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“O que ndo me mata imediatamente me fortalece.”

Friedrich Nietzsche



Agradecimentos

Agradeco a todos que, com seu apoio, amizade, incentivo e experiéncia

profissional, tornaram possivel a realizacdo este trabalho. Em especial

agradeco:

B

L)

7
L X4

X/

7/

e

AS

K/

a Deus, por sempre me dar for¢as para mais um passo;

ao professor Dr. Fabio Teixeira Dias, por confiar que eu seria capaz
de desenvolver este trabalho, por toda dedicagdo, competéncia,
profissionalismo e, sobretudo, paciéncia,

aos pesquisadores Dr. Xavier Obradors e Dra. Teresa Puig, do
Institut de Ciéncia de Materials de Barcelona (ICMAB), pela doacgéo
dos dois filmes finos de YBa,Cu30O-.5 investigados neste trabalho;
ao pesquisador Dr. Joan Josep Roa Rovira, do Departamento de
Ciencia de los Materiales e Ingenieria Metallrgica, sediado na
Universidade de Barcelona, pelo fornecimento da amostra
texturizada de YBa,Cu3O+_5 utilizada neste projeto;

ao professor Dr. Jacob Schaf pela realizacdo das medidas
magnéticas e por ter cedido o laboratério e 0s insumos necessarios;
a Paula Azambuja pela realizacdo das medidas de transporte, Uteis
na caracterizacdo dos materiais;

ao professor Dr. Valdemar Vieira e a professora Dra. Leticie
Ferreira por todos conhecimentos compartihados e pelas
discussdes enriquecedoras durante 0s seminarios;

aos professores Dr. Alexandre Diehl, Dr. Rudi Gaelzer e Dr. Victor
Goncalves, pelas disciplinas ministradas na pos-graduacao;

ao professor Dr. Paulo Pureur, pelo curso de Estado Sdélido e por
sua disponibilidade em ministra-lo aqui na UFPel, além de colocar o
Laboratério de Resistividade da UFRGS a disposicdo para as
nossas medidas;

aos meus colegas de mestrado, especialmente as amigas Anelise e
Sandra, pelo bom convivio neste periodo;

a CAPES, pelo fornecimento da bolsa de mestrado, imprescindivel

para a realizacao deste curso;



X/
X4

*
°e

X/

aos amigos Elias, Inessa e Luiz por todo o companheirismo,
incentivo e as constantes injecdes de animo;

aos meus amigos que ndo fazem a menor ideia do que esta escrito
nesta dissertacao;

e, por fim, agradeco a meus pais e a minha irma por todo o amor,

carinho, dedicagcéo e compreensao pelas minhas muitas auséncias.



Resumo

Neste trabalho é apresentado um estudo experimental das propriedades
magnéticas do supercondutor YBa,Cu3O;s na forma de filmes finos e
monodominios texturizados. Foram investigados dois filmes finos de
YBa,Cu307.5 € uma amostra texturizada de YBa,CuzO7.5. Os filmes finos foram
cedidos pelo Institut de Ciéncia de Materials de Barcelona (ICMAB), sediado
na Universidade Autbnoma de Barcelona, na Espanha e a amostra texturizada
utilizada neste trabalho foi cedida pelo Departamento de Ciencia de los
Materiales e Ingenieria Metallrgica, sediado na Universidade de Barcelona
através de colaboracdo com a empresa Diopma, também da Espanha.

Foram realizadas medidas de magnetizacdo segundo os procedimentos
ZFC e FCC. Foram aplicados campos magnéticos entre 0 e 50 kOe na dire¢cao
paralela aos planos de conducéo (planos ab) e ao longo do eixo cristalografico
c. Os resultados de magnetizacdo FCC mostraram, em alguns casos, a
ocorréncia do efeito Meissner paramagnético. As caracteristicas deste efeito
se mostraram distintas de acordo com a escala de campos empregada. Em
baixos campos magnéticos o efeito diminui sua intensidade a medida que o
campo magnético € aumentado. Por outro lado, o efeito exibido em altos
campos magneéticos € reforcado pelo aumento do campo. O efeito foi
observado tanto nos filmes finos quanto na amostra texturizada. Os resultados
séo discutidos em termos de modelos baseados nas idéias de compressao de
fluxo magnético no interior do supercondutor.

Foi investigado o comportamento da irreversibilidade magnética nas trés
amostras, com 0 campo magnético aplicado paralelamente aos planos de
conducédo (planos ab) e também ao longo do eixo-c. Em todos os casos, 0
comportamento da linha de irreversibilidade magnética é descrito pela lei de
poténcia prevista pelo modelo do Flux Creep Gigante para a dinamica de fluxo
no interior de um supercondutor. Os resultados comparativos nos levam a crer
gue amostra texturizada apresenta melhor potencial de aprisionamento de

vortices do que os filmes finos.



Abstract

An experimental study of magnetic properties of the YBay,CuszOg7.5
superconductor grownin the formof thin filmsand in melt-textured
monodomain is presented in this work. The thin films were provided by the
Institut de Ciencia de Materials de Barcelona (ICMAB), located in the
Universitat Autonoma de Barcelona, Spain. The melt-textured sample used in
this study was provided by the Departamento de Ciencia de los Materiales e
Ingenieria Metallrgica, located in Universitat de Barcelona, Spain, through
collaboration with the company Diopma, also Spain.

The magnetization measurements were performed according to the ZFC
and FCC magnetization procedures. Magnetic fields from zero up to 50 kOe
were applied parallel to the ab planes and along the c-axis. In some cases, the
FCC magnetization results reveal the occurrence of the paramagnetic
Meissner effect (PME), whose properties depend on the magnitude of the
applied field. At low magnetic fields the effect reduces in intensity as magnetic
field is increased. Moreover, in high fields the magnitude of paramagnetic
moment increases when the field is augmented. The effect was observed both
in the thin films and the melt-textured sample. We discuss our results in terms
of models based on ideas from flux magnetic compression inside the
superconductor.

We investigated the behavior of the magnetic irreversibility line in the three
samples, with the magnetic field applied along the ab planes and the c-axis. In
all cases, the irreversible magnetic behavior is described by the power law
predicted in accordance with the giant flux creep model for flux dynamics inside
a superconductor. The comparative results lead us to believe that melt-textured

sample exhibit better vortex pinning potential than thin films.
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Introducéo

O supercondutor YBa,Cuz07.5 vem sendo amplamente estudado desde a
sua descoberta em 1987. O aprimoramento das técnicas de crescimento de
amostras vem assegurando 0s progressos obtidos.

As técnicas de sinterizacdo convencional produzem amostras porosas,
com inumeras rachaduras, graos orientados aleatoriamente e com fraca
conectividade entre eles. A combinagao destes fatores acarreta nos baixos
valores de densidade de corrente critica exibidos por estes materiais. As
amostras crescidas com técnicas de texturizacdo exibem, por sua vez, altos
valores de densidade de corrente critica. Os grdos supercondutores
organizam-se na forma de longas placas alinhadas umas com as outras. Em
virtude disso tem-se uma estrutura bastante densa, com grandes graos e bem
conectados entre si.

O supercondutor YBa,Cu3zO75 também pode ser crescido na forma de
filmes finos. Recentemente o crescimento de filmes finos de YBa,CuzOy7.5 foi
impulsionado pela utilizacdo do acido anidrido trufluoroacético (TFAA) como
solucdo precursora. Os filmes finos crescidos a partir do precursor TFAA
exibem elevados valores para densidade de corrente critica, baixa porosidade
e graos bem orientados. Estes materiais geralmente apresentam alto
desempenho, similarmente aos resultados encontrados nas melhores
amostras monocristalinas de YBayCuzO7.5. Desta forma, estes sistemas
tornam-se muito atrativos tanto do ponto de vista cientifico quanto tecnolégico.

Além do dominio das técnicas de crescimento do supercondutor
YBa,Cu3O7.5, € necessario compreender as propriedades fisicas deste
sistema, entre as quais se destacam as propriedades magnéticas. Através de
medidas de magnetizacdo FCC é possivel evidenciar, sob determinadas
condicBes, o efeito Meissner paramagnético (PME), que desafia uma das
propriedades fundamentais da supercondutividade. Os intervalos de campo
magnético nos quais o efeito € observado sédo bastante variaveis. Em alguns
casos a magnetizacdo é paramagnética em campos aplicados da ordem de
alguns Oe. J4 em outros casos, momentos paramagnéticos somente sao
detectados quando a intensidade de campo magnético atinge dezenas de

kOe. O PME evidenciado no regime de baixos campos magnéticos, em alguns
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casos chamado de Efeito Wohlleben, é enfraquecido a medida que o campo
magnético torna-se mais intenso. Porém, no regime de altos campos
magnéticos o PME é reforcado com o aumento do campo magnético aplicado.

Com a realizacdo de medidas de magnetizacdo segundo as prescricoes
ZFC e FCC é possivel observar fortes efeitos de irreversibilidade magnética,
gue se devem ao aprisionamento de vértices no interior do supercondutor.
Abaixo de uma determinada temperatura, denominada temperatura de
irreversibilidade  (Tiy), as curvas de magnetizacdo apresentam
comportamentos distintos. O diagrama de fases H versus Ty, d& origem a
conhecida Linha de Irreversibilidade Magnética (LIM). Abaixo da LIM os
vortices tém seu movimento fortemente diminuido pelos centros de
aprisionamento, o que leva o sistema a apresentar um valor finito de
densidade de corrente critica. Entretanto, acima da LIM, o fluxo magnético
pode se mover livremente, acarretando numa densidade de corrente critica
nula ou proxima disto. Desta forma, o estudo da linha de irreversibilidade
magnética torna-se numa importante ferramenta para o entendimento da
dindmica de vortices nos supercondutores.

Este trabalho trata de um estudo sobre o comportamento da magnetizacao
do sistema YBa,Cu30y7.5 crescido na forma de filmes finos e em monodominios
texturizados e encontra-se dividido da seguinte forma:

O capitulo 1 trata do fenbmeno da supercondutividade e do advento dos
supercondutores de alta temperatura critica, com destaque para 0 sistema
YBa,Cu3z07.5. Além disso, é feita uma discusséo acerca da microestrutura do
YBa,Cu30O7.5 e das técnicas de crescimento de amostras sinterizadas,
texturizadas e na forma de filmes finos. O capitulo 1 ainda aborda algumas
propriedades magnéticas e de transporte do YBa,CuzO7.5, finalizando com a
apresentacao de algumas aplicacfes tecnoldgicas dos supercondutores.

No capitulo 2 sado discutidas algumas das principais propriedades
magnéticas dos supercondutores de alta temperatura critica (HTSC’s),
destacando-se resultados experimentais obtidos para o supercondutor
YBa,Cu3O7.5. A discussdo inicia-se com alguns conceitos fundamentais e
essenciais para a caracterizacdo magnética do YBa,Cu3O75 € para o
entendimento da dindmica de fluxo magnético nos HTSC’s. A seguir sao

descritos os principais aspectos tedricos empregados na interpretacdo da linha
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de irreversibilidade magnética. O capitulo é concluido com uma breve
discussédo sobre o efeito Meissner paramagnético juntamente com alguns
resultados experimentais sobre o tema.

O capitulo 3 detalha as técnicas experimentais empregadas no
crescimento das amostras investigadas nesta dissertacdo e nas medidas de
magnetizagdo. O capitulo 3 ainda contempla resultados de histerese
magnética, densidade de corrente critica, resistividade elétrica e imagens de
microscopia de luz polarizada e de microscopia eletronica de varredura para
as amostras investigadas.

No capitulo 4 sdo apresentados e discutidos parte dos resultados
referentes as medidas de magnetizacdo. Os resultados estdo organizados de
acordo com a orientacdo de campo magnético (paralela ou
perpendicularmente aos planos de conducdo) e com a intensidade de campo
(baixa, intermediaria e elevada). Investigamos o0 comportamento da
magnetizagdo ZFC (efeito de blindagem) e também o comportamento do efeito
Meissner paramagnético exibido em algumas condi¢bes. Os resultados séo
discutidos em termos dos modelos existentes na literatura.

O capitulo 5 também trata do comportamento magnético, porém apresenta
os resultados do estudo do comportamento irreversivel da magnetizacdo. A
interpretacdo da linha de irreversibilidade magnética é feita em termos dos
modelos usuais presentes na literatura.

Finalizando, sdo apresentadas as principais conclusdes obtidas com este

trabalho.
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Capitulo 1 — O Supercondutor YBa;Cu3O7.5

1.1 - Introducéo

Desde que foi descoberto o fendmeno da supercondutividade em 1911 por
Heike Kammerling Onnes, materiais supercondutores com elevados valores de
temperatura critica vém sendo uma busca incessante por diversos grupos de
pesquisa. Apesar de enormes esfor¢os realizados, durante décadas nenhum
aumento significativo na temperatura critica T, foi evidenciado, permanecendo
em torno de 10K para os chamados supercondutores convencionais. Ligas
supercondutoras com temperatura de transicdo pouco maiores foram
sintetizadas. Entre elas, encontra-se a liga de NbzGe [1] com T, = 22K,
detendo o recorde de temperatura critica até entao.

Em 1986, com a descoberta de Miiller e Bednorz [2], uma nova classe de
materiais supercondutores foi inaugurada, o0s chamados cupratos
supercondutores. O material sintetizado, o LayBasCuO. exibia
supercondutividade a 30K. O estudo destes sistemas teve grande impulso em
1987, através do trabalho de Wu et al. [3], com a substituicdo do lantanio pelo
itrio na formula de Muller e Bednorz. Este procedimento resultou na elevacao
do valor te T¢ para aproximadamente 90K. Surgia o supercondutor YBaCuO,
gue entrou para a histéria como o primeiro supercondutor com temperatura
critica superior a temperatura de ebulicdo do nitrogénio liquido (77K). Estudos
mais detalhados identificaram que a fase responsavel pela supercondutividade
em alta temperatura era a YBa,CuzO-.5 [4], onde O representa o desvio a

estequiometria ideal para o oxigénio.

1.2 — Microestrutura do Supercondutor YBa,Cu3zO7.5

A estrutura cristalina do YBa,CuzO7.5 (YBCO) € do tipo perovskita com
simetria ortorrdbmbica, supondo & = 0, e os valores tipicos dos parametros de
rede sédo a = 3,82A, b = 3,89A e ¢ = 11,68A [5]. A estrutura cristalina do
supercondutor YBCO pode ser vista na figura 1.1 [6], a qual evidencia a

acentuada anisotropia planar desde composto.
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@® Cobre
O Oxigénio

Figura 1.1 — Estrutura cristalina ortorrdbmbica do supercondutor YBCO [6].

A estrutura dominante consiste em dois planos Cu-O, separados por um
plano formado por atomos de itrio. Estes planos recebem o nome de planos de
conducdo. As estruturas atdmicas que separam dois planos duplos de Cu-O,
sdo denominadas de reservatérios de carga e possuem atomos de bario,
cobre e oxigénio. Portanto, no YBCO, os atomos de cobre desempenham dois
papeis distintos. Dois atomos de cobre (Cu) por cela unitaria encontram-se no
plano Cu-O; ligados a cinco atomos de oxigénio. Um terceiro atomo de cobre
(Cu,y) se faz presente na camada reservatoério de carga ligado a quatro atomos
de oxigénio, formando as cadeias unidimensionais de Cu-O dispostas ao longo
do eixo b. As camadas que formam os planos duplos de Cu-O, sdo separadas
por uma distancia de 3,4A enquanto que a distancia entre sucessivos planos
de conducéo é da ordem de 8A [6].

O conteudo de oxigénio no YBCO pode variar de x = 6 a X = 7 atomos por

cela unitaria. As propriedades fisicas do YBCO, em particular a temperatura de
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transicdo para o estado supercondutor, dependem consideravelmente da
guantidade de oxigénio, conforme indica a figura 1.2.

100

80
< 60
= 40

20

O . 1 L 1 R L
00 02 04 06 08 1.0
o

Figura 1.2 — Comportamento da temperatura critica em funcdo do conteddo de oxigénio

[71.

Numa situagéo de oxigenacéao 6tima (6 = 0,07), tem-se o0 maior valor de Tc,

em torno de 93K. Por outro lado, Tc tende a zero quando x = 6,35 [7].

1.3— Anisotropia Planar

Uma caracteristica tipica dos cupratos supercondutores é a acentuada
anisotropia planar. Isto se deve essencialmente a estrutura cristalina destes
materiais. Os planos Cu-O, sédo excelentes condutores, porém, sdo separados
por camadas de baixa condutividade. Entdo, € de se esperar uma acentuada
anisotropia na resistividade elétrica.

A figura 1.3 mostra o comportamento da resistividade elétrica de um
monocristal de YBCO ao longo dos eixos cristalograficos a, b e ¢ em funcéo da

temperatura [8].
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Figura 1.3 — Resistividade elétrica ao longo dos eixos a, b e ¢ para uma amostra

monaocristalina de YBCO. [8]

Verifica-se que a resistividade p, (eixo a) é duas vezes maior que a

resistividade pp (eixo b). Ja pc (eixo c) é 30 vezes maior que p, € 75 vezes

superior a resistividade do eixo b.

1.4 — Sintese do Supercondutor YBa;Cu3zO7.5

O interesse pelos Oxidos supercondutores mobilizou pesquisadores de

diversos centros de pesquisa. Além da alta temperatura critica, a facilidade na

preparacao de amostras consiste num atrativo para o estudo destes sistemas.

O supercondutor YBCO pode ser sintetizado na forma de amostras

policristalinas, monocristalinas e também na forma de filmes finos. As

amostras policristalinas podem ser crescidas pelas técnicas de sinterizacao ou

texturizacao.

1.4.1 — Crescimento e Microestrutura de Amostras Sinterizadas

As amostras sinterizadas sdo obtidas por uma reacdo de estado sdlido,

gue envolve a mistura de pds de alta pureza de o6xido de itrio (Y203),

carbonato de bario (BaCO3) e monoxido de cobre (CuO), obedecendo a

reacao:

% Y,03+ 2BaCO3 + 3CuO — YBa,Cuz07.5

(1.1)
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Apds serem misturados, os pos passam pelo processo de calcinagdo que
ocorre entre 850°C e 950°C por um periodo que varia de 1 até 24 horas. Uma
vez feita a prensagem, a amostra € sinterizada em 950°C (no ar ou em
atmosfera de O;) com posterior oxigenagdo em T = 500°C, com o intuito de
otimizar a temperatura critica.

Um aspecto a ser destacado € a existéncia de uma transicdo de fase
tetragonal para ortorrombica em temperaturas da ordem de 700°C. Como a
fase de alta temperatura € isolante, a amostra deve ser resfriada lentamente
através desta transicao estrutural, depois de finalizada a etapa de sinterizacao,
para garantir a transformacdo completa para a fase ortorrombica
supercondutora.

Os materiais obtidos via sinterizagdo convencional apresentam tamanhos
de grdo que variam desde alguns um até, no maximo, algumas dezenas de
pm. Em geral, as amostras sinterizadas sdo altamente porosas e possuem
inimeras rachaduras, como evidenciado na figura 1.4 [9]. Estas rachaduras

geralmente sdo provenientes da transi¢cao da fase tetragonal para ortorrdbmbica

[9].

Figura 1.4 — Micrografia eletrbnica de transmissdo de uma amostra sinterizada de
YBa,CusO75 onde se observa uma rachadura na superficie, conforme
indicado[9].

Outra caracteristica microestrutural deste tipo de amostra € a orientacao

aleatoria dos graos supercondutores. A figura 1.5 apresenta uma imagem
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obtida por microscopia eletronica de varredura, no Centro de Microscopia da
UFPel, para uma amostra sinterizada de YBa,Cu3zO7.s.

Figura 1.5 — Microscopia eletronica de varredura de uma amostra sinterizada de YBCO.

Além da porosidade, das rachaduras e da desorientacdo dos graos, a
microestrutura do YBCO sinterizado também apresenta grados pequenos com
fraca conectividade. Estas duas ultimas caracteristicas afetam diretamente as
propriedades de transporte eletrénico. O que torna os sistemas sinterizados
pouco atrativos para aplicacdes tecnoldgicas séo justamente os baixos valores
de densidade de corrente critica (Jc). A figura 1.6 compara a densidade de
corrente critica em funcdo do campo magnético aplicado numa amostra de

YBCO sinterizada e numa amostra monocristalina de YBCO em 77K [10].

10%
L - & -
10 YBCO monocristaline - 77K
— !-
g 10
= _-H__'_"""“-H-_.__
=
- |0*[
10!
YBCO policristalino
o sinterizado - 77K
1 ) 100 1000 10000
CAMPO MAGNETICO  (G)

Figura 1.6 — Influéncia do campo magnético na densidade de corrente critica para uma

amostra sinterizada e uma amostra monocristalina de YBCO em 77K [10].
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A andlise da figura 1.6 permite-nos concluir que a densidade de corrente
critica em amostras monocristalinas de YBCO € pouco afetada pela presenca
de campo magnético externo, o que ndo se verifica em amostras sinterizadas,
cujo valor se reduz drasticamente.

Os baixos valores de Jc das amostras policristalinas sinterizadas, quando
comparados com os valores obtidos para amostras monocristalinas, levaram
muitos pesquisadores a buscar solugbes para os problemas que contribuem
para estes baixos valores. A fraca conectividade entre o0s gréaos
supercondutores, gerada pelo acoplamento ineficiente dos planos de CuO,, é
apontada como o principal limitante para o transporte de corrente.

As ligagbes fracas podem ser eliminadas, ou pelo menos reduzidas,
através da formacao de uma textura cristalografica. O método de texturizacao
no crescimento de amostras policristalinas de YBa,CuszO;.5 foi proposto
inicialmente por S. Jin et al. em maio de 1988 no trabalho intitulado “Melt-
textured growth of polycrystalline YBa2CusO7-5 with high transport Jc at 77K”
[11]. Os valores de corrente critica apresentados aumentaram
significativamente, saltando dos modestos 500 A/cm? para valores da ordem
de 7400 A/lcm2 em 77K e H = 0. O tamanho dos gréos, antes medindo algumas
dezenas de pm, elevou-se para 3000 um de comprimento e com uma largura
de aproximadamente 20 um. A figura 1.7 mostra claramente a diferenca da
microestrutura entre uma amostra de YBCO crescida por sinterizacao

convencional e outra texturizada [11].
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(b)
Figura 1.7 — Microestrutura de uma amostra de YBCO crescida por (a) sinterizacéo e (b)

texturizacao [11].

Vemos na figura 1.17 que a amostra texturizada consiste em longos graos

alinhados, formando placas que se empilham ao longo da mesma direcao.

1.4.2 — Métodos de Texturizagdo por Fuséo
Diversas sdo as formas para a obtengdo de amostras policristalinas
texturizadas, porém nos limitaremos a técnica de texturizacdo por fusdo, onde

se destacam o método Bridgman e a técnica da semente.
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A texturizacdo por fusdo é o método mais utilizado para o crescimento de
amostras texturizadas.

Na sintese do supercondutor YBa,Cu30O7.5, ou simplesmente Y123, temos
duas importantes decomposi¢des acima da temperatura de fusdo parcial, em
torno de 1010 °C [12], dadas pelas seguintes reacgodes:

1) 1010 °C<T <1300 °C
YBa,Cu307.5 — Y,BaCuOs + liquido (3BaCuO, + 2CuO) (1.2 a)

2) 1300 °C < T <1500 °C
Y,BaCuOs — Y,03 + liquido (BaO + CuO) (1.2 b)
Assim, logo acima de 1010 °C o YBa,Cu3O7.5 se decompde numa fase
liguida e numa fase solida, com estequiometria Y,BaCuOs. Esta fase,
denominada simplesmente de Y211, decompde-se acima de 1300 °C e nao
apresenta propriedades supercondutoras. A figura 1.8 apresenta uma imagem

de microscopia de uma amostra de YBa,Cu3O75 (Y123) onde podemos
identificar a fase Y,BaCuOs (Y211) [13].

Figura 1.8 — Microscopia de uma amostra de YBCO evidenciando a presenca da fase
Y211 [13].
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1.4.2.1 — Método Bridgman

O método Bridgman esta entre os métodos mais utilizados para a sintese
de amostras texturizadas com alto grau de alinhamento de gréos.

O método Bridgman consiste na excursdo da amostra no interior de um
forno, geralmente tubular, posicionado na vertical ou na horizontal, através de
um gradiente térmico longitudinal na zona de aquecimento, o que acarreta na
direcionalidade do crescimento. A taxa de excursdo da amostra é, em geral,
bastante lenta, tipicamente entre 1 e 3 mm/h, o que confere uma lenta
solidificacéo e tornando este processo bastante demorado.

O composto precursor utilizado no crescimento pela técnica Bridgman
pode ser simplesmente o pé da fase Y123 compactado ou uma amostra
sinterizada, geralmente na forma de uma barra cilindrica [14]. A figura 1.9
ilustra o principio da texturizacdo através do método Bridgman [15].

Zona sinterizada ou
apenas compactada

Zona em fusao

Deslocamento

da amostra | P

Figura 1.9 — Principio de texturizacado via método Bridgman [15].
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1.4.2.2 — Texturizag&o pelo Método da Semente

Outra técnica utilizada para o crescimento de amostras texturizadas é o
meétodo da semente (TSMT — top seeding melt-texturing) [12, 16, 17, 18]. Em
geral, a semente escolhida € um monocristal ou uma amostra texturizada com
boa orientacdo cristalografica. A semente é colocada acima da amostra
precursora e serve para induzir o crescimento orientado, conforme indica a
figura 1.10. A orientagdo da semente é escolhida de forma que seu eixo-c
esteja perpendicular a superficie da amostra precursora.

Semente com eixo-c
normal a superficie

L Poidin
; ab / Texturizada
¢

&

Y123 + Y211

[Cauido + Y211]

Figura 1.10 — llustragdo esquematica do crescimento de uma amostra texturizada pela
técnica da semente.

Para a escolha da semente deve-se considerar o ponto de fusdo desta e
também da amostra precursora, pois a semente deve ter ponto de fuséo
superior ao da amostra precursora para nao fundir ao longo do processo. Caso
a semente funda, perde-se o controle sobre a orientacdo do crescimento,
devido a perda da orientacdo cristalografica da prépria semente. Para o
crescimento do YBCO texturizado, as sementes mais usadas sdo amostras
monocristalinas ou texturizadas de SmBa,Cuz07.5 € NdBa,CuzO7.5 cujas
temperaturas de fusdo sao 1060°C e 1085°C, respectivamente.

A fase Y211 em excesso é expulsa para os lados e para a parte inferior da

amostra a medida que a solidificacdo ocorre (avanco do front de crescimento).
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O monodominio orientado formado no final do processo é facilmente

identificado, conforme mostra a figura 1.11 [18].

Figura 1.11 — Amostra de YBCO texturizada crescida pela técnica da semente, onde €
possivel perceber a regido texturizada no centro e o excesso da fase Y211

lateralmente [18].

1.4.2.3 — Microestrutura dos Sistemas Texturizados

Os sistemas texturizados apresentam microestrutura complexa,
envolvendo dominios orientados e fases nado-supercondutoras, as quais
podem ser adicionadas durante a preparacdo da amostra com a finalidade de
melhorar as propriedades de transporte de corrente elétrica. Imagens de
microscopia mostram que as condicbes impostas na preparacdo e no
crescimento das amostras afetam sensivelmente a microestrutura da amostra
sintetizada [11, 19].

A figura 1.12 [19] apresenta a microestrutura tipica de uma amostra
policristalina texturizada, onde podemos observar gréos orientados, relativos a
fase supercondutora Y123. Também se observam inclusdes da fase Y211 e a
existéncia de contornos de graos de baixo angulo entre gréos adjacentes. Esta
estrutura é encontrada em grande parte das amostras texturizadas

independentemente da técnica de crescimento empregada.
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A presenca da fase Y211 (n&o supercondutora) melhora as propriedades
magnéticas e de transporte dos sistemas texturizados, uma vez que esta fase

atua de maneira eficaz como centro de aprisionamento de fluxo magnético.

Figura 1.12 — Micrografia 6tica de uma amostra texturizada de YBCO [19].

Micro-rachaduras e macro-rachaduras também s&o encontradas nas
amostras texturizadas, as quais resultam da transi¢ao tetragonal-ortorrémbica
e das condicdes de resfriamento da amostra durante o crescimento [9].

1.4.3 - Crescimento e Microestrutura de Filmes Finos de YBa,Cu3zO7.5

A producéo de filmes finos consiste na deposi¢cdo de um precursor sobre
um substrato com posterior tratamento térmico. Muitas técnicas para
deposicdo deste precursor no substrato podem ser utilizadas, tais como
deposicao ibnica (sputtering), deposicdo quimica de vapor (CVD), deposicao
fisica de vapor (PVD). A técnica de deposi¢cdo de solucdo quimica (CSD —
Chemical Solution Deposition) surgiu recentemente como um método muito
atrativo para a fabricagcédo de filmes finos supercondutores, tendo em vista seu

baixo custo de producéo e os bons resultados obtidos [20, 21].

O processo de deposicdo do precursor no substrato pode ser feito

mediante as técnicas de dip coating ou spin coating.
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1.4.3.1 - Dip Coating

7

A técnica dip coating é uma das metodologias mais difundidas no
crescimento de filmes finos. Este processo envolve a imersédo do substrato em
um reservatorio que contenha a solucdo precursora (liquido) seguido por uma
lenta retirada do substrato do recipiente. Com esta lenta retirada ha a
formacdo de uma camada da solucdo na superficie do substrato [22],

conforme ilustra a figura 1.13.

i € Substrate

Solution —-}x (
(a) T

(b} (c)

Fig.1.13 — Diagrama esquematico do processo dip coating: (a) imerséo, (b) umidificacdo e

(c) retirada do substrato [22].

A insercdo e a retirada do substrato da solucdo devem ser feitas com
velocidades controladas para assegurar a deposicdo do filme de forma

uniforme.

Esta técnica € bastante utilizada na industria para o crescimento de filmes
finos e fitas supercondutoras de grandes comprimentos para aplicacfes

tecnoldgicas.
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1.4.3.2 - Spin Coating

A técnica spin coating consiste na deposi¢do da solugéo precursora sobre
um substrato plano, o qual é posto a girar em rotacdo controlada. A figura 1.14

representa esquematicamente a técnica spin coating.

i

<& © evaporation i
T T T T T T <. ® evaporation

o ——
outflow v T T T T T T T
e e e el e e al

(a) (b)

Fig. 1.14 — Representacdo esquematica da técnica spin coating: (a) solucéo precursora é
depositada sobre o substrato e (b) devido a forca centrifuga a solugéo

precursora se espalha uniformemente sobre o mesmo [22].

O substrato é posto a girar em altas velocidades, fazendo com que a
solucdo se espalhe uniformemente sobre a superficie do substrato devido a
forca centrifuga. A espessura do filme depende da velocidade de rotacdo do
substrato, bem como da viscosidade da solucao precursora. Com o passar do

tempo, parte do excesso é evaporado, como ilustra a figura 1.14 [22].

1.4.3.3 — Solucdes com Trifluoroacetatos

Uma das rotas para o crescimento de filmes finos de YBCO foi
desenvolvida recentemente usando a técnica MOD (metallorganic
decomposition) e tendo o uso de trifluoracetatos (trifluoroacetate - TFA) na
solucdo precursora [20, 21, 23]. O procedimento TFA-MOD é muito atrativo
pois o0 processo de pirdlise leva a uma mistura homogénea de Oxidos

nanomeétricos e fases fluoridricas, como pode ser visto na reacao 1.3 [20]:

27



CU(TFA)Z + Ba(TFA)z + Y(TFA)3 — CuO + BaF, + Y505 + (CF3CO)2 + CO,
+CO +H,0 (1.3)

A mistura obtida apds a etapa de pirdlise pode ser convertida em YBCO
em temperaturas relativamente baixas, seguindo reagéo 1.4 [20]:

2BaF; + 2CuO + %2 Y,Cu,0s5 + 2H,0(g) — YBaCu306.x + 4HF(Q) +
(¥2 - X)O2(9) (1.4)

Isto se da porque o precursor TFA forma BaF,, impedindo a formacao de
BaCOj3; (fase ndo supercondutora e estavel acima da temperatura de 1000°C).
Por sua vez, o BaF, se decompbe em uma atmosfera Umida em
aproximadamente 550°C [21]. O crescimento de filmes finos epitaxiais de
YBCO em substratos monocristalinos usando a metodologia TFA-MOD tem
sido obtido por varios grupos de pesquisa, sendo que estes materiais exibem

elevados valores de corrente critica [20, 21, 23].

O processo de nucleacdo do YBCO ocorre em temperaturas entre 550°C e
650°C, mas sua dependéncia com a composicao do substrato ainda é pouco
entendida. Trabalhos recentes [20, 21] mostraram que o crescimento de filmes
epitaxiais de alta qualidade requer o uso de baixas pressdes de oxigénio
(P(O2)) para que seja possivel o consequente crescimento em baixas
temperaturas. Entretanto, verificou-se que o alinhamento dos grdos depende
fortemente da temperatura de crescimento [21]. Sendo assim, a temperatura
de crescimento é um parametro muito importante para a sintese de filmes de

alta qualidade.

O crescimento epitaxial de filmes de YBCO envolve o transporte de uma
pequena quantidade de H,O na forma gasosa para a interface de crescimento
e a correspondente difusdo do acido fluoridrico (HF) gasoso, proveniente da
reacdo 1.4, para o exterior. Da analise da dependéncia da taxa de crescimento
com a pressdo P(H;0), sugere-se que um fator limitante para o crescimento
da fase YBCO é a remoc¢ao do HF do “front” de crescimento do filme [21].
Desta maneira, além da temperatura de crescimento, a pressao do vapor de

agua P(H20) e o fluxo dos gases no ambiente de crescimento também sao

28



parametros muito importantes na microestrutura e na densidade de corrente
critica de filmes finos de YBCO. A dependéncia destes parametros com a
gualidade dos filmes finos de YBCO pode ser conferida de maneira detalhada
no trabalho de Puig et al. [21].

1.4.3.4 —Trifluoroacetato Anidrido como Solucao Precursora

Uma rota alternativa para a sintese de filmes finos de YBCO é a
substituicdo do acido trifluoroacético (TFAH) pelo &cido anidrido
trifluoroacético (TFAA) na obtencédo da solucao precursora [24, 25].

A preparacao de solugcbes com trifluoroacetatos pode ser realizada a partir
de acetatos precursores, dada pela reacdo 1.5, ou pela reacdo do p6 de
YBa,Cu3O7; comercial com acido trifluoroacético (TFAH) mostrada na reagao
1.6. Em ambos os casos, uma certa quantidade de agua € gerada, fazendo
com que seja necessaria uma etapa de purificacédo da solucéo [20, 21, 24, 25].

A formacéao de H,O é evidenciada pelas reacdes 1.5 e 1.6 [24]:

Y(OAC)s(H:0)s + 2Ba(OAc), + 3Cu(OAc),(H.0) + 13TFAH —
Y(TFA)3(H20)s + 2Ba(TFA), + 3CU(TFA)z + 12AcOH + 4H,0 (1.5)

YBa,CuzO7 + 13TFAH — Y(TFA)3(H20)3 + ZBa(TFA)z + 3CU(TFA)2 + 4H,0
(1.6)

Mesmo apds a purificacdo evidencia-se a presenca de agua, na ordem de
0,2% em peso, ou seja, 2000ppm de agua ainda sdo detectadas na reacao
1.5. Na solucéo preparada com p6 de YBCO e TFAH (reacdo 1.6) podem ser
detectados até 3000ppm de agua [24].

Para superar este obstaculo foi desenvolvida uma reacdo do p6 de YBCO

com acido anidrido trifluoroacético (TFAA) descrita pela reacao 1.7 [24]:

YBa,CusO7 + 6,5 TFAA — Y(TFA); + 2Ba(TFA), +3Cu(TFA), (1.7)
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A mistura dos compostos trifluoroacetatos pode ser obtida com baixissimo
conteudo de agua (menos de 0,01% em peso, ou 100ppm), ndo sendo
necessaria uma etapa de purificacdo [24, 25]. Além disto, dada a pureza da
solucdo obtida, o tempo de pirdlise € significativamente reduzido, o que, por
sua vez, reduz drasticamente o tempo de preparo dos filmes finos e torna este

procedimento muito eficaz [24].

Em um interessante trabalho de Roma et al. [24], foi feita a deposi¢do da
solucdo em um substrato monocristalino de LaAlO3; (LAO) através da técnica
spin coating, com velocidade de rotacdo de 6000 rpm e aceleragdo de 6000
rpm/s, e pela técnica dip coating, com velocidade de retirada do substrato da
solucdo entre 1,3-25,4 cm/min. O filme precursor foi decomposto por um
processo de pirdlise em uma atmosfera Umida de O,, seguindo o perfil

apresentado na figura 1.15.

~30 min / 45 min

300°C/h 310°C

300 °C/h
250°C

300 °C/h Wet O, atmosphere

R RT
Fig.1.15 — Tratamento térmico do processo de pirdlise em uma atmosfera Umida de O,
[24].
Apés a etapa de pirdlise, o filme foi crescido em uma temperatura de
795°C em uma atmosfera de Ar, seguido de oxigenacdo, a qual assegura as
propriedades supercondutoras do filme. ApGs o crescimento, a espessura do

filme se situou entre 250 nm e 350 nm.

Medidas de difracdo de raios-X evidenciam o crescimento epitaxial do
filme, mostrando que apenas ocorrem reflexdes nos planos (00l), ndo havendo

também impurezas presentes, conforme visto na figura 1.16 [24].
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Fig. 1.16 — Difracdo de raios-X de um filme de YBCO depositado em um substrato de

LaAlO; (LAO) [24].

Na figura 1.17 [24] é apresentada uma imagem de microscopia que retrata
a baixa porosidade do filme e graos bem orientados, tendo o eixo-c na direcao

perpendicular ao substrato.

—_— fPn

ZOKY 418 BOE

Fig. 1.17 — Imagem de SEM para o filme de YBCO crescido no substrato de LAO [24].

A auséncia de poros na matriz supercondutora também pode ser
evidenciada analisando a dependéncia da densidade de corrente critica e da

resistividade elétrica em fungé@o da temperatura, como ilustrado na figura 1.18
[24].
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Fig. 1.18 — Dependéncia da densidade de corrente critica e da resistividade elétrica com

a temperatura para um filme de YBCO [24].

Da figura 1.18 pode-se verificar que a temperatura critica é de
aproximadamente 92K, atestando uma boa oxigenacao do filme. Os resultados
geralmente indicam que os filmes crescidos com a solucao trifluoroacetato
anidrido (TFAA) apresentam 6timos resultados, com uma elevada performance
e baixa porosidade, similarmente aos resultados encontrados nas melhores

amostras monocristalinas de YBCO [24].

Desta forma, o uso do precursor trifluoroacetato anidrido representa uma
grande evolucdo na sintese de filmes finos de YBCO, tornando-os muito

atrativos tanto do ponto de vista cientifico quanto tecnoldgico.
1.5 - Propriedades Fisicas do Supercondutor YBa,Cu3O7.5

As propriedades fisicas dos supercondutores séo fortemente afetadas pela
técnica de crescimento utilizada na sintese do material e pelas condi¢cdes nas

guais se da o preparo do mesmo. Amostras crescidas sob a forma de filmes

finos estdo entre as que apresentam os melhores resultados.
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1.5.1 - Propriedades de Transporte

A figura 1.19 apresenta a dependéncia da resistividade elétrica com a
temperatura para um filme fino de YBCO [26], onde se observa uma estreita

transicdo para o estado supercondutor.

100 -
075 A
2 0 |
e, 0,50
025 -
0,00 —— 77— 77—
70 a0 110 130 150 170 180
Temperature (K)

Figura 1.19 — Dependéncia de resistividade elétrica normalizada com a temperatura para
um filme fino de YBCO [26].

Com filmes finos sdo obtidos os maximos valores para a densidade de
corrente critica, como indica a figura 1.20 [19], a qual apresenta uma analise
comparativa da dependéncia de Jc com 0o campo magnético na temperatura

de 77K para amostras de YBCO crescidas com técnicas distintas.
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Figura 1.20 — Valores de Jc em 77K para diversas amostras de YBCO em fun¢éo do

campo magnético aplicado [19].
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Além disso, da figura 1.20 podemos notar uma reducédo na dependéncia
de Jc com o campo magnético para filmes finos em comparagdo com os
resultados para as amostras policristalinas sinterizadas. Esta reducdo na
dependéncia da corrente critica com o campo aplicado também foi verificada
no trabalho de Kechik et al. [27], conforme ilustrado na figura 1.21.
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Figura 1.21 — Dependéncia da densidade de corrente critica com o campo magnético

para filmes finos de YBCO em diferentes temperaturas [27].

Na figura 1.21 estao representados resultados para um filme fino de YBCO
puro e para um filme fino de YBCO que teve centros de aprisionamento de

vortices adicionados artificialmente.
1.5.2 — Propriedades Magnéticas

Em amostras monocristalinas, policristalinas e na forma de filmes finos, o
campo magnético reduz a temperatura na qual ocorre a transicdo da fase

normal para a fase supercondutora. Em filmes finos este comportamento esta

representado pela figura 1.22 [28].
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Figura 1.22 — Dependéncia da resistividade elétrica normalizada de um fiime fino de
YBCO com a temperatura para diversos valores de campos magnéticos
aplicados [28].

Ja a figura 1.23 apresenta uma curva de histerese magnética em 77K e
em temperatura ambiente para um filme fino de YBCO dopado com 5% de
YFeO3s, 0 que acarreta em elevados valores de J. geralmente encontrados

nestes sistemas.
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Figura 1.23 — Curvas de histerese magnética para um filme fino de YBCO dopado com
5% de YFeO3; em temperatura ambiente (RT) e em 77K [29].

Outras propriedades magnéticas do YBCO serédo discutidas no capitulo 2,
no qual seré feita uma revisao das propriedades magnéticas do supercondutor
YBCO.
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1.6 — AplicacBes Tecnoldgicas

As aplicacbes tecnolégicas dos supercondutores de alta temperatura
critica ganharam novo félego com o aprimoramento e dominio das técnicas de
crescimento destes materiais. As aplicagbes se baseiam, muitas vezes, na
elevada densidade de corrente critica exibida por estes materiais.

De acordo com Murakami [30] as aplicacdes tecnolégicas dos
supercondutores podem ser divididas em dois grupos:

e Aplicagbes passivas: envolvem bombas criogénicas, sistemas de
transmissdo de poténcia, motores de histerese, equipamentos de
levitacdo e blindagem magnética;

e Aplicacbes como magnetos: envolvem magnetos quase
permanentes, trem Maglev e dispositivos de magnetizacao.

Nas aplicagbes como magnetos o préprio supercondutor atua como
principal fonte geradora de campo magnético, ao passo que nas aplicacdes
passivas, 0 campo magnético provém de uma fonte externa.

A aplicacéo tecnoldégica dos supercondutores de alta temperatura critica
foi bastante beneficiada com o advento de novas técnicas de fabricacédo de
amostras, visto que materiais com propriedades fisicas mais robustas frente a
aplicacdo de campos magnéticos puderam ser desenvolvidos, bem como com
maior capacidade de transportar altos valores de corrente elétrica e com
rendimento extremamente eficaz.

A utilizacdo pratica de fios e fitas supercondutoras vem sendo amplamente
implementada. Os cupratos supercondutores de alta temperatura critica sdo
guebradicos e ndo podem ser extrusados na forma de fios, como é feito com
as ligas de Nb-Ti, por exemplo. Assim, para a obtencdo de cupratos
supercondutores na forma de fios e fitas usa-se a técnica PIT (Powder-in-tube)
[32]. O procedimento consiste em reduzir o material a pé e coloca-lo num tubo
metélico. Estando o p6 bem compactado, o tubo é extrusado na forma de fio.
ApoOs esta etapa, ocorre o cozimento do fio em alta temperatura, produzindo a
sinterizacdo do material em seu interior [32]. Esta técnica foi empregada no

YBCO, porém, devido as ligacdes fracas entre os gréos supercondutores, bem
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com a disposicao aleatdria dos mesmos, a densidade de corrente critica obtida
geralmente é baixa, sendo pouco atrativa para aplica¢des tecnologicas.

Uma variante desta técnica tem sido aplicada a fios de Bi,Sr,Ca;Cu,0g.«
(BISCCO - 2212). Neste caso, um fio PIT com cerca de 1 mm de didmetro é
passado em uma laminador até a obtencdo de uma fina fita. Nesta fita os
graos estao fortemente orientados, melhorando consideravelmente a ligagcéao
intergranular apos o cozimento [32].

O processo de laminacdo permite que sejam obtidas estruturas
multiflamentares. Reunindo algumas dezenas de fios PIT com cerca de 1 mm
de diametro pode-se formar fitas com cerca de 4 mm de largura e 0,2 mm de
espessura. Na figura 1.24 esté ilustrada uma fita do supercondutor Bi — 2212,
cuja flexibilizacéo € suficiente para se produzirem bobinas para a geracao de

campo magnético [32].

Figura 1.24 — Fita de Bi-2212 revestida com prata, cuja flexibilidade permite o
enrolamento na forma de bobinas para a geragdo de campos magnéticos

elevados [32].

Tais fitas suportam correntes criticas elevadas sob altos campos
magnéticos aplicados, porém somente em temperaturas inferiores a 30K,
razdo pela qual o uso comercial destas fitas supercondutoras € bastante

limitado e pouco atrativo.
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Capitulo 2 — Propriedades Magnéticas do Supercondutor YBa,CuzO7.5

2.1 — Conceitos Basicos
2.1.1 — Efeito Meissner

Em 1933 Meissner e Ochsenfeld descobriram uma propriedade muito
importante do estado supercondutor. Estudando o comportamento magnético
de uma amostra de estanho em funcdo da temperatura e do campo magnético
aplicado, eles descobriram que o fluxo magnético era expelido do interior da
amostra supercondutora quando esta era resfriada abaixo da temperatura
critica, como ilustra a figura 2.1 [31].

T>Tce T<Tc

Figura 2.1 — Expulsédo do fluxo magnético do interior de uma amostra supercondutora a

medida que esta transita para o estado supercondutor [31].

Este fendbmeno acabou sendo conhecido como efeito Meissner [31, 32].
Desta maneira, devido a expulsdo do fluxo magnético do interior da amostra,

dizemos que um supercondutor comporta-se como um diamagneto.

A inducdo magnética B no Sl é dada por

B=u(F+M), 2.1)

onde Mé a magnetizacdo, Hé a intensidade do campo magnético e

u, = 47107 TmA™ é a permeabilidade do vacuo.

No interior do supercondutor temos

B=0 (2.2)
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gue resulta em

M=-H . (2.3)
Sendo assim, a susceptibilidade magnética tem como valor
x=-1. (2.4)

Logo, o estado supercondutor se caracteriza por exibir um diamagnetismo

perfeito.

Quanto ao comportamento magnético, os supercondutores podem ser

classificados em tipo | e tipo Il

2.1.2 — Supercondutores do Tipo |

Os supercondutores do tipo | apresentam os estados Meissner e normal.
Deste modo, abaixo da temperatura critica Tc e para um campo magneético
externo H inferior ao valor critico Hc, nenhum fluxo magnético penetra no
interior do material. Quando o campo magnético excede o valor critico o
material transita para o estado normal. A figura 2.2 ilustra 0 comportamento da
magnetizacgéto M em funcdo do campo magnético aplicado para

supercondutores do tipo I.

M
Estado
Supercondutor

Estado Normal

T e e s
(@]

Figura 2.2 — Comportamento da magnetizagdo em fungdo do campo magnético aplicado
para supercondutores do tipo |.
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2.1.3 — Supercondutores do Tipo Il

Os supercondutores do tipo Il apresentam o estado Meissner, ou seja, a
expulsdo total do fluxo magnético do interior do material, até um valor de
campo magnético definido como campo critico inferior H¢1. Acima deste valor
de campo aplicado, o fluxo penetra parcialmente na amostra até um valor de
campo magnético definido como campo critico superior He,. Entre Heyp € Hez O
campo magnético penetra na amostra na forma de finas estruturas
filamentares denominadas vortices, razdo pela qual denomina-se este estado
como estado de voértices, ou estado misto. Acima do campo critico superior o

material transiciona para o estado normal.

Nos supercondutores do tipo Il os campos criticos variam com a
temperatura de acordo com o diagrama de fases apresentado na figura 2.3
[31].
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Figura 2.3 — Diagrama de fases para um supercondutor do tipo Il [31].

40



Convém notar que o diagrama da figura 2.3 esta expresso em fun¢édo da
inducdo magnética B. A equacdo 2.1 apresenta a relacdo entre a inducéo

magnética e o campo magnético externo H .

2.1.4 — Estrutura de um Vértice

No estado misto a penetracdo do fluxo magnético no interior do
supercondutor ocorre na forma de uma estrutura cilindrica longa e orientada
paralelamente as linhas de inducdo do campo magnético aplicado. Esta
estrutura cilindrica é constituida por um nucleo normal, também chamado de
carog¢o normal, cujo raio é igual ao comprimento de coeréncia ¢. Nesta regido
a supercondutividade ¢é suprimida. Em torno deste caro¢o circulam
supercorrentes de blindagem, as quais se distribuem numa espessura do
material denominada de comprimento de penetracdo A. Estas correntes
blindam o campo magnético em pontos afastados do eixo do cilindro. Toda
esta estrutura recebe o nome de vortice e esta esquematizada na figura 2.4
[32].

carogo normal

supercorrentes
de blindacem

Figura 2.4 — Representagdo esquemética de um vdrtice, o qual é formado por um carogo

normal circundado por supercorrentes de blindagem [32].

7

Um aspecto notavel dos vortices € que cada um deles é atravessado

exatamente por um quantum de fluxo magnético, o qual é dado por
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O, = 21 ~2.07x10™°Tm2 . (2.5)
€

7

Como no carogo normal a supercondutividade € suprimida, também
podemos esperar que nesta regido o parametro de ordem supercondutor, bem
como a densidade de superparticulas (ns), sejam suprimidos. A figura 2.5
ilustra a relagdo entre o comprimento de coeréncia e a densidade de
superparticulas, e também a relacdo entre o comprimento de penetracdo e a

inducdo magnética para um vortice isolado [33].

@,

Figura 2.5 — Variacdo espacial da densidade de superparticulas e da indu¢cdo magnética

em um vortice [33].

Para o supercondutor YBCO, o comprimento de coeréncia ¢ é de
aproximadamente 10A, enquanto que o comprimento de penetracdo A é
tipicamente da ordem de 4000A [31].

2.1.5 — Parametro Ginzburg-Landau

A razédo entre o comprimento de penetragdo A e o comprimento de
coeréncia ¢ é definida como parametro Ginzburg-Landau, designado por K, ou

seja,
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(2.6)

A
K=—.
g
Através deste importante parametro podemos  distinguir  0s

supercondutores do tipo | dos supercondutores do tipo Il

Se um supercondutor apresenta k< 0,7, trata-se de um supercondutor do
tipo I. No entanto, sistemas com k> 0,7 s&o configurados como de

supercondutores do tipo Il.

2.1.6 — A Rede de Vortices de Abrikosov

Conforme descrito na sec¢éo 2.1.3, quando o supercondutor se encontra no
estado misto o campo magnético penetra parcialmente no material na forma
de vortices. No entanto, as supercorrentes de blindagem de um vértice
interagem com as supercorrentes de blindagem antiparalelas de outro vortice

préximo, resultando na repulsdo matua entre os mesmos [34], como ilustrado

na figura 2.6 [32].
; :
PR ¢
®—

B

Figura 2.6 — Interagdo repulsiva entre dois vortices devida as supercorrentes de
blindagem antiparalelas na regido entre eles [32].

Devido a esta repulsdo mutua, os vortices ndo se arranjam de maneira
aleatoria no interior do supercondutor. Em 1957, Alexei Abrikosov propés
teoricamente um arranjo periddico de vértices. De acordo com seu trabalho
para um supercondutor homogéneo a disposicdo dos vortices em uma rede
triangular ou hexagonal é a mais favoravel energeticamente. Esta rede é

conhecida como rede de Abrikosov e encontra-se ilustrada na figura 2.7 [35].
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Figura 2.7 — Rede hexagonal de vortices de Abrikosov [35].

A distancia de separacao entre os vortices nesse arranjo, a,, € dada por

a, =1.075,/% . 2.7)

A medida que o campo aplicado cresce, a indu¢do magnética B também
aumenta dentro do material. Se B atingir valores muito elevados, os carocos
normais dos vortices irdo se sobrepor e o volume supercondutor tendera a

zero, enfraquecendo ou até mesmo destruindo a supercondutividade.

2.1.7 — Juncdes Josephson

Uma juncdo Josephson pode ser constituida por dois supercondutores
fracamente interligados e separados por uma fina barreira isolante. Verifica-se
a existéncia de uma corrente elétrica fluindo entre os dois supercondutores

através da regido isolante. Esta corrente € chamada de corrente Josephson.

Esta barreira isolante também pode atuar como centro de aprisionamento
de vortices. Vortices aprisionados nesta regido intergranular sdo denominados

de vortices Josephson.

2.1.8 = Flux Pinning

Chama-se flux pinning o fenémeno de aprisionamento das linhas de fluxo
magnético no interior de um supercondutor. O aprisionamento dos vortices se

deve as imperfeicdes, impurezas e defeitos existentes na rede cristalina.
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Como apresentado na figura 2.5, no centro de um vortice a densidade de
superparticulas é nula, o que resulta em uma depressao local do parametro de
ordem supercondutor. Portanto, regides nas quais o parametro de ordem é
naturalmente enfraquecido tornam-se energeticamente favoraveis para a
criacdo de um vértice, razdo pela qual o fluxo magnético tende a ser ancorado,

ou aprisionado, pelos defeitos do material.

Devido a existéncia de uma rede de vortices, basta que alguns destes
estejam aprisionados para que o movimento da rede como um todo seja
bloqueado [31, 34, 35]. Além disso, se um vértice se situar em um dos defeitos

do material, o sistema ganhara uma energia de aprisionamento Up dada por

upzAExvzinv , (2.9)
8

1 . . ~ . ,
onde 8_H°2 € a energia de condensacdo por unidade de volume e V é o
7T

volume aprisionado do vortice.

O mecanismo de flux pinning pode ser aprimorado artificialmente com a
insercdo de modificacbes microestruturais e morfoldgicas, tais como dopagem

guimica, bombardeamento com ions pesados, entre outros.

2.1.9 — Efeitos Dissipativos

Consideremos um supercondutor do tipo Il ideal (livre de imperfeicbes na
rede cristalina) percorrido por uma densidade de corrente J e na presenca de

um campo magnético aplicado H. No estado misto cada vortice da rede

estara sujeito a forga de Lorentz F_, como ilustrado na figura 2.8 [31].
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APPLIED FIELD

Figura 2.8 — Forca de Lorentz atuando em uma linha de fluxo magnético e na presenca

de uma densidade de corrente [31].

A forca de Lorentz presente no supercondutor é dada por

F,=JxB . (2.9)

A existéncia desta forca dara origem a um movimento de deriva dos
vortices com uma velocidade V,, induzindo com isso um campo elétrico E, o

gual pode ser definido como

E=BxV, . (2.10)

Sendo assim, surgird entre as extremidades do supercondutor uma
diferenca de potencial, o que € equivalente a dizer que existe uma resisténcia
elétrica no material, a qual ndo é de origem microscépica. Portanto, o
movimento dos vortices exige energia, a qual serd obtida da corrente de

transporte.

Consequentemente, um supercondutor do tipo Il ideal quando percorrido
por uma corrente elétrica e na presenca de um campo magnético comporta-se
como um condutor dissipativo. Para que ndo ocorra dissipacao de energia €
necessario impedir o movimento do fluxo magnético através de algum

mecanismo de aprisionamento (flux pinning), o qual acarreta no surgimento de

uma forca de aprisionamento F,.

Desta maneira, quando a forga de arraste dos vortices F, for compensada
apenas pela forca de aprisionamento pr, dizemos que o sistema encontra-se
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no estado critico. De acordo com o modelo proposto por C. P. Bean,
conhecido como modelo de Bean [36], existe um valor limite para a densidade
de corrente que o supercondutor pode transportar sem que haja dissipacéao.
Tal densidade de corrente é dita densidade de corrente critica, ou J., sendo

definida como

Fo=F,=J:.B, (2.11)
tal que
F
Je :EP : (2.12)

Dependendo dos valores de densidade de corrente J e dos efeitos
térmicos presentes € possivel distinguir trés regimes relativos a dinadmica dos

vortices nos supercondutores:

a) Flux Flow: este € um regime no qual J>J. e F >Fp. Esta condicao
permite que as linhas de fluxo se movam no interior do supercondutor,

resultando num regime dissipativo.

b) Flux Creep: regime no qual a densidade de corrente € ligeiramente
menor que a densidade de corrente critica e a temperatura € proxima a
temperatura de transicdo. Neste caso, flutuacdes térmicas permitem
gue as linhas de fluxo se movam, resultando em uma resistividade néo-
O6hmica, porém fortemente dependente da temperatura. Este processo

sera melhor detalhado na secéo 2.1.9.

¢) Flux Flow Termicamente Assistido (TAFF): regime que surge apenas
nos supercondutores 6xidos de alta temperatura critica quando J<<J. e
F.<Fp. Este processo € semelhante ao flux creep e geralmente ocorre
no limite em que os vortices tém que vencer uma pequena barreira de

potencial para iniciar seu movimento.

A figura 2.9 [31] apresenta as curvas V versus | para estes trés regimes.
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'FLUX CREEP'

Figura 2.9 — llustracdo do diagrama voltagem versus corrente para os regimes Flux Flow,
Flux Creep e TAFF [31].

A linha tracejada denota o comportamento resistivo 6hmico de um

supercondutor do tipo Il livre de defeitos (ideal).

2.1.10 — Flux Creep

No regime flux creep, observa-se o0 movimento de pacotes de linhas de
fluxo entre estados metaestaveis separados por barreiras de potencial. Mesmo
com a densidade de corrente inferior ao valor critico pode ocorrer

movimentacao de vértices, desde que haja ativacado térmica.

O comportamento caracteristico da curva IXV ilustrado na figura 2.9 segue

um comportamento exponencial para o regime flux creep, dado por

V=V, exp(— j , (2.13)

KT
onde Vy € uma amplitude proporcional a probabilidade de ocorréncia de um
salto entre os estados metaestaveis, U € a energia necessaria para que o

pacote de vortices salte através da barreira em T#0 e Kg € a constante de

Boltzmann.

Em 1964, P. W. Anderson e Y. B. Kim publicaram um importante trabalho
intitulado Hard Superconductivity: Theory of the Motion of Abrikosov Flux Lines

[37]. Neste trabalho os autores descrevem que a energia de ativacao térmica
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necessaria para que os vortices iniciem o movimento entre as barreiras de

potencial pode ser descrita por

H2
U z8—;§3 : (2.14)

2

HS | . ~ . .
onde 8—C € a energia de condensacédo por unidade de volume e & é o
7T

comprimento de coeréncia. Desta maneira, sempre que um pacote de vortices
receber uma quantidade de energia superior ao valor descrito pela equacao

2.14 ocorrera o salto do mesmo de um centro de aprisionamento para outro.

2.2 — Linha de Irreversibilidade Magnética
2.2.1 — Introducéao

A irreversibilidade magnética nos supercondutores do tipo Il surge a partir
do movimento das linhas de fluxo magnético representadas pelos vortices. O
fendbmeno de ativacdo térmica € o responsavel pelo movimento destes
vortices, 0s quais conseguem superar as forcas de aprisionamento presentes

no supercondutor.

A linha de irreversibilidade magnética (LIM) caracteriza-se por separar a
fase mista do diagrama H versus T em duas regides distintas. Na regido
situada abaixo da LIM, os vortices encontram-se em uma fase
magneticamente irreversivel e tém seu movimento fortemente diminuido.
Neste caso, diz-se que o0s Vvortices estdo congelados em um estado
denominado vidro de vortices. Por outro lado, acima da LIM, o comportamento
magnético é reversivel, ou seja, os vortices podem se movimentar livremente
no supercondutor. Este estado é chamado de liquido de vortices. Define-se
como temperatura de irreversibilidade magnética (Tiy) a temperatura que

separa a regido reversivel da regido irreversivel.

A figura 2.10 apresenta o diagrama de fase HxT para um supercondutor
de alta temperatura critica genérico [33]. Na figura esta presente a linha de
irreversibilidade magnética, bem como as fases solido de voértices e liquido de

vortices.
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Figura 2.10 — Diagrama H versus T genérico ilustrando as fases Meissner, mista e
normal. A LIM apresenta-se como limite de separacdo entre o
comportamento reversivel e irreversivel da magnetizacdo. As fases solido

de vortices e liquido de vortices também estdo representadas [33].

2.2.2 — Modelos Tedricos para a Linha de Irreversibilidade Magnética

Mesmo com a grande quantidade de modelos e resultados existentes para
a dinamica de vortices nos cupratos supercondutores, muitos trabalhos
tedricos e experimentais ainda sdo realizados para melhorar a compreensao

da dindmica de vortices nestes sistemas.

Tratando-se da linha de irreversibilidade magnética, a qual sera referida
apenas por LIM, diversos modelos foram propostos para descrevé-la.
Essencialmente, as teorias se dividem entre aquelas que atribuem a LIM como
um efeito de ativacao térmica e aquelas que se fundamentam em fenémenos

de transicao de fase.

A sequir serdo descritos quatro modelos que buscam descrever a linha de

irreversibilidade magnética.

2.2.2.1 - Flux Creep Gigante (Giant Flux Creep)

Uma das interpretacbes para a LIM é apresentada no trabalho de
Yeshurun e Malozemoff [38] baseado nas ideias de Anderson e Kim para o

regime flux creep [37].
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Anderson e Kim propuseram o modelo para o regime flux creep
assumindo que as linhas de fluxo séo aprisionadas nas imperfeicées da rede
cristalina dos supercondutores do tipo Il, conforme descrito na secdo 2.1.8. A
ideia central do mecanismo flux creep baseia-se na possibilidade de um
vortice ser ativado termicamente sobre uma barreira de aprisionamento
mesmo que a forca de Lorentz atuando sobre o vértice seja menor que a forca

de aprisionamento.

As principais diferengas entre o mecanismo flux creep gigante e o regime
flux creep convencional sdo o elevado valor da temperatura critica e a baixa
energia de ativacdo U, apresentados pelos cupratos supercondutores [38]. A
baixa energia de ativacdo deve-se ao pequeno valor do comprimento de

coeréncia destes sistemas [31].

A figura 2.11 ilustra o comportamento da linha de irreversibilidade
magnética para um monocristal de YBCO [38] na configuracdo H//c, onde

7

t= T'—”e a temperatura reduzida, T, € a temperatura de irreversibilidade e T

c

a temperatura critica.

T T 1 TTT— T T TT T T

102 103 1 Otl
H (Oe)

Figura 2.11 — Linha de irreversibilidade magnética obtida experimentalmente para um
monocristal de YBCO na configuracéo H//c [38].

De acordo com Yeshurun e Malozemoff, o0 comportamento experimental

apresentado pela LIM obedece a seguinte lei de poténcia:

H% o (1-t) . (2.15)
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A equacéo 2.15 foi obtida a partir da relacdo que Up mantémcom He T
utilizando-se a expressao para a energia de ativacdo térmica
JHe

U,~—<a’
" er 05, (2.16)

2

[ P . ~ . .
onde 8—C € a energia de condensagcdo por unidade de volume, ¢ é o
7T

comprimento de coeréncia e ap € 0 espacamento entre as linhas de fluxo dado

pela expressao 2.7.

Yeshurun e Malozemoff consideraram que nos HTSC’s o aprisionamento
dos vortices ocorre principalmente devido a efeitos coletivos, j& que estes
sistemas apresentam um elevado valor para o parametro Ginzburg-Landau

(k>>1) e possuem um parametro de rede de vortices tal que ap<<A.
Assim, no limite T~T¢, 0s autores utilizaram a expressao 2.16 juntamente

com relacdes de escala do tipo H. «c (1-t) e £« (1—t)% previstas na teoria

de Ginzburg-Landau no limite limpo, obtendo entdo a expressédo 2.15, a qual

se ajusta com a curva experimental apresentada figura 2.11 [38].

Segundo o modelo do flux creep gigante, a LIM é interpretada como uma
linha de “depinning” no plano H versus T, localizada entre os campos criticos
Hc1 € Hez. Acima desta linha os vortices movimentam-se livremente, levando o
sistema a apresentar uma densidade de corrente critica J; nula ou proxima
disto. Abaixo da LIM os vortices tém sua mobilidade fortemente reduzida pelos
centros de aprisionamento, o que leva a um valor finito de densidade de

corrente.

2.2.2.2 = Vidro Supercondutor (Superconducting Glass)

O estado vidro supercondutor baseia-se nas ideias de Ebner e Stroud para
a susceptibilidade diamagnética em clusters supercondutores [39]. Este
modelo admite a existéncia de um arranjo desordenado de graos
supercondutores, cada um com dimensées menores que o comprimento de
penetracdo A e fracamente acoplados entre si por efeitos de proximidade ou

por tunelamento Josephson.
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Para descrever o estado supercondutor para um sistema de gréos

fracamente acoplados utiliza-se o Hamiltoniano de tunelamento de pares

hz—%Jij cos(d — ¢, — A) . (2.17)

Na equagédo 2.17, J;j € a energia de acoplamento Josephson entre os graos

vizinhos i e |, a qual pode ser escrita como
‘Jij - |ij , (2.18)

onde Ij € a corrente critica supercondutora entre os gréos i e j, ¢, e ¢;sdo as

fases do paradmetro de ordem e A; é o deslocamento de fase entre os gréos i e
j devido a aplicacdo do campo magnético H, O deslocamento de fase Aj

pode ser escrito como
j — —_
Aj=—|H-dl, (2.19)

sendo ¢, o quantum de fluxo magnético dado pela expresséo 2.5.

Este modelo prevé a existéncia de uma fase de baixa temperatura,
chamada de vidro supercondutor. Nesta fase ocorre o fendmeno de frustracéao
devido a existéncia de desordem e de acoplamentos de fase conflitantes. A
frustragdo de acoplamentos é introduzida pelos deslocamentos de fase Aj e
ndo é possivel encontrar uma configuracdo de fase que minimize
simultaneamente a energia de acoplamento entre todos os pares de gréaos
[39].

Desta forma, a linha de irreversibilidade determinada experimentalmente
[40] pode ser interpretada como uma linha de separacéo entre as fases vidro

supercondutor e a fase onde os graos estdo desacoplados.

O estado vidro supercondutor foi empregado por Miuller et al. [40] para
explicar o comportamento descrito pela linha de irreversibilidade em amostras
ceramicas de La,BaCuO,s A lei de poténcia por eles utilizada para a
interpretacdo da LIM assemelha-se satisfatoriamente a funcionalidade utilizada

para a interpretacdo de sistemas de vidro de spin [41].
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A partir desta analogia, Muller et al. mostraram que o comportamento da
LIM em sistemas supercondutores de alta temperatura critica, na regido de
baixos campos magnéticos aplicados, € descrito por uma lei de poténcia do
tipo Almeida-Thouless (AT), proposta por J. R. L. Almeida e D. J. Thouless [41]
e descrita pela equacgao

qu , (2.20)

H=H{L
T,(0)

onde y=3/2 e Ty4(H) é a temperatura de congelamento, a qual interpretamos
como a temperatura de irreversibilidade T(H) para os supercondutores.
Na figura 2.12 estd ilustrada a linha de irreversibilidade magnética

apresentada por Miller et al., a qual foi ajustada de acordo com a equagéao
2.20, sendo y =3/2 [40].

04 | |
E 03 —
I
e}
£ o2 .
S
= _ T_' 1.5
% H=117(1-53)
o 01+ —
=

0 L 1

0 10 20 30
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Figura 2.12 — Linha de irreversibilidade magnética para o supercondutor La,BaCuQy,s
com o ajuste do tipo Almeida-Thouless para baixos campos magnéticos, de
acordo com a equacéo 2.20 [40].

Além desta semelhanca entre os sistemas vidros de spin e o0s
supercondutores granulares, evidenciada com o trabalho de Miller et al., a
linha de irreversibilidade dos supercondutores granulares [42] apresenta em
campos mais elevados uma mudanca do regime AT para um regime do tipo

Gabay-Toulouse (GT) [43], no qual a lei de poténcias passa a ser dada por

%
l_Tirr(H)j| ’ (221)

H ) IB{ Tirr (O)
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onde B é uma constante com dimensdo de campo magnético, Tir(H) é a
temperatura de irreversibilidade em funcdo do campo aplicado e Ti(0) é a

temperatura de irreversibilidade extrapolada para campo nulo.

A figura 2.13 ilustra a linha de irreversibilidade magnética para uma
amostra texturizada de YBCO contendo 30% em peso da fase Y211 [42], nas

configuragbes H//ab e Hi/c.

50F —O— —@— 25 .
\, \H/ab 20/ Sxgo—
40 _H /l C»‘l‘i_* R 15 R
% \ ~H//c
N 10 H/lab =<y
© O\ 2 s
O 30 "“:}»f . ‘ 05 g
= e 00 Adevee
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—O=\
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0 “'\;
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Figura 2.13 — Linha de irreversibilidade magnética para uma amostra texturizada de
YBCO contendo 30% em peso da fase Y211 [42].

A insercado na figura 2.13 permite-nos identificar claramente a mudanca do

regime AT para o regime GT a medida que o que o campo magnético aplicado

se torna mais intenso.

2.2.2.3 = Vidro de Vortices (Vortex Glass)

A grande maioria dos cupratos supercondutores apresenta um forte
carater inomogéneo em sua rede cristalina. Estas inomogeneidades exercem
o papel de centros de aprisionamento de fluxo magnético, destruindo a ordem

translacional de longo alcance da rede de vértices [44].

Estes efeitos de desordem foram considerados por M. P. A. Fisher ao
propor o modelo do vidro de vortices [44] para explicar o comportamento
reversivel-irreversivel no estado misto dos supercondutores de alta

temperatura critica.
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Este modelo prevé a existéncia de uma fase vitrea situada no diagrama H
versus T entre a fase Meissner e a linha de congelamento Tg(H), conforme

ilustra a figura 2.14 [44]. Esta fase € chamada, portanto, de vidro de vortices.

Tg(H)

o]
\\/_HCZ
VORTEX \
LIQUID \
\
\

/ ‘éEE ‘*,

MEISSNER \
PHASE

T
0 \ Te
H

M|

Figura 2.14 — Diagrama de fases para o modelo vidro de vortices [44].

Na fase vidro de vortices, a rede de Abrikosov ndo apresenta ordem
translacional de longo alcance, de forma que o sistema de vortices congela
numa rede 2D, exibindo somente ordem de curto alcance. Desta forma, no
modelo vidro de voértices, a desordem e a frustracdo estdo diretamente
relacionadas a distribuicdo aleatoria dos centros de aprisionamento, 0s quais

em baixas temperaturas prevalecem em relacdo aos efeitos térmicos [44].

Por outro lado, com o aumento da temperatura as flutuacbes térmicas
dominam o sistema, tornando a fase vidro de voértices instavel [44]. Neste
limite define-se uma nova fase, chamada liquido de vértices, a qual se situa
acima da linha Tg(H), porém abaixo da linha de H¢,, conforme apresentado na
figura 2.14.

Analisando ainda a figura 2.14, podemos concluir que no modelo vidro de
vortices o estado misto é constituido por duas regides, as quais Sao
classificadas de acordo com a competicdo entre a energia dos centros de
aprisionamento e os fenbmenos de ativacdo térmica. Estas duas regibes sao
separadas pela linha de congelamento, a qual podemos identificar como

sendo essencialmente a linha de irreversibilidade magnética.
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2.2.2.4 — Fusdo da Rede de Vartices (Vortex Melting)

Neste modelo, a linha de irreversibilidade magnética é discutida em termos

da fuséo da rede de vortices de Abrikosov devido as flutuagfes térmicas.

Os pequenos valores apresentados pelas constantes elasticas da rede de
vortices, juntamente com o elevado valor da temperatura critica, sdo tomados
como 0s principais responsaveis pela ocorréncia do flux melting nos HTSC
[45, 46]. De acordo com este modelo, as flutuacdes térmicas produzem
deslocamentos aleatérios a partir das posicdes de equilibrio dos vértices na
rede de Abrikosov. Tais deslocamentos podem ocasionar uma perda na

correlacéo entre os vortices.

Um parametro utilizado para determinar a ocorréncia da fusédo da rede de

vortices € o chamado critério de Lindemann [47], o qual utiliza o valor do

deslocamento quadratico meédio <u2>%. De acordo com o critério de

Lindemann, a rede de Abrikosov fundira quando <u2>}/2 = A, for igual a 10% do
parametro de rede de vortices, onde A, é dado por

%
A, =(—2”L|§ BT) : (2.22)

sendo Kz a constante de Boltzman, L a espessura da amostra, T a
temperatura e E a energia de formacdo por unidade de comprimento do

vortice.
A ocorréncia destes deslocamentos pode ocasionar colisbes entre 0s

vortices. Estas colisbes tomam relevancia sempre que A, assumir um valor

comparavel com o parametro de rede de vortices A, « (¢0/B)% = n_%, onde n

€ 0 numero de linhas de vértices por unidade de area.

Segundo Nelson et al. [45] dois novos regimes deverdo ocorrer: o liquido
de vértices desemaranhado (disentangled flux liquid) e o liquido de vortices

emaranhado (entangled flux liquid), ilustrados na figura 2.15 [45].

Quando A, << nf%o regime predominante é o disentangled flux liquid

caracterizado pela ocorréncia em altas temperaturas e em baixas densidades
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de linhas de vortices. Neste regime as linhas de vortices ndo se interceptam,
conforme ilustrado na figura 2.15b.

Figura 2.15 — Representagdo das fases do modelo fusdo de voértices: a) Rede de vortices
de Abrikosov; b) Liquido de vortices ndo emaranhado e c) Liquido de

vortices emaranhado [45].

Por outro lado, quando A, > n_%o regime dominante € o entangled flux

liquid, o qual se caracteriza por apresentar grandes amplitudes de
deslocamento, acarretando, entdo, huma configuracado entrelacada por parte

das linhas de vortices, como pode ser visto na figura 2.15c.

Em 1989, Houghton et al. [46], utilizando o critério de Lindemann,
determinaram que a temperatura de fusdo da rede de vortices Tyu(H)
apresentava um valor ligeiramente menor que T.. Assim, a curva de fuséo
estaria logo abaixo da curva para H¢,. Os autores ainda sugerem que a curva
de fusdo apresenta um comportamento linear para uma ampla gama de

campos. No entanto, quando H —-0e T —>T.(0), a curva que descreve a

fusdo da rede de vortices obedece a lei de poténcias

A-t)>~H , (2.23)
onde t = % € a temperatura reduzida.
C

Do ponto de vista experimental, Farrell et al. [48] obtiveram a linha de
irreversibilidade magnética em monocristais de YBCO com o campo
magnético aplicado paralelamente ao eixo cristalografico ¢, a qual esta

ilustrada na figura 2.16 [48].
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Figura 2.16 — Diagrama H versus T para o regime flux melting,onde a curva experimental
ajusta-se a expressao 2.23 [48].
O ajuste empregado por Farrell et al. [48] para o conjunto de temperaturas
obtidas para a LIM foi sugerido pela equacédo 2.23, ou seja, de acordo com a
teoria de fusédo da rede de vortices.

2.3 — Efeito Meissner Paramagnético
2.3.1 — Introducéao

Em alguns casos, a resposta do supercondutor frente a um campo
magnético aplicado pode ser paramagnética, de maneira contraria ao efeito
Meissner convencional discutido na secédo 2.1.1. Este fenbmeno € chamado
de Efeito Meissner Paramagnético (PME) ou, em alguns casos, Efeito
Wohlleben [49, 50].

O efeito Meissner paramagnético ocorre em procedimentos do tipo FC,
nos quais a amostra € resfriada do estado normal para o estado supercondutor

na presenca de campo magnético.

As primeiras evidéncias experimentais do PME foram relatadas no
trabalho de P. Svendlindh et al. [51] com amostras policristalinas de
supercondutores de alta temperatura critica. Desde entdo, muitos sdo os
sistemas que apresentam o PME, tais como YBa,Cu3O7s [49, 52],
Bi»Sr,CaCu,0s.x [53] € Nb [50, 54, 60], entre outros.
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O efeito & observado em amostras policristalinas [51, 53], monocristalinas
[49, 52] e também em filmes finos [50] preparados por diversas técnicas. A
figura 2.17 apresenta medidas de susceptibilidade FC em um monocristal de
YBa,Cu3O7.5 [49] quando submetido a baixos campos magnéticos e na
configuracdo H//c, onde pode-se evidenciar 0 comportamento paramagnético
da magnetizacdo. E importante salientar que na figura 2.17 a intensidade da
susceptibilidade magnética diminui com o aumento do campo magnético,
sendo que no campo aplicado de 1,0 mT a susceptibilidade torna-se
diamagnética.

T: T T T T
+ (b) a4 0.02 mT 1
0.03 T © 0.2 mT
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Y °o10mT
0.0210000000000000()‘ ]
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Figura 2.17 — Efeito Meissner paramagnético observado num monocristal de YB,CuzO-.5
na configuracé@o H // ¢ [49].

O PME apresenta comportamentos distintos, podendo diminuir a
magnitude a medida que o campo cresce, como apresentado na figura 2.17.
Em outros casos o efeito aumenta com o crescimento do campo aplicado, ou
seja, uma resposta diamagnética em baixos campos evolui para um
comportamento paramagnético com o aumento do campo, conforme relatado
no trabalho de F. V. Kusmartsev et al. [52] em monocristais de YBa,CuzO7.5 €

representado pela figura 2.18.
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Figura 2.18 — Efeito Meisser paramagnético em monocristais de YBa,Cu3O;5 ha
configurag&o H // c. Neste caso o efeito se intensifica com o aumento do

campo magnético aplicado [52].
A comparagédo entre as figuras 2.17 e 2.18 permite-nos concluir que o
PME ocorre em diferentes intervalos de campo magnético, além de apresentar

comportamentos distintos.

2.3.2 — Interpretacdes para o Efeito Meissner Paramagnético

Muitos sdo os modelos e teorias propostos para explicar o PME, pois se
trata de um fendbmeno bastante controverso e que desafia um dos
fundamentos béasicos do estado supercondutor. A priori ndo ha um modelo
definitivo que expligue o PME, jA que este se manifesta em diferentes
intervalos de campo magnético, o qual pode reforcar o efeito ou suprimi-lo em
alguns casos. A seguir descreveremos brevemente alguns dos principais

modelos empregados para interpretar o efeito Meissner paramagnético.

2.3.2.1 - O Modelo de Jungcbes T

Alguns autores [55, 56] descrevem o PME como proveniente de correntes
orbitais espontaneas, as quais surgiriam em anéis formados por juncdes

Josephson com acoplamento negativo (juncdes 7 ) em um arranjo granular.
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Segundo este modelo, nos materiais granulares o acoplamento Josephson
de uma juncdo pode sofrer uma mudanca de sinal de J para —J. Assim,
durante o processo de tunelamento de pares de Cooper através desta jungéo
podera ocorrer um deslocamento de fase de 180° ().

O surgimento deste acoplamento Josephson negativo pode dar origem a
correntes orbitais espontaneas com o intuito de preservar a fase da funcao de
onda supercondutora ao longo do anel fechado e de manter a quantizagao do
fluxo magnético através da érea delimitada pelo anel. Estas correntes daréo
origem a um fluxo magnético espontaneo, isto €, um momento paramagnético.

Neste caso, a susceptibilidade sera igual a

1 Mg
|- — 4+ R |Cc 2.24
X ( = H j 0 (2.24)

onde C, é uma constante e Mor € 0 momento orbital induzido pelos anéis .

Analisando a equacdo 2.24 vemos que, em baixos campos, 0 termo
dominante é H™, o qual confere um carater paramagnético para a
susceptibilidade. Entretanto, para altos valores de campo aplicado, o termo

diamagnético prevalece.

Diversos resultados tém sido explicados com base neste modelo,
principalmente aqueles em baixos campos magnéticos, como apresentado na
figura 2.17 [49]. No entanto o modelo falha ao descrever os casos em que 0
PME se intensifica com o aumento do campo magnético aplicado, como

apresentado na figura 2.18 [52], contrariando a equacéo 2.24.

2.3.2.2 — Compressao do Fluxo Magnético

Outro modelo que tenta explicar o efeito Meissner paramagnético foi
proposto por A. E Koshelev e A. I. Larkin [57], no qual o0 momento pode se
tornar paramagnético dependendo de condicbes de resfriamento e da
geometria da amostra. Se por questbes de geometria e resfriamento
inomogéneo 0s cantos da amostra atingirem o estado supercondutor antes
das demais regides do material, o fluxo magnético podera ser expelido para

dentro da amostra, a qual ainda esta no estado normal (T>T;). Assim, fluxo
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magnético em excesso serad aprisionado no interior da amostra e a
compressédo do fluxo vai aumentando a medida que a temperatura decresce e
0 estado supercondutor vai tomando conta de todo o volume do material. O
mesmo resultado pode ser encontrado se as camadas superficiais possuirem
temperaturas criticas maiores do que em regides mais internas. O cenério de
compressédo do fluxo magnético no interior do material pode dar origem a um

momento paramagnético.

O modelo prevé a existéncia do PME apenas para pequenos valores de
campo magnético, sendo que para maiores valores o efeito diminui até
extinguir-se, prevalecendo a resposta diamagnética convencional. Mesmo com
suas simplificacbes, este modelo tem sido usado para explicar alguns
resultados experimentais com amostras de Nb [50] e de YBCO [52], em

combinagdo com outros modelos.

2.3.2.3 — Estado de Vortice Gigante (Giant Vortex State)

Um modelo inspirado nas ideias de compresséo de fluxo de Koshelev e
Larkin [57] foi também proposto por V. V. Moshchalkov et al. [59, 60] huma
tentativa de explicar o PME. Este modelo esta baseado no estado de vortice
gigante (giant vortex state) e, semelhantemente aos modelos anteriores, 0
aumento do campo magnético suprime o carater paramagnético da

magnetizacao.

De acordo com este modelo, o PME pode surgir em virtude da formacao
de um estado de voértice gigante persistente na amostra, com nimero quantico

orbital L>0 fixo e para baixos campos magnéticos aplicados.

O modelo parte da resolucdo das equacdes linearizadas de Ginzburg-
Landau, nas quais se toma L constante, visto que o campo magnético aplicado
€ mantido fixo. A conservag¢do do numero quantico L no estado supercondutor
advém do aprisionamento do estado de vortice gigante. Isto corresponderia a
um parametro de ordem supercondutor nucleado no contorno da amostra, em
H=Hc3(T), ou seja, atravessando o diagrama H-T através do decréscimo da
temperatura em campo magnético constante. Deste modo, o parametro de

ordem supercondutor no contorno da amostra cresce e comprime o fluxo L,
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aprisionado no interior da mesma, de maneira analoga ao proposto por
Koshelev e Larkin [58]. Este fato possibilitaria a configuracdo necessaria para
0 surgimento do PME.

2.3.2.4 — Efeito de Superficie

Entre as diversas propostas para explicar o PME, h4 autores que tentam
relacionar o efeito com a superficie do material. De fato, ndo h4 um modelo
tedrico consistente, embora alguns resultados experimentais expressem

alguma correlacdo com a superficie [61].

A.K. Geim et al. [62], ao analisar o PME em pequenos discos
supercondutores de aluminio, concluiram que o efeito estaria relacionado com
a supercondutividade superficial e que seria, entdo, uma propriedade geral dos
supercondutores. Segundo os autores, com o decréscimo da temperatura, 0
fluxo magnético capturado em H¢z dentro do supercondutor € comprimido em
um pequeno volume. Isto permite que uma parcela extra de fluxo magnético
penetre na superficie, desenvolvendo uma configuracao analoga ao estado de
vortice gigante proposto por V. V. Moshchalkov et al. [59, 60]. Este cenario
poderia acarretar na formacdo de um estado paramagnético em coexisténcia
com a supercondutividade.

De acordo com D. J. Thompson et al. [54], o PME observado em suas
amostras se deve a inomogeneidades na temperatura critica e a defeitos
estruturais existentes na superficie, sendo que o efeito foi removido através de

abrasdo mecanica da superficie.

2.3.2.5 - Arranjos de Junc¢des Josephson

A. P. Nielsen et al [63] propuseram uma forma alternativa para explicar o
PME. Este modelo consiste em arranjos de supercondutores multiplamente
conectados que seriam, na verdade, formados por JuncBes Josephson
produzidas em uma matriz de Nb-Al,O3-Nb.

Os autores propuseram uma metodologia de como ocorreria o efeito de
blindagem durante o procedimento FC através de um arranjo quadrado de
plaguetas, conforme ilustrado na figura 2.19 [63].
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Figura 2.19 — Modelo de blindagem durante o procedimento FC num supercondutor
multiplamente conectado. Na situacdo (a) € mostrada a visao
convencional do processo. No caso (b) somente as plaquetas externas
criam as correntes de blindagem em torno da amostra. Desta forma, uma
corrente paramagnética pode surgir no interior do arranjo, possibilitando o
surgimento do PME [63].

Pela analise da energia livre e considerando a induténcia formada pelos
dois arranjos da figura 2.19, os autores concluiram que o estado
energeticamente favoravel seria o descrito pela figura 2.19(b). Com esta
configuragcdo, uma corrente diamagnética de blindagem seria formada apenas
pelas plaquetas externas da amostra, enquanto que na parte mais interna
seria formada uma corrente paramagnética com sentido contrario. Desta
maneira poderia desenvolver-se um possivel cenario para o surgimento do
PME, desde que estas correntes paramagnéticas influenciem mais fortemente
as plaquetas internas do que as correntes diamagnéticas que circulam no

perimetro externo da amostra.
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Capitulo 3 — Técnicas Experimentais

Neste trabalho foram investigadas duas amostras supercondutoras de
YBa,CusO7.5 na forma de filmes finos e uma amostra do supercondutor
YBa,Cu307.5 na forma policristalina texturizada. As técnicas experimentais de
caracterizacao e investigacdo empregadas neste trabalho foram realizadas em
colaboracédo com o Instituto de Fisica da Universidade Federal do Rio Grande
do Sul (UFRGS), com excecéo dos resultados de microscopia eletronica de

varredura, as quais foram obtidas na UFPel.

3.1 - Filmes Finos de YBa,CuzO7.5

Foram investigados dois filmes finos de YBCO crescidos no Institut de
Ciencia de Materials de Barcelona (ICMAB), sediado na Universidade
Autbnoma de Barcelona, na Espanha. As amostras foram cedidas pelos
pesquisadores Xavier Obradors e Teresa Puig em carater de colaboragédo com
0 Grupo de Estudos em Supercondutividade e Magnetismo da UFPel, de
modo que o crescimento ndo pdde ser diretamente acompanhado. Os filmes
foram sintetizados com a utilizacdo de trifluoroacetato anidrido (TFAA) como
solucéo precursora. Este procedimento foi descrito na secéao 1.4.3.4.

Os dois filmes finos serao referidos neste trabalho como Filme 1 e Filme 2.

3.1.1 — Crescimento dos Filmes

Os filmes finos foram crescidos mediante a técnica de solucdo quimica via
trifluoroacetato anidrido (TFAA), a qual tem sido atualmente uma das técnicas
mais vantajosas tanto do ponto de vista operacional quanto de qualidade dos
materiais sintetizados. A solucéo precursora foi depositada através da técnica
de spin coating em um substrato monocristalino de aluminato de lantanio
(LaAlO3).

O tratamento térmico empregado nos filmes passou por trés etapas. A

primeira delas foi a etapa de pirdlise, esquematizada na figura 3.1.
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Figura 3.1 — Tratamento térmico empregado durante a pirdlise.

ApGs a pirdlise, ha a etapa de crescimento dos filmes propriamente dita,

cujo perfil térmico utilizado esta apresentado na figura 3.2.

5 8h 900°C
900°C ® ®
10°C/min 10°C/min
L d L)
Tambiente Tamblente

Figura 3.2 — Tratamento térmico empregado na etapa de crescimento dos filmes finos.

No ultimo estagio da etapa de crescimento, os filmes foram resfriados de
900°C até a temperatura ambiente sob um fluxo misto de O, e N, em
atmosfera umida.

Apés a etapa de crescimento os filmes foram oxigenados, sendo
resfriados de 450°C até a temperatura ambiente em 4 horas sob uma
atmosfera com umidade controlada e em fluxo constante de O..

Apbs crescidos, os filmes apresentaram largura e comprimento de 0,5cm

(dimens@es do substrato) e uma espessura de aproximadamente 400nm.
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3.1.2 — Caracterizagcao

Os filmes foram caracterizados mediante medidas de histerese magnética
e resistividade elétrica, sendo a caracterizagdo complementada através do
calculo da densidade de corrente critica.

A figura 3.3 ilustra uma medida de histerese magnética realizada com um
magnetdmetro de SQUID para o filme 1 & temperatura de 80K e na

configuragéo H//c.
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Figura 3.3 — Histerese magnética para o filme 1 na temperatura de 80K e na orientacdo H
Il c.

Com a aplicacdo do modelo de estado critico de Bean [36] foram obtidos

os valores de densidade de corrente critica, ilustrados na figura 3.4.
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Figura 3.4 — Densidade de corrente critica em funcdo do campo magnético na

temperatura de 80K e com H// c.

Podemos verificar na figura 3.4 os elevados valores de densidade de
corrente critica para o filme fino em questdo. Entretanto, esta mesma figura
evidencia o decaimento da densidade de corrente critica a medida que o
campo magnético aplicado torna-se mais intenso.

Além da reducédo da densidade de corrente critica, a aplicacdo de um
campo magnético externo também reduz a temperatura em que a transicao
para o estado supercondutor ocorre. Medidas de resistividade elétrica em
funcdo da temperatura e na presenca de campo magnético externo permitem
evidenciar tal comportamento.

A figura 3.5 apresenta a dependéncia da resistividade elétrica com a
temperatura para o Filme 2 em trés situacdes distintas: campo magnético nulo
e para os campos magnéticos de 30 kOe e 90 kOe aplicado paralelamente ao
plano ab (H//ab). Estas medidas foram feitas numa plataforma de medidas do
tipo PPMS.
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Figura 3.5 — Resistividade elétrica em fungdo da temperatura com campo magnético
aplicado paralelamente ao plano ab do Filme 2.

Podemos verificar pela figura 3.5 que o acréscimo da intensidade do
campo magnético aplicado alarga a transicao para o estado supercondutor,
acarretando na diminuicdo da temperatura critica.

Por fim, a andlise por microscopia de luz polarizada tornou possivel o
exame da superficie do Filme 2. Nas figuras 3.6 e 3.7 € possivel identificar a

presenca de dominios de maclas no filme.

Figura 3.6 — Imagem da superficie do Filme 2 obtida por microscopia de luz polarizada.

70



:
<4
4
1
3
]

Figura 3.7 — Imagem de microscopia de luz polarizada, a qual mostra a superficie do
Filme 2 e parte do substrato de LaAlOs.

Na figura 3.7 podemos identificar, além dos dominios de maclas, o

substrato sobre o qual o filme foi depositado.

3.2 — Amostra Texturizada de YB,Cu3O7.5

A amostra texturizada de YB,Cu3O7.5 utilizada neste trabalho foi crescida
no Departamento de Ciencia de los Materiales e Ingenieria Metallrgica,
sediado na Universidade de Barcelona através de colaboracdo com a empresa
Diopma (www.diopma.com). A amostra foi cedida pelo pesquisador Joan
Josep Roa Rovira e crescida pelo método da semente, discutido na secao
1.4.2.2.

Esta amostra sera chamada neste trabalho de Tex 30, em referéncia aos

30% em peso de fase Y211 adicionados durante o crescimento.

3.2.1 - Crescimento da Amostra

A amostra foi sintetizada através da técnica da semente (top seeding melt-
texturing) utilizando como semente um monocristal de NdBa,CuzO7.5. Além da
fase Y123, foi adicionado 30% em peso da fase Y211 com a finalidade de

melhorar as propriedades magnéticas da amostra, em especial o0
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aprisionamento de vortices. Também foi adicionado 1% em peso de C:.O, com
0 intuito de aumentar a viscosidade do semiliquido em altas temperaturas.

Além disse, a adicdo de C.O, promove o refinamento das particulas Y211, o
gue é desejavel para o aumento do potencial de aprisionamento de vértices na

amostra.
O tratamento térmico empregado no crescimento da amostra esta

esquematizado na figura 3.8.
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950°C s 24h Py 1009°C
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300°C/h

Tambiente

— @—__
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Figura 3.8 — Tratamento térmico utilizado no crescimento da amostra Tex 30 através do

método da semente.

Apés o tratamento térmico, a porcao texturizada foi separada do excesso

de fase Y211, a qual € expulsa para as laterais, como indicado na figura 1.11.
A seguir, a amostra texturizada foi cortada em pequenos pedacos, sendo

gue a amostra utilizada neste trabalho apresenta dimensdes de 6mm x 2mm X

2mm, sendo que a maior dimenséao esta ao longo do eixo c cristalografico.
A etapa final consistiu na oxigenacdo da amostra, a qual ocorreu a

temperatura de 450°C por 10 dias em fluxo constante de O,.

3.2.2 — Caracterizacao
caracterizada através de microscopia eletrbnica de

A amostra foi
varredura. A figura 3.9 evidencia o grau de alinhamento dos grdos

supercondutores.
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Figura 3.9 — Imagem de microscopia eletrénica de varredura evidenciando a orientacdo

dos dominios supercondutores.

A presenca da fase Y211 é ilustrada na figura 3.10. Podemos verificar a
existéncia de pequenos cristalitos desta fase embebidos na matriz

supercondutora.

Figura 3.10 — Imagem de microscopia eletrénica de varredura assinalando a presenca da

fase Y211 na forma de pequenos cristalitos.

A presenca da fase Y211 na forma de pequenos cristalitos permite que
esta fase atue de forma muito eficaz como centro de aprisionamento para o
fluxo magnético.

As imagens de microscopia eletronica revelaram também que a amostra
apresenta alguma porosidade em determinadas regides, conforme ilustra a
figura 3.11.
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Figura 3.11 — Porosidade presente na amostra em pequenas regides ao longo da

superficie investigada.

Além da baixa quantidade de poros, a figura 3.11 atesta o bom
alinhamento dos dominios supercondutores.

Para completar a caracterizacdo da amostra, foram realizadas medidas de
transporte ao longo do eixo cristalografico ¢ e do plano ab, conforme
evidenciado na figura 3.12.
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Temperatura (K)

Figura 3.12 — Comportamento da resisténcia elétrica em funcdo da temperatura nas
configurag®es l//c e l//ab, para um campo magnético de 1 kOe aplicado

perpendicularmente a corrente elétrica, conforme indicado na figura.
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Conforme podemos verificar na figura 3.12, a amostra Tex 30 apresenta
uma estreita transi¢cdo para o estado supercondutor, comportamento tipico de

boas amostras supercondutoras texturizadas.

3.3 — Medidas de Magnetizacdo DC

Foram realizadas diversas medidas de magnetizacdo DC em funcéo da
temperatura, segundo as prescricdes ZFC e FCC. A seguir serdo descritos o
equipamento utilizado, a preparacdo das amostras para as medidas e 0s
procedimentos adotados para a obtencdo dos resultados.

3.3.1 — Descricao e Funcionamento do Equipamento

O equipamento utilizado para a realizacdo das medidas de magnetizacao
DC foi um magnetémetro de SQUID do tipo MPMS (Magnetic Properties
Measurement System) fabricado pela Quantum Design. O equipamento
permite a realizacdo de medidas em campos magnéticos de até 50 kOe,
podendo operar na faixa de temperaturas compreendidas entre 1,9K e 400K

com uma precisdo de 0,01K. E possivel realizar com este sistema medidas de

momento magnético com uma preciséo de 5.10° emu.

A figura 3.13 apresenta o esquema geral do magnetémetro de SQUID, o
gual pode ser dividido em duas partes: uma parte criogénica e outra parte
responsavel pelo sistema de controle [33, 56].

A parte criogénica possui por um criostato superisolado constituido de
aluminio, com capacidade para 56 litros de hélio liquido e que abriga um
magneto supercondutor, o sensor SQUID, a termometria, a eletrbnica
associada e a cana de medidas. O sistema criogénico pode ser visualizado na
figura 3.13 (a).
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Figura 3.13 — Representacdo do magnetébmetro de SQUID utilizado nas medidas de
magnetizacdo DC, com: (a) a parte criogénica e o (b) sistema de controle

operacional [33, 56].

O sistema eletrénico de controle, ilustrado na figura 3.13 (b), é formado
por um computador que praticamente controla todo o equipamento através de
uma interface IEEE-448. A operacdo do magnetdometro é feita atraves de trés
controladores comandados pelo computador com a utilizacdo de um software
ambientado na plataforma Windows. O primeiro controlador € um modelo 1822
sendo, possivelmente, o mais importante dos trés, pois controla praticamente
todo o mecanismo da cana de medidas, ilustrado na figura 3.14 [56]. Ele é
responsavel pelo transporte e translacdo da amostra, acoplamento do
aquecedor interno, deteccdo do sinal SQUID, fonte de corrente para alimentar
a bobina supercondutora, chave para a operacdo no modo persistente,

impedancia e também pelo detector do nivel de hélio liquido.
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1 — Cana de medidas

2 — Rotator da cana

3 — Transporte da amostra

4 — Sonda

5 — Sensor do nivel de hélio
liquido

6 — Bobina supercondutora

7 — Impedancia

8 — Capsula do SQUID

Figura 3.14 — Cana de medidas, estrutura interna do criostato e sistema magnético [56].

A figura 3.15 ilustra em mais detalhes as camadas internas do sistema
descrito na figura 3.14 [56].

O segundo controlador comanda a chave de fluxo de gas, o aquecedor, a
chave de fluxo de ar e também a bomba de vacuo. Uma ponte R/G modelo
1802 desempenha o papel de terceiro controlador e € responsavel pelo sensor
de temperatura e aquecimento do gas hélio.

O equipamento permite controlar as velocidades de resfriamento, que
podem variar de 0,001 K/min até um maximo de 10 K/min. Além disso, o
equipamento ainda dispbde de um sistema de transporte de amostra que pode
controlar a posicdo da amostra no interior do criostato com uma resolucéo de
0,0003 cm.
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1 — Camara da amostra

2 — Espago da amostra

3 — Folha isotérmica com aquecedor

4 — Regifo com isolamento térmico

5 — Parede de vacuo interno

6 — Superisolamento

7 — Parede de vacuo externo

8 — Amostra

O — Parede interna da bobina

supercondutora

10 — Fio multifilamentar supercondutor

11 — Parede externa da bobina
supercondutora

12 — Culote

Figura 3.15 — Descricao detalhada da regido em torno da amostra [56].

O magnetdbmetro de SQUID ainda conta com dois sistemas de medida.
Um deles é o sistema DC, no qual a amostra excursiona para fora da regiao
central da bobina a cada ponto medido, sendo novamente colocada no meio
da bobina supercondutora para a medida do ponto seguinte. O segundo
sistema € o RSO (Reciprocating Sample Option), no qual o equipamento atua
do mesmo modo de um magnetdmetro de amostra vibrante, com a amostra
vibrando em torno de um ponto fixo centralizado em relacdo a bobina e com

uma frequéncia fixa definida.

3.3.2 — Preparacédo das Amostras

Para a realizacdo das medidas de magnetizacdo DC nao foram efetuados
cortes nos filmes de modo a evitar um possivel descolamento entre a camada
depositada e o substrato, consequentemente as dimensdes dos dois filmes

finos foram preservadas (0,5 cm x 0,5 cm x 400 nm). O plano ab dos filmes
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situa-se paralelamente ao plano substrato, enquanto que na direcao
perpendicular a este plano encontra-se o eixo c cristalografico.

A amostra texturizada foi cortada na forma de um pequeno paralelepipedo,
jA que a cana de medidas do magnetémetro ndo comporta amostras muito
volumosas. As dimensdes da amostra Tex 30 empregadas na investigacéo
foram 6mm, 2mm e 2 mm, sendo que a maior dimensdo corresponde a

orientacdo do eixo cristalogréfico c.

3.3.3 - Procedimento de Medida

Foram realizadas medidas de magnetizacdo DC segundo as prescricoes
ZFC e FCC. Na técnica ZFC (Zero Field Cooling) parte-se de uma temperatura
acima da temperatura critica e resfria-se a amostra em campo magnético nulo
até baixas temperaturas. A seguir aplica-se 0 campo e mede-se 0 momento
magnético em funcdo da temperatura. Neste caso tem-se o efeito de
blindagem criado pelas supercorrentes superficiais. O procedimento FCC
(Field Cooled Cooling) é feito partido-se de uma temperatura superior a T¢, na
gual é aplicado um campo magnético. A seguir, a amostra € resfriada até
baixas temperaturas na presenca de campo magnético. Durante a descida da
temperatura 0 momento magnético € medido. Quando o sistema é resfriado
abaixo de T. tem-se um momento diamagnético oriundo da expulsdo do fluxo
magnético do interior da amostra. Devido aos efeitos de aprisionamento do
fluxo no interior dos supercondutores do tipo Il a magnetizacdo FCC €&, em
geral, menor que a magnetizacdo ZFC. Na figura 3.16 temos representadas
medidas de magnetizacdo em funcdo da temperatura obtidas para o Filme 1

com um campo magnético de 10 Oe aplicado paralelamente ao plano ab.
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Figura 3.16 — Medidas de magnetizacdo segundo as praticas ZFC e FCC obtidas para o
Filme 1 com um campo magnético de 10 Oe aplicado paralelamente ao
plano ab.

As medidas foram feitas em diversas intensidades de campo magnético,
compreendidas no intervalo de 6 Oe a 50 kOe para o Filme 1, 100 Oe a
50 kOe para o Filme 2 e 10 Oe a 50 kOe para a amostra Tex 30, todas na
configuracédo H // ab . Na orientacéo paralela ao eixo ¢ (H // ¢) o intervalo de
campo magnético aplicado foi de 10 Oe a 4 kOe para o Filme 1, de 50 Oe a
5 kOe para o Filme 2 e de 10 Oe a 50 kOe para a amostra Tex 30.

As medidas com filmes finos na configuracdo H // ¢ foram realizadas em
uma faixa de campo aplicado menor do que na configuracdo H // ab. Isto se
deve ao fato do campo efetivo no interior dos filmes com H // ¢ ser intenso,
resultando numa magnetizacdo que facilmente ultrapassa a resolucéo
experimental do magnetémetro de SQUID.

Na figura 3.17 temos representados os resultados de medidas de

magnetizacao para o Filme 1 na configuracao H // ¢, com um campo de 10 Oe.
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Figura 3.17 — Medidas de magnetizacdo segundo as praticas ZFC e FCC obtidas para o

Filme 1 com H = 10 Oe na configuracdo H // c.

A comparacao entre as figuras 3.16 e 3.17 mostra que o mesmo filme sob
a mesma intensidade de campo magnético apresenta valores muito distintos
de magnetizacdo, sendo que na orientacdo H // ¢ o sinal magnético medido é
muito mais intenso do que na orientacdo H // ab. Convém salientar que na
orientacdo H // ¢ o campo € aplicado perpendicularmente a superficie do filme.

Assim sendo, em consequéncia desta caracteristica apresentada pela
geometria dos filmes, a discussdo dos resultados a serem apresentados nos
capitulos seguintes estara centralizada na configuracdo H // ab, embora as
medidas em H // ¢ também sejam apresentadas e discutidas, dada a
relevancia dos resultados obtidos apesar da limitacdo das condi¢cdes de

aplicacdo de campo magnético.
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Capitulo 4 — Comportamento Magnético do YBa,Cu3O+.5 I: Magnetizacdo
ZFC e FCC

4.1 — Introducgéo

Este capitulo estad destinado a apresentacdo e discussao dos resultados
experimentais obtidos com as medidas de magnetizacdo ZFC e FCC, com
énfase na discussdo do efeito de blindagem e do efeito Meissner
paramagnético.

As medidas de magnetizagdo se concentraram em um determinado
intervalo de temperaturas porque o0 objetivo deste trabalho era investigar a
temperatura de irreversibilidade magnética, a qual sera discutida no capitulo
seguinte. Para tanto, ndo se fez necessario reduzir a temperatura abaixo do
gue foi feito. Mas, durante a analise dos resultados, evidenciamos a ocorréncia
do efeito Meissner paramagnético em algumas situacdes e, entdo, optamos

por dedicar um capitulo desta dissertacdo ao PME.

4.2 — Descricdo das Amostras

As trés amostras descritas no capitulo 3 foram utilizadas nas medidas de
magnetizacdo ZFC e FCC. A tabela 4.1 descreve as amostras investigadas
com sua nomenclatura e respectivas dimensfes. Na amostra Tex 30 foram
adicionados 30% em peso de fase Y211 e 1% em peso de CeO; na etapa de

crescimento.

Amostra Nomenclatura | Dimensdes (mm)
Filme Fino Filme 1 5x5x 4.-10™
Filme Fino Filme 2 5x5x 4-10*

Texturizada Tex 30 2X2Xx6

Tabela 4.1 — Nomenclatura e dimensbes das amostras utilizadas nas medidas de

magnetizagao.
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4.3 — Magnetizagao ZFC - Efeito de Blindagem

Nas medidas ZFC, conforme descrito na secao 3.3.3, parte-se de uma
temperatura superior a T, e resfria-se a amostra em campo magnético nulo até
baixas temperaturas. A seguir aplica-se o campo e mede-se 0 momento
magnético em funcdo da temperatura. As medidas ZFC foram efetuadas
aplicando-se o campo magnético nas orientacbes paralela e perpendicular ao

plano ab.
4.3.1 — Campo Aplicado Paralelamente ao Plano-ab
As figuras 4.1, 4.2 e 4.3 ilustram as curvas de magnetizacdo ZFC obtidas

respectivamente para o Filme 1, Filme 2 e para a amostra Tex 30, com o
campo magnético aplicado paralelamente aos planos de conducéo.
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Figura 4.1 — Comportamento da magnetiza¢do ZFC para o Filme 1 com H // ab, para
campos magnéticos de (a) baixa intensidade, (b) média e elevada
intensidade. O gréfico inserido na figura (a) apresenta os resultados
obtidos para os campos de 6 e 10 Oe.
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Em todas as amostras, nota-se o enfraquecimento do efeito de blindagem
em temperaturas e campos elevados, 0 que € caracteristico dos
supercondutores.

Para o Filme 1, na figura 4.1(b), nota-se que a resposta de blindagem
diamagnética cresce até o campo aplicado de 3000 Oe. A partir deste campo,
a resposta diamagnética enfraquece em consequéncia da penetracao de fluxo
magnético através da barreira superficial. Entretanto, comparando as figuras
4.2 (a) e (b), pode-se concluir que no Filme 2 a resposta diamagnética tem seu
maior valor para o campo aplicado de 2000 Oe. Ja na amostra Tex 30, a
resposta diamagnética cresce até o campo aplicado de 850 Oe, decrescendo

para campos mais intensos.

4.3.2 — Campo Aplicado Paralelamente ao Eixo-c

As figuras 4.4 e 4.5 ilustram as curvas de magnetizacdo ZFC obtidas para
o Filme 1 e para o Filme 2, respectivamente, com o0 campo magnético aplicado
paralelamente ao eixo-c. Ja as figuras 4.6 e 4.7 se referem as curvas de
magnetizacdo ZFC para a amostra Tex 30 com o campo magnético aplicado

na mesma orientacao.
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Figura 4.4 — Comportamento da magnetizacdo ZFC para o Filme 1 com H // c.
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Figura 4.5 — Comportamento da magnetizacdo ZFC para o Filme 2 com H // c.
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apresenta os resultados obtidos para os campos de 10 Oe e 50 Oe.
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Figura 4.7 — Comportamento da magnetizacdo ZFC para a amostra Tex 30 com H // c,
para campos magnéticos de média e elevada intensidade. O grafico
inserido na figura apresenta os resultados obtidos para os campos de 30,
40 e 50 kOe.

Da mesma forma que os resultados apresentados na secdo anterior, nota-
se um enfraquecimento do efeito de blindagem diamagnética a medida que o
campo magnético aplicado é aumentado.

Confrontando-se os resultados obtidos para as duas orientacbes de
campo magnético (H // ab e H // ¢) para a amostra Tex 30, nota-se que o efeito
de blindagem diamagnética é maior quando o campo magnético € aplicado ao
longo do eixo-c. Na configuracédo H // ¢ a resposta diamagnética cresce até o
campo de 1000 Oe, mas na orientacdo H // ab a blindagem diamagnética
aumenta até o campo de 850 Oe. O efeito de blindagem depende
essencialmente dos potenciais de aprisionamento superficial e volumétrico.
Entdo, pode-se esperar que este efeito dependa da forma da amostra e da

orientacao cristalina.

4.3.3 — Comportamento da Magnetizacdo ZFC em Funcdo do Campo

Magnético Aplicado
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As figuras 4.8, 4.9 e 4.10 ilustram o comportamento da magnetizacao ZFC
em funcdo do campo magnético aplicado para diferentes temperaturas,
referentes aos resultados apresentados pelo Filme 1, Filme 2 e pela amostra
Tex 30, representados nas figuras 4.1, 4.2,4.3,4.4,45,4.6 e 4.7.
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Para o Filme 1, cujos resultados estdo apresentados na figura 4.8, nota-se
gue a temperatura de 80K a resposta diamagnética cresce com o aumento de
campo até cerca de 2000 Oe com H // ab. Para temperaturas superiores, as
forcas de aprisionamento dos vortices sdo enfraquecidas reduzindo a fragéo
de fluxo blindada, exceto na regido de campos magnéticos muito fracos.

A figura 4.9 expressa os resultados obtidos para o Filme 2. Na orientagéo
H /I ab, em 75K, a resposta diamagnética cresce com o0 aumento do campo
aplicado até 2000 Oe. Para a amostra Tex 30, cujos resultados estédo
ilustrados na figura 4.10, na configuracdo H // ab a blindagem diamagnética
cresce com 0 aumento do campo até 850 Oe a temperatura de 70K. Com o
campo orientado paralelamente ao eixo-c cristalogréfico, na temperatura de
70K a resposta diamagnética cresce com o aumento do campo aplicado até
cerca de 1000 Oe. Este comportamento provavelmente se deve a acédo do

pinning superficial, que dificulta a entrada de fluxo na amostra.

4.4 — Magnetizagdo FCC — Efeito Meissner Paramagnético

Nesta secdo serdo apresentados os resultados sobre o efeito Meissner
paramagnético observado, sob determinadas condicbes, nas amostras
investigadas. Devido ao fato dos resultados serem qualitativamente diferentes
em distintas intensidades de campo magnético aplicado, estd secdo sera
dividida em duas: uma relativa a medidas realizadas em baixos campos e a
outra relativa a medidas feitas em média e elevada intensidade de campo
magnético aplicado.

Os resultados ainda se apresentam subdivididos em duas secodes
referentes a orientacdo de campo magnético aplicado, ou seja, paralela ou
perpendicularmente ao plano ab. Todas as medidas foram realizadas de

acordo com a prescricdo FCC, descrita na secédo 3.3.3.

4.4.1 — Regime de Baixos Campos Magnéticos

Para o estudo do comportamento da magnetizacdo FCC no regime de
baixos campos magnéticos, o campo foi aplicado paralela e

perpendicularmente aos planos de conducéo.
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4.4.1.1 — Campo Aplicado Paralelamente ao Plano ab

As medidas realizadas em baixos campos magnéticos aplicados
paralelamente ao plano ab mostraram resultados distintos nas amostras
investigadas. As figuras 4.11, 4.12 e 4.13 apresentam as curvas de
magnetizagdo FCC para o Filme 1, Filme 2 e para a amostra Tex 30,

respectivamente.
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Figura 4.11 — Comportamento da magnetizagdo FCC para o Filme 1 com a configuragédo

H // ab e no regime de baixos campos aplicados.
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Figura 4.12 — Comportamento da magnetizacdo FCC observado no Filme 2 com a
configuracdo H // ab no regime de baixos campos aplicados. Observa-se
gue para o campo de 100 Oe o comportamento € paramagnético na
regido supercondutora.
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Figura 4.13 — Comportamento da magnetizagdo FCC observado na amostra Tex 30 com

a configuragdo H // ab no regime de baixos campos aplicados. Nota-se que

em temperaturas menores que Tc 0 comportamento € paramagnético para
0 campo de 10 Oe.
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Analisando a figura 4.11 podemos concluir que o Filme 1 apresenta
resposta diamagnética para todos os campos aplicados. Porém, o
diamagnetismo tende a diminuir & medida que cresce e intensidade do campo
aplicado, exceto para o campo de 100 Oe, cuja resposta diamagnética &€,
curiosamente, superior a resposta dada na presenca do campo de 75 Oe.

Uma resposta paramagnética € observada no Filme 2 quando submetido a
um campo de 100 Oe, conforme ilustra a figura 4.12. Para os campos de 200 e
300 Oe o sinal é diamagnético e tende a aumentar com o campo aplicado.
Entretanto, o diamagnetismo na magnetizacdo tende a enfraquecer a medida
gue a temperatura diminui, apresentando uma tendéncia ao paramagnetismo,
embora néo observado.

Com relacédo a figura 4.13, podemos observar que a amostra Tex 30,
guando submetida a um campo de 10 Oe, exibe uma resposta ligeiramente
diamagnética em temperaturas logo abaixo de T, tornando-se paramagnética
para T < 90K. Para campos mais elevados a resposta da magnetizacdo FCC é
diamagnética em todo o intervalo da regido supercondutora e cresce com 0
aumento do campo magneético aplicado.

Comparando as trés figuras, nota-se claramente que as trés amostras
apresentam comportamentos distintos na magnetizacdo FCC. Além disso,
percebe-se a resposta peculiar apresentada pela amostra Tex 30 e pelo Filme
2 em baixos campos com H // ab, cujo comportamento magnético difere da
resposta usualmente esperada. Todavia, este paramagnetismo em baixo
campo é aparentemente destruido a medida que o campo magnético é

aumentado, conforme apresentado pelas figuras 4.12 e 4.13.
4.4.1.2 — Campo Aplicado Paralelamente ao Eixo-c
As figuras 4.14, 4.15 e 4.16 apresentam, respectivamente, os resultados

das medidas de magnetizacdo FCC para o Filme 1, Filme 2 e para a amostra

Tex 30 para baixos campos aplicados na configuracéo H // c.
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Figura 4.14 — Comportamento da magnetizacdo FCC observado no Filme 1 com a

configuracdo H // ¢ no regime de baixos campos aplicados.
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Figura 4.15 — Comportamento paramagnético observado na magnetizacdo do Filme 2

com a configurac@o H // ¢ no regime de baixos campos aplicados.
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Figura 4.16 — Comportamento da magnetizagdo FCC observado na amostra Tex 30 com

a configuracéo H // ¢ no regime de baixos campos aplicados.

Para campos de baixa magnitude aplicados paralelamente ao eixo-c, a
resposta da magnetizacdo FCC também é distinta nas trés amostras.

Analisando a figura 4.14 é possivel concluir que a magnetizacao do Filme
1 exibe comportamento diamagnético para todos os campos aplicados. Além
disso, torna-se evidente o crescimento da resposta diamagnética com o
aumento do campo, o que € proveniente da expulsdo do fluxo magnético do
interior do filme.

Analisando a figura 4.15 podemos concluir que a magnetizacdo no Filme
2, quando submetido a um campo magnético de 50 Oe, exibe uma resposta
ligeiramente diamagnética em temperaturas logo abaixo de T¢, tornando-se
paramagnética para temperaturas inferiores. Para o campo de 200 e 300 Oe, a
resposta paramagnética surge em temperaturas menores.

Para a amostra Tex 30, a qual apresentou o efeito Meissner
paramagnético em baixo campo na orientacdo H // ab, os resultados
expressos na figura 4.16 mostram que o efeito € inexistente na orientacdo H //

c. Percebe-se, na figura 4.16, que o diamagnetismo tende a aumentar com o
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campo aplicado, conforme esperado, em virtude da expulsdo do fluxo

magnético do interior da amostra, configurando o efeito Meissner usual.

4.4.2 — Regime de Médios e Altos Campos Magnéticos

O regime de médios e altos campos magnéticos caracteriza-se pelo
surgimento de um efeito Meissner paramagnético qualitativamente distinto do
observado no regime de baixos campos magnéticos. Enquanto que para
baixos campos aplicados o efeito se caracteriza pelo surgimento de momentos
paramagnéticos que sdo enfraquecidos a medida que o campo € aumentado,
na regidao de médios e altos campos magnéticos ocorre um aumento no

paramagnetismo a medida que o campo torna-se mais intenso.

4.4.2.1 — Campo Aplicado Paralelamente ao Plano ab

As figuras 4.17, 4.18 e 4.19 ilustram, respectivamente, 0 comportamento

da magnetizacdo FCC do Filme 1, Filme 2 e da amostra Tex 30.
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Figura 4.18 — Comportamento da magnetizacdo FCC observado no Filme 2 com a
configuragdo H // ab no regime (a) de médios e (b) altos campos
aplicados.
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a configuragdo H // ab no regime (a) de médios e (b) altos campos
aplicados.
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As figuras 4.17(a) e (b) ilustram o comportamento da magnetizagcdao FCC
do Filme 1 no regime de médios e altos campos aplicados, respectivamente.
Nota-se que a resposta é tipicamente diamagnética no estado supercondutor.
Porém, para o campo magnético de 1000 Oe nota-se uma pequena
instabilidade na magnetizacdo logo abaixo da transicdo supercondutora. Ja
para elevadas intensidades de campo aplicado a magnetizagcdo torna-se
paramagnética, como apresentado pela figura 4.17(b). Para o campo
magnético de 30 kOe o diamagnetismo cresce com a reducao da temperatura
até que esta atinja o valor T = 69,9K. Para temperaturas inferiores, a resposta
diamagnética é gradativamente reduzida até que em T = 39,9K o sinal passa a
ser paramagnético, aumentando continuamente. Um comportamento
semelhante, porém mais pronunciado, € observado quando o campo aplicado
€ de 40 kOe. A resposta diamagnética aumenta com a reducdo da
temperatura até T = 69,9K, reduzindo-se a partir de entdo. Ao se atingir a
temperatura de aproximadamente 66K o diamagnetismo & suprimido e a
magnetizacao passa a ser positiva, conforme ilustra a figura 4.17(b).

As figuras 4.18(a) e (b) sao representativas dos resultados para o Filme 2.
Embora a resposta magnética ndo seja positiva, nota-se um enfraguecimento
do diamagnetismo com a diminui¢cdo da temperatura.

Contrapondo-se ao efeito Meisser paramagnético evidenciado no regime
de baixos campos na configuracdo H // ab, a amostra Tex 30 ndo exibiu
resposta positiva na magnetizacdo FCC no regime de médios e altos campos
aplicados, como expressam as figuras 4.19(a) e (b). Porém, dentro da faixa de
temperaturas investigadas, nota-se um enfraquecimento do diamagnetismo

em baixas temperaturas e para os campos mais elevados.

4.4.2.2 — Campo Aplicado Paralelamente ao Eixo-c

As figuras 4.20 e 4.21 ilustram as curvas de magnetizacdo FCC obtidas
para o Filme 1 e para o Filme 2, respectivamente, com 0 campo magnético
aplicado paralelamente ao eixo-c. Ja as figuras 4.22 e 4.23 se referem as
curvas de magnetizacdo FCC para a amostra Tex 30 com o campo magnético

aplicado ao longo do eixo-c.
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Figura 4.22 — Comportamento da magnetizacdo FCC observado na amostra Tex 30 com

a configuracdo H // c para campos magnéticos de média intensidade.
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Figura 4.23 — Comportamento da magnetizacdo FCC observado na amostra Tex 30 com

a configuracdo H // c para campos magnéticos de elevada intensidade.
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A figura 4.20 é representativa dos resultados para o Filme 1. Nota-se
nesta figura que para todos os campos aplicados ocorre um aumento do
diamagnetismo até determinada temperatura. Para valores inferiores de
temperatura a resposta diamagnética € enfraquecida até que, para os campos
de 2000 Oe e 3000 Oe, uma resposta positiva na magnetizacao é detectada.

Comportamento similar € encontrado na figura 4.21, referente ao Filme 2,
sendo que nenhuma resposta positiva na magnetizacao foi observada na faixa
de temperaturas investigada, embora haja uma tendéncia de diminuicdo da
resposta diamagnética. Estes resultados contrastam com a resposta
paramagnética presente com H // ¢ no regime de baixos campos aplicados
(ver figura 4.15).

Os resultados referentes & amostra Tex 30, expressos nas figuras 4.22 e
4.23, ndo apresentam resposta paramagnética na magnetizacdo FCC, assim
como no regime de baixos campos aplicados na orientacdo H // c. Para
campos de intensidades intermediarias (figura 4.22) ndo ocorrem alteracdes
significativas no diamagnetismo. Por outro lado, para os campos de 25 e
40 kOe percebe-se um enfraquecimento da resposta diamagnética em baixas

temperaturas.

4.4.3 — Discussao dos Resultados

Os resultados obtidos com as medidas de magnetizacdo FCC mostram
gue o efeito Meissner paramagnético adquire caracteristicas que dependem
da intensidade e da configuracédo dos campos magnéticos aplicados.

No regime de baixos campos o Filme 2 exibiu magnetizacdo positiva nas
duas orientacdes de campo (H // ab e H // ¢) e a amostra Tex 30 apresentou o
mesmo efeito com H // ab. Neste caso, a magnetizacdo positiva € suprimida a
medida que o campo magnético € aumentado. J& no regime de médios e altos
campos magneéticos o efeito se fez presente apenas no Filme 1 em ambas
orientacdes de campo magnético. O Filme 2 e a amostra Tex 30 apresentaram
uma acentuada diminuicdo na resposta diamagnética com uma forte tendéncia
de resposta paramagnética em temperaturas bem abaixo de T¢, entretanto, na
faixa de temperaturas analisadas tal inversao no sinal da magnetizacao néao foi

detectada. Em virtude das caracteristicas do efeito Meissner paramagnético
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observado, a discussdo destes resultados esta dividida de acordo com a
intensidade de campo aplicado.

Antes que se faca uma andlise dos resultados é importante salientar que a
magnetizagdo observada na amostra Tex 30 apresenta duas contribuigdes:
uma delas provém da fase supercondutora YBa,CuszO-5 (Y123) e a outra € a
contribuicdo paramagnética devida a fase Y,Ba;Cu;Os (Y211). Portanto, a
magnetizagao total pode ser escrita como:

M =M

+M (4.1)

Total spin sup ?
onde Mo € @ magnetizagdo total, Mspin € a contribuicdo das particulas de
Y211 e Mgy, € a contribuicdo proveniente da fase supercondutora.

Entdo, como estamos interessados nos resultados relacionados com a
fase supercondutora Y123, é preciso separar a contribuicdo da fase Y211 da
analise dos dados. De acordo com o trabalho de Mc Alister et al. [64], a
magnetizacdo da fase Y211 apresenta um comportamento aproximadamente
linear com a temperatura entre 30K e 100K. Assim, subtraimos da
magnetizacao total o valor da magnetizacdo medida no estado normal. Desta
forma, obtivemos o valor da magnetizacdo referente a fase supercondutora.
Nos resultados apresentados nas secfes anteriores esta presente apenas a
contribuicao da fase YBa,CuzO7.s.

Como exemplo da contribuicdo do termo de spin, podemos observar 0s
resultados das figuras 4.24 e 4.25. Na figura 4.24 sao apresentados 0s
resultados da figura 4.23 para a amostra Tex 30 no regime de altos campos
com H // c. A figura 4.24 apresenta os resultados sem correcdo, enquanto que
a figura 4.25 apresenta 0os mesmos resultados, porém, corrigidos pela

subtracdo do sinal paramagnético da fase Y,Ba;Cu;0Os,
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Figura 4.24 — Curvas de magnetizacdo de alto campo para a amostra Tex 30 na

configuragdo H // ¢ sem correcdo do sinal magnético da fase Y,Ba;Cu;Os.
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Figura 4.25 — Curvas de magnetizagdo de alto campo para a amostra Tex 30 na

configuragéo H // ¢ corrigidas pelo sinal magnético da fase Y,Ba;Cu;Os.
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Nos dois filmes finos investigados neste trabalho ndo foi adicionada
nenhuma fase secundaria tampouco a fase Y211 durante a etapa de
crescimento. Além disso, ndo houve fusdo da fase Y123 durante a etapa de
crescimento, ndo gerando, portanto, fase Y211. Entretanto, também para os
filmes finos fizemos correcbes nas medidas de magnetizacdo. Subtraimos de
cada uma das curvas de magnetizacado as contribuicdes da fase normal, do
porta-amostras e do substrato.

Como exemplo para a correcédo feita na magnetizacado dos filmes finos,
podemos observar os resultados da figura 4.26 e 4.27. Na figura 4.26 sdo
apresentados os resultados para o Filme 2 no regime de baixos campos com
H // ab sem correcdo na magnetizagdo, enquanto que a figura 4.27 apresenta
0S mesmos resultados, porém, corrigidos pela subtracdo do sinal do porta-

amostras e do substrato..
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Figura 4.26 — Curvas de magnetizacdo de baixo campo para o Filme 2 na configuracdo

H // ab sem correcéo do sinal do porta amostras.
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Figura 4.27 — Curvas de magnetizacdo de baixo campo para o Filme 2 na configuracédo

H /I ab corrigidas pelo sinal magnético do porta amostras.

Realizamos este procedimento para todas as curvas de magnetizacao

apresentadas nas secdes precedentes.

4.4.3.1 — Regime de Baixos Campos Magnéticos

O efeito Meissner paramagnético no regime de baixos campos magnéticos
esta representado pelos resultados obtidos com o Filme 2 paraH//abe H// ¢
e com a amostra Tex 30 com H // ab, conforme ilustram as figuras 4.12, 4.15 e
4.13, respectivamente. No Filme 2 este efeito mostrou-se mais isotropico, uma
vez que foi evidenciado de modo semelhante em ambas orientacdes de
campo. Por vezes o efeito Meissner paramagnético evidenciado no regime de
baixos campos também é conhecido na literatura como efeito Wohlleben [49,
50].

A observacdo do efeito Meissner paramagnético na configuracdo H // ab
contraria a maioria dos resultados existentes na literatura para amostras com
orientacdo cristalografica preferencial (amostras monocristalinas e filmes

epitaxiais, por exemplo). De acordo com alguns trabalhos [49, 52], o efeito se
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manifesta quando o campo magnético esta orientado paralelamente ao eixo-c,
embora para a amostra Tex 30 o efeito tenha se restringido a configuracao
H // ab. Por outro lado, em outros trabalhos [56, 65, 66] também sao
reportados resultados do PME em baixos campos magnéticos aplicados
paralelamente aos planos de conducédo, mostrando que o efeito ndo esta
restrito a configuracao de campo H // c.

A magnetizacdo FCC paramagnética de baixo campo na amostra Tex 30
(figura 4.13) e no Filme 2 (figura 4.12), com campo magnético paralelo aos
planos de conducéo, pode ser causada pela blindagem magnética devida as
correntes Josephson fluindo através de determinados defeitos superficiais das
amostras. Defeitos planares extensos, como falhas de empilhamento e micro-
rachaduras (caracteristico dos materiais texturizados) e planos de maclas,
capturam eficazmente o fluxo magnético durante o procedimento FCC. Estes
defeitos planares, atuando como jun¢des Josephson, aprisionam o fluxo
magnético na forma de vortices de Josephson. Nas proximidades da superficie
a corrente de blindagem favorece a entrada de fluxo magnético extra nas
extremidades da juncdo, junto a superficie da amostra. Desta forma,
momentos paramagnéticos podem ser gerados [66].

Esta interpretacdo para o efeito Meissner paramagnético de baixo campo
observado na amostra Tex 30 e no Filme 2 implica na existéncia de uma alta
densidade de defeitos planares extensos, orientados paralelamente uns aos
outros e proximos da superficie da amostra. Sistemas texturizados sdo bons
candidatos para exibirem estas -caracteristicas. Isto decorre de sua
microestrutura constituida de um empilhamento de placas de YBa,CuzO7.5
orientadas perpendicularmente ao eixo-c [9, 10]. Imagens de microscopia
podem confirmar a existéncia destes defeitos planares extensos na amostra
Tex 30. As figuras 3.6 e 3.7 revelaram que o Filme 2 contém maclas em sua
superficie, sendo estas, possivelmente, as imperfeicdes na rede cristalina que
capturam o fluxo magnético e o aprisionam na forma de vértices de Josephson
[11, 19].

Os resultados referentes ao Filme 2 no regime de baixos campos
aplicados paralelamente ao eixo-c (figura 4.15) demonstram uma possivel
desorientacdo cristalografica do filme, na qual o eixo-c cristalografico

possivelmente esteja parcialmente orientado. Os resultamos apresentados no
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Capitulo 5 mostram que no regime de baixos campo aplicados o Filme 2
apresenta uma fraca anisotropia na linha de irreversibilidade magnética, o que
pode ser um indicativo desta desorientacdo cristalografica. Os resultados
encontrados com as medidas de magnetizacdo FCC para o Filme 1 néo
evidenciaram qualquer tendéncia ao efeito Meissner paramagnético, sendo
gue o efeito Meissner usual prevaleceu em ambas orientacdes de campo

magnético aplicado.

4.4.3.2 — Regime de Médios e Altos Campos Magnéticos

O efeito Meissner paramagnético para o regime de médios e altos campos
magnéticos esta representado pelas figuras 4.17(b) e 4.20, as quais ilustram
os resultados para medidas de magnetizacdo FCC do Filme 1 na configuracao
H // ab e H // c, respectivamente. A ocorréncia do PME no Filme 1 em ambas
orientacdes de campo pode ser um indicativo de uma possivel desorientacéo
cristalografica. A figura 3.4, referente a densidade de corrente critica do Filme
1, também aponta neste sentido, pois a densidade de corrente critica medida &
uma ordem de grandeza abaixo do que € tipicamente reportado na literatura
para estes materiais [24, 25, 67]. O Filme 2 e a amostra Tex 30 exibiram uma
tendéncia de magnetizacdo positiva, entretanto, o efeito Meissner usual
prevaleceu sobre o0 PME e a resposta magnética apresentou um carater
diamagnético em ambas orientacbes de campo no intervalo de temperaturas
investigado.

Nesta escala de campo aplicado, o efeito Meissner paramagnético
contrasta com as observacdes em baixos campos. Para campos desta
magnitude o efeito se reforca a medida que o campo é aplicado, diferindo do
efeito que ocorre em baixos campos. O PME no regime de altos campos
aplicados é reportado em diversos trabalhos [52, 66, 68, 69].

Uma possivel explicacdo para o efeito Meissner paramagnético presente
no regime de médios e altos campos para o Filme 1 pode estar baseada no
aprisionamento de fluxo magnético (pinning) no interior da amostra combinado
com uma forte compressao de fluxo magnético no interior da mesma.

Segundo A. E. Koshelev e A. I. Larkin [57] o momento magnético pode ser

paramagnético num cenario de resfriamento inomogéneo da amostra. Caso 0s

112



cantos da amostra atinjam o estado supercondutor antes que o restante do
material, o fluxo magnético podera ser expelido para dentro da amostra, a qual
ainda se encontra no estado normal. A medida que a temperatura decresce
ocorre uma compresséao de fluxo magnético dentro do material, a qual tende a
aumentar. Desta forma, havera duas correntes circulando no supercondutor:
aquelas mais externas, devido a blindagem diamagnética e as correntes
paramagnéticas mais internas, as quais, por serem mais intensas, originam o
estado paramagnético. Para que as correntes paramagnéticas sejam de
grande magnitude e se sobreponham as correntes diamagnéticas, é preciso
gue boa parte do fluxo magnético seja aprisionada na amostra.

A tendéncia ao efeito paramagnético na magnetizacdo evidenciada na
amostra Tex 30 pode ser compreendida com base no aprisionamento de fluxo
magnético no interior da amostra, em virtude da disperséo de particulas Y211
na matriz de Y123. E conhecido na literatura que as particulas de Y211
embebidas na fase Y123 atuam diretamente como centros de aprisionamento
de vortices [9, 10, 12, 13]. Também é conhecido da literatura o alto potencial
de aprisionamento de vértices apresentado pelos sistemas texturizados [9, 10],
0 qual é responsavel pelos altos valores de densidade de corrente critica
obtidos [9, 10, 11]. Pode-se inferir que ocorre o fendbmeno da compressao do
fluxo magnético, descrito no paragrafo anterior. Além disto, ha a acdo dos
centros de aprisionamento, de forma que o fluxo seria comprimido e
estabilizado quando a supercondutividade se estabelece totalmente na
amostra.

Comparando as figuras 4.19 (a) e (b) com as figuras 4.22 e 4.23, pode-se
concluir que a tendéncia ao PME é mais forte na configuracdo de campo
H // ab do que na orientacdo H // ¢ para a amostra Tex 30. A anisotropia do
efeito de alto campo evidencia que o pinning € essencial neste caso. A adicao
de CeO; durante a preparacdo da amostra Tex 30 (crescida pela técnica da
semente) produz inclusées de Y211 com um formato semelhante a uma
agulha, dispersos na matriz Y123, conforme ilustra a figura 4.28. De fato, a
imagem de microscopia eletrbnica de varredura para a amostra Tex 30
apresentada na figura 3.10 mostra que as particulas de fase Y211 estédo
embebidas na matriz supercondutora na forma de finas estruturas. Assumindo

gue estas particulas estejam localizadas preferencialmente ao longo do plano

113



ab, a area da interface Y211/Y123 sera maior para esta orientacao,
aumentando o aprisionamento de fluxo magnético para H // ab. Esta pode ser
uma explicagédo para o fato da amostra Tex 30 apresentar tendéncia ao PME
mais intensamente na configuracao H // ab do que na orientagéo H // c.

——— e r— e

—— e - .

e e ——

Figura 4.28 — Particula Y211 em formato de agulha e orientada paralelamente aos planos
de conducao, favorecendo o aprisionamento de vértices na configuragao
H // ab [66].
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Capitulo 5 — Comportamento Magnético do YBa,CuzO7s Il: Linha de
Irreversibilidade Magnética

5.1 — Introducéao

Neste capitulo apresentaremos a investigacdo do comportamento da linha
de irreversibilidade magnética para os filmes finos e para a amostra
texturizada, utilizando-se medidas de magnetizacdo ZFC e FCC, a exemplo do

capitulo anterior.

5.2 — Obtencdo da Temperatura de Irreversibilidade Magnética (Tiy) e da
Linha de Irreversibilidade Magnética (LIM)

A temperatura de irreversibilidade magnética Ti(H) foi obtida a partir da
analise de curvas do tipo AM(T) = Mecc(T) — Mzrc(T), onde Mecc(T) representa
a magnetizacdo em funcdo da temperatura medida no procedimento FCC,
Mzec(T) € a magnetizacédo medida a partir do procedimento ZFC e AM(T) é a
magnetizacao proveniente da diferenca entre as duas medidas. A temperatura
a partir da qual os valores de AM(T) abandonam a reta de valor nulo € tomada
como sendo Tj, ou limite de irreversibilidade. Para valores acima de Tj, temos
a regido reversivel, enquanto que para valores abaixo temos a regido
irreversivel. Como exemplo de aplicacdo deste método, a figura 5.1 apresenta
uma curva de AM(T) para um campo de H = 10 Oe aplicado paralelamente ao
eixo ¢ do Filme 1, onde a Tj; encontra-se indicada por uma seta.

Para cada valor de campo magnético aplicado € obtida uma determinada
temperatura de irreversibilidade pelo procedimento acima descrito.

O conjunto de pontos experimentais de Ti;(H) em um diagrama do tipo H

versus T define a linha de irreversibilidade magnética (LIM).
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Figura 5.1 — Curva de AM(T) para o Filme 1. A T, est& indicada no gréafico por uma seta.

A insercao na figura ilustra as curvas de Mgcc € Mzec.,

5.3 — Resultados Experimentais

A seguir serdo apresentados os resultados para cada uma das amostras e

para cada configuracdo de campo magnético aplicado.

5.3.1-Filme 1

A linha de irreversibilidade magnética (LIM) para o Filme 1 com o campo
magnético na orientacédo H // ab foi obtida através do conjunto de 18 pontos de
Tir(H) extraidos das curvas de AM(T), com o campo magnético compreendido
no intervalo de 0,4 a 30 kOe. Na configuracdo H // c, a LIM foi obtida a partir
de 9 pontos de Ti(H) compreendidos no intervalo de campo de 0,01 a 4 kOe.

Os valores experimentais obtidos para Ti«(H) estdo representados nas

tabelas 5.1 e 5.2.
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Filme 1 -H// ab Fimel-H//c

Ponto | H (kOe) Tir(K) Ponto | H (kOe) Tie(K)

1 0,4 90,63 + 0,15 1 0,01 90,75+£0,2
2 0,5 90,47 £ 0,2 2 0,3 90,42 £ 0,15
3 0,6 90,35+0,2 3 0,4 90,37 £0,15
4 0,8 90,13+0,2 4 0,6 90,1+0,2
5 0,9 90,06 + 0,2 5 0,8 89,92 +0,2
6 1 89,93 +0,2 6 1 89,75+0,2
7 2 89,19 +0,2 7 2 89,12+ 0,2
8 3 88,37 £ 0,25 8 3 88,63 £ 0,2
9 4 87,7+0,35 9 4 88,26 £ 0,2
10 5 86,96 + 0,35 Tabela 5.2 — Valores experimentais
11 6 86,3 + 0,35 de Ti.(H) para o Filme 1 com H// c.

12 7 85,75 +0,35

13 8 85,17 £ 0,35

14 9 84,5+0,35

15 10 84 +£0,35

16 15 81,52+0,5

17 20 78,99 +£0,5

18 30 75,2+0,5

Tabela 5.1 — Valores experimentais

de T;(H) para o Filme 1 com H // ab.

A linha de irreversibilidade magnética obtida para a orientagdo H // ab esta
ilustrada na figura 5.2. A insercdo na figura representa os resultados obtidos

para baixos campos magnéticos.
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Figura 5.2 — Linha de irreversibilidade magnética para o Filme 1 para a configuracdo de
campo magnético H // ab. A insercdo na figura apresenta os resultados para
o regime de baixos campos. A linha continua representa o ajuste matematico
segundo a lei de poténcia proposta pelo modelo de flux creep gigante [38], a

qual sera discutida mais adiante.

A disposicao dos pontos de Ti«(H) segue a funcionalidade descrita pela lei
de poténcia prevista pelo modelo de flux creep gigante [38], discutido na se¢ao
2.2.2.1, cuja linha continua presente na figura representa o ajuste matematico
da LIM ao modelo tedrico.

Para a configuracdo em que o campo magnético é aplicado paralelamente
ao eixo-c do Filme 1 obtivemos a linha de irreversibilidade magnética ilustrada
na figura 5.3. Porém, para esta orientacdo de campo, temos um conjunto
menor de pontos, conforme discutido na sec¢éo 3.3.3.

Também para esta orientacdo de campo a LIM segue a funcionalidade
matematica prevista pelo modelo de flux creep gigante [38].

Na figura 5.4 esta ilustrada a linha de irreversibilidade magnética para
H // ab no regime de baixos campos em comparacdo com a LIM para a
orientacdo H // ¢, ambas na mesma escala de campos aplicados. A analise da
figura 5.4 sera feita na secao 5.4.
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Figura 5.3 — Linha de irreversibilidade magnética para o Filme 1 na orientacdo de campo
H // c. A linha continua representa o ajuste matemético segundo a lei de
poténcia prevista pelo modelo de flux creep gigante [38].
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Figura 5.4 — LIM obtida para campo magnético na orienta¢éo H // ab e H // ¢ no regime de
baixos campos aplicados.
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5.3.2-=Filme 2

Na orientacdo H // ab a linha de irreversibilidade magnética para o Filme 2
foi obtida através do conjunto de 23 pontos de Ti(H) extraidos das curvas de
AM(T), com o campo magnético compreendido no intervalo de 0,1 a 40 kOe.
Na configuracdo H // ¢, a LