais adotados na realizacdo destas medidas.
3.1 CRESCIMENTO DA AMOSTRA DE Y;Ba;CugOss

Os policristais de Y3;BasCugO;s utilizados neste trabalho foram produzidos no Laboratério de
Materiais Supercondutores, localizado no Departamento de Fisica da Universidade Federal de
Pelotas, segundo o método de reacao de estado sélido e utilizando-se a técnica de sinterizagao.

As amostras sinterizadas de Y3;BasCusOis foram preparadas a partir dos precursores quimicos
de alta pureza (99,999%) de 6xido de itrio (Y,0Os3), carbonato de bario (BaCOs) e mono6xido de cobre
(CuO) produzidos pela empresa Sigma-Aldrich®. Inicialmente estes reagentes passaram pelo
processo de secagem a 200 °C, durante 1 hora, para remogao de quaisquer vestigios de umidade.
Uma vez definida a estequiometria e objetivando a confeccdo de amostras com massa aproximada
de 1g cada, foi realizada a pesagem dos pds precursores em uma balanga analitica de precisdo, e
com o objetivo de diminuir ao maximo o tamanho dos graos dos precursores, os mesmos foram
misturados e macerados manualmente por 30 minutos em um almofariz de agata.

O po6 obtido foi colocado em um cadinho de alumina e calcinado a uma temperatura de 930°C

por 12 horas. Para garantir uma maior homogeneidade da mistura o processo de calcinacao foi
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realizado trés vezes sendo intercalado com uma nova maceragdo. Todo tratamento térmico inicial
foi feito ao ar. Durante o processo de calcinacdo ocorre a reacao de estado sélido, na qual forma-se

a fase Y3;BasCugO;s e onde também ocorre a liberacdo do gas carbonico (CO,), conforme descrito
pela equacdo quimica abaixo:

ad
3/2 Y,0, + 5 BaCO, + 8 Cu0 = Y,Ba,Cu,0,, + ~5CO,

Logo apés, o p6 foi prensado na forma de uma pastilha cilindrica, a qual foi sinterizada na
temperatura de 930 °C por 24 horas em fluxo continuo de oxigénio. A etapa de sinterizacao traz
alteracOes significativas a amostra: os graos compactados de Y358 unem-se firmemente uns aos
outros, dando origem a estrutura ceramica do composto em sua forma policristalina. Os tratamentos

térmicos de calcinacdo e sinterizacao, utilizados na preparacao das amostras, estdao esquematizados

respectivamente nas Figuras 3.1 e 3.2.
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Figura 3.1 - Tratamento térmico utilizado na calcinagdo das amostras policristalinas de Y3;BasCugOss.
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Figura 3.2 - Tratamento térmico utilizado na sinterizacdo das amostras policristalinas de Y 3;BasCusO;s.

Ao final de todo o processo de sintese, a amostra apresentou um formato cilindrico com
didmetro de 1 cm e altura de aproximadamente 0,25 cm, a qual foi posteriormente cortada em
pequenos pedacos, originando diferentes corpos de prova, de modo que cada um destes foi
designado a um tipo de caracterizagao, sendo elas, elétrica, magnética e estrutural.

Inicialmente foram produzidas cinco amostras policristalinas de Y358, porém, apenas uma foi

escolhida como representativa deste trabalho.

3.2 MEDIDAS DE RESISTIVIDADE ELETRICA E MAGNETORRESISTENCIA

Neste item descreveremos o0s equipamentos, procedimentos e técnicas experimentais
empregados nas medidas de resistividade e magnetorresisténcia, bem como o processo de colocacao

de contatos elétricos na amostra.
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3.2.1 Descricao e funcionamento do equipamento

As medidas de resistividade em funcdo da temperatura e com campo magnético aplicado
(magnetorresisténcia), foram realizadas no Instituto de Fisica da Universidade Federal do Rio
Grande do Sul em uma plataforma do tipo PPMS (Physical Properties Measurements System)
fabricada pela empresa Quantum Design®. Estas medidas foram desenvolvidas com a colaboragao
dos pesquisadores Valdemar Vieira, Jacob Schaf e Paulo Pureur, bem como do estudante de
doutorado Fabiano Mesquita.

Pode-se dividir o sistema PPMS utilizado neste trabalho em duas partes principais: criogenia e
base eletrénica. O sistema criogénico é formado por um criostato baseado num dewar super-isolado
contendo hélio liquido. O dewar contém cinco refletores de radiacdo eletromagnética e é composto
ainda de um reservatorio de hélio liquido com capacidade de 30 litros, uma camara evacuada
revestida com uma camada super-isolante e um depo6sito de carvdo ativado, conforme ilustrado na

figura 3.3.

Refletores de radiagdo eletromagnética

Hélio liquido

PL1 1]
Illil/

Camara superisolante

-

-
Carvio ativado

Figura 3.3 — Corte transversal do criostato super-isolado que compde o

sistema PPMS 9.

45



Dentro do reservatorio de hélio encontram-se o magneto supercondutor, o sistema de
termometria e a camara de amostra, ilustrados esquematicamente na figura 3.4. O sistema permite
medidas em um intervalo de temperatura de 1,9K a 400K e possibilita a aplicagdo de campos
magnéticos entre -90 kOe e +90 kOe.

A base eletronica é formada por um maédulo eletronico responsavel por gerenciar quase todas as
acoes necessarias para o funcionamento da plataforma PPMS, tais como o controle dos sensores de
temperatura, do aquecimento do gas hélio, do sensor de nivel de hélio liquido, das chaves de fluxo
de gas e ar e do sistema de vacuo. O procedimento de abastecimento de hélio liquido é realizado de

forma manual e o controle da fonte de corrente para a bobina supercondutora é realizado por outro

modulo eletrénico.
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Figura 3.4 - (a) Estrutura interna do criostato com os principais componentes da sonda do PPMS.

(b) Corte transversal da regido da bobina supercondutora e do porta amostras ™.

3.2.2 Preparacdo da amostra

A amostra designada para as medidas de magnetorresisténcia elétrica foi inicialmente cortada e
preparada na forma de um paralelepipedo com dimensdes 1,31 mm x 1,79 mm x 4,66 mm. A etapa

seguinte foi a implantacdo dos contatos elétricos na amostra. Para isto quatro tiras paralelas de cola
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prata foram depositadas sobre uma das superficies da amostra, sendo a mesma submetida a um
tratamento térmico a 200 °C por 1 hora para ocorrer a fixacdo dos contatos sobre a sua superficie,
reduzindo a resisténcia de contato. Feito isso, foram colocados fios de cobre sobre a amostra, os
quais foram cobertos com outra camada de cola prata. Em seguida, amostra juntamente com os fios
foram levados ao forno utilizando-se do tratamento térmico anterior, para a cura e consequente
fixacdo dos fios de cobre aos contatos. Na figura 3.5 estd esquematizada a disposi¢dao dos contatos
elétricos na amostra bem como a imagem real ao lado. Os contatos das extremidades (1 e 4) sdao
utilizados para a aplicacdo de corrente elétrica (i), enquanto que entre os contatos internos (2 e 3)
mede-se a diferenca de potencial (V). Desta forma obtém-se a resisténcia elétrica através da relagao

R =

IX G.1)

Considerando que a seccdo transversal da amostra é constante, determinamos resistividade

elétrica p através da expressao

, (3.2)

h.|:(>

onde A é a area da secao transversal da amostra e L é a distancia entre os contatos elétricos de

diferenca de potencial (contatos 2 e 3).

1 2 3 4
o — =
| .
Cola prata
Amaostra

Figura 3.5 — Configuracdo dos contatos elétricos sobre a amostra, tendo ao lado imagem real

com os contatos elétricos depositados na sua superficie.
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3.2.3 Procedimentos de medidas

Conforme descrito na secao anterior, neste trabalho utilizou-se a técnica de quatro pontas, onde
os contatos elétricos foram feitos com fios de cobre fixados a superficie da amostra através da
utilizagdo de cola prata. O comportamento da resistividade elétrica em funcdo da temperatura foi
medido para diferentes valores de campo magnético aplicado e com uma corrente elétrica padrao de
1 mA. Foram realizadas medidas de resistividade elétrica em campo magnético nulo e para valores

crescentes de campo magnético, desde 0,01 kOe até 10 kOe.

3.3 MEDIDAS DO MOMENTO MAGNETICO

Foram realizadas diversas medidas de momento magnético em funcao da temperatura, segundo
os procedimentos ZFC e FC. Nesta secdo iremos descrever o equipamento utilizado, a preparacao

das amostras, bem como os procedimentos e técnicas experimentais adotados nestes experimentos.

3.3.1 Descricao e funcionamento do equipamento

As medidas de momento magnético foram realizadas com a utilizacdo de um magnetometro
SQUID MPMS (Magnetic Properties Measurement System) fabricado pela Quantum Design® e
instalado no Laboratério de Magnetismo e Supercondutividade do Instituto de Fisica da
Universidade Federal do Rio Grande do Sul. Estas medidas foram desenvolvidas com a colaboracao
dos pesquisadores Jacob Schaf e Paulo Pureur, bem como, do estudante de doutorado Fabiano
Mesquita.

