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RESUMO

LIMA, Jakeline Rabelo. Comportamento da irreversibilidade magnética e da
resisténcia elétrica em supercondutores de YBa>CuszO7y texturizado
mediante campos magnéticos pulsados, 137p. Dissertacdo (Mestrado em
Fisica) i Programa de POs-Graduacdo em Fisica, Departamento de Fisica,
Instituto de Fisica e Matematica, Universidade Federal de Pelotas, 2018.

Neste trabalho foi investigado o comportamento elétrico e magnético em uma
amostra texturizada do supercondutor YBa:CuszO7.z mediante campos
magnéticos pulsados de até 60 T. A amostra foi crescida pela técnica Bridgman
e com a adicdo de 30 % em peso da fase Y211, tendo sido cedida pelo
Departamento de Ciencia de Materiales e Ingenieria Metallrgica da Universitat
Politecnica de Catalunya em Barcelona, na Espanha. As medidas elétricas e
magnéticas com campos pulsados foram realizadas no Dresden High Magnetic
Field Laboratory, localizado no Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf
(HZDR), em Dresden, na Alemanha. A amostra foi caracterizada
morfologicamente utilizando um microscopio eletronico de varredura do Centro
de Microscopia Eletréonica do Sul (CEME-Sul) da Universidade Federal do Rio
Grande (FURG), onde foi possivel observar a presenca um alinhamento
cristalografico caracteristico do processo de texturizacdo, além da presenca dos
gréos da fase Y211 distribuidos na matriz supercondutora. As medidas de
momento magnético foram realizadas em duas configuragbes de campo
magnético aplicado, H // ab e H /I c. Através dessas medidas foi possivel
determinar o campo de irreversibilidade magnética, Hir (T), e obter a linha de
irreversibilidade magnética para as duas configuragcbes de campo magnético
aplicado, as quais foram ajustadas pelo modelo flux creep gigante até uma
determinada regido de campo magnético. As medidas de magnetocondutividade
elétrica foram realizadas aplicando campo magnético e corrente elétrica em 4
diferentes configuracbes de campo-corrente, sendo que para cada pulso de
campo magnético aplicado foi determinado o respectivo campo magnético
associado a temperatura de resisténcia nula. Os resultados mostraram que para
medidas com configuracdo de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab a
transicdo supercondutora foi menos afetada com o aumento do campo
magnético aplicado, uma vez que foram obtidos maiores valores de campo
magnético associado a temperatura de coeréncia em comparacdo com 0S
resultados das medidas feitas com aplicagdo de campo magnético paralelo ao
eixo ¢, cujos valores de campo magnético foram menores. A partir dos resultados
de Hir (T) e H (Tco) foi feita uma correlacdo entre a irreversibilidade magnética e
a resisténcia nula, onde podemos observar que a resisténcia nula ocorre abaixo
do limite de irreversibilidade magnética em todas as configuragbes de campo-



corrente analisadas. Os valores de resisténcia nula deste trabalho também foram
obtidos somente em temperaturas abaixo ou préximas do limite de
irreversibilidade magnética. A anisotropia da irreversibilidade magnética e da
resisténcia nula pode ser observada, conforme o esperado para uma amostra
texturizada de boa qualidade. Os resultados de magnetocondutividade elétrica
gue sofreram influéncia da forca de Lorentz apresentaram menores valores de
H (Tco), levando a suposicdo de uma alteracdo na dindmica de voértices da
amostra.

Palavras-Chave: supercondutor YBa2CusO7-u, campos magnéticos pulsados,
irreversibilidade magnética, resisténcia nula.






ABSTRACT

LIMA, Jakeline Rabelo. Electrical and magnetic behavior in atextured sample
of the YBaxCuszO7.u superconductor through pulsed magnetic fields up to
60T, 137p. Dissertation (Master Degree in Physics) i Programa de POs-
Graduacao em Fisica, Departamento de Fisica, Instituto de Fisica e Matematica,
Universidade Federal de Pelotas, 2018.

In this work the electrical and magnetic behavior in a textured sample of the
YBa2CuszOr7-u superconductor through pulsed magnetic fields up to 60T was
investigated. The sample was grown by the Bridgman technique and with the
addition of 30% by weight of the Y211 phase, obtained from the Department of
Materials Science and Metallurgical Engineering of the Universitat Politécnica de
Catalunya in Barcelona, Spain. Electrical and magnetic measurements with
pulsed fields were performed at Dresden Magnetic Field Laboratory located at
the Helmholtz-Zentrum Dresden-Rossendorf (HZDR) in Dresden, Germany. The
sample was morphologically characterized using a scanning electron microscope
from the Electron Microscopy Center (CEME-Sul) of the Federal University of Rio
Grande (FURG), where it was possible to observe the presence of a
crystallographic alignment characteristic of the texturing process, besides the
presence of the Y211 phase grains distributed in the superconducting matrix. The
magnetic moment measurements were performed in two applied magnetic field
configurations, H// ab e H // c. By means of these measurements it was possible
to determine the field of magnetic irreversibility, Hirr (T), and obtain the magnetic
irreversibility line for the two configurations of the applied magnetic field, which
were adjusted by the giant flux creep model until a certain magnetic field region.
The measurements of electrical magnetoconductivity were performed by applying
magnetic field and electric current in 4 different field-current configurations and
for each applied magnetic field pulse the respective magnetic field associated to
the zero resistance temperature was determined. The results showed that for
measurements with applied magnetic field parallel to the ab plane, the
superconducting transition was less affected with the increase of the applied
magnetic field, since larger values of magnetic field were obtained, associated to
the coherence temperature in comparison with the results of the measurements
made with application of magnetic field parallel to axis ¢, whose values of
magnetic field were smaller. From the results of Hirr (T) € H (Tco) a correlation was
made between the magnetic irreversibility and the null resistance lines, where we
can observe that the null resistance occurs below the limit of magnetic
irreversibility in all field-current configurations. The zero resistance values of this
work were also obtained only at temperatures below or close to the limit of
magnetic irreversibility. The anisotropy of magnetic irreversibility and zero
resistance can be observed, as expected for a textured sample of good quality.



The results of electrical magnetoconductivity that were influenced by the Lorentz
force presented lower values of H (Tco) leading to the assumption of a change in
the vortex dynamics in the sample.

Keywords: YBa2CusO7.u superconductor, pulsed magnetic fields, magnetic
irreversibility, zero resistance.
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INTRODUCAO

O supercondutor YBa2CuzOz~-i foi descoberto em 1987 [5] e entrou para histéria
como um dos materiais mais investigados cientificamente. O estudo das
propriedades elétricas e magnéticas do supercondutor YBa:CuzO7.q sdo
importantes para explorar o seu potencial tecnolégico. Existem diversos estudos
sobre o comportamento elétrico e magnético no regime de baixos campo
magnéticos em amostras de YBa2CusOz7-u texturizadas [29, 38 ,49, 65, 75], porém
h& poucos resultados existentes na literatura sobre o comportamento irreversivel
e 0 comportamento da transicédo resistiva [39, 64] no regime de altos campo
magnéticos, proximos de 60 T.

Um dos elementos motivadores deste trabalho foi o estudo da correlacéo entre
a linha de resisténcia zero e a linha de irreversibilidade magnética com utilizacéo

de campos magnéticos pulsados de até 60 T.

O texto esta dividido em cinco capitulos:

O capitulo 1 apresenta um breve historico da supercondutividade, a estrutura
cristalina do supercondutor YBa:CusO7.u, as técnicas de crescimento de
amostras, como a sinterizacdo convencional e as principais técnicas de
texturizacdo, além de aspectos microestruturais. Neste capitulo também sera
abordada a importancia da fase Y211, as propriedades elétricas e magnéticas
em amostras texturizadas, bem como um breve resumo de alguns exemplos de

aplicacdes tecnoldgicas em supercondutividade.

O capitulo 2 trata da fundamentacdo tedrica com énfase nas propriedades
elétricas e magnéticas do supercondutor YBa2CusO7-i. Neste capitulo sera
abordado o comportamento resistivo do supercondutor YBa:CuzO7.i, a
anisotropia planar, os efeitos da granularidade e desordem, e o comportamento
da resisténcia elétrica proximo a resisténcia nula. Também serdo abordados
alguns aspectos da resisténcia elétrica obtida mediante campos magnéticos
continuos e pulsados. Em relacdo ao comportamento magnético, seréo
discutidos os vortices e o estado misto, além da linha de irreversibilidade

magnética com énfase na anisotropia planar mediante campos magnéticos
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continuos e pulsados. Finalizando, sera feita uma breve descricdo dos principais
modelos tedricos empregados para explicar a linha de irreversibilidade
magnética, e também alguns resultados experimentais da literatura com a

utilizacdo de campos magnéticos pulsados.

O capitulo 3 abordara a técnica experimental utilizada para o crescimento da
amostra de YBa2CusOzr-u texturizado, bem como a descricdo dos equipamentos
usados nas medidas elétricas e magnéticas, e também na caracterizacdo
morfologica. Além disso, serdo apresentados os resultados da caracterizacao
morfoldgica e os resultados de andlise de EDS para a amostra investigada nesse

trabalho.

No capitulo 4 serdo apresentados e discutidos os resultados das medidas
magnéticas em para as duas configuracdes de campo magnético aplicado, isto
€, H// ab e H /I c. Os resultados das medidas magnéticas serdo apresentados
primeiramente para aplicacdo de campo magnético aplicado paralelo ao plano
ab e posteriormente para aplicacdo de campo magnético paralelo ao eixo c. As
linhas de irreversibilidade magnética para as duas configuracbes, obtidas
através de resultados experimentais do campo de irreversibilidade magnética,

Hirr (T), serdo discutidas com base no modelo tedrico flux creep gigante.

No capitulo 5 serd apresentado o método de determinacdo do campo magnético
associado a temperatura de resisténcia nula. Também serdo apresentados e
discutidos os resultados de magnetocondutividade elétrica para as quatro
configuragbes de campo-corrente aplicadas. Ao final deste capitulo sera feita
uma discussdo acerca da correlacdo entre a irreversibilidade magnética e a

resisténcia nula.

Ao final do trabalho serdo apresentadas as principais conclusées do mesmo.
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1 O SUPERCONDUTOR YBCO

1.1 Descoberta da supercondutividade

A supercondutividade foi descoberta em 1911 por Heike Kamerlingh Onnes, no
seu laboratorio em Leiden, Holanda [1]. Em seus experimentos Onnes estudava
as propriedades elétricas dos metais em baixas temperaturas, utilizando hélio
liquido para fazer o resfriamento. Num determinado experimento utilizou uma
amostra de mercurio para medir a resisténcia elétrica em funcao da temperatura,
e acabou obtendo resisténcia zero a uma temperatura de aproximadamente 4,2
K, denominada posteriormente de temperatura critica ou, Tc [1], como mostra a

Figura 1.1. Estava sendo descoberta a supercondutividade.

A

Resistividade
TTTTTmmeeeq

aae »
42K Temperatura

0.0

Figura 1.1 - Queda abrupta da resistividade elétrica em fun¢éo da temperatura numa amostra de
mercurio em 4,2 K [2].

O aumento da temperatura critica em novos materiais ap0s a descoberta da
supercondutividade aconteceu lentamente, chegando a atingir 23,2 K com a liga
supercondutora NbsGe, em 1973 [3]. Em 1986, surgiram 0s primeiros
supercondutores Oxidos de alta temperatura critica, chamados de cupratos
supercondutores, descobertos por Muller e Bednorz, no composto ceramico
formado por lantanio, bario, cobre e oxigénio, La2-xBaxCuOas, com temperatura
critica por volta de 30 K [4]. No ano seguinte, Wu e colaboradores [5],
substituiram lantanio por itrio na férmula de Muller e Bednorz, e obtiveram um
aumento da temperatura critica para aproximadamente 90K. Nascia 0 composto
ceramico YBaCuO, o qual foi o primeiro supercondutor com uma temperatura
critica acima da temperatura de ebulicdo do nitrogénio liquido (77 K). Estudos

mais detalhados mostraram que a fase responsavel pela supercondutividade em
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temperaturas elevadas era a fase YBa:CusO7.a[ 6] , onde U represent

da estequiometria ideal do oxigénio.

1.1.1 Estrutura Cristalina

A estrutura cristalina do supercondutor YBa2CuszOr7-a (YBCO), ou simplesmente
Y123, é do tipo perovskita com simetria ortorrémbica, como ilustra a Figura 1.2,
cujos parametros de rede sdo: a = 3,82 A, b =389 Aec=1169 A [7]. A
caracteristica fundamental dos cupratos supercondutores € a presenca de
planos duplos de Cu-O2 separados por ions de itrio [1]. Nesses planos duplos
estdo localizados os pares de Cooper, e por isso também sdo chamados de
planos de conducdo. As camadas que separam os planos de conducao séo

denominadas de reservatorio de carga, como mostra a Figura 1.2.

Planos duplos

: g 5 +——
Camada de 3 & 34A de Cu-O

conducgao

Camada
reservatorio
de carga

@ itrio
A Birio
® Cobre

O Oxigénio

Figura 1.2 - Estrutura cristalina do supercondutor YBa2CuzO7.u. Adaptado de [1].

Os reservatérios de cargas possuem atomos de bério, cobre e oxigénio, na sua

estrutura atomica, formando uma estrutura BaO i Cu-O 1 BaO, localizados ao

longo do eixo cristalogréafico c. As cadeias Cui O Cu, localizadas ao longo do

eixo b, formam as cadeias lineares de Cu-O, e sdo importantes para descrever

as propriedades eletrbnicas do YBCO, sendo que sofrem influéncia do
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movimento dos portadores de carga, localizados nos planos Cu-O2 [1]. Os planos
duplos de Cu-O2 s&o separados por uma distancia de aproximadamente 3,4 A,
e as demais distancias dos planos de conducdo sdo da ordem de 8 A [7]. A
acentuada anisotropia planar do supercondutor YBCO é justificada pela sua

estrutura cristalina, como pode ser visto na Figura 1.2.

A estrutura cristalina do supercondutor YBCO varia com a quantidade de

oxig°nio. Quando 0,65 < U0 < 1 e com a

® tetragonal € n«o supercondutor a, ma s

abaixo de 750°C, a estrutura € ortorrdbmbica e o sistema passa para o estado
supercondutor . Para 4 = 0,07 ocorre
YBCO, chegando a aproximadamente 93 K [8].

1.2 Técnicas de crescimento

1.2.1 Sinterizagdo convencional

Das técnicas de producdo de amostras, a sinterizacdo, devido a sua relativa
simplicidade, € a mais utilizada na producdo de materiais ceramicos. Outra
vantagem dessa técnica € que as amostras podem ser fabricadas com formato

bem definido.

Uma amostra sinterizada pode ser produzida através de uma reacdo de estado
sélido. Por outro lado, embora através dessa técnica valores de temperatura
critica elevados possam ser facilmente alcancados, em contrapartida tem-se
baixos valores de densidade de corrente critica (Jc). Devido ao baixo valor de Jc,
0S materiais sinterizados nao apresentam uma boa performance para fins

tecnolodgicos [9].
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A preparacdo de amostras sinterizadas pode ser feita inicialmente misturando-
se pos de alta pureza de oxido de itrio (Y203), carbonato de bario (BaCOs), e
oxido de carbono (CuO). Feito isso, os pds sdo calcinados a uma temperatura
entre 850 °C e 900 °C por um periodo de até 24 horas. O processo de calcinagdo
geralmente é repetido mais vezes para melhorar a qualidade do material no

processo final de sinterizacdo, como mostra a Figura 1.3 [9].

Figura 1.3 - Amostra de YBa2CuzOr.; sinterizada calcinada (a) uma vez e (b) trés vezes. Os
valores de Jc sdo de 5 A/cm? para amostra da esquerda (a) e de 1000 A/lcm? para a amostra da
direita (b) [9].

A Figura 1.3 (a) mostra a estrutura de uma amostra de YBa2CusO~-; sinterizada
por 24 horas a uma temperatura de 900 °C, no qual os pds foram calcinados
apenas uma vez. Os diferentes contrastes observados na Figura 1.3 (a)
evidenciam o carater inomogéneo da amostra. Apesar do valor de temperatura
critica atingido pela amostra ser acima de 90 K, o valor de Jc € menor que 5
Alcm? a 77 K e em campo nulo. A inomogeneidade pode ser melhorada

repetindo-se o processo de calcinacdo, como observa-se na Figura 1.3 (b).
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1.2.1.1 Microestrutura de amostras sinterizadas

A microestrutura de amostras sinterizadas normalmente apresenta rachaduras
na fronteira dos graos, como ilustra a Figura 1.4, sendo que essas rachaduras

surgem, muitas vezes, durante a prensagem e compactacdo do pé precursor.

Figura 1.4 - Microscopia eletrbnica de transmissdo de uma amostra de sinterizada de
YBa:CusO7.i, mostrando a presenca de rachaduras ao longo da fronteira de gréo [9].

As amostras sinterizadas também apresentam uma alta porosidade e gréaos

supercondutores distribuidos de maneira aleatéria, como mostra a Figura 1.5.

Figura 1.5 - Microscopia 6tica de uma amostra de YBa>Cu3O-- sinterizada, onde observa-se uma
forte desordem dos gréos supercondutores [9].
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1.2.2 Texturizagcéo do YBCO

A técnica de texturizacdo foi desenvolvida para melhorar o problema de baixos
valores de densidade de corrente critica em amostras sinterizadas através da
formacdo de uma textura cristalografica. Em maio 1988, S. Jin e colaboradores
[10] publicaram um trabalho utilizando um método de texturizagdo por fusdo no
crescimento de amostras policristalinas de YBCO altamente orientadas. Com
isso, os valores de densidade de corrente critica chegaram a 7400 A/cm? em
campo nulo e temperatura de 77 K, contra 500 A/cm? de uma amostra sinterizada
na mesma condi¢cdo de temperatura e campo nulo. Existem varias técnicas de
texturizacdo, como a texturizacao por fusdo (métodos da semente e Bridgman)

[11], texturizac&o por alinhamento magnético [12], e texturizacdo mecanica [13].

1.2.2.1 Método da semente

O método da semente (TSMT 1 top seeding melt-texturing) [14] consiste em
colocar no topo da amostra a ser texturizada um monocristal (semente), que age
como centro de nucleacdo para o crescimento do monodominio texturizado,
como ilustra a Figura 1.6. Um fator importante € que a semente tenha uma
temperatura de fusdo acima da temperatura da amostra a ser texturizada, caso
contrario a semente ira fundir com a amostra precursora, e consequentemente a
orientacéo cristalografica sera perdida. No YBa2CuszOr7-i a temperatura de fuséo,
por vezes chamada de temperatura peritética, ou simplesmente Tp, € 1010 °C, e
assim, as sementes monocristalinas ou texturizadas geralmente empregadas
sdo de SmBa2CuzO7-i (Tp = 1060 °C) e NdBa2CusO7-i (Tp = 1085 °C). Outro fator
importante no processo de texturizacdo € que a semente escolhida tenha
parametros de rede similares aos da amostra precursora. Assim, durante o
processo de solidificacdo a semente podera induzir uma orientacao preferencial

dos grédos na amostra precursora [15].
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a superficie
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Substrato

Figura 1.6 - llustracéo do processo de texturizagédo pelo método da semente [15].

A Figura 1.7 mostra o processo final de uma amostra texturizada crescida pelo
método da semente, onde se observa a formagédo de um monodominio de Y123

em torno da semente.

Figura 1.7 - Amostra de YBCO (Y123) texturizado crescida utilizando uma semente de
SmBa2CuzOr.; [16].

1.2.2.2 Método Bridgman

O método Bridgman consiste em um método de solidificacdo direcional muito
utilizado para texturizar amostras de boa qualidade. O crescimento pelo método

Bridgman pode ser feito utilizando uma amostra ja sinterizada ou com pé
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compactado. O forno pode ser colocado tanto na posi¢cdo horizontal quanto na

posicao vertical para o deslocamento da amostra no interior do mesmo [17].

A amostra dentro do forno fica sujeita a um gradiente térmico longitudinal na
zona de aquecimento, o qual é responsavel pela orientacdo durante o
crescimento. A velocidade de solidificacdo empregada geralmente € lenta, com
uma taxa de excursao da amostra no interior do forno variando tipicamente entre
1 e 3 mm/h [18]. Este fator contribui para o alto alinhamento dos gréos da

amostra. A Figura 1.8 ilustra o principio de texturizacéo pelo método Bridgman

[18].

Zona sinterizada ou
apenas compactada

3 Zona em fusao

%, Front de solidificacdo

J‘:‘r
i
‘w le\uuwada
! / eixo - ¢

a

Deslocamento
da amostra

Figura 1.8 - Texturizagao pelo método Bridgman [18].
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1.2.2.3 Microestrutura de amostras texturizadas

A microestrutura de amostras texturizada é bastante complexa, e pode ser
observada através da caracterizacdo microestrutural, como ilustra a Figura 1.9.
A maior parte de amostras, até mesmo 0s monocristais, contém fases
secundarias e defeitos, como micro e macrorrachaduras, maclas e falhas de

empilhamentos [9].

Figura 1.9 - Microestrutura de uma amostra de YBa2CusO~.u texturizado [9].

A microestrutura caracteristica de uma amostra texturizada consiste na presenca
de grdos alongados com uma orientacdo cristalografica preferencial. Através
dessa técnica sao formadas placas supercondutoras empilhadas paralelamente
umas sobre as outras ao longo do eixo ¢, como ilustra a Figura 1.10 [8].
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Figura 1.10 - Microscopia da amostra de YBa:CusO7.a mostrando o empilhamento das placas
supercondutoras ao longo do eixo c [8].

A Figura 1.11 mostra a microestrutura de uma amostra policristalina texturizada,
onde observamos a inclusdo da fase Y211 na matriz supercondutora Y123. A
microestrutura apresentada na Figura 1.11, com a presenca da fase Y211, &
comumente encontrada em amostras texturizadas, independentemente do

método de crescimento utilizado [19].

’7
//!:

Figura 1.11 - Microscopia eletrnica de transmisséo de uma amostra de YBa2CuzOy.y, texturizada
onde é possivel observar graos correspondentes as fases Y123 e Y211 [19].

Durante o resfriamento ocorre uma mudanca na estrutura cristalina da amostra
(tetragonal-ortorrémbica), e devido a isso sédo observadas a presenca de micro

e macrorachaduras na amostra, como ilustra a Figura 1.12 [9].
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Figura 1.12 - Amostra de NdBa»CusOzr-i texturizado apresentando macrorrachaduras.

As maclas constituem um dos tipos de imperfeicdes mais comuns encontrados
em amostras supercondutoras policristalinas e monocristalinas. Maclas sé&o
distor¢cdes na rede cristalina que torna uma determinada regido do cristal um
espelho da regido adjacente, como ilustra a Figura 1.13. Um exemplo de
monocristais em que ha presenca de maclas € no supercondutor YBCO (Y123),
gue tem estrutura ortorrombica no estado supercondutor. Nesse cuprato de alta
temperatura critica observa-se a presenca maclas paralelas aos planos (110)
[20]. O surgimento de maclas na amostra ocorre devido a mudanca de fase

tetragonal para ortorrémbica durante a etapa de crescimento [21].

' (110) Plano de Macla
- .
O Atomo de Cu

® vacincia

Figura 1.13 - Representagédo de uma interface de macla paralela a dire¢édo [110]. Adaptado de
[21].
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A presenca de falhas de empilhamento € outra caracteristica comum em
amostras texturizadas, podendo surgir devido a inclusdo ou auséncia de planos
na amostra. A Figura 1.14 mostra falhas de empilhamento devido a inclusédo de

planos extras de CuO [22].

Figura 1.14 - Microestrutura eletrénica de transmissao de uma amostra de YBa>CuzO7.; onde se
observam duas falhas de empilhamento [22].

O alinhamento cristalografico € muito importante no transporte de corrente
elétrica pelo material, pois quanto melhor o alinhamento, melhor sera o caminho
do fluxo de corrente elétrica na amostra. A imagem de microscopia eletrbnica de
transmissao da Figura 1.15 mostra que a interface 123/211 para a amostra
texturizada de YBa2CuszOz.u € limpa e ausente de defeitos nas vizinhancas,

caracteristico de uma amostra bem orientada [23].

Figura 1.15 - Microscopia eletrdnica de transmisséo de alta resolu¢édo na interface 123/211 com
direcéo (a) paralela e (b) perpendicular ao eixo ¢ [23].
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1.2.2.4 Aimportéancia da fase Y211

Na texturizagcdo por fusdo do YBa:CusOr.u a temperatura peritética (Tp) ou
temperatura de fuséo/solidificacdo situa-se em torno de 1010 °C. Em
temperaturas mais elevadas, ocorrem duas importantes decomposi¢bes no

YBa2CuzOz7-4, a saber:

1) 1010°C < T < 1300 °C

2YBa:Cu3O7.i —— - Y2BaCuOs + liquido (3BaCuO:2 + 2Cu0O)

2) 1300°C < T <1500 °C

Y2BaCuOs ——» Y203 + liquido (BaO + CuO)

Sendo assim, logo acima do ponto de fuséo (1010 °C) a fase Y123 se decompde
em duas fases, uma liquida e outra sélida, com estequiometria Y2BaCuOs. Esta
fase é a Y211, também chamada de fase verde devido a sua coloragéo, a qual

decompde-se em 1300 °C e ndo exibe propriedades supercondutoras [9].

A inclusdo dessa fase, na producdo de amostras supercondutoras de YBCO
(Y123), tem por objetivo criar centros de aprisionamento de fluxo magnético
dentro do material, contribuindo para o aumento dos valores de densidade de
corrente critica, além de melhorar a cinética do processo de texturizagcao fazendo

com que a perda de liquido rico em Y203 seja minimizada [24].

A fase secundaria Y211 surge na matriz Y123 através da reacao peritética ndo-
classica, sendo que o seu formato varia de acordo com a quantidade de
Impurezas adicionadas na amostra. As impurezas sao muitas vezes adicionadas
para promover um refinamento das particulas da fase Y211, sendo o cério
(Ce0O2) [25], a platina (PtO2) [26], e o0 zirconato de bario (BaZrOs) [27], as
impurezas mais utilizadas. A Figura 1.16 compara amostras texturizadas de
YBCO (a) sem e (b) com a adicdo de CeO2, onde podemos constatar o

refinamento das particulas de Y211 com a sua adigéao.
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Figura 1.16 - Imagens de microscopia da fase Y211 (a) sem e (b) com a adicdo de 5% de CeO:
[28].

1.3 Propriedades de transporte em amostras texturizadas

No trabalho de Meslin e Noudem [29], podemos observar o0 comportamento da
resistividade elétrica para uma amostra texturizada de YBa2Cu307.x crescida
pela técnica da semente, onde T. € aproximadamente 92 K e a curva de

transicdo normal-supercondutora mostra-se bastante estreita.

p (m<.cm)

75 80 8 80 95
T(K)

CH;_._._._.JI L \ L \ I R B
85 90 95 100 105 110 115
T(K)

Figura 1.17 - Medida de resistividade para uma amostra texturizada de YBa2CuzO7x. O inset
apresenta os detalhes da transi¢cdo nas proximidades da resistividade nula. Adaptado de [29].

Como mencionado na segdo 1.2.2.4, a incluséo da fase Y211 provoca um
aumento de densidade de corrente critica (Jc) em amostras texturizadas, ja que
atua como centro de aprisionamento de fluxo magnético. A Figura 1.18 mostra a

dependéncia de Jc em amostras com diferentes concentragbes da fase Y211
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para trés amostras de YBCO texturizada, onde € possivel observar que o valor

de Jc cresce com o aumento da concentragdo da fase Y211 [9].

Hilc

25% 211

10% 211

0% 211

10+

Densidade de corrente critica (A/cm?)

L
0 5 10
Campo Magnético (KOe) 4

Figura 1.18 - Dependéncia de Jc com a inclusdo da fase Y211 em amostras texturizadas de
YBa2CusO7-u. Adaptado de [9].

As medidas de transporte elétrico em amostras texturizadas de YBa2CuzO7-g
podem ser feitas em diferentes configuracbes de campo magnético e corrente
elétrica, devido ao forte carater anisotropico oriundo do alinhamento
cristalografico. A Figura 1.19 apresenta resultados de magnetorresisténcia
elétrica em diferentes configuracdes de campo magnético e corrente elétrica,
onde se observa que o campo magnético tende a alargar moderadamente a

transicdo supercondutora, independente da orientagcdo em que for aplicado [30].
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Figura 1.19 - Medidas de magnetorresisténcia elétrica em funcdo da temperatura para uma
amostra texturizada de YBa2CuzOr-4 em varias intensidades de campo magnético aplicado nas
configuragbes de (a) H// ab com | // abe (b) H// c com1// c [30].

1.4 Propriedades magnéticas de amostras texturizadas

Medidas magnéticas podem ser feitas através de medidas do momento
magnético em funcdo da temperatura em campo fixo [31]. Através dessas
medidas € possivel observar que o aumento do campo magnético aplicado tende
diminuir a temperatura de transi¢ao supercondutora, como ilustra a Figura 1.20,
porém, nota-se na também que a transicdo magnética é bastante estreita, similar

ao comportamento observado em monaocristais [30].

0,00

G ZFC - Hilc
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Amostra A17]
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Temperatura (K)

0,054 £

-0,10 4

Momento magnético (emu)

0,15

Figura 1.20 - Medidas de momento magnético para uma amostra texturizada de
YBa2CuzO7.s com aplicacéo de campos magnéticos paralelos ao eixo ¢ [30].
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As propriedades magnéticas de amostras texturizadas também sdo afetadas
com inclusbes da fase Y211 na matriz supercondutora, fazendo com que o
potencial de aprisionamento de linhas de fluxo magnético seja aumentado.
Sendo assim, ao adicionar a fase Y211 ocorre um aumento na largura da curva

de histerese em baixos campos magnéticos, como mostra a Figura 1.21 [32].

100
50 | — 0% 211
g o
2 \ -
=T _J
.50-
- \ ~—15% 211
-100 | \/
1 L 1 i 1 1 1 L J
2 -1 0 1 2

H (TESLA)

Figura 1.21 - Curvas de histerese para uma amostra de texturizada YBa2CuzOs+x com 0% e 15%
da fase Y211 [32].

1.5 Aplicac@es tecnolbgicas

A maior parte de aplicacdes tecnologicas em supercondutividade requerem que
trés parametros criticos sejam levados em consideracao, sendo eles os valores
de densidade de corrente critica (Jc), temperatura critica (Tc) € campo critico (Hc)
[20].

Os materiais supercondutores, apesar do grande potencial tecnoldgico, ainda
ndo podem competir em termos econdmicos com materiais semicondutores e
nem ferromagnéticos, por exemplo, pois esses materiais funcionam a
temperatura ambiente, 0 que ndo é o caso dos supercondutores que precisam

de um permanente resfriamento para seu funcionamento [33].

As aplicacbes tecnoldgicas dos supercondutores podem ser classificadas em
dois tipos: aplicagbes em pequena escala, as quais utilizam pequenas
guantidades de energia e baixos valores de campo magnético, e em grande
escala, as quais utilizam grandes quantidades de energia e elevados valores de
campo magnético [33].
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1.5.1 Aplicagbes em pequena escala

As aplicacdes em pequena escala séao relativamente mais econdémicas que as
aplicacdes de grande escala, em funcdo do menor volume a ser refrigerado. As
aplicac6es da supercondutividade em pequena escala podem ocorrer em areas
como biomedicina, geofisica, meteorologia, processamento digital e dispositivos

como sensores e detectores.

1.5.2 Aplicagbes em grande escala

Ja entre as aplicagcbes em grande escala estdo os magnetos multiflamentares
(aplicacbes em fisica de altas energias), ressonancia magnética, reatores de
fusd@o nuclear, usinas de armazenamento de energia, além de outras importantes
aplicacdes, como motores elétricos, cabos e fios supercondutores de

transmissao, e trens de levitagdo magnética.
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2 FUNDAMENTOS TEORICOS

2.1 Comportamento elétrico do supercondutor YBaCuO

Nesta sec¢do serdo abordadas algumas propriedades de transporte elétrico dos
supercondutores Oxidos de alta temperatura critica, dando énfase ao
comportamento elétrico na transicdo supercondutora do supercondutor
YBaCuO.

2.1.1 Anisotropia planar do supercondutor YBaCuO

Os oxidos supercondutores de alta temperatura critica apresentam um forte
carater anisotropico devido as suas estruturas cristalinas. Nestes materiais,
como o YBaCuO por exemplo, existem planos de CuO: localizados ao longo do
plano ab, os quais sdo bons condutores de corrente elétrica, separados por
camadas isolantes que sao fortemente resistivas ao longo do eixo cristalografico
c. Este carater anisotropico pode ser evidenciado em medidas de resistividade
elétrica em fungdo da temperatura. Os resultados de resistividade elétrica
obtidos em uma amostra monocristalina de YBa2CuzOz-i, como apresentados na
Figura 2.1, mostram que a resistividade ao longo do eixo ¢ € maior que no plano
ab, sendo que a resistividade € menor no eixo b em comparacéo ao eixo a. Com
isso, temos uma condutividade elétrica maior ao longo do eixo b. A conducao
elétrica é maior ao longo do eixo b devido a presenca de cadeias lineares de
CuO [34].
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Figura 2.1 Resistividade elétrica nas direcdes a, b, e ¢ para uma amostra monocristalina de
YBaxCu3zO7-u[34].

2.1.2 Granularidade e desordem

O estudo da granularidade e desordem sdo de extrema importancia quando se
trabalha com supercondutores Oxidos de alta temperatura critica. O carater
granular é essencial na caracterizacdo das propriedades de magnéticas e
transporte elétrico, ja que amostras com alto grau de desordem possuem uma
granularidade intrinseca e complexa, além do fato que as presencas de varios
niveis de defeitos geram uma topologia complexa para o parametro de ordem

supercondutor. A inomogeneidade do estado supercondutor é refletida nas
propriedades de transporte elétrico e nas propriedades magnéticas do material.

Os materiais sao classificados como supercondutores do tipo Il extremo quando
apresentam compri mento de coer °nci a (3)
comparavel ao tamanho de uma célula unitaria, enquanto o comprimento de
penetra-«o dyé daordemnoda 1000sA [35]. Este é o caso dos

supercondutores de alta temperatura critica.

As estimativas do comprimento de coeréncia em campo magnético nulo para o
supercondutor YBa2CuzO~-i ao longo do eixo ¢ variam entre 1 a 3 A, enquanto
que ao longo do plano ab variam entre 12 a 20 A [35]. Através dessas

caracteristicas é possivel classificar o supercondutor YBa2CusO7.x como

supercondutor do tipo Il extremo.
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Os supercondutores granulares de alta temperatura critica possuem defeitos
estruturais intrinsecos em escalas microscopicas, mesoscopicas e
macroscopicas. Os defeitos microscopicos e mesoscopicos podem influenciar as
propriedades supercondutoras em escalas intragrdo. Os defeitos em escala
macroscopica sdo defeitos estruturais da ordem do comprimento de coeréncia
ou maiores. As impurezas, vacancias de oxigénio e desordem quimicas sdo
exemplos de defeitos estruturais microscépicos. Como exemplo de defeitos
mesoscopicos temos as falhas de empilhamento, maclas, defeitos colunares e
deslocacdes. Ja entre os defeitos macroscépicos estéo a fase secundéria Y211,

fronteiras de gréo e precipitados [36].

2.1.3 Comportamento nas proximidades da resisténcia zero

A Figura 2.2 (a) mostra uma medida de resistividade elétrica em funcédo da
temperatura e os picos da Figura 2.2 (b) a respectiva derivada em funcao da
temperatura. Em cupratos supercondutores granulares de alta temperatura
critica a transicdo ocorre em duas etapas. O pico de maior temperatura
representa a transicdo de pareamento, quando os grdos da amostra se tornam
supercondutores, enquanto que no pico de menor temperatura temos um efeito
percolativo na regido entre os graos. Esta regido é formada basicamente por
juncgdes fracas, sendo que o estabelecimento da transicéo de coeréncia (Qquando
a regido entre os gréos se torna supercondutora) ocorre via ativagdo térmica,

levando ao estabelecimento da resisténcia nula em toda a amostra [37].
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Figura 2.2 - (a) Medida de resistividade elétrica em funcéo da temperatura e sua (b) derivada
para uma amostra de YBa>CusO7- [37].

2.1.4 Efeito do campo magnético na resisténcia elétrica mediante campos

magnéticos continuos

Quando um material esta no estado supercondutor ocorrem mudancas
profundas no comportamento elétrico ao ser aplicado um campo magnético
externo. Na Figura 2.3 podemos observar o comportamento da resistividade
elétrica com aplicacéo de diferentes valores de campos magnético. Em baixos
campos magnéticos aplicados, as ligacdes entre os graos sao enfraquecidas,
sendo assim, é possivel observar uma diminui¢cdo na temperatura de resisténcia
nula, também chamada de temperatura de coeréncia (Tco), entretanto a transicao
de pareamento € pouco afetada, como podemos observar na Figura 2.1 (a). Para
campos magnéticos mais elevados (Figura 2.1 (b)) ocorre um maior
deslocamento para a regido de baixas temperaturas tanto na transicao
paracoerente como na transicdo coerente, alargamento esse que ocorre pelo
fato da dinamica de vortices desempenhar um efeito dissipativo mais intenso

neste caso [38].
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Figura 2.3 - Medidas de resistividade elétrica em funcdo da temperatura para uma amostra
policristalina de YBa2CusO7.5 no regime de (a) baixos e (b) altos campos magnéticos aplicados
[38].

2.1.5 Resisténcia elétrica mediante campos magnéticos pulsados

A investigacdo da resisténcia elétrica com a utilizacdo de campos magnéticos
pulsados pode ser feita através de medidas de resisténcia elétrica (R) em funcéo
do pulso de campo magnético (H) aplicado em uma temperatura fixa (T) [39],
diferentemente das medidas de resisténcia elétrica mediante campos
magnéticos continuos, abordadas na secao 2.1.3. No trabalho de Skourski e
colaboradores [39], como mostra a Figura 2.4, podemos observar o
comportamento da resisténcia elétrica R (H) para uma amostra de YBa2CuzO7-u
texturizado em varias temperaturas e com um pulso maximo de campo
magnético aplicado proximo de 50 T na configuracdo H // c. Os resultados
mostram que a transicao supercondutora é fortemente afetada com o aumento
do campo magnético aplicado e também com a temperatura [39]. Para a
temperatura de 95 K, pode-se observar qgue ndo houve a queda da resisténcia
elétrica para zero, ou seja, nhdo ocorreu transicdo de fase em funcdo dessa

temperatura estar acima da temperatura critica do YBCO.
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Figura 2.4 - Medidas de resisténcia elétrica para uma amostra texturizada de YBa2CuszO7.5 em
diferentes temperaturas com a aplicacdo de campos magnéticos pulsados. Adaptado de [39].

2.2 Comportamento magnético do supercondutor YBa>Cu3zO7.g

Nesta secdo serdo abordadas algumas propriedades magnéticas do
supercondutor YBa2CusO7-5, com destaque para a dindmica de vortices e a

irreversibilidade magnética.

2.2.1 Aspectos gerais

As caracteristicas necessarias para que um material seja considerado
supercondutor sdo duas: a resisténcia nula, que ocorre quando o material atinge
a temperatura critica, e o diamagnetismo perfeito (efeito Meissner) caracterizado
pela expulséo total de fluxo magnético do interior do material, devido as correntes
superficiais induzidas na amostra. De acordo com 0 comportamento que 0sS
materiais supercondutores apresentam devido a presenca de campo magnético
externo, os supercondutores podem ser classificados em dois tipos, a saber,
supercondutor do tipo | e supercondutor do tipo Il, como ilustra a Figura 2.5. A

seguir sera feito uma breve descricdo dos dois tipos de supercondutores.
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Figura 2.5 - Diagrama de fases para um supercondutor do (a) tipo | e (b) tipo II. Adaptado de [8].

2.2.1.1 Diagrama de fases dos supercondutores do tipo | e do tipo Il

Os supercondutores do tipo | apresentam os estados normal e Meissner. No
estado Meissner ocorre a expulsdo total do fluxo magnético do interior da
amostra, com o estado supercondutor permanecendo até um certo valor de
campo magnético, chamado de campo critico, ou Hc. Acima de Hc a
supercondutividade € suprimida e ocorre a transi¢cado para o estado normal. Os
supercondutores do tipo Il apresentam trés estados, Meissner, misto (estado de
vortices) e normal, além de dois campos criticos, Hc1 € He2. Em campos acima
de Hc1, temos o estado misto, onde o efeito Meissner é incompleto, e o campo
magnético penetra a amostra na forma de finos filamentos retilineos,
denominados de vortices. Os vortices na regido mista aumentam com a
aplicacdo do campo magnético externo, de modo que a supercondutividade vai
sendo gradualmente suprimida até o campo critico (Hc2), onde entdo ocorre a

transicdo da fase supercondutora para a fase normal [40].

61



2.2.1.2 Vértices e estado misto

No estado misto o efeito Meissner é incompleto, sendo que nesse estado
encontram-se estruturas magnéticas denominadas de vortices, como
mencionado na secdo anterior. Os vortices sdo estruturas cilindricas, onde
dentro de cada vortice existe exatamente um quantum de fluxo magnético, dado

por:

n —x ¢ mn 44 (2.2)

Ao redor de cada vortice circulam supercorrentes de blindagem que se
distribuem numa espessura a(comprimento de penetracédo). O raio de um vortice
€ aproximadamente igual ao comprimento de coeréncia de Ginzburg - Landau
( 3P .nimero de vortices no estado misto aumenta gradualmente com o
aumento do campo magnético aplicado. A Figura 2.6 mostra de forma

esquematica a estrutura de um vortice [20].
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Figura 2.6 - Estrutura de um vortice [1].

A Figura 2.7 ilustra a relacdo do comprimento de coeréncia e a densidade de
superparticulas para um vortice isolado. Também podemos observar a relacéo
entre 0 comprimento de penetracdo e a inducdo magnética, onde a densidade

de fluxo magnético decresce com a distancia ao centro do vértice. No centro de
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cada vortice a supercondutividade é suprimida, jA& que o valor de campo

magnético € maximo neste local [34].

Figura 2.7 - Estrutura de um vortice isolado, onde pode ser observada a variagcdo da densidade
de superparticulas e da inducdo magnética a partir do centro da estrutura [34].

2.2.1.3 Vortices de Abrikosov

Os vortices em supercondutores homogéneos, quando estdo no nivel de mais
baixa energia, sdo ordenados num arranjo em forma triangular ou hexagonal,
como ilustra a Figura 2.8. Este arranjo é chamado de rede de Abrikosov. Esses
vortices se localizam no interior dos grdos supercondutores, e por iSso séo
também chamados de vértices intragranulares, como também ilustra a Figura

2.10, sendo separados por uma distancia ¢y [41].
y=1.075 -  (2.2)

onde &y é o valor do parametro de rede.
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Figura 2.8 - Arranjo em rede para os vortices de Abrikosov [41].

A distancia entre os vértices diminui com o aumento do campo magnético
aplicado, sendo que, quando a distancia entre eles for da ordem do comprimento
de coeréncia, os vortices comecam a se sobrepor e o volume supercondutor
tende a zero [20].

Os vortices interagem repulsivamente uns com o0s outros devido as

supercorrentes de blindagem na sua superficie, como ilustra a Figura 2.9 [1].

Figura 2.9 - Interacdo entre dois vértices [1].

2.2.1.4 Vértices de Josephson

Como abordado anteriormente, no estado misto 0 campo magnético penetra na
forma de vortices, porém, em supercondutores granulares existem dois tipos de

vortices, a saber: vortices de Abrikosov e vortices de Josephson. Os vortices de
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Josephson localizam-se na regido entre os grdos, por isso também sé&o

chamados de vortices intergranulares, como mostra a Figura 2.10.

- Jungoes
Vértices Josephso
Intragranulares
se H>H. (T)

supercondutores \l Vértices
em H<H(T)  Juncdes Intergranulares
Josephson para H>H..(T)
se H<H_,(T) »

Figura 2.10 - Representagéo esquematica dos vértices intragranulares e intergranulares [42].

Os vortices de Josephson sdo uma consequéncia do estado quantico
macroscopico, sendo descrito em termos do efeito Josephson. O efeito
Josephson acontece quando existe um tunelamento de pares de Cooper entre
dois supercondutores separados por uma fina barreira isolante ou um metal
normal, como ilustra a Figura 2.11. O tunelamento ocorre devido a penetracao
da barreira e a transmisséo do parametro de ordem do supercondutor 1 (S1) para
0 supercondutor 2 (S2). A penetracdo do paradmetro de ordem supercondutor na
barreira metélica ou isolante e sua transmissao ocorre via efeito de proximidade
[43].
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Barreira

Pares de
Cooper

Figura 2.11 - llustragdo do efeito Josephson entre dois supercondutores separados por uma
barreira (isolante ou metélica) [8].

Em supercondutores granulares o acoplamento entre os graos ocorre devido as
ligacdes que podem transmitir a coeréncia de fases para o sistema. Com base
nisso, Clem [44] propds um modelo no qual considera que o supercondutor seja
um material formado por uma matriz de grdos supercondutores anisotrépicos,
onde os graos vizinhos séo acoplados por juncdes Josephson idénticas e com

uma densidade de corrente critica de Josephson Jos.

Através de medidas experimentais em materiais supercondutores foi possivel
observar que em baixos campos magnéticos, onde H<Hc1s (Hc13€ 0 campo critico
associado as juncgdes Josephson), ha correntes de blindagem induzidas na
superficie da amostra devido ao campo magnético aplicado. Entretanto, quando
tivermos campos entre Hcu(T)<H<Hc1(T) o campo magnético penetrara o
material supercondutor granular na forma de vortices de Josephson [45]. Quando
0 supercondutor se encontra no estado misto, ou seja, com H acima de Hci(T),
ao aplicar campo magnético sdo formados primeiramente vortices na regido
entre 0s graos supercondutores. Como as ligacdes entre os graos sao fracas
(sensiveis a aplicacdo de campo magnético), os acoplamentos intergranulares
séo fracos, logo o campo magnético penetra mais facilmente nessa regiao até
atingir um certo comprimento de penetracdo, denominado de _ [46]. A
supercondutividade intragranular sofre uma mudanca do estado supercondutor

para o estado normal quando o campo critico € maior que Hc2s (T) [46].
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2.2.1.5 Aprisionamento de vortices

O aprisionamento de vortices pode ocorrer nos defeitos presentes na rede
cristalina do supercondutor. Os centros de aprisionamento sdo consequéncia de
vari a-»es | ocai s do compri mento de
penetra-«o (o), 0Ss guai s podem seDO
par ©metro de ordem supercondutor ( Q)
no estado supercondutor ou ndo. No centro de cada vértice o parametro de
ordem é localmente suprimido, sendo que as regifes mais favoraveis a formacgéo
de vortices sdo aquelas em que o parametro de ordem esteja naturalmente
enfraquecido. Desta forma, o aprisionamento de vértices é mais favoravel nos

defeitos existentes no material, em diferentes escalas.

O aprisionamento de apenas alguns vortices sdo suficientes para aprisionar a
rede como um todo. Quando um vértice se localiza aprisionado em um defeito
do material, o sistema ganhard uma energia de aprisionamento (Up) que sera

igual a energia de condensacéo do volume do vortice (V), dada por [41,47]:

Y wOhe—0® (2.3)

sendo wo volume aprisionado do vértice, 'O o campo critico e ‘@ a energia de

condensacdao por unidade de volume, iguala w O —0O.

2.2.3 Linha de irreversibilidade magnética

Nas medidas de momento magnético em funcao da temperatura sem e com
campo magnético aplicado, chamados de procedimentos ZFC (Zero Field
Cooled) e FC (Field Cooled) respectivamente, nota-se um comportamento
irreversivel a partir de uma certa temperatura, chamada de temperatura de
irreversibilidade magnética (Tir), a qual varia com o campo magnético aplicado.
A temperatura de irreversibilidade magnética (Tir) € obtida na regido em que
ocorre a divergéncia das medidas dos procedimentos ZFC e FC, como mostra a
Figura 2.12 [48].
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Figura 2.12 - Medida do momento magnético segundo os procedimentos ZFC e FC [48].

A medida ZFC é feita na amostra partindo-se de uma temperatura acima da
temperatura critica (T>Tc¢). Em seguida a amostra é resfriada até baixas
temperaturas (T<Tc) em campo magnético nulo. Depois é aplicado campo
magnético, e mede-se 0 momento magnético devido as supercorrentes de

blindagem na superficie da amostra.

Ja uma medida FC pode ser feita na amostra de duas maneiras, ou pelo
procedimento FCC (Field Cooled Cooling) durante a descida da temperatura, ou
procedimento FCW (Field Cooled Warming) durante a subida da temperatura.
Através dessa medida é possivel medir o momento diamagnético resultante
devido a expulsdo do fluxo magnético do interior da amostra, o efeito Meissner.
A linha de irreversibilidade magnética divide o estado misto em um estado
denominado liquido de vortices e outro denominado sélido de vortices, como
ilustra a Figura 2.13. Acima da temperatura de irreversibilidade magnética (Tir),
no estado liquido de voértices, ou simplesmente regido reversivel, existe
resisténcia a passagem de corrente elétrica, pois 0s vortices se movimentam
livremente nessa regido. Abaixo da Tir, Nna regido solido de vortices ou regiao
irreversivel, os vértices tém sua mobilidade diminuida, em razéo das forcas de
aprisionamento, e uma corrente elétrica pode percorrer a amostra sem

resisténcia elétrica [42].
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Figura 2.13 - Diagrama H-T de um supercondutor do tipo Il, ilustrando a linha de irreversibilidade
magnética no estado misto [42].

2.2.3.1 Anisotropia planar da linha de irreversibilidade magnética

A Figura 2.14 apresenta duas linhas de irreversibilidade magnética para uma
amostra de YBaCuO texturizada, as quais podem ser obtidas a partir de medidas
do tipo ZFC e FC, como ilustra a Figura 2.14, aplicando-se o campo magnético
paralelo ao eixo ¢ ou ao longo do plano ab. Observa-se ainda uma forte
anisotropia na irreversibilidade magnética devido a estrutura planar intrinseca

dos oOxidos supercondutores de alta temperatura critica [49].
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Figura 2.14 - Anisotropia na irreversibilidade magnética para uma amostra de YBa2CuzO7.i [49].
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Quando aplicamos 0 campo magnético paralelo ao eixo c, temos o
aprisionamento de vortices ao longo dos planos de conducao, dando origem a
vortices bidimensionais ou vortices panqueca, 0s quais sao fracamente
acoplados. Para baixas temperaturas os vértices panqueca estabilizam-se num
arranjo tridimensional, porém com o aumento da temperatura os vortices
conseguem superar as forcas de pinning (aprisionamento) e devido isso ocorre
uma mudancga de um arranjo tridimensional para um arranjo bidimensional [50].
Como o efeito de aprisionamento nessa configuracdo de campo magnético néo
€ tao eficaz, temos uma regido reversivel maior, como ilustra a Figura 2.14, e

consequentemente uma maior dissipacao de energia.

Por outro lado, quando aplicamos campo magnético paralelo ao plano ab, ou
seja, paralelo aos planos de conducéo, temos voértices localizados nas camadas
isolantes. Nesta configuracdo de aplicacdo de campo magnético o movimento
dos vortices fica restrito nas camadas isolantes, por esse motivo temos um eficaz
mecanismo de pinning intrinseco para os vortices ao longo do plano ab [51].
Disso resultam temperaturas de irreversibilidade magnética maiores, como pode

ser observado na Figura 2.14.

2.2.3.2 Linha de irreversibilidade magnética mediante campos magnéticos

pulsados

A linha de irreversibilidade magnética mediante campos magnéticos pulsados é
obtida através de resultados experimentais de campo de irreversibilidade
magnética (Hir). Embora a linha de irreversibilidade magnética mediante campos
magnéticos pulsados seja obtida de maneira diferente em relagcédo a aplicacdo de
campos continuos, esta apresenta 0 mesmo significado fisico, ou seja, 0 campo
de irreversibilidade magnética divide o estado misto em uma regido liquida de

vortices (reversivel) e regido solida de vortices (irreversivel).

O campo de irreversibilidade magnética para campos magnéticos pulsados &
determinado através de medidas de momento magnético em funcéo do pulso de
campo magnético aplicado na amostra em temperatura fixa, o que é equivalente
a uma medida de histerese magnética, como ilustra a Figura 2.15. No inset da

Figura 2.15 é possivel observar com maior detalhamento a regido de
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determinacao do campo de irreversibilidade referente a temperatura da medida
[39].

M (u.a)

-10 0 10 20 30 40 50

Campo magnético aplicado poH (T)

Figura 2.15 - Medidas de histerese magnética paraH//cem T =30 K, T=35K e T = 52K. Inset:
Determinacédo de campo de irreversibilidade para T = 35 K. Adaptado de [39].

2.2.4 Modelos tedricos

Existem varios modelos teoricos para descrever a linha de irreversibilidade
magnética, dentre o0s quais destacam-se: flux creep gigante, vidro
supercondutor, fusédo da rede de vértices, vidro de vortices e vidro de Bose. Estes

modelos serdo abordados nesta secao.

2.2.4.1 Flux Creep Gigante

O modelo flux creep gigante foi proposto em 1988 por Yeshurun e Malozemoff
[52] baseado inicialmente no modelo de Anderson e Kim [53] para
supercondutores do tipo Il convencionais. O modelo de Anderson e Kim prevé
gue os vortices aprisionados nos defeitos cristalinos da amostra podem ser
ativados termicamente sobre uma barreira de pinning, mesmo que a forca de
pinning seja maior que a forga de Lorentz. Em supercondutores de alta
temperatura critica este modelo é chamado de flux creep gigante. As diferencas
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entre o0 modelo flux creep e o modelo flux creep gigante séo a baixa energia de
aprisionamento dos vortices (Uo) e os elevados valores de temperatura critica

nos supercondutores de alta temperatura critica [52].

Segundo Yeshurun e Malozemoff a linha de irreversibilidade magnética no

diagrama H-T é descrita por uma lei de poténcia do tipo

O Op O (2.4)
onde 0 é a temperatura reduzida, dada por 6 ——, Y a temperatura de
irreversibilidade magnética e | ph8

A linha de irreversibilidade magnética de acordo com o modelo flux creep gigante
pode ser interpretada como uma linha de depinning no plano H-T. Na regiao
abaixo desta linha os vértices estao aprisionados e por esta razdo temos valores
finitos de densidade de corrente critica. Acima desta linha os voértices se
movimentam livremente, e por esse motivo temos um valor nulo ou préximo a

zero para a densidade de corrente critica.

2.2.4.2 Fusao darede de vértices (Vortex Melting)

A linha de irreversibilidade magnética neste modelo € explicada em termos da
fusdo da rede de voértices de Abrikosov proveniente de flutuacbes
termodinamicas. Nas proximidades da temperatura de fuséo da rede (Twm) ocorre
uma instabilidade na rede de vortices devido as flutuagcdes termodinamicas, e

iIsso acaba gerando uma transi¢cdo de segunda ordem nesta rede.

Os principais fatores responsaveis pelo fenébmeno de flux melting sdo os valores
pequenos de constantes elasticas da rede de vortices que estdo associados ao
pequeno valor de comprimento de coeréncia e ao elevado valor de temperatura
critica [54,55].

De acordo com Nelson e colaboradores [54], quando ocorrem colisbes entre
vortices, surgem no estado liquido de vortices dois novos regimes de fluxo, o
regime desemaranhado (desentangled flux liquid) e o emaranhado (entangled
flux liquid), como ilustra a Figura 2.16. No estado liquido de vortices
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desemaranhado tem-se baixa densidade de linhas de vortices e temperaturas
mais elevadas. J4 no estado liquido de vértices emaranhado tem-se um
entrelacamento entre as linhas de vortices devido a grandes amplitudes de

deslocamento.

Figura 2.16 - llustracéo das fases do modelo de fusé@o da rede de vortices. (a) rede de vortices
de Abrikosov, (b) liquido de vortices desemaranhado e (c) liquido de vértices emaranhado [54].

2.2.4.3 Vidro supercondutor (Superconducting Glass)

Para explicar o comportamento da linha de irreversibilidade magnética em
amostras supercondutoras de La:BaCuOas.i, Mdiller e colaboradores [56]
propuseram um modelo chamado vidro supercondutor. Este modelo foi baseado
no modelo de Ebner e Stroud [57] que explica o comportamento da
susceptibilidade diamagnética em clusters supercondutores.
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O modelo de Mdller e colaboradores parte do principio que existe um arranjo
desordenado de graos supercondutores, 0s quais possuem dimensdes menores
gue o comprimento de penetracéo e sao fracamente acoplados por tunelamento
Josephson ou por efeitos de proximidade. Para descrever o estado
supercondutor cujo o sistema de graos é fracamente acoplado é utilizado o

seguinte Hamiltoniano:
O B ;0 idHYAT & — 6 (2.5)
sendo U a energia de acoplamento entre gréos ‘e Qe é dado por:
v —0 (2.6)

—e —sao as fases do parametro de ordem de Ginnzburg-Landau entre 0s graos
" Q0s 6 sdo deslocamentos de fase causado pelo campo magnético entre

0S respectivos graos e sdo dados por:

v

0 —. ene (27)
sendo N o quantum de fluxo magnético dado por: n "ch,Q_

O modelo de Miiller e colaboradores prevé a existéncia de uma fase de baixas
temperaturas, chamada de vidro supercondutor, onde o fendmeno de frustracéo
predomina devido a presenca de desordem e de acoplamentos de fase

conflitantes.
Devido ao fator de fase 6 o fendémeno de frustragdo € introduzido, causando um

deslocamento de fase entre os graos. Como os graos sao multiconectados, nao
existe uma configuracao de fase que minimize as energias entre todos os pares
de grados de forma simultdnea. Desta forma, a linha de irreversibilidade

magnética determinada experimentalmente pode ser interpretada por este

74



modelo como sendo uma linha que separa as fases de vidro supercondutor e um

sistema de gréaos desacoplados [58].

Segundo Miller e colaboradores a lei de poténcia usada para descrever linha de
irreversibilidade magnética para amostras supercondutoras de LazBaCuQOa.; €
muito semelhante a funcionalidade utilizada para interpretar a linha de
irreversibilidade magnética em sistemas de vidro de spin [56]. Através dessa
analogia os autores afirmaram que para supercondutores de alta temperatura
critica o comportamento da linha de irreversibilidade magnética no limite de
baixos campos magnéticos obedece a lei de poténcia do tipo Almeida-Thouless
(AT) [59], dada por:

0 0 p — (2.8

sendo [ -, 'O uma constante dependente do material, e Y 'O seria a

temperatura de congelamento, podendo ser interpretada como sendo a Y O
em supercondutores, como foi proposto por Miiller e colaboradores, e conforme

podemos observar na Figura 2.17.
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Figura 2.17 - Ajuste do tipo Almeida-Thouless da linha de irreversibilidade magnética para uma
amostra de La2BaCuOu-i no regime de baixos campos magnéticos. Adaptado de [59].
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Em campos magnéticos um pouco mais elevados, da ordem de alguns kOe tem-
se um crossover do regime Almeida-Thouless para um regime do tipo Gabay-
Toulouse [60], onde a linha de irreversibilidade magnética passa a obedecer a

seguinte lei de poténcia:

01 p — (29

sendof uma constante, Y 'O a temperatura de irreversibilidade com campo
magneético aplicado e Y 11 a temperatura de irreversibilidade na auséncia de

campo magnético aplicado.

2.2.4.4 Vidro de vortices (Vortex Glass)

Este modelo foi desenvolvido por Fisher [61] e é utilizado para explicar o
comportamento da linha de irreversibilidade magnética no estado misto de
supercondutores de alta temperatura critica, tendo como base os efeitos de

desordem.

Segundo Fisher este modelo apresenta uma fase de vidro de vértices entre os
estados Meissner e a linha de congelamento Tg4 (H), a qual pode ser interpretada

como a linha de irreversibilidade magnética, como ilustra a Figura 2.18.

Na regido vidro de vortices a rede de vortices de Abrikosov congela em uma rede
2D e apresenta somente ordem de curto alcance. Neste modelo a transicdo de
fases para a fase vidro de vortices em materiais supercondutores é similar a uma
transicdo de fases para a fase vidro de spin em sistemas magnéticos [62]. Com
isso, temos que a desordem e a frustracdo neste modelo estdo diretamente

relacionadas com a distribuicdo aleatoria dos centros de aprisionamento.

O aumento da temperatura faz com que a fase vidro de vértices se torne instavel,
podendo vir a fundir ao longo da linha de irreversibilidade magnética. Acima da
linha de irreversibilidade magnética tem-se o estado liquido de vortices, o qual
apresenta-se como uma fase magneticamente reversivel, como ilustra a Figura
2.18.
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Figura 2.18 - Diagrama de fases para o modelo vidro de vértices, onde T4 € considerada a
temperatura de irreversibilidade magnética. Adaptado de [61].

2.2.4.5 Vidro de Bose (Bose Glass)

O modelo foi desenvolvido por Nelson e Vinokur [63] para explicar os efeitos da
dindmica de fluxo devido o aprisionamento de vortices por defeitos
correlacionados, como fronteiras de gréos, maclas, defeitos colunares, dentre

outros.

Segundo Nelson e Vinokur [63] o diagrama H-T para este modelo esta dividido
em liquido de fluxo ou superfluido, vidro de Bose e isolante de Mott (Mott
insulator). A fase liquido de fluxo ocorre nas temperaturas mais elevadas do
diagrama H-T, onde os vértices se movimentam de maneira a saltar livremente
de um defeito para outro da amostra. A fase vidro de Bose ocorre logo abaixo de
uma certa temperatura, denominada de temperatura de vidro de Bose (Tgg), €
nesta fase as linhas de fluxo magnético ficam aprisionadas nos defeitos
colunares. Esta fase ocorre abaixo da temperatura Tsg, € € experimentalmente
identificada como a temperatura de irreversibilidade magnética. A fase vidro de
Bose € caracterizada por apresentar um aprisionamento de vortices fortemente
anisotropico, oriundos dos defeitos estendidos. J& a fase isolante de Mott ocorre

em temperaturas mais baixas que a fase de vidro de Bose, sendo caracterizada
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por apresentar uma densidade de vortices igual a densidade de centros de
pinning correlacionados. A Figura 2.19 ilustra o esquema de aprisionamento das

linhas de vortices para cada uma das fases previstas neste modelo.
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Liquido de fluxo Vidro de Bose Isolante de Mott
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Figura 2.19 - llustracéo do aprisionamento das linhas de vértices para (a) a fase liquido de fluxo,
(b) a fase vidro de Bose e (c) a fase isolante de Mott. Adaptado de [63].

2.2.5 Resultados experimentais

No trabal ho de H2nish e colaboradores [ 64]
resisténcia elétrica para amostras de filmes finos de YBCO em baixas
temperaturas mediante campos magnéticos pulsados, comparando com
resultados obtidos em amostras texturizadas de YBCO do trabalho de Skourski
e colaboradores [39]. As medidas de resisténcia elétrica foram feitas em varias

temperaturas e com pulsos de campo magnético de até 50 T.

Os resultados mostram que para ambas amostras, como representado na Figura
2.20, o campo magnético aplicado tende a alargar a transicao resistiva, fazendo
com que a temperatura de transicdo do estado normal para o estado

supercondutor diminua com 0 aumento deste.
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Figura 2.20 - Resultados de resisténcia elétrica para (a) um filme fino de YBCO e para (b) uma
amostra texturizada de YBCO mediante a aplicacdo de campos magnéticos pulsados. A insercao
em (a) mostra a comparacéo dos resultados obtidas para H=50 e 25 T. Adaptado de [64].

Na Figura 2.21 podemos observar duas regides, correspondentes a amostra de
filme fino de YBCO e a amostra de YBCO texturizado, onde em temperaturas
mais elevadas os dados se ajustam a lei de poténcia O p "Y"Y , comum

expoente b= 1, 6, de acordo com os model os
vortices e flux creep descritos na se¢éo 2.2.4.

O valor de b est8 de acordo com resultados
YBCO [41], porém para amostra texturizadade YBCOo val or de b ® um

maior, sendo normalmente 1,5 [52]. Para temperaturas menores que 65 K os

dados s:- puderam ser ajustados para valores
dependéncia linear. O comportamento linear da linha de irreversibilidade

magnética ja foi encontrado para amostras texturizadas [39].
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Figura 2.21 - Dependéncia do campo de irreversibilidade magnética em diferentes temperaturas
para uma amostra de filme fino de YBCO em comparagdo com uma amostra de YBCO
texturizado. As linhas azul (para regido de baixas temperaturas) e a vermelha (para regido de
altas temperaturas) sao as linhas de ajuste com a lei de poténcia segundo o modelo flux creep
gigante. Adaptado de [64].

No trabalho de Skourski e colaboradores [39] foram feitas medidas de momento
magnético em funcédo do pulso de campo magnético aplicado em temperatura
fixa, nas configuracdes H // ab e H // ¢, para uma amostra de YBCO texturizada.
Através desses resultados os autores obtiveram a linha de irreversibilidade
magneética para as duas configuracdes de campo aplicado. A Figura 2.22 mostra
a diferenca nas linhas de irreversibilidade para H // ab e H // ¢, onde pode ser

evidenciado o forte carater anisotropico no comportamento magnético.

Para determinar o campo critico superior (Hc2) com campos magnéticos
pulsados, Skourski e colaboradores fizeram medidas de resisténcia elétrica em
funcdo do pulso de campo aplicado em temperatura fixa, e compararam com
medidas feitas com campos magnéticos estaticos, para certificar qual critério
deveriam utilizar. Sendo assim, o critério escolhido por eles para determinar o
Hc2 mediante campos magnéticos pulsados, foi de 50 % da curva de resisténcia
elétrica, pois 0 mesmo coincidiu na mesma regiéo da curva de resisténcia elétrica
com o valor de Hc2 para campos magnéticos estéticos. Dessa forma eles

determinaram o campo critico superior mediante campos magnéticos pulsados.
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Na Figura 2.22 podemos também observar que a anisotropia da amostra de

YBCO texturizada pode ser evidenciada nessas medidas.

Campo magnético (T)

51 L \ ] A ] \ 1 . . \
30 40 50 60 70 80 90

T (K)

Figura 2.22 - Diagrama de fases para uma amostra de YBCO (Y123) texturizada aplicando H //
ab e H// c. Alinha de irreversibilidade magnética para H // c: triangulos preenchidos i resisténcia
elétrica em campo pulsados, tridngulos abertos 1 resisténcia elétrica em campos magnéticos
estaticos, circulos preenchidos i magnetizacdo em campos magnéticos pulsados e circulos
abertos T magnetizacdo em campos magnéticos estaticos. As linhas tracejadas mostram o
campo critico superior para H // ab e H // ¢ determinados a partir do critério de 50% da curva de
resisténcia elétrica no estado normal. Adaptado de [39].

Os resultados das medidas de magnetizacdo com campos magnéticos pulsados
(circulos fechados) para H // ¢ foram comparados com os resultados obtidos
através de medidas com campos magnéticos estaticos (circulos abertos), como
mostra a Figura 2.23. O ajuste da linha de irreversibilidade magnética para foi

feito utilizando a lei de poténcia O & p "Y"Y h.
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Figura 2.23 - Linha de irreversibilidade magnética para uma amostra texturizada de YBCO com
H // c. A linha tracejada representa o ajuste dos resultados com a lei de poténcia do modelo flux
creep gigante. Adaptado de [39].

Os resultados mostraram que para campos magnéticos abaixo de 20 T o campo
de irreversibilidade magnética pode ser explicado tanto pelo modelo flux creep,
guando ativado termicamente [52], como também pela transicdo de fases de
vidro de vortices para fase liquido de vortices [61]. Para campos magnéticos
maiores que 20 T os resultados experimentais apresentam uma dependéncia
guase linear, porém nesta regidao de campos magnéticos o comportamento da
linha de irreversibilidade magnética segundo os autores ndo pode ser descrito

por nenhum modelo tedrico.

A anisotropia encontrada nestes resultados para amostra de YBCO texturizada
mediante campos magnéticos pulsados esta de acordo com a literatura para
amostra de YBCO texturizada mediante campos magnéticos continuos [65]. Os
resultados mostraram que os modelos tedricos da linha de irreversibilidade nao
se ajustaram as medidas realizadas com campos magnéticos acima de 20 T,
tornando assim motivador o estudo do comportamento da linha de

irreversibilidade magnética mediante campos magnéticos intensos.
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3 TECNICAS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo serdo abordados o processo de crescimento da amostra,
preparagdo para a caracterizagdo microestrutural e para as medidas de
magnetocondutividade elétrica e momento magnético, bem como uma descricdo

dos equipamentos utilizados nas medidas.

3.1 Crescimento da amostra

Neste trabalho, investigamos o comportamento elétrico e magnético de uma
amostra texturizada do supercondutor YBa2CusOr-u crescida mediante a técnica
Bridgman. A amostra foi cedida pelo Departamento de Ciéncia dos Materiais e
Engenharia Metalirgica da Universidade de Barcelona, na Espanha
(https://cmem.upc.edu/es), em colaboracdo com o pesquisador Joan Josep Roa
Rovira. Consequentemente, ndo foi possivel acompanhar o crescimento da
amostra, entretanto sera feita uma breve descricdo acerca do crescimento da

mesma.

A amostra precursora de YBa2CusOz7-i foi preparada inicialmente por uma reacao
de estado solido tendo oxido de itrio (Y203), carbonato de bario (BaCOz) e 6xido
de cobre (CuO) misturados na propor¢ao 1Y:2Ba:3Cu. Foi adicionado 30% em
peso da fase Y211 com o intuito de melhorar as propriedades supercondutoras
da amostra. A seguir, o p6 resultante foi misturado, macerado e prensado,
ficando na forma de uma pastilha cilindrica. Apés, a pastilha cilindrica (amostra)
foi sinterizada a uma temperatura de 950 °C por 16h em uma atmosfera de
oxigénio. Feito isso, a amostra foi suspensa verticalmente em um forno do tipo
Bridgman, o qual foi aquecido a uma temperatura acima da temperatura
peritética do YBa2CusO7-u (1010 °C) em atmosfera de oxigénio, ocorrendo a
decomposicéo da fase YBa2CuszOr7-u. A taxa de excursao da amostra pelo forno
foi de 1 mm/h, através de um gradiente de temperatura longitudinal da ordem de
20 °C/cm [15].

Durante o resfriamento a amostra foi deslocada pelo forno e mantida até atingir
uma temperatura de 900 °C. Em seguida foi feito um novo resfriamento, porém

lento, até 400 °C, necessario para que a transicdo estrutural (tetragonal-
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ortorrdbmbica) seja completa, a qual ocorre em torno de 700 °C. Feito isso, a
amostra foi mantida em fluxo de oxigénio a uma temperatura de 400 °C por cerca
de 72h, para oxigenacdao. E, por fim, foi feito um resfriamento lento até atingir a
temperatura ambiente [15].

3.2 Caracterizacao microscoépica

A caracterizagdo morfologica foi realizada no Centro de Microscopia Eletronica
do Sul (CEME-Sul), da Universidade Federal de Rio Grande (FURG)
(http://cemesul.furg.br/index.php). Para a caracterizacdo microscépica da
amostra foi utilizado um Microscépico Eletrénico de Varredura (MEV) da marca
Jeol, modelo JSM i 6610LV. A resolucdo méaxima do microscépico € de 3nm e
opera em uma tensdo de 0,1 até 30 kV. Com a utilizagdo do MEV também foi
feita uma analise através da técnica de espectroscopia de energia dispersiva
(EDS - Energy Dispersive Spectroscopy) [66]. Através da caracterizacéo
microscépica da amostra foi possivel observar a orientacao cristalografica e a
distribuicdo dos grdos da fase secundaria Y211 na matriz supercondutora. A
Figura 3.1 mostra o equipamento utilizado para fazer caracterizacdo morfolégica

da amostra.

Figura 3.1 - Microscopico eletrdnico de varredura, Jeol, JSM i 6610LV [67].
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A amostra texturizada foi cortada em 3 pedacos, com o auxilio de uma serra
diamantada circular, na forma de pequenos paralelepipedos para medidas
elétricas e na forma circular para medidas magnéticas. A Figura 3.2 ilustra os

pedacos da amostra instalados no microscopio eletrdnico de varredura.

Figura 3.2 - Porta amostra usado no microscapio eletrdnico de varredura do CEME-Sul.

O microscopio eletronico de varredura funciona através de uma emissao de
feixes de elétrons que sdo acelerados por uma diferenca de potencial que pode
variar entre 0,5 V e 30 KV. O feixe de elétrons passa por lentes condensadoras
gue sdo responsaveis por alinhar os mesmos em direcdo a lente objetiva. A
funcdo da lente objetiva é de ajustar o feixe de elétrons antes de atingir a amostra
analisada. O microscopio eletronico de varredura produz imagens virtuais de alta

ampliagcéo e resolucao [68].

3.2.1 Microscopia eletronica de varredura (SEM i Scanning Electron

Microscopy)

A Figura 3.3 mostra que o material sofreu um processo de clivagem, muito
comum em amostras texturizadas, devido ao empilhamento de placas

supercondutoras caracteristico do processo de fusdo texturizada.
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Figura 3.3 - Imagem de microscopia eletronica de varredura para amostra de YBa2CuzO7.,
mostrando uma fratura devido a clivagem.

A Figura 3.4 mostra uma regido da superficie da amostra onde € possivel
observar placas supercondutoras empilhadas ao longo do eixo c, carateristico

de uma amostra texturizada [8].
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Figura 3.4 - Imagem de microscopia eletronica de varredura para amostra de YBa>CuzOzr-i, onde
€ possivel observar placas supercondutoras empilhadas ao longo do eixo c.
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Na imagem de microscopia eletrénica de varredura da Figura 3.5 verifica-se a
presenca de duas regides distintas uma que supomos ser os graos a fase Y211

e a outra a matriz supercondutora Y123 [19].

SEl 20kV WD10mm SS25 x250 100pm

Figura 3.5 - Imagem de microscopia eletrénica de varredura para amostra de YBa>CuzO~.z onde
€ possivel observar os graos que supomos ser da fase Y211 distribuidos na superficie da matriz
supercondutora Y123.

Na imagem da Figura 3.6 vemos que o tamanho maximo dos grédos da amostra
® da ordem de 5&gm, onde ® poss?2vel t amb®m

graos menores que supomos ser os graos correspondestes a fase Y211.
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Figura 3.6 - Imagem de microscopia eletronica de varredura para superficie da amostra de
YBa2CusO7.u, onde observa-se o tamanho méaximo dos graos e o que supomos ser 0s graos da
fase Y211.

3.2.2 Espectroscopia de energia dispersiva (EDS - Energy Dispersive
Spectroscopy)

A andlise de EDS foi feita em duas regides distintas da amostra, como mostra a

Figura 3.7.
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Figura 3.7 - Imagem de microscopia eletronica de varredura para amostra de YBa2CuzOz.i, onde
€ possivel observar as duas regides selecionadas para analise de EDS.

A analise na regido 1 foi feita na superficie de um grdo supercondutor, onde,
através do espectro de EDS 1 da Figura 3.8, observamos os elementos
pertencentes a amostra conforme o esperado. A analise na regido 2 foi feita em
cima de um dos gréos de coloracdo mais clara da amostra, como mostra a Figura
3.7, pois poderia se tratar de uma possivel contaminag¢do na amostra. Porém, o
EDS 2 da Figura 3.8 mostrou que os elementos pertencentes correspondem aos
elementos esperados para a fase Y211, por iSSO supomos que 0s grdos com
coloracdo mais clara sejam os gréaos da fase Y211.
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Figura 3.8 - Espectro de energia dispersiva da amostra de YBa>CuzO~-s, onde podemos observar
0 espectro da regido 1 e 2 da amostra.

3.3 Caracterizacao elétrica e magnética

A caracterizacdo elétrica e magnética foi realizada através de medidas de
resisténcia elétrica e magnetizacao utilizando um equipamento multimedidas do
tipo PPMS (Physical Properties Measurement System). Através dessas
caracterizagdes foi possivel analisar se a amostra de YBa2CusO7-; deste trabalho
apresentava propriedades supercondutoras, para assim realizar os estudos

envolvendo os campos magnéticos pulsados previstos no projeto.

A caracterizacao elétrica foi feita através de medidas de resisténcia elétrica em
funcdo da temperatura em campo nulo e com uma corrente elétrica de 2 mA
aplicada paralela ao plano ab. A Figura 3.9 mostra a curva de resisténcia elétrica,
onde observa-se que transicdo normal-supercondutora € estreita, caracteristica

de uma amostra texturizada de boa qualidade.
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Figura 3.9 - Medida de resisténcia elétrica em funcdo da temperatura para a amostra de
YBa2CusO7.5 em campo magnético nulo e corrente elétrica de 2 mA aplicada paralela ao plano
ab.

A caracterizacdo magnética foi feita através de medidas de momento magnético
em funcdo da temperatura para um campo magnético aplicado de 100 Oe,
segundo os procedimentos ZFC e FC abordado na secéo 2.2.3 do capitulo 2. A
Figura 3.10 mostra a resposta diamagnética devido a expulsédo total de fluxo
magnético do interior da amostra, caracteristico de um material no estado
supercondutor (procedimento FC), bem como o momento diamagnético devido
ao efeito de blindagem criado pelas supercorrentes na superficie da amostra
(procedimento ZFC). Na Figura 3.10 podemos também observar que 0 momento
magnético FC € menor que o momento magnético ZFC, em funcdo dos efeitos

de aprisionamento de vortices.
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Figura 3.10 - Medidas de momento magnético segundo os procedimentos ZFC e FC na
configuragdo H // ab com um campo magnético aplicado de 100 Oe.
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Os resultados da caracterizacao elétrica e magnética permitem concluir que a
amostra apresenta as duas caracteristicas necessarias de um material no estado
supercondutor (resisténcia nula e efeito Meissner), conforme discutido na secéo
2.2.1 do capitulo 2.

3.4 Descricao dos equipamentos

As medidas elétricas e magnéticas com a aplicacdo de campos magnéticos
pulsados foram realizadas no Dresden High Magnetic Field Laboratory
(https://www.hzdr.de/db/Cms?pNid=580), localizado no Helmholtz-Zentrum
Dresden-Rossendorf (HZDR), em Dresden, na Alemanha, em colaboragcdo com

0s pesquisadores, Frederik Wolff-Fabris e Erik Kampert.

O Dresden High Magnetic Field Laboratory é dividido basicamente em trés
espacos principais [69]. Num primeiro espaco ficam os computadores de controle
e medidas dos equipamentos, 0s quais comandam a poténcia do banco de
capacitores e os sistemas de medidas. Num segundo espaco fica o sistema de
energia, onde fica o banco de capacitores. Esta sala normalmente se encontra
fechada, sendo aberta para eventuais servicos de manutencgéo. A terceira sala
contém as bobinas que ficam protegidas por estruturas em madeira e concreto.
Os equipamentos do laboratério permitem fazer medidas de magnetizacao,
magneto transporte, e ressonancia magnética nuclear, sendo que neste trabalho
foram utilizados um resistdmetro e um magnetémetro, respectivamente para as

medidas de magnetocondutividade e de magnetizagéo.

3.4.1 Banco de capacitores

O banco de capacitores do Dresden High Magnetic Field Laboratory € composto
por vinte modulos, com uma energia variando de 0,9 a 2,9 MJ, sendo
considerado o maior banco de capacitores de uso civil do mundo atualmente.
Através da descarga elétrica desse banco de capacitores € possivel gerar
campos magneéticos intensos de até 100 T ou mais, dada a alta energia de

armazenamento do mesmo. Este banco de capacitores alimenta quatro bobinas
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para realizacdo de diferentes experimentos disponiveis, porém a aplicacdo de
um pulso de campo magnético é feita em uma bobina por vez. As bobinas séo
ligadas ao banco de capacitores através de um interruptor eletromecanico, e
durante cada medida o sistema é acionado em torno de 3 ms antes do pulso de
campo magnético ser produzido [69]. Ao ser aplicado um pulso é necessario um
intervalo de tempo de duas horas para recarregar e resfriar o banco de
capacitores, para a consequente aplicacdo de um novo pulso, caso necessario.
Entretanto, é importante enfatizar que as bobinas operam em banho de hélio e
nitrogénio liquidos [69]. Cada aplicagdo de pulso magnético nas medidas deste
trabalho correspondeu a uma medida de momento magnético ou resisténcia
elétrica em funcéo da variacdo do campo produzido pelo respectivo pulso, em
uma determinada temperatura fixa. A Figura 3.11 mostra o banco de capacitores
do Dresden High Magnetic Field Laboratory [70].

o

Figura 3.11 - Sala do banco de capacitores do Dresden High Magnetic Field Laboratory [70].

A descarga elétrica através do banco de capacitores para geragdo de um pulso
de campo magnético tem duracdao tipica em torno de 10 milissegundos (ms). A
Figura 3.12 ilustra 0o comportamento tipico de um pulso de campo magnético
[64].
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Figura 3.12 - Forma tipica de um pulso de campo magnético. Adaptado de [64].

3.4.2 Preparacao da amostra para as medidas de magnetocondutividade

elétrica

Para as medidas de magnetocondutividade elétrica a amostra foi cortada em
dois pedacos em forma de paralelepipedo e preparadas para a utilizacdo do
método das quatro pontas. Um pedaco foi utilizado para aplicacdo de corrente
elétrica ao longo do plano ab e o outro para a corrente elétrica aplicada ao longo

do eixo c. As dimensodes dos dois pedacgos utilizados foram:

- 2,0 x 2,0 x 3,0 mm? para medidas com corrente elétrica aplicada ao longo

do eixo ¢, sendo a dimens&ao maior ao longo do eixo c;

- 2,0 x 2,0 x 3,0 mm? para medidas com corrente elétrica aplicada ao longo

do plano ab, sendo a dimens&o menor ao longo do eixo c.

A amostra foi cortada com essas dimensdes para adequacdo ao espacgo

disponivel no porta amostra.

Durante o preparo as amostras foram primeiramente limpas com etanol em
banho de ultrassom. Depois foram depositadas quatro tiras condutoras de cola
prata de forma paralela a superficie de cada amostra. Em seguida, por 1h e numa
temperatura de 80 °C foi feito o processo de cura. Feito isso, fios de ouro foram
dispostos sobre as quatro tiras e recobertos com cola prata. Por fim, o processo

de cura foi nhovamente realizado para fixar os fios aos contatos elétricos. Nos
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contatos da extremidade foi injetado corrente elétrica e a leitura da tensao foi

feita nos contatos internos, como ilustra a Figura 3.13.

Figura 3.13 - llustracdo da montagem dos contatos elétricos para as medidas de
magnetocondutividade elétrica.

3.4.2.1 Procedimentos e equipamento de medida de

magnetocondutividade elétrica

Depois da etapa de montagem dos contatos elétricos, as amostras foram
revestidas com verniz para melhor fixacdo na cana de medidas. Feito isso, as
amostras foram colocadas no porta amostra para a realizacdo das medidas de
magnetocondutividade elétrica. Essa etapa foi bastante delicada, especialmente
na montagem dos contatos elétricos, pois mesmo em um curto intervalo de
tempo, da ordem de ms, a intensidade do pulso de campo magnético gera uma
alta pressé@o magnética no interior do criostato, e por consequéncia na amostra,
podendo levar ao rompimento dos contatos elétricos, inviabilizando o
experimento. Como exemplo, para um pulso de campo magnético de 100 T a
pressdo estimada é de 4GPa [71]. Outro fator que deve ser levado em
consideracao quando sao utilizados sistemas com campos magnéticos intensos,
€ 0 caso da amostra poder sofrer um deslocamento no interior do criostato devido
ao alto torque magnético provocado pela aplicacdo do pulso de campo, podendo
levar assim ao rompimento da mesma e a consequente necessidade de
utilizacdo de uma nova amostra. A Figura 3.14 ilustra esta situacdo, em que uma
das amostras utilizadas nas medidas de magnetocondutividade elétrica deste
trabalho sofreu uma quebra causada pelo forte torque magnético durante a

aplicacdo de um pulso de campo magnético.
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Figura 3.14 - Amostra rompida durante aplicagdo de um pulso de campo magnético.

As medidas magnetocondutividade foram feitas utilizando o resistometro da
Figura 3.15, onde mediu-se a resisténcia elétrica em funcdo do pulso (variacao)
de campo magnético aplicado em uma temperatura fixa. Foram feitas medidas
com aplicacdbes de campos magnéticos pulsados e corrente elétrica em
diferentes configuracdes ao longo do plano ab e ao longo do eixo ¢, com uma
corrente padrdo na amostra de 2 mA em todos os casos. Para as medidas
realizadas neste trabalho foram aplicados pulsos até 60 T em diferentes

temperaturas.

Figura 3.15 - Resistdmetro empregado nas medidas de magnetocondutividade elétrica deste
trabalho.
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3.4.3 Preparacdo da amostra para as medidas magnéticas

Para as medidas de momento magnético em funcdo do pulso de campo aplicado
em temperatura fixa a amostra foi cortada em um pedaco com dimensodes 1,0 x
2,0 x 3,0 mm3. A amostra foi fixada num porta amostra com auxilio de verniz

antes de ser colocada no interior do magnetémetro para realizagdo das medidas.

3.4.3.1 Medidas magnéticas

As medidas magnéticas foram feitas utilizando-se um magnetdémetro, onde os
valores de temperatura e pulsos de campo foram semelhantes aos das medidas
de magnetocondutividade elétrica. A utilizacdo do magnetémetro permitiu medir
0 momento magnético em funcéo do pulso de campo magnético em temperatura

fixa. A Figura 3.16 mostra o magnetometro utilizado para realizar as medidas.

Figura 3.16 - Magnetdmetro empregado nas medidas magnéticas deste trabalho.
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4 COMPORTAMENTO MAGNETICO DO SUPERCONDUTOR YBazCu3zO7-;
MEDIANTE CAMPOS MAGNETICOS PULSADOS

4.1 Introducéo

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados experimentais de
medidas magnéticas mediante campos magnéticos pulsados intensos. As
medidas magnéticas foram realizadas aplicando campo magnético paralelo ao
plano ab e também paralelo ao eixo c. Este capitulo abordara também os critérios
usados para determinar o campo de irreversibilidade magnética. A linha de
irreversibilidade magnética para as duas configuracbes de campo magnético

seré apresentada e discutida com base no modelo tedrico flux creep gigante.

4.2 Determinacdo do campo de irreversibilidade magnética

Como dito anteriormente, as medidas magnéticas foram feitas com aplicacao do
campo magnético paralelo ao plano ab e também paralelo ao eixo ¢ da amostra.
Os campos de irreversibilidade magnética foram determinados através de
medidas experimentais de momento magnético em fungédo do pulso (variacao)
do campo magnético aplicado em uma temperatura fixa, o que corresponde a

uma medida do tipo histerese magnética.

A Figura 4.1 apresenta uma medida para um pulso de campo magnético aplicado
paralelo ao plano ab numa temperatura de T= 84,3 K, enquanto que a Figura 4.2
apresenta uma medida para um pulso de campo magnético aplicado ao longo do
eixo c em T= 62,2 K. O campo de irreversibilidade magnética foi determinado na
regido de campo em que as curvas divergem, como ilustram as Figuras 4.1 e

4.2, com base no trabalho de Skourski e colaboradores [39].
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Figura 4.1 - llustracdo da determinagdo do campo de irreversibilidade magnética para um pulso
de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab em uma temperatura de T= 84,3 K.

60

.‘:i Hllc

= 40-

ks

E 2°‘§

(@)

© ]

£ 0

-9 /

[ =

o —20-

E Hirr

0

= 404 T= 622K
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60

HoH (T)

Figura 4.2 - llustracao da determinacéo do campo de irreversibilidade magnética para um pulso
de campo magnético aplicado paralelo ao eixo c em uma temperatura de T= 62,2 K.

O campo de irreversibilidade magnética assim obtido também foi confirmado
através da extrapolacdo das curvas de histerese magnética, como pode ser

observado na Figura 4.3 para configuracédo H // ab, e na Figura 4.4 para H // c.
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Figura 4.3 - llustracédo da determinacdo do campo de irreversibilidade magnética para H // ab em
T= 70 K utilizando o método de extrapolacao.
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Figura 4.4 - llustragdo da determinagdo do campo de irreversibilidade magnética para H // c em
T= 84,5 K utilizando método de extrapolacao.

O campo de irreversibilidade magnética divide o estado misto em uma regiao
liqguido de vortices (reversivel) e uma regido solido de vortices (irreversivel),
conforme discutido na sec¢édo 2.2.3.2. As medidas de momento magnético com
utilizacdo de campos magnéticos pulsados séo feitas de maneira diferente das
medidas de momento magnético utilizando campo magnético continuo.
Enquanto que nas medidas envolvendo pulsos de campo magnético determina-
se 0 campo de irreversibilidade magnética Hir (T), nas medidas envolvendo

campos magnéticos continuos normalmente determina-se a temperatura de
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irreversibilidade magnética Tir (H). Entretanto, ambos o0s procedimentos

conduzem aos mesmos resultados.

As medidas com campos magnéticos pulsados foram bastantes ruidosas,
afetando com isso a determinacdo do campo de irreversibilidade magnética. A
seguir serdo apresentados alguns resultados representativos para pulsos de
campo magnético aplicados paralelo ao plano ab e ao longo do eixo c. Através
desses resultados, junto a outros ndo apresentados aqui, foi possivel determinar
a linha de irreversibilidade magnética para as duas configuracdes de pulso de

campo magnético aplicado.

4.2.1 Campo magnético aplicado ao longo do plano ab

101 H/l ab
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—

-12- T=848K

_14 T T T T T T T T T T T
0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60
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Figura 4.5 - Pulso de campo magnético paraH // abem T = 84,8 K.
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Figura 4.6 - Pulso de campo magnético paraH //abem T = 82,5 K.
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Figura 4.7 - Pulso de campo magnético paraH // abem T = 83,7 K.
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Figura 4.8 - Pulso de campo magnético paraH //abem T = 78 K.

Para termos uma ideia do comportamento do campo de irreversibilidade
magneética nesta configuracdo de campo magnético aplicado, vamos fazer duas
comparacdes. Comparando a medida de momento magnético da Figura 4.5 com
a da Figura 4.8, podemos observar que, para 78 K, o campo de irreversibilidade
magneética esta situado em torno de 47,5 T contra 19 T em 84,8 K da Figura 4.8.
Os resultados mostram uma grande variagdo do campo de irreversibilidade
magnética frente a uma pequena variagdo da temperatura. Através desses
resultados podemos constatar um forte efeito de pinning para esta configuracao
de campo magnético aplicado, dada a pequena variagcdo no intervalo de

temperatura em relacdo ao aumento do campo de irreversibilidade (Hir).
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4.2.2 Campo magnético aplicado ao longo do eixo ¢
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Figura 4.9 - Pulso de campo magnético paraH//cem T =75,9 K.
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Figura 4.10 - Pulso de campo magnético paraH//cem T = 31,1 K.
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Figura 4.11 - Pulso de campo magnético paraH //cem T = 87,2 K.
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Figura 4.12 - Pulso de campo magnético paraH //cem T =54,3 K.

As medidas de histerese magnética para configuracdo de campo magnético
aplicado paralelo ao eixo ¢ mostraram uma grande variagdo do campo de
irreversibilidade magnética. Para o maior valor de temperatura fixa durante as
medidas, no caso 87,2 K, obteve-se um valor de 0,9 T de campo de
irreversibilidade magnética, como mostra a Figura 4.11. Entretanto, para a
medida de histerese magnética feita em valor de temperatura de 31,1 K, foi
obtido um valor de campo de irreversibilidade magnética de 57,7 T, como mostra
a Figura 4.10. A grande variacdo do campo de irreversibilidade magnética e a
grande variacdo da temperatura nos resultados das medidas de momento

magnético podem ser justificadas pelo fato do pinning néo ser tao eficaz para
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esta configuracdo de campo magnético aplicado. Com isso, podemos constatar
uma maior dissipacdo de energia dos vortices com o0 aumento do campo
magnético aplicado, como esperado para a configuracdo de campo magnético

aplicado paralelo ao eixo c.

Agora vamos comparar duas medidas de histerese magnéticaentre H// ce H//
ab, feitas num intervalo proximo de temperatura durante as medidas. Para
configuracdo de campo magnético aplicado paralelo ao eixo ¢ a medida foi feita
em 87,2 K, tendo sido determinado um valor de campo de irreversibilidade
magnética de 0,9 T. Ja a medida de histerese magnética feita em configuracao
de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab, o valor de temperatura foi
de 84,8 K, onde foi obtido um campo de irreversibilidade de 19 T. Com essa
comparacao, nés podemos comprovar que o motivo do valor de campo de
irreversibilidade magnética ser maior para H // ab, foi associado ao fato de que
para esta configuracdo o pinning dos vortices ser mais eficaz, em funcdo da

contribuicdo do pinning intrinseco.

4.3 Linha de irreversibilidade magnética

Nesta secdo serdo apresentados os resultados da linha que irreversibilidade
magnética obtida através de pontos experimentais de Hir(T), como abordado na
secdo 4.2. A linha de irreversibilidade magnética divide o estado misto em duas

regides, conforme apresentado na secéo 2.2.3.

A seguir serdo apresentados o0s resultados experimentais das linhas de
irreversibilidade magnética nas orientacdes de campo aplicado paralelo ao plano

ab e ao longo do eixo c.

4.3.1 Linhade irreversibilidade magnética para campo magneético aplicado

ao longo do plano ab

A Figura 4.13 apresenta a linha de irreversibilidade magnética para campo

magnético aplicado paralelo plano ab. Foi feito um ajuste dos pontos

experimentais referentes ao campo irreversibilidade magnética com a lei de

poténcia prevista pelo modelo teorico flux creep gigante. Na Figura 4.13
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podemos observar que os pontos experimentais de Hir (T) se ajustam até 45,7
T, em 80,1 K. O ajuste da linha de irreversibilidade magnética esta representado
pela linha continua junto aos pontos experimentais, e a linha tracejada
representa uma extrapolacao na regido de Hir (T) em que néo foi possivel fazer
o referido ajuste. Os valores dos parametros encontrados experimentalmente

serdo apresentados e discutidos mais adiante.

70
H Il ab

Liquido de vortices

30+ Solido de vortices

10 T T T T
78 80 82 84

T (K)

Figura 4.13 - Linha de irreversibilidade magnética para amostra texturizada de YBa>CuzO7.i ha
orientagdo de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab. A linha preenchida representa a
regido de campo magnético ajustada com lei de poténcia descrita pelo modelo teérico flux creep
gigante.

4.3.2 Linha de irreversibilidade magnética para campo magnético aplicado

ao longo do eixo ¢

A Figura 4.14 representa a linha de irreversibilidade magnética para campo
magnético aplicado ao longo do eixo c. Na Figura 4.14 podemos observar uma
linha continua junto aos valores experimentais de Hirr (T). Esta linha representa
0 ajuste matematico da linha de irreversibilidade magnética descrito pela lei de
poténcia segundo o modelo flux creep gigante, a exemplo do apresentado na
Figura 4.13. A linha de irreversibilidade magnética segue de acordo com o
modelo flux creep gigante até a regido de campo magnético ao redor de 58,5 T
em 40,4 K. A exemplo do caso anterior, os valores dos parametros encontrados

experimentalmente serdo apresentados e discutidos mais adiante.
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Figura 4.14 - Linha de irreversibilidade magnética para a amostra texturizada de YBa2CusOz.; ha
orientacdo de campo magnético aplicado paralelo ao eixo c. A linha continua representa a regiéo
de campos magnéticos ajustada a lei de poténcia descrita pelo modelo flux creep gigante.

4.3.3 Comparacdao das linhas de irreversibilidade magnética

A Figura 4.15 representa o ajuste da linha de irreversibilidade magnética feito
para H // ab e H// c de acordo com equacao (2.4). A Figura 4.15 também mostra
a comparacdo entre as linhas de irreversibilidade magnética para a configuragéo
de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab e paralelo ao eixo ¢, onde
podemos observar um forte carater anisotropico. A forte anisotropia encontrada
nos resultados das medidas magnéticas € uma das principais caracteristicas dos
supercondutores de alta temperatura critica e uma forte evidéncia de uma boa

orientacao cristalografica dos graos supercondutores da amostra.
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