O referido equipamento permite a realizacdo de medidas de momento magnético com uma
precisdo de 5 x 10® emu em campos magnéticos aplicados de até 50 kOe. O sistema opera em uma
faixa de temperaturas compreendidas entre 1,9K e 400K e com uma precisao de 0,01K. Na figura
3.6 esta representado o esquema geral do magnetometro de SQUID, o qual é constituido por uma

parte criogénica e outra parte responsavel pelo sistema de controle operacional.
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Figura 3.6 - Representacdo do magnetometro de SQUID com: (a) a parte

criogénica e o (b) sistema de controle operacional ",

A parte criogénica é constituida por um criostato super-isolado de aluminio, o qual que é
resfriado com hélio liquido e tem capacidade para 56 litros. Neste criostato, o qual é blindado
termicamente com nitrogénio liquido, estd contido o magneto supercondutor, o sensor SQUID, o
sistema de termometria, as valvulas de controle de temperatura, entre outros. O interior do tubo
suporte do magneto também serve de compartimento para a amostra, contendo o sensor de
temperatura, bobinas de captacdo de sinal magnético, haste de transporte, etc. A figura 3.7 ilustra o

mecanismo que constitui uma parte do sistema criogénico denominada inset.
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supercondutora
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Figura 3.7 - Ilustracdo do sistema criogénico do magnetometro de SQUID,
(a) cana de medidas, estrutura interna do criostato e sistema
magnético, (b) esquema detalhado da regido em torno da

amostra (Adaptada da ref. [60]).
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O sistema eletronico de controle € constituido de um computador que controla o equipamento
através de uma interface IEEE-488. A operacao do magnetdmetro é realizada através de trés
controladores comandados por este computador. O primeiro controlador controla praticamente todo
o mecanismo da cana de medidas, pois ele é responsavel pelo transporte e translacao da amostra, a
deteccdo do sinal SQUID, o acoplamento do aquecedor interno, a fonte de corrente para alimentar a
bobina supercondutora, a chave para a operacdo no modo persistente, a impedancia e o detector do
nivel de hélio liquido. O segundo controlador comanda a chave de fluxo de gas, o aquecedor, a
chave de fluxo de ar e também a bomba de vacuo. Ja o terceiro controlador é o responsavel pelo
sensor de temperatura e aquecimento do gas hélio.

O principio basico de operacao deste magnetdmetro SQUID consiste no fornecimento de
corrente elétrica da fonte para as bobinas supercondutoras, as quais geram um campo magnético na
regido onde a amostra encontra-se localizada. Assim, a amostra magnetizada produz um campo
induzido cuja variacado € lida pelo sensor de SQUID, o qual é constituido por um anel supercondutor
interrompido por uma (SQUID RF) ou duas (SQUID DC) junc¢des Josephson que sdao capazes de
transformar variagdes extremamente pequenas de fluxo magnético em tensdo elétrica “>Y,

O magnetometro de SQUID conta com dois sistemas distintos de operagdo, o modo DC e o
modo RSO. No sistema DC (Direct Current) a amostra excursiona para fora da regido central da
bobina a cada ponto medido, sendo novamente colocada no centro da bobina supercondutora para a
medida do ponto seguinte. Com o sistema RSO (Reciprocating Sample Option), o equipamento
opera no mesmo modo de um magnetometro de amostra vibrante, com a amostra vibrando numa

frequéncia bem definida em torno de um ponto fixo centralizado em relagdo a bobina 4364,

3.3.2 Preparacdo da amostra

A amostra designada para as medidas de momento magnético foi cortada com o auxilio de
uma serra e uma lixa d'dgua no formato de um pequeno paralelepipedo de dimensdes
2,65 mm x 2,49 mm x 0,67 mm. Antes de ser posicionada no interior do equipamento de medida, a
amostra foi fixada em um porta-amostra de teflon com o auxilio de graxa de vacuo, a fim de evitar

possiveis vibracoes indesejaveis durante o processo de medida.
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3.3.3 Procedimento de medida

As medidas de momento magnético em funcdo da temperatura com campo magnético fixo
foram realizadas segundo os procedimentos ZFC (Zero Field Cooling) e FC (Field Cooling), os
quais foram descritos em detalhes na secao 2.2.1. Para a realizacao das medidas foram aplicadas
diversas intensidades de campo magnético a amostra, compreendidas no intervalo em que

0,01 kOe < H <10 kOe.

3.4 CARACTERIZACAO MICROSCOPICA

A analise microscopica foi realizada no Laboratério Central de Microscopia Eletronica (LCME)
da Universidade Federal de Santa Catarina (UFSC), utilizando-se um microscopio eletronico de
varredura JEOL JSM-6390LV com sistema de EDS acoplado. Esta etapa contou com a colaboracao

do pesquisador Douglas Langie da Silva.

3.4.1 Microscopia eletronica de varredura (SEM - Scanning Electron Microscope)

A partir da utilizacdo da técnica de microscopia eletronica de varredura tornou-se possivel
analisar a morfologia da superficie da amostra de Y 3;BasCusO;s. Esta técnica consiste em incidir um
fino feixe de elétrons sobre a amostra, o qual interage com a superficie da mesma podendo ocorrer a
emissdo de elétrons secunddarios, os quais sdo coletados para a formacdo das imagens de alta
resolucao.

Nas figuras 3.8, 3.9 e 3.10 sdo apresentadas imagens ampliadas 500, 2.000 e 10.000 vezes,

respectivamente, da amostra de Y358.
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Figura 3.8 — Imagem de MEV (500X) para a amostra de Y3;BasCugO1s.

Figura 3.9 — Imagem de MEV (2.000X) para a amostra de Y3;BasCugOjs.

§ 15kV  X10,000 & Apm | LCME-UFSC

Figura 3.10 — Imagem de MEV (10.000X) para a amostra de Y3BasCugO;s.
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Como pode ser observado pelas Figuras 3.8, 3.9 e 3.10 ha uma boa homogeneidade e poucos
defeitos (rachaduras), o que atesta a boa qualidade da amostra. As imagens evidenciam o acentuado
carater granular deste sistema e revelam a ndo uniformidade nos tamanhos dos graos os quais
possuem um formato irregular, com tamanhos que variam de valores menores que 1 pm a
aproximadamente 3 pm. Nota-se ainda que, apesar de ser um sistema poroso, alguns graos parecem
formar regides bem compactas e conectadas. Os resultados encontrados na andlise por MEV estdao

de acordo com o esperado para uma amostra policristalina sinterizada de Y358 1%,

3.4.2 Espectroscopia por energia dispersiva de raios — X (EDS - Energy Dispersive

Spectroscopy)

A espectroscopia por dispersdao em energia (EDS) é uma técnica de analise complementar a
microscopia, a qual, através da emissao de raios-X caracteristicos de cada elemento gerados durante
transicOes entre niveis de energia, nos permite identificar os elementos presentes na amostra.

O espectro de EDS representado na figura 3.11 foi coletado na mesma regido onde foi obtida a
imagem de microscopia apresentada no inset da figura. Através da andlise do espectro é possivel
constatar que os elementos presentes na amostra sao itrio, bario, cobre e oxigénio, o que indica que
ndo ha presenca aparente de impurezas, atestando com isso uma boa qualidade desta amostra no que
diz respeito a sua composicdo quimica.

Para identificar os elementos dos diversos picos do espectro, foram comparadas as energias
destes picos com as dos elementos da tabela de energia de radiacdo ', escolhendo o elemento que
melhor se adaptava a uma determinada raia e observando a existéncia das demais raias relacionadas

a este elemento.
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Figura 3.11 — Andlise por EDS para a amostra de Y3;BasCugO1s. O inset apresenta a imagem de

microscopia da regido da amostra onde foi coletado o espectro de EDS.

3.5 DIFRACAO DE RAIOS - X

A amostra policristalina utilizada neste trabalho teve sua estrutura cristalografica analisada por
meio da técnica de difracdo de raios-X, utilizando-se da radiacio CuKa, sendo Acus = 1,54178 A.
As medidas foram realizadas em um difratdbmetro de raios-X modelo XPert PRO MPD (Multi-
Purpose Diffractometer) da PANanalytical, em funcionamento no Laboratério Multiusuario de
Difracdo de Raios-X (LDRX) da UFSC, através da colaboracao do pesquisador Douglas Langie da
Silva.

Os valores dos parametros de rede, os quais estdo relacionados na tabela 3.1, foram calculados

utilizando-se a lei de Bragg,

nA =2dsin(6) , (3.3)

juntamente com a equacgao:
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L_k ok, E

2@ Tt e (3.4)
onde n = 1, B é o angulo entre o feixe incidente e os planos do cristal, d é a distancia interplanar, a,
b e c sdo os parametros de rede e h, k e | os indices de Miiller.

Na figura 3.12 encontra-se ilustrado o difratograma de raios-X para a amostra policristalina de

Y;BasCus0s5, onde estdo indicados os indices de Miilher correspondentes a cada pico.
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Figura 3.12 — Difratograma de raios-X da amostra policristalina de Y3;BasCusOss, onde estdo indexados

os respectivos planos de difracdo do sistema.

A indexagdo dos picos foi comparada com difratogramas reportados na literatura 20264

para
que a estrutura do Y358 fosse confirmada, sendo que as posi¢oes dos picos encontram-se em acordo
com os resultados experimentais existentes.

De acordo com as disposicdes angulares dos maximos do diagrama da Figura 3.12, foi possivel
observar que ndo ha uma orientacdo cristalografica preferencial para a amostra, confirmando seu
acentuado carater granular.

A amostra analisada apresenta a estrutura ortorrombica caracteristica deste sistema, cujos
valores dos parametros de rede obtidos da analise de raios-X encontram-se apresentados na tabela

3.1. Para efeito de comparagdo, estdo também listados valores reportados na literatura. Para a

determinacdo dos parametros de redes foram utilizados os picos mais intensos do difratograma.
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Parametro Y;Ba;CugOys Ref. [15] Ref. [21]
a (A 3,8878 3,880 3,88
b (A) 3,8185 3,811 3,84
c A 31,116 31,089 31,71

Tabela 3.1 — Parametros de rede obtidos da analise de raios-X para a amostra policristalina de Ys;BasCusOss e valores

existentes na literatura para este sistema.
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Capitulo 4

COMPORTAMENTO MAGNETICO DO SUPERCONDUTOR
Y3Ba5Cu8018

Neste capitulo serdo apresentados e consequentemente discutidos os resultados experimentais
obtidos da magnetizacdo em funcdo da temperatura segundo os procedimentos ZFC e FC. As
medidas de magnetizacdo possibilitaram a determinacdo da temperatura de irreversibilidade

magnética Ti,, e a consequente linha de irreversibilidade magnética.

4.1 MAGNETIZACAO ZFC E FC

Foram realizadas medidas de magnetizacdo, segundo os procedimentos ZFC e FC, com a

aplicacdo de campos magnéticos compreendidos no intervalo 0,01 kOe < H < 10 kOe.

4.1.1 Magnetizacao ZFC — efeito de blindagem

Nas medidas ZFC, conforme descrito na secdo 2.2.1, parte-se de uma temperatura superior ao
Tc e resfria-se a amostra em campo magnético nulo até baixas temperaturas. A seguir aplica-se o
campo magnético e mede-se o momento magnético em fungdo da temperatura.

Na figura 4.1 estdo ilustrados os resultados experimentais para a magnetizacao ZFC obtidos
com a amostra policristalina de Y358. A figura 4.1 (a) refere-se aos resultados obtidos para campos
magnéticos até 750 Oe, enquanto que a figura 4.1 (b) refere-se aos resultados obtidos para campos

magnéticos compreendidos entre 1 kOe e 10 kOe.
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Figura 4.1 — Curvas de magnetizacdo ZFC para a amostra policristalina de Y3;BasCugO15 com diferentes

valores de campo magnético.
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Observamos que até o limite de campo magnético aplicado H < 500 Oe a resposta
diamagnética (efeito de blindagem) resulta em um aumento da magnetizacao conforme o aumento
do campo aplicado, porém, nota-se o enfraquecimento desta resposta com a aplicacdo de campos
magnéticos mais intensos, H > 500 Oe, bem como em temperaturas elevadas. Este resultado pode
estar relacionado a um enfraquecimento das correntes de blindagem na amostra.

Utilizando-se das medidas de magnetizacao ZFC em fungdo da temperatura (M x T) foi possivel
a obtencdo de curvas representativas do comportamento da magnetizacdo ZFC em funcdo do campo
magnético aplicado (M x H), as quais estdo ilustradas na figura 4.2, para as temperaturas de 30 K,

50K e 77 K.
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Figura 4.2 — Variacdo da magnetizacdo ZFC em funcdo do campo magnético aplicado para as

temperaturas de 30, 50 e 77 K.

Da figura observa-se que a temperatura de 30 K a magnetizacdo continua a crescer com o
campo até cerca de 750 Oe, enquanto que para a temperatura de 50 K o crescimento da
magnetizacdo com o campo continua até 500 Oe. Pode-se ainda notar que para T < 50 K a
magnetizacdo ZFC mantém-se linear com o campo aplicado somente até H = 250 Oe. Este resultado
sugere que Hci(0) é da ordem de 250 Oe para a nossa amostra de Y3;BasCugOss, Ou seja, para H >
250 Oe a magnetizacdo desvia-se da linearidade conforme as linhas de fluxo magnético penetram na

amostra devido ao enfraquecimento das correntes de blindagem.
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Podemos ainda observar da figura 4.2 que, devido a forca de pinning, a magnetizagdo atinge um
minimo, determinando assim o valor do campo critico inferior Hci(T), o qual diminui com o

aumento da temperatura e aproxima-se de zero quando T— Tkc.

4.1.1.1 Caracterizagdo da transicdo supercondutora

Através das medidas de magnetizacdo foi possivel caracterizar a transi¢cao supercondutora da
amostra policristalina de Y3;BasCusO;s utilizada neste trabalho. Considerando o mais baixo campo
aplicado H = 0,01 kOe, adotamos como temperatura critica de transi¢ao, T, 0 ponto em que a curva
de magnetizacio ZFC desvia-se de seu comportamento linear. Na figura 4.3 encontra-se
representado este critério, onde a seta indica a temperatura de transicao Tc. O valor encontrado de
TC = 93,44 K esta de acordo com alguns dos varios resultados encontrados na literatura para o

sistema Y358, conforme ja discutido na segdo 2.3 %%,
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Figura 4.3 — Medida de magnetizagdo ZFC para H = 10 Oe com indicacdo da temperatura critica (T¢).
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4.1.2 Magnetizacao FC — Efeito Meissner

Para as medidas de magnetizacdo FC, conforme ja descrito na secao 2.2.1, parte-se de uma
temperatura superior ao T¢ e resfria-se a amostra, com campo magnético aplicado, até baixas
temperaturas. A medida pode ser realizada durante o decréscimo da temperatura (procedimento
FCC - Field Cooled Cooling) ou na elevacao da temperatura (procedimento FCW- Field Cooled
Warming). O procedimento experimental adotado para este trabalho foi o protocolo FCC.
Observam-se nestes procedimentos uma magnetizacao diamagnética resultante da expulsao do fluxo
magnético do interior da amostra, decorrente do efeito Meissner.

A figura 4.5 ilustra os resultados das medidas de magnetizacdo segundo o procedimento FC
para a amostra policristalina sinterizada de Y358. A figura 4.4 (a) representa os resultados obtidos
para campos magnéticos aplicados até 750 Oe, enquanto que a figura 4.4 (b) refere-se as medidas de
magnetizacdo FC para os campos magnéticos compreendidos entre 1 kOe e 10 kOe. Observa-se
através das figuras 4.4 (a) e (b) que o diamagnetismo aumenta até o campo de 1000 Oe, enquanto
que para campos mais intensos hd um enfraquecimento da resposta diamagnética deste sistema,
sendo assim, o diamagnetismo decorrente da expulsdao do fluxo magnético do interior da amostra
(efeito Meissner) mostrou-se dependente da intensidade de campo magnético aplicado, como
esperado. O enfraquecimento do efeito Meissner pode ser explicado da seguinte maneira: como a
resposta da magnetizacao FC se caracteriza pela expulsdo do fluxo magnético do interior do volume
da amostra supercondutora, pela acdo das correntes de blindagem, esta expulsdo ndo ocorre na sua
totalidade, ou seja, parte do fluxo magnético total se mantém aprisionado no interior do material
devido a defeitos nele existentes, tais como: rachaduras, fronteiras entre os graos, ligacdes fracas

entre os cristalitos, e etc., 0s quais funcionam como centros de pinning.
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Figura 4.4 — Curvas de magnetizacdo FC para a amostra sinterizada de Y3;BasCusO13 com aplicacdo de

diferentes valores de campo magnético.
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4.1.3 Comportamento irreversivel da magnetizacao

O comportamento do limite de irreversibilidade magnética da amostra policristalina de Y358
estudada neste trabalho foi obtido através da anélise de curvas de magnetizagdo do tipo ZFC e FC.
O estudo do comportamento irreversivel da magnetizacao nos possibilita obter relevantes
informac0Oes sobre a dinamica de vortices na amostra. Assim sendo, inicialmente determinamos as
temperaturas de irreversibilidade magnética, Ti»(H), para que entdo sejam dispostas num diagrama
tipo H-T, fornecendo assim o perfil da linha de irreversibilidade magnética (LIM).

Na figura 4.5 é apresentado o comportamento da magnetizacio ZFC e FC para dois dos
diferentes valores de campo magnético aplicado nas medidas realizadas. Os graficos representam as
curvas de magnetizacao em um determinado intervalo de temperatura, onde € possivel determinar a
temperatura de irreversibilidade magnética, Ti(H), a qual é indicada por uma seta em cada quadro

da figura.

64



2 H =500 Oe
0 i &= - 55 55 5 6D B
nd®
D= E‘OEb
gmzo®” e
—
T 2 gmomo®l “ o
(v} poEoEoob e
e .
> o TII"I"
o
& 0
- -4 ]
o o
@ o
] 0
-E )
o 6 0?
c o
=] [a]
E - o ZFC
o
8 o 2 FC
- o
0 ©
=3
=10
60 65 70 75 80 85 90 95 100
Temperatura (K)
0,5 H=7,5kOe
0
— DD IO DO
E o’
¥] oo
S P
g -05 ipDD
v EDD
S
o o™ Tirr
7] o
U 1 W
] m
N o %
w} =
e 2%’
=
g-.—‘l,S m@ @
E = =] =]
= Q
gmE 0 ®
=
21 @ o o
0 ©
° °o ZFC
sk ® o FC
=3
60 65 70 75 80 85 90 95 100

Temperatura (K)
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com indicacdo da temperatura de irreversibilidade magnética Ti.
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4.1.3.1

Analisando os resultados das medidas de magnetizacdo apresentados anteriormente foi possivel
obter o limite de irreversibilidade magnética, Ti-(H). Na figura 4.6, encontra-se esquematizado o
critério adotado para a determinacdo da temperatura de irreversibilidade magnética. O ponto onde
as curvas ZFC e FC se separam é tomado como sendo a temperatura de irreversibilidade magnética,
Tix(H), ou o limite de irreversibilidade, o qual é indicado por uma seta. No quadro principal esta
representado o comportamento das medidas em um reduzido intervalo de temperatura, onde

possivel determinar com maior precisdao o limite irreversivel, enquanto que no inset da figura é

Determinacdo da temperatura de irreversibilidade magnética

apresentado o comportamento das medidas ZFC e FC em todo o intervalo de temperatura.
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Figura 4.6 — Magnetizacao segundo os procedimentos ZFC e FC para o campo magnético aplicado de 250

Oe, com indicacdo da temperatura de irreversibilidade magnética Ti.. No inset sdo

apresentadas as curvas de magnetizagdo em todo

grafico principal as mesmas curvas ZFC e FC s

o intervalo de temperatura, enquanto que no

do apresentadas em um intervalo menor de

temperatura para melhor visualizacdo do limite irreversivel.
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Para cada valor de campo magnético aplicado é obtida uma temperatura de irreversibilidade
magnética pelo procedimento acima descrito. Na tabela 4.1 sdo apresentados os valores das

temperaturas de irreversibilidade obtidas para os diferentes valores de campo magnético.

H (kOe) Tin (K) H (kOe) T (K)
0,01 93,53 + 0,09 1,0 92,42 + 0,27
0,025 93,42 + 0,16 1,5 92,39 + 0,31
0,10 93,21 + 0,19 3,0 92,20 + 0,41
0,25 93,02 + 0,20 5,0 91,53 + 0,39
0,50 92,72 + 0,23 7,5 90,40 + 0,43
0,75 92,48 + 0,26 10,0 88,46 + 0,52

Tabela 4.1 — Temperaturas de irreversibilidade magnética obtidas para os diferentes valores de campo magnético

aplicado.

Podemos notar, das medidas de magnetizacio em funcdo da temperatura, que o campo
magnético afeta diretamente a temperatura em que ocorre o limite irreversivel, fazendo com que a
temperatura Ti.(H) se desloque para valores menores conforme o aumento da intensidade do campo.
O conjunto de pontos experimentais de T;-(H) em um diagrama do tipo H-T define a linha de

irreversibilidade magnética (LIM).

4.1.3.2 Linha de irreversibilidade magnética

A partir dos valores experimentais obtidos para a Ti.(H) representados na tabela 4.1, obtemos o
comportamento da linha de irreversibilidade magnética, conforme ilustrado na figura 4.7.

Os pontos no diagrama representam a temperatura de irreversibilidade magnética Ti.(H),
enquanto que as linhas continuas sdo representativas para o ajuste matematico segundo o modelo do

vidro supercondutor, o qual foi discutido na secao 2.2.3.2.
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Figura 4.7 — LIM para a amostra de Y3;BasCusOis, onde as linhas continuas representam os ajustes
matematicos segundo as leis de poténcias do tipo Almeida-Thouless (AT) e Gabay-Toulouse

(GT), com as respectivas barras de erro na determinagao dos valores de Ti. (H).

A disposicao dos valores de Ti(H) para campos magnéticos abaixo de 1 kOe segue a

funcionalidade descrita pela lei de poténcia prevista pelo regime Almeida-Thouless % ,

( Tirr(H) Y
H=H|1-—-——1] | 4.1)

7,.(0)

onde Hy é o valor de campo magnético quando T =0, T;,(H) é a temperatura de irreversibilidade na
presenca de campo magnético de intensidade H, T (0) é a temperatura de irreversibilidade em
campo magnético nuloe y=3/2.

Para campos entre 1 kOe e 10 kOe a linha de irreversibilidade magnética é descrita por uma lei
de poténcia do tipo Gabay-Toulouse ", sendo esta similar a equagéo (4.1), porém com y=1/2.

Os ajustes obtidos com a equacao (4.1), representados pelas linhas continuas na figura 4.7,

resultam nos parametros de ajuste apresentados na tabela 4.2.
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H, (kOe) Tix(0) (K) Y
AT 717,88 93,53+ 0,10 1,53 + 0,02
GT 44,62 92,46 + 0,13 0,48 0,01

Tabela 4.2 — Parametros de ajuste para a LIM segundo o modelo Vidro Supercondutor.

Através dos dados expressos na tabela 4.2 nota-se que os valores obtidos para o expoente Yy
ficaram proximos aos previstos teoricamente para ambos os modelos Almeida-Thouless e Gabay-
Toulouse.

Conforme ja discutido na secdo 1.2, os sistemas supercondutores Y;Ba,Cuz;O7; e Y3BasCusOss
possuem uma estrutura similar. Devido a escassez de dados publicados sobre irreversibilidade
magnética para o Y358, para fins de comparacao dos dados que obtivemos, tomaremos por base o
sistema Y123.

O comportamento da linha de irreversibilidade magnética apresentado pela amostra
policristalina sinterizada de Y358, até o valor de campo aplicado de 10 kOe, sugere que nesse
sistema a irreversibilidade possa ser interpretada com base no modelo de vidro supercondutor. Foi
detectado um crossover do regime Almeida-Thouless para o regime Gabay-Toulouse, em H = 1
kOe, sendo que o regime GT persistiu até o campo H = 10 kOe. Este comportamento encontra-se
em acordo com trabalhos similares, ja publicados, para outros sistemas do tipo REBa,Cu;07.5 (RE =
Y, Dy). Segundo resultados reportados por Vieira ¥ para o sistema Y123 policristalino, quando
bem oxigenado, o comportamento do limite de irreversibilidade na regido de baixos campos
magnéticos obedece aos regimes AT-GT, sendo que para valores de campo acima de 10 kOe ocorre
uma evolucdo para o regime flux creep gigante.

[65]

Um comportamento similar foi observado também por Fabris e col. no cuprato

supercondutor DyBa,Cu307.5, onde o comportamento do tipo GT persistiu até o campo magnético
de 10kOe.

Em nossa analise ndo ha dados suficientes para garantirmos que a disposicao dos valores de Tix
(H) ao longo do diagrama H-T obedega a um comportamento do tipo GT até valores mais intensos
de campo aplicado, nem tampouco se o comportamento ird seguir a funcionalidade prevista pelo
modelo flux creep gigante. Para isto, se fazem necesséarias medidas com valores maiores de campo
magnético aplicado, as quais ndao foram feitas neste trabalho.

Conforme discutido no capitulo 2, o modelo de vidro supercondutor, o qual descreve o

comportamento de nossa linha de irreversibilidade magnética, parte do principio da existéncia de
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um arranjo desordenado de graos supercondutores fracamente acoplados via efeito Josephson. Estes
resultados reiteram as analises realizadas no capitulo 3, através das técnicas de microscopia
eletr6nica de varredura e difracdo de raios-X, onde observou-se que a amostra apresenta um carater
acentuadamente granular, devendo ser tratada como um conjunto de grdos supercondutores
acoplados via juncdes Josephson. Desta forma o comportamento AT-GT para a linha de
irreversibilidade magnética na regido de campos magnéticos investigada deve-se a preponderancia
da dindmica de fluxo de Josephson.

No capitulo seguinte, o carater granular da amostra estudada neste trabalho também sera

reforcado pelos resultados obtidos através das medidas de magnetorresisténcia.
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Capitulo 5

COMPORTAMENTO ELETRICO DO SUPERCONDUTOR
Y3Ba5Cu8018

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados experimentais obtidos através de
medidas de resistividade e magnetorresisténcia na amostra policristalina sinterizada de
Y;BasCusO13, com o objetivo de caracterizar a transicdao supercondutora, bem como o

comportamento das flutuacdes termodinamicas na magnetorresisténcia.

5.1 COMPORTAMENTO RESISTIVO (p xT)

Conforme descrito na secao 3.2.3, foram realizadas medidas de resistividade e
magnetorresisténcia com campos magnéticos entre 0,01 kOe e 10 kOe, e com corrente elétrica
aplicada padrdo de 1 mA.

A figura 5.1 apresenta a transicao resistiva em campo nulo e mediante a aplicacdo de diferentes
valores de campo magnético. Nota-se que a aplicacdo de campo magnético tende a alargar a
transicdo resistiva, o que implica na reducdo da temperatura de transicio para o estado
supercondutor conforme o aumento deste campo, ocasionando uma degradacao da transicdo
supercondutora. E possivel observar na medida de resistividade em campo nulo que a largura da
transicao é de aproximadamente 4K, enquanto que para a medida realizada com o campo aplicado
H = 10 kOe a largura da transicdo é superior a 20 K.

Pode-se ainda observar da figura 5.1 uma anomalia na transicdo resistiva, ou seja,
aproximadamente na metade da transicaio ha uma mudanca na inclinagdo da curva, a qual se

intensifica com o aumento do campo magnético, sendo atribuida a uma dupla transicdo. Este

71



comportamento afeta sensivelmente a derivada da resistividade em funcdo da temperatura,

conforme discutiremos na se¢do 5.3.
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Figura 5.1 — Transicdo supercondutora para a amostra policristalina de Y3;BasCusO1s, com aplicacdo de

diferentes valores de campo magnético.

5.2 DETERMINACAO DA RESISTIVIDADE NULA

Conforme discutido nas secdes 2.1.2 e 2.1.3.3, os supercondutores de alta temperatura critica,
em especial os sistemas granulares, como o utilizado neste trabalho, apresentam uma transicao
resistiva que ocorre em duas etapas. Na regido paracoerente, apenas 0s graos sao supercondutores,
resultando em uma resistividade ndo nula, porém, ha uma regidao denominada de coerente, em que a
amostra apresenta resistividade total nula a passagem de corrente elétrica, a qual define a
temperatura Tco. De acordo com o gréafico principal da figura 5.2, a temperatura de resistividade
nula T, é obtida através do primeiro ponto em que a resistividade elétrica é igual a zero. No inset
da figura 5.2 estd representada a mesma transicdo resistiva, porém num intervalo maior de

temperatura. Para cada valor de campo magnético aplicado estd associado um novo valor de
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temperatura Tco, de modo que para diferentes intensidades de campo magnético é possivel obter um
conjunto de pontos experimentais que define a linha de Tc. Os valores encontrados para a

temperatura de resistividade nula estdo relacionados na tabela 5.1.
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Figura 5.2 — Detalhe da transicdo resistiva da amostra de Ys;BasCusO;s sem campo magnético aplicado,
com o valor de T¢o indicado. No inset a mesma transicdo resistiva, porém num intervalo

maior de temperaturas.
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H (kOe) Teo (K) H (kOe) Teo (K)
0 87,94 2,5 74,36
0,05 85,34 3,5 72,66
0,25 81,26 5,0 70,62
0,4 80,43 6,0 69,66
0,5 79,69 7,5 68,63
0,75 78,29 9,0 68,05
1,0 77,60 10,0 66,82
1,5 76,63

Tabela 5.1 — Temperatura de resistividade nula T, (H) para a amostra de Y3;BasCusO;s investigada neste trabalho.

5.2.1 Correlacao entre a resistividade nula e a irreversibilidade magnética

Na figura 5.3 apresentamos a correlacdo entre a resistividade nula e a irreversibilidade
magnética para a nossa amostra de Y358, através da linha de T, obtida com os resultados da tabela
5.1, e da linha de irreversibilidade magnética apresentada na secdo 4.1.3.2. O conjunto de pontos
abertos a esquerda descreve a linha de resistividade nula T¢o, com suas respectivas barras de erro, e
as curvas continuas a direita representam os ajustes AT e GT que descrevem a linha de
irreversibilidade magnética.

Observa-se da figura 5.3 que a linha de T, encontra-se bem abaixo da linha de irreversibilidade
magnética. Este comportamento é fisicamente esperado devido a resistividade elétrica e a
irreversibilidade magnética ndo dependerem das mesmas condi¢des na amostra. Enquanto a
resistividade nula é obtida quando uma ordem de longo alcance é estabelecida e a corrente elétrica
flui sem que ocorra dissipacao, a irreversibilidade ocorre devido a forte restricdo ao movimento dos
vortices no supercondutor, o qual passa a apresentar resisténcia nula a passagem de corrente
elétrica. Acima da linha de irreversibilidade magnética os vértices movem-se livremente pela
amostra ocasionando uma forte resisténcia a passagem de corrente elétrica, porém na medida em
que a temperatura diminui e T = Ti,, a mobilidade dos vortices é fortemente reduzida dando inicio
ao acoplamento entre os graos por juncoes Josephson. Quando T se aproxima de T¢o, aumenta o
acoplamento entre os graos até que se formem cadeias infinitas de graos acoplados obtendo-se desta

forma uma ordem de longo alcance e consequentemente condutividade infinita.
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Figura 5.3 — Correlacao entre a resistividade nula e a irreversibilidade magnética, onde os pontos abertos
a esquerda representam os valores de T obtidos das medidas de magnetorresisténcia e as
linhas continuas a direita se referem ao ajuste teérico pelo modelo vidro supercondutor,

apresentado e discutido na sec¢do 4.1.3.2.

Nota-se ainda da figura acima que, com o aumento da intensidade do campo aplicado, a
separacdo entre a linha resistividade nula e a linha de irreversibilidade magnética aumenta

consideravelmente, evidenciando o carater fortemente granular da amostra.

5.3 DERIVADA DA RESISTIVIDADE ELETRICA (dp x dT)

A partir das medidas de resistividade elétrica e magnetorresisténcia foram obtidas as derivadas
da resistividade em funcao da temperatura (dp/dT) para a amostra investigada.

No grafico principal da figura 5.4 esta representada a derivada da resistividade em funcdo da
temperatura para campo nulo, enquanto que no inset é apresentada a curva de resistividade elétrica
associada. Nota-se que a curva de dp/dT tem uma estrutura constituida por dois picos, o que indica
que a transicdo resistiva ocorre em duas etapas. Na primeira etapa, a qual é definida pelo maximo

centrado na temperatura T, indicado na figura, ocorre a transicdo de pareamento onde se estabelece
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o estado supercondutor dentro dos graos. Na segunda etapa corre a transicdo de coeréncia, a qual se
estabelece através da ativacao das ligacOes fracas entre os graos. A partir deste momento, definido

pela temperatura Ty, tem-se a supercondutividade estabelecida em toda a amostra, a nivel intra e

intergranular.
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Figura 5.4 — Derivada da resistividade em funcdo da temperatura (dr/dT), com a indicacdo da
temperatura de pareamento (T},) e da temperatura de resistividade nula (To). No inset a

transicdo resistiva normal-supercondutor r(T).

Na figura 5.5 sdo apresentadas as curvas de dp/dT para todos os valores de campo magnético
aplicado. No inset de cada quadro estdo representados individualmente os campos (a) H = 0 Oe, (b)
H = 3,5 kOe e (c) H = 10 kOe, com a indicacio das temperaturas T, e T,. E possivel observar que
com o aumento do campo aplicado ocorre um arredondamento da curva de dp/dT, porém sem um
deslocamento significativo na temperatura T, a qual coincide aproximadamente com a temperatura
critica de pareamento, Tc. Ja 0 maximo secundario, o qual esta relacionado a transicdo intergranular,
sofre um deslocamento de sua posicdo para temperaturas inferiores a medida que o campo
magnético aumenta. Este deslocamento afeta diretamente a temperatura em que dp/dT se anula, Ty,
a qual decresce significativamente, coincidindo, para todos os valores de campo magnético, com a
temperatura Ty indicada na tabela 5.1. Os valores de T, e de T, para os diferentes valores de

campos magnéticos aplicados nas medidas de magnetorresisténcia estao relacionados na tabela 5.3.
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Figura 5.5 — Derivada da resistividade em funcdo da temperatura, dr/dT, para cada um dos valores de campo
magnético aplicado. No inset da figura, a representacdo individual de dr/dT para os campos

magnéticos de (a) 0 kOe, (b) 3,5 kOe e (c) 10 kOe, com indicacdo das temperaturas T, e Tj.
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H (kOe) T, (K) T, (K) H (kOe) T, (K) T, (K)
0 92,44 87,94 2,5 92,10 74,36
0,05 92,35 85,34 3,5 92,05 72,66
0,25 92,28 81,26 5,0 91,72 70,62
0,4 92,32 80,43 6,0 91,85 69,66
0,5 92,29 79,69 7,5 91,72 68,63
0,75 92,28 78,29 9,0 91,65 68,05
1,0 92,36 77,60 10,0 92,25 66,82
1,5 92,23 76,63 Média 92,13 + 0,07 -

Tabela 5.2 — Valores de T, e T, determinados a partir das curvas da derivada da resistividade em funcdo da

temperatura, dp/dT, para cada valor de campo magnético aplicado.

5.4 FLUTUAQOES TERMODINAMICAS NA CONDUTIVIDADE ELETRICA DO
SISTEMA Y3B85Cll3013

Nesta secdo serdo apresentados e discutidos os efeitos da flutuacdes termodinamicas na
condutividade elétrica do sistema supercondutor Y3;BasCusO;s. Inicialmente sera apresentado o
método utilizado para tratar os dados experimentais, e a seguir sera apresentado e discutido o

comportamento dos regimes de flutuacoes nas regides paracondutora e paracoerente.

5.4.1 Meétodo de analise

A andlise dos resultados para os efeitos das flutuacGes térmicas sobre a condutividade é
realizado assumindo-se que o excesso de condutividade, também conhecido como

paracondutividade, é dado por:

Ao =0—-0,, (5.1)

onde o=1/p é a condutividade medida e o,=1/p, é a condutividade regular determinada a partir

da extrapolacdo do comportamento linear apresentado pela resistividade em altas temperaturas.
A figura 5.6 mostra a extrapolacdo do comportamento linear da resistividade de alta temperatura

obtida para a medida realizada sem aplicacao de campo magnético.
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Figura 5.6 — Extrapolacdo do comportamento linear de alta temperatura da resistividade do Y358

em campo magnético nulo.

5.4.1.1 Determinagdo da condutividade reqular

Uma vez que a resistividade varia linearmente com a temperatura, pode-se extrapolar a

resistividade regular como uma funcao de T,

d|(0g]

PR =Py T —or (5.2)

T,

sendo oo e d|(pp J/ dT constantes obtidas através do ajuste. O intervalo de temperatura do ajuste

linear, e as constantes obtidas com o ajuste dado pela equacao (5.2), estdo listados na tabela 5.3.
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Intervalo do ajuste (K) Po(MQ.cm) dpr/dT (mQ.cm/K)

166 — 204 1,27 (£ 1,71 x 107) 3,59 x 10° (+ 9,23 x 10°)

Tabela 5.3 — Valores das constantes que descrevem o comportamento linear de alta temperatura da resistividade do

Y358, de acordo com a equacao 5.2.

5.4.1.2 Obtengdo da contribuicdo das flutuagédes a condutividade

De acordo com a proposta de Aslamazov-Larkin (AL), discutida na secdo 2.1.3.2, a contribuicao

das flutuagGes a condutividade diverge segundo uma lei de poténcia do tipo:

Ao = Ae*, (5.3)

onde € = (T—Tc)/ T é atemperatura reduzida, A € o expoente critico e “A” é uma constante. Em

lugar de se utilizar diretamente a equacdo (5.3) para a andlise das flutuacOes, determina-se a
derivada logaritmica da condutividade em relacdo a temperatura. Assim, a derivada logaritmica do

excesso de condutividade é definida como:

d 1 dlAoc)
Xo = —EID(AG] :A_G dT .

(5.4)
Usando a equacgdo (5.3), obtém-se que o inverso da derivada logaritmica do excesso de

condutividade é dado por:

C) . (5.5)

Logo, a identificagio de um comportamento linear em uma curva de x'(T,H) permite a
determinacdo simultanea da temperatura critica Tc (H) do regime de flutuacGes e o expoente critico
A correspondente.

Utilizaremos também este conceito de derivada logaritmica para analisarmos os resultados de
condutividade elétrica sob aplicacdo de diversos campos magnéticos na regido abaixo da
temperatura de pareamento T,. Neste caso, denotamos o excesso de condutividade através da lei de

poténcia da equacdo (5.3), onde o expoente critico associado ao regime precursor a transicao de
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coeréncia € Sy e a temperatura reduzida é definida como:

€9 = [T—Teo)/ Ty (5.6)

sendo Ty a temperatura critica da transicdo paracoerente-coerente.

Na figura 5.7 estd exemplificado o método de anélise empregado, tomando por base resultados
obtidos com H = 0 Oe. O inverso da inclinacao da reta fornece o expoente A, enquanto que a
intersecdo da reta com o eixo das abcissas fornece o valor de T relacionado a cada um dos regimes

de flutuagoes identificados.

14
H =0 Oe
12
10-
< 8y
Tb
> 67
Tc©
1 Teo
2_
0- .
88 90 100

Figura 5.7 — Curva representativa de ¥,' como fungdo da temperatura para a amostra de Y3;BasCusO1s, sem
campo magnético aplicado. Os segmentos de reta correspondem aos ajustes realizados com a
equacdo (5.5). Sdo identificadas as temperaturas relacionadas aos diferentes regimes de
flutuacoes identificados, onde Tcy e T denotam, respectivamente, as temperaturas criticas
relacionadas aos regimes de aproximagdo ao estado de resisténcia nula e critico. TS é a
temperatura critica de campo médio, obtida a partir da extrapolacdo do regime Gaussiano 3D, e

T, é a temperatura de pareamento.

Como pode ser observado na figura 5.7, foi possivel identificar um tinico regime de flutuagoes,

indicado por Sy, para temperaturas em que T < T,, enquanto que em temperaturas superiores a T}, foi
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possivel a identificacdo de quatro regimes de flutuacdes, cujos expoentes estdo indicados por Asc,

Ac, 7\3De }\2]3.

5.4.2 Flutuacoes termodinamicas na fase normal

5.4.2.1 Flutuagcdes Gaussianas

Em temperaturas mais afastadas de T, os efeitos de flutuagdes gaussianas na condutividade
elétrica predominam. Os regimes identificados nesta regido de temperatura foram interpretados em

termos das previsdes de Aslamazov-Larkin ¥

, onde os expoentes da paracondutividade,
denominados expoentes Gaussianos, dependem somente da dimensdo efetiva d do espago onde as

flutuacoes se definem, de acordo com a equagao:

A=2-d/2. (5.7)

Sendo assim, um expoente A = 1,5 corresponde ao regime de flutuagées unidimensionais (1D),
enquanto que expoentes com valores A = 1,0 e A = 0,5 correspondem, respectivamente, a regimes
de flutuacdes bidimensionais (2D) e tridimensionais (3D).

Na figura 5.8 estdo representadas as curvas de ), versus temperatura para alguns dos valores
de campo magnético aplicado. Os resultados obtidos, através dos ajustes lineares para todos os
valores de campo magnético aplicado, bem como o intervalo de validade de cada regime, estdo
apresentados na tabela 5.4. O valor da temperatura critica obtida da extrapolacdo do regime
Gaussiano tridimensional, o qual denota a temperatura critica de campo médio, Tc° também

encontra-se relacionado na tabela 5.4 para cada um dos valores de campo magnético aplicados.
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Figura 5.8 — Curvas representativas de y," em fun¢do da temperatura para o Y358, para campos
magnéticos aplicados de (a) 50 Oe,(b) 400 Oe, (c) 1,5 kOe, (d) 3,5 kOe, (e) 5 kOe e (f)

10 kOe. Os segmentos de reta correspondem aos ajustes realizados com a equacao (5.5).
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H (k00 A Aspessp Ao -
0,0282 < € <0,0662 0,0464 < € < 0,0699 0,0482 < € £0,1188
0 0,51 - 0,92 91,35
0,05 0,52 - 0,98 91,26
0,25 0,51 0,72 1,00 91,25
0,4 0,49 - 0,96 91,52
0,5 0,54 0,80 0,99 91,11
0,75 0,51 - 0,97 91,34
1,0 0,51 0,70 0,98 91,37
1,5 0,54 - 1,00 91,19
2,5 0,51 0,83 1,01 91,33
3,5 0,50 - 0,96 91,56
5,0 0,52 - 0,97 91,46
6,0 0,51 0,76 1,01 91,41
7,5 0,52 0,71 0,99 91,48
9,0 0,52 - 0,98 91,20
10,0 0,49 - 0,96 91,61
Média 0,51 (+ 0,01) 0,74 (+ 0,05) 0,98 (+ 0,02) 91,36 (+ 0,04)

Tabela 5.4 — Valores dos expoentes representativos das flutuagdes gaussianas na amostra de Y358 investigada neste

trabalho. Os intervalos de validade de cada regime sdo indicados em termos das temperaturas reduzidas

€= (T—Tg'/ TS, onde TcC é determinada a partir da extrapolacdo do regime gaussiano 3D obtido para

cada campo magnético aplicado.

A partir da andlise dos dados podemos observar que foram identificados dois regimes em lei de

poténcia dominados por flutuagGes gaussianas, que sdo flutuacdes ndo correlacionadas e

correspondem as regioes definidas pelos expoentes Asp = 0,51 (£ 0,01) e Ap = 0,98 (£ 0,02), os

quais denotam a existéncia de flutuacdes gaussianas tri e bidimensionais, respectivamente. Para o

expoente Aup.3p

0,74 (x 0,05) ndo é possivel a obtencdo de um valor inteiro para a

dimensionalidade. Porém, de acordo com a discussao realizada na secdo 2.1.3.2, pode-se conciliar

este resultado com a teoria de campo médio considerando que as flutuagdes ocorram em um espago

com topologia fractal. Desta forma, de acordo com a equagao 2.14, o expoente neste caso é dado

por:
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A=2-d/2, (5.8)

onde d é a dimensdo fractal, podendo ser interpretado como resultado do fraco acoplamento entre
os planos supercondutores. Sendo assim, obtém-se uma dimensdo d = 2,5 para o expoente Aupoap =
0,74 o qual corresponde a um crossover entre as dimensdes 2D e 3D.

Este comportamento encontrado em nossas analises para as flutuacdes Gaussianas sdo
consistentes com observagdes anteriores em amostras policristalinas de Y358 %7 Os resultados
apresentados na tabela 5.4 revelam que os regimes dominados por flutuagdes gaussianas bi e
tridimensionais se mantém estaveis frente a aplicacdo de campos magnéticos a de até 10 kOe.

Nossos dados ainda nos permitem estimar, a partir do excesso de condutividade, o comprimento
de coeréncia, & (0), e o espacamento entre os planos supercondutores, d. Desta forma, de acordo

com as equacoes 2.9 e 2.10, temos:

e —A
0) = —¢ ™ 5.9
£0) = Spa0 (5.9)
ez A
d o (5.10)
16 A0 ,;

Os valores de & (0) e d, bem como os valores das amplitudes Gaussianas Asp e Ajp, estdo
apresentados na tabela 5.5. Podemos observar que tanto o comprimento de coeréncia, o
espacamento entre os planos supercondutores, bem como as amplitudes relativas aos regimes
Gaussianos, ndo apresentam uma variacao sistematica com a aplicacdao de campo magnético até o

limite empregado de 10 kOe.
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Asp A
H (kOe) A;p (mQ.cm)™ E) (A) A, (mQ.cm)™ d (nm)
0 0,0118 64,26 0,0039 38,49
0,05 0,0116 65,22 0,0037 41,26
0,25 0,0119 63,59 0,0035 43,21
0,4 0,0121 62,84 0,0037 41,14
0,5 0,0111 68,65 0,0036 41,91
0,75 0,0118 64,49 0,0039 38,98
1,0 0,0117 65,13 0,0037 40,74
1,5 0,0108 70,16 0,0035 43,67
2,5 0,0117 64,65 0,0031 48,23
3,5 0,0118 64,18 0,0034 44,58
5,0 0,0116 65,46 0,0030 50,61
6,0 0,0114 66,76 0,0033 45,37
7,5 0,0111 68,29 0,0036 42,49
9,0 0,0115 66,19 0,0032 47,98
10,0 0,0121 62,83 0,0036 41,59
Média 0,0116 (2 0,0004) 65,51 (£ 0,55) 0,0035 (+ 0,0003) | 43,35 (2 0,89)

Tabela 5.5 — Relagdo dos valores das amplitudes Gaussianas, do comprimento de coeréncia & (0), e do espacamento

entre os planos supercondutores d, para os diferentes valores de campo magnético aplicado.

O valor médio encontrado para o comprimento de coeréncia, & (0) = 65,51 (+ 0,55) A, e para o
espacamento entre os planos supercondutores, d = 43,35 (+ 0,89) A, encontram-se bem acima do
valor relatado por Esmaeili e col. **, onde &: (0) = 4,58 A e d = 29,66 A. Esta diferenca esta
associada a natureza extremamente granular da nossa amostra, a qual introduz uma incerteza no
fator geométrico. Em geral, este resultado é atribuido a um fator multiplicativo, denominado

fator-C, o qual é adimensional "985

. Este fator, puramente geométrico, reflete os efeitos de
desordem no quociente L/A utilizado para o céalculo da condutividade, onde L é a distancia entre os
contatos elétricos relativos a diferenca de potencial, e A é a drea da secdo transversal da amostra.
Consequentemente, todas as quantidades dependentes do valor absoluto da condutividade,
como o comprimento de coeréncia, o espacamento entre os planos supercondutores, e as amplitudes

criticas, diferem do valor intrinseco por um fator multiplicativo. Como discutido anteriormente, os
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valores de § (0) e d, bem como os valores das amplitudes Gaussianas Asp e Ap, foram determinados
com base no modelo AL, sendo assim, devido a natureza granular da amostra em questdo, a

expressao a ser ajustada aos dados experimentais deve conter o fator C de forma que:

Ao = —=. (5.11)

Para estimarmos o valor do fator-C seria necessario conhecer o valor intrinseco do
comprimento de coeréncia obtido para um monocristal de Y358, porém ndo encontramos na
literatura existente este resultado. Por esta razdo, os valores apresentados na tabela 5.5 representam

valores ndo-renormalizados de § (0), d, Asp e Aap.

5.4.2.2  Flutuagdes Criticas

Analisando a figura 5.9, notamos que com a aproximagdo em direcdo a temperatura de
pareamento, T}, a qual é indicada na figura 5.7 para o campo de 0 Oe e relacionada na tabela 5.2
para os demais valores de campo aplicados, observa-se nitidamente uma mudanca no
comportamento do regime de flutuagdes, ou seja, o regime deixa de ser descrito por um
comportamento Gaussiano e passa a apresentar um comportamento genuinamente critico
representado pelos expoentes Asc e Ac.

Em temperaturas logo acima de T,, pode-se identificar o regime de flutuacdo genuinamente

critico caracterizado pelo expoente Asc = 0,19 (+ 0,03). Estes pequenos valores para o expoente do

Asc ndo sdo previstos por nenhuma teoria de flutuaces criticas, assim, a interpretacdo para esse
regime ndo é clara. Uma hipétese proposta por Costa e col. ", sugere que este regime, denominado
de supercritico, possa corresponder a um regime precursor de uma transicao fracamente de primeira
ordem. Este possivel carater fracamente de primeira ordem da transicdo supercondutora foi
discutido teoricamente como sendo uma consequéncia das flutuagdes do campo eletromagnético 7",

Através dos dados apresentados na tabela 5.6 notamos que o regime de flutuagdes

genuinamente criticas, caracterizado pelo expoente Asc, se mantém oscilando em torno de um valor

médio até o campo magnético aplicado de 2,5 kOe, sendo que acima deste campo 0 expoente Asc €
suprimido.
Acima do regime super critico observa-se ainda um outro regime de flutuacdes genuinamente

criticas, o qual se manteve estavel frente a aplicacdo de campo magnético e persistiu até o limite
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empregado de 10 kOe. Este regime é previsto pelo modelo 3D-XY, o qual pressupde que o
pardmetro de ordem GL possui duas componentes. O valor médio que obtivemos foi Ac = 0,33
(£ 0,01), o qual corresponde ao expoente previsto por Lobb % e é consistente com outros trabalhos
existentes na literatura para o Y358 176667,

A temperatura de transicao relacionada aos regimes criticos, T., foi obtida da extrapolacdo do
regime Asc para os valores de campo magnético entre 0 e 2,5 kOe. Através da extrapolacdo do

regime Ac foram obtidos os valores de T. para campos superiores a 2,5 kOe. Assim sendo, e

considerando todo o intervalo de campos magnéticos aplicados, o valor médio obtido para T foi

92,87 K.
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Figura 5.9 — Comportamento dos regimes criticos observados para a amostra de Y358 com campos
magnéticos aplicados de (a) 50 Oe,(b) 400 Oe, (c) 1,5 kOe, (d) 3,5 kOe, (e) 5 kOe e (f)
10 kOe. O crossover do comportamento Gaussiano para o comportamento critico ocorre

a temperatura Tg.
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Asc Ac
H (kOe) T (K)
0,0011 < € <0,0089 0,0053 < £ <0,0213
0 0,21 0,33 92,72
0,05 0,19 0,32 92,75
0,25 0,18 0,35 92,98
0,4 0,20 0,34 92,75
0,5 0,20 0,33 92,92
0,75 0,19 0,33 92,97
1,0 0,17 0,33 93,08
1,5 0,21 0,33 92,66
2,5 0,20 0,33 92,96
3,5 - 0,32 92,55
5,0 - 0,32 92,98
6,0 - 0,31 92,44
7,5 - 0,33 92,89
9,0 - 0,33 92,28
10,0 - 0,29 93,54
Média 0,19 (¥ 0,03) 0,33 (+ 0,01) 92,83 (% 0,07)

Tabela 5.6 — Valores dos expoentes relativos as flutuagdes criticas na amostra de Y358. Os intervalos de validade de

c

cada regime sdo indicados em termos das temperaturas reduzidas & = [Tng)/TC, onde T é

determinado experimentalmente a partir da extrapolacdo do regime critico mais proximo a T, para cada

valor de campo magnético aplicado.

Na tabela 5.7 estdo relacionados os valores das amplitudes criticas determinados segundo a
teoria AL para os regimes de flutuacdes caracterizados pelos expoentes Asc e Ac. Assim como
discutido na secao anterior, os valores indicados sdo ndo-renormalizados devido ao fato de nao
podermos estimar um valor para o fator-C. Desta maneira os valores expressos na tabela 5.7 sdo
valores efetivos para a amplitude, onde podemos observar que as amplitudes relativas aos regimes
super critico e critico ndo apresentam uma variacdo sistematica com a aplicacdo do campo

magnético.
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Amplitude Critica
H (kOe) Asc Asc (mQ.cm)™ Ac Ac (mQ.cm)?

0 0,21 0,0287 0,33 0,0169
0,05 0,19 0,0318 0,32 0,0177
0,25 0,18 0,0311 0,35 0,0151
0,4 0,20 0,0293 0,34 0,0160
0,5 0,20 0,0283 0,33 0,0165
0,75 0,19 0,0292 0,33 0,0160
1,0 0,17 0,0315 0,33 0,0159
1,5 0,21 0,0291 0,33 0,0171
2,5 0,20 0,0281 0,33 0,0169
35 - - 0,32 0,0189
5,0 - - 0,32 0,0170
6,0 -- -- 0,31 0,0195
7,5 - - 0,33 0,0164
9,0 - - 0,33 0,0185
10,0 - - 0,29 0,0181

Meédia 0,19 (% 0,03) 0,0297 (% 0,0005) 0,33 (£ 0,01) 0,0171 (x 0,0003)

Tabela 5.7 — Relacdo das amplitudes criticas obtidas para os diferentes valores de campo magnético aplicado. A
amplitude designada por Asc estd relacionada ao regime super critico, Asc, enquanto que Ac estd

relacionada ao regime critico, Ac.

5.4.2.3 O numero de Ginzburg

Com a aproximagao a temperatura de pareamento T, cujos valores estdao relacionados na tabela
5.2, é observada uma mudanc¢a no comportamento das flutuagdes nas vizinhancas de Tg, as quais
deixam de ser descritas pela teoria de campo médio, e o excesso de condutividade passa a ser
dominado por flutuagdes genuinamente criticas, ou seja, a temperatura T define um crossover entre
os regimes critico e Gaussiano. A temperatura de Ginzburg foi determinada pelo ponto de intersecao
dos segmentos de reta que definem os regimes critico (Ac) e Gaussiano tridimensional (Azp), como

indicado na figura 5.9.
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Em nossas analises é notério que o regime critico descrito pelo modelo 3D-XY, bem como o
regime de flutuagdes Gaussianas 3D, se mantiveram estaveis frente a aplicacdo de campo
magnético. Sendo assim, nos é permitido determinar o nimero de Ginzburg, &, como funcao do

campo magnético, tal que:

, (5.12)

onde T é a temperatura de Ginzburg e Tc® é a temperatura critica de campo médio relacionada ao
regime Gaussiano tridimensional.

Os valores da temperatura e do nimero de Ginzburg estdo relacionados na tabela 5.8 para todos
os valores de campo magnético aplicados. Podemos observar que nao ha uma evolugao destes

valores, de modo que ambos oscilam em torno de um valor médio em que T¢ = 94,49 (+ 0,12) e

gc = 0,034 (% 0,001).

H (kOe) Te (K) €6 H (kOe) Te (K) €c
0 93,92 0,028 2,5 94,34 0,033
0,05 94,05 0,031 3,5 94,86 0,036
0,25 94,67 0,037 5,0 94,80 0,037
0,4 94,22 0,030 6,0 94,10 0,029
0,5 94,47 0,037 7,5 95,19 0,041
0,75 94,28 0,032 9,0 94,25 0,033
1,0 94,59 0,035 10,0 95,69 0,046
1,5 93,92 0,030 Média | 94,49 (+0,12) | 0,034 % (0,001)

Tabela 5.8 — Relagdo dos valores da temperatura de Ginzburg T e do nimero de Ginzburg, € = (T¢ — Tc%) / TcS,

obtidos para os diferentes valores de campo magnético aplicados a amostra de Y358.
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5.4.3 Flutuacdes termodinamicas na aproximacao da resisténcia nula

Nesta secdo apresentaremos os resultados das flutuacdes termodindmicas na condutividade
elétrica na regido paracoerente, ou seja, nas proximidades de Tco. Nesta regido a condutividade é
dominada por flutuagoes na fase do parametro de ordem supercondutor nos diferentes graos.

Os resultados de condutividade elétrica sob aplicacdo de diferentes intensidades de campo
magnético foram estudados na regido abaixo da temperatura T, utilizando-se o método descrito na
secao 5.4.1.2. De maneira idéntica a utilizada anteriormente, a determinacdo de um comportamento
linear na curva do inverso da derivada logaritmica da condutividade, % ™'(T,H), identifica o regime
caracterizado pelo expoente critico So e a respectiva temperatura critica Tco. Na figura 5.10 é
ilustrado o comportamento apresentado pelas flutuacdes termodinamicas para algumas das
intensidades de campo magnético aplicado. Os valores encontrados para o expoente Sy, bem como
para a temperatura critica Tco, estdo relacionados na tabela 5.9.

Podemos observar claramente que o valor de Ty decresce acentuadamente a medida que o valor
do campo magnético aplicado aumenta. O comportamento das flutuagdes apresentou valores para o
expoente critico que ndo variaram significativamente, com um valor médio S, = 2,37 (+ 0,03). Esse
expoente revela a granularidade do sistema, sendo consistente com a ocorréncia de uma transicao de
fase paracoerente-coerente em T¢o e estd de acordo com a classe de universalidade 3D-XY com
desordem relevante **'. Nota-se ainda da figura 5.10 que o aumento da intensidade do campo
magnético aplicado alarga consideravelmente, em temperatura, a extensao do regime de flutuacoes
representado por S.

Utilizando-se do mesmo método empregado nas secdes anteriores, foram determinadas as
amplitudes efetivas relacionadas ao regime de flutuagdes nas proximidades de Tcy. Os valores para
estas amplitudes, identificadas por Ao, estdo relacionados na tabela 5.9. Diferentemente do que
ocorreu para os regimes Gaussianos e criticos, a amplitude relacionada ao regime de aproximacao
ao estado de resisténcia nula apresentou uma variacdao sistematica com o campo magnético, sendo
que com o aumento da intensidade de campo magnético observa-se um aumento no valor da

amplitude A,.
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Figura 5.10 — Regimes de aproximacdo ao estado de resisténcia nula para a amostra de Y ;BasCugO1s

para alguns dos valores de campo magnético aplicado.

H (kOe) S To Ay (mR.cm)™ H (kOe) > Te Ay (mQ.cm)™
0,0018< £ <0,2242 |  (K) 0,0018 < £ <0,2242 | (K)

0 2,08 88,69 0,00048 2,5 2,46 74,07 0,01585
0,05 2,43 86,11 0,00063 3,5 2,50 72,86 0,01799
0,25 2,42 82,09 0,00289 5,0 2,29 71,11 0,03202

0,4 2,42 81,15 0,00386 6,0 2,36 70,50 0,03608
0,5 2,38 80,16 0,00544 7,5 2,32 68,70 0,04255
0,75 2,39 78,88 0,00717 9,0 2,30 67,05 0,05410
1,0 2,43 77,75 0,00844 10,0 2,34 66,97 0,06593
1,5 2,44 76,70 0,01037 Meédia 2,37 (£ 0,03) - --

Tabela 5.9 — Relagdo dos valores dos expoentes Sy, da temperatura Tco, e da amplitude A, para a amostra na presenga

de diferentes intensidades de campo magnético aplicado.
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5.4.4 Comparacdo com o sistema YBa,Cu;075 (Y123)

A andlise dos resultados obtidos para os regimes de flutuacoes supercondutoras na
magnetorresisténcia sugerem comportamentos curiosos e interessantes. Aparentemente Sao
relatados na literatura apenas trabalhos em que o estudo das flutuagbes termodinamicas para o

supercondutor Y358 é realizado através de medidas de resistividade elétrica sem aplicacdo de

[17,66] [67]

campo magnético ou com intensidades variadas de corrente elétrica ™. Assim sendo,
utilizaremos para comparagdo com 0s nossos resultados o supercondutor Y123 submetido a
diferentes intensidades de campo magnético. Conforme discutido nos capitulos anteriores, a
semelhanca entre as estruturas dos sistemas Y123 e Y358 nos permite tal comparacao.

Em nossa analise, realizada na regido de temperaturas acima da temperatura de pareamento (T}),
foram identificados regimes de flutuacoes Gaussianas em duas e trés dimensodes, bem como um
regime genuinamente critico descrito pelo modelo 3D-XY e um regime supercritico, o qual pode ser
interpretado como precursor de uma transicdo fracamente de primeira ordem. Em geral, esses

3 1948389700 horém, é interessante

regimes de flutuacdes também sdo identificados no sistema Y12
observar que a faixa de campo magnético aplicado nestes trabalhos esta abaixo do limite de 10 kOe
por nos utilizado.

Observamos no Y358 um regime supercritico (Asc) extremamente robusto frente a aplicagdo de
campos magnéticos até 2,5 kOe, enquanto que nos resultados reportados por Dias "% e Vieira ",
para policristais de Y123, este regime persistiu apenas até o limite de 500 Oe. E interessante notar
ainda que, em nossas andlises, os regimes genuinamente critico e Gaussiano se mantém estaveis
mesmo em intensidades relativamente elevadas de campo magnético, como H = 10 kOe, nao
apresentando nenhuma tendéncia de evolugdo com o aumento do campo magnético aplicado.

Curioso também € o fato do regime de flutuacoes identificado na regido paracoerente apresentar
um pequeno valor para o expoente Sy, em torno de 2,37, sendo que no Y123 este mesmo expoente
geralmente situa-se entre 3 e 4 ),

Estes interessantes resultados apresentados pelos regimes de flutuacdes termodinamicas
necessitam de andlises mais detalhadas, as quais fogem do escopo deste trabalho. Medidas de
magnetorresisténcia a campos magnéticos mais intensos e utilizando outras amostras para

comparagao também poderiam fornecer resultados ainda mais interessantes.
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Conclusoes

Este trabalho consistiu na sintese de uma amostra policristalina do supercondutor Y ;BasCusOss
(Y358), a qual foi caracterizada segundo as técnicas de difracao de raios-X, microscopia eletronica
de varredura e EDS. Foram realizadas medidas de magnetorresisténcia e magnetizacdo com o
objetivo de investigar as propriedades elétricas e magnéticas.

As principais conclusoes a cerca deste trabalho sdo relatadas, resumidamente, a seguir.

L. Caracterizacao estrutural

> Utilizando a microscopia eletronica de varredura, observou-se que a amostra é homogénea e
possui um carater acentuadamente granular. Os graos, cujos tamanhos variam de 1 a 3 pm,

possuem formato irregular.

> A andlise de EDS revelou apenas a presenca dos elementos quimicos desejaveis na

composicao da amostra, sendo eles itrio (Y), bario (Ba), cobre (Cu) e oxigénio (O).

> O carater granular da amostra foi confirmado pela técnica de difracdo de raios-X, onde
observou-se a ndo existéncia de uma orientacdo cristalografica preferencial. Comparando os
difratogramas de raios-X obtidos para a nossa amostra com os existentes na literatura para o sistema
Y358, foi possivel calcular os parametros da célula unitaria, cujos valores sdo consistentes com 0s
ja reportados para este sistema e confirmam a estrutura ortorrombica do composto, sendo eles

a=3,8878 A,b=3,8185A ec=31,116 A.

IL. Caracterizacao magnética

> Através do estudo do comportamento da magnetizacdo ZFC em funcdo da temperatura
observou-se o efeito de blindagem diamagnética, o qual apresentou um enfraquecimento quando

foram aplicados campos magnéticos superiores a 500 Oe.
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> O comportamento da magnetizacdo ZFC apresentou-se linear com o campo aplicado até
cerca de 250 Oe, em temperaturas inferiores a 77 K. Este resultado sugere que, para a nossa amostra

policristalina de Y3;BasCusO1s, Hci (0) seja da ordem de 250 Oe.

> O efeito Meissner apresentou-se bastante dependente do campo magnético aplicado, como
esperado para este tipo de material. Acima de 1 kOe a amostra passou a apresentar um
enfraquecimento da resposta diamagnética decorrente da penetracao do fluxo magnético do seu

interior.

> Os valores obtidos para a temperatura de irreversibilidade magnética, Ti» (H), nos
permitiram determinar a linha de irreversibilidade (LIM), a qual teve seu comportamento
interpretado de acordo com o modelo do vidro supercondutor. Na regidao de mais baixos campos,
H < 1 kOe, os dados foram ajustados pela lei de poténcias segundo o modelo Almeida-Thouless
(AT), enquanto que para regides acima deste valor de campo, ou seja
H > 1 kOe, o ajuste seguiu a lei de poténcias com base no modelo Gabay-Toulouse (GT). Este
comportamento AT-GT da linha de irreversibilidade magnética deve-se a dindmica de fluxo de
Josephson, uma vez que nossa amostra é granular e acoplada através de ligacoes fracas. Porém, é
interessante observar que, comparado ao sistema Y123, uma vez que sdo escassos o0s resultados para
o Y358, o comportamento Gabay-Toulouse descreve de modo satisfatério a linha de
irreversibilidade para campos de até 10 kOe, sendo que em geral os valores reportados na literatura

para o Y123, usando o modelo GT, encontram-se abaixo deste.

III.  Caracterizacao elétrica

> As medidas de magnetorresisténcia elétrica apresentaram uma transicao resistiva fortemente
dependente da intensidade do campo magnético aplicado, uma vez que o aumento deste fez com

que a largura da transi¢cao aumentasse consideravelmente.

> Os resultados obtidos com a derivada da resistividade em funcao da temperatura (dp/dT)
apresentaram uma estrutura de dois picos, caracterizando uma transi¢do normal-supercondutora em
duas etapas. A primeira etapa, em temperatura mais elevada, corresponde a transicao de
pareamento, ou seja, transicdo supercondutora dentro dos grdos, enquanto que a segunda etapa
registra o estabelecimento de um estado supercondutor com coeréncia de longo alcance, obtido
através da ativagdo das ligacOes fracas entre os graos supercondutores, denominada de transicdo de

coeréncia. O aumento da intensidade do campo magnético aplicado ndo influenciou
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significativamente a temperatura de pareamento T, porém, a temperatura em que dp/dT=0 (T,) foi
consideravelmente afetada. A presenca de campo magnético provocou um alargamento do pico da
derivada centrado em temperaturas menores, fazendo com que a temperatura T, fosse deslocada

para baixas temperaturas.

> Na correlacdo entre a resistividade nula e o limite irreversivel observou-se que a linha obtida
das temperaturas de resistividade nula (Tco), se manteve bem abaixo da linha de irreversibilidade
magnética, sendo que, com o aumento da intensidade de campo aplicado, a divergéncia entre ambas
aumentou consideravelmente, estando este resultado de acordo com o comportamento de uma

amostra com acentuado carater granular.

> Na regido paracoerente (T > T,) foram observados efeitos de flutuacdes termodinamicas, as
quais foram caracterizadas pelos expoentes criticos Aop = 0,98 (= 0,02) e Asp = 0,51 ( 0,01), que
correspondem a flutuagoes Gaussianas bi e tridimensionais descritas pela teoria de Aslamazov-
Larkin. Estes regimes Gaussianos se mantiveram estaveis em toda faixa de campo aplicado (0 < H <
10 kOe). Como consequéncia desta robustez, a temperatura extrapolada do regime gaussiano

tridimensional, Tc®, permaneceu praticamente invariante frente a aplicacdo de campo magnético.

> A medida em que a temperatura é reduzida, nas regides imediatas & temperatura de
pareamento (T,), observou-se um regime de flutuagdes genuinamente criticas caracterizado pelo
expoente Ac = 0,33 (£ 0,01), compativel com o modelo 3D-XY, e um regime supercritico
caracterizado pelo expoente Asc = 0,19 (+ 0,03), o qual pode ser tratado como precursor de uma

transicdo fracamente de primeira ordem.

> A faixa de campos magnéticos aplicados aparentemente nao afetou o regime de flutuacdes
genuinamente criticas dado pelo expoente Ac, pois este se manteve robusto até o campo aplicado de
10 kOe, o que é um valor de campo consideravelmente elevado para observacdao deste expoente

quando comparado com o supercondutor Y123.

> A aplicagcdo de campo magnético afetou o regime de flutuacdes supercritico (Asc), embora
este tenha permanecido estavel até o campo de 2,5 kOe, o que também €é um valor de campo
consideravelmente elevado para observacdo deste expoente quando comparado com o

supercondutor Y123.

> Na regidao de aproximacgdo ao estado de resisténcia nula, a identificagdo do expoente S, ~
2,37 (£ 0,03) revelou um regime relacionado a granularidade do sistema, conforme o esperado para

nossa amostra.
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> Foi identificada uma temperatura de crossover (Tg) entre as regides dominadas por
flutuagdes Gaussianas (Asp) e genuinamente criticas (Ac), a qual, devido a robustez destes regimes,

aparentemente ndao apresentou uma evolucao em decorréncia do campo aplicado.

> Fazendo uso das expressoes para as amplitudes criticas relacionadas aos regimes Gaussianos
bi e tridimensionais, foram estimados, para cada campo aplicado, os valores do comprimento de
coeréncia em T = 0, dado por & (0), e 0o espacamento d entre os planos supercondutores. Os
resultados por nés obtidos, & (0) = 65,51 A e d ~ 43,35 A, encontram-se bem acima dos valores
reportados na literatura, onde tipicamente &c (0) = 4,58 A e d = 29,66 A. Esta diferenca pode ser
atribuida a efeitos de desordem e por um fator de natureza puramente geométrica, denominado

fator-C, o qual ndo foi possivel ser estimado neste trabalho.
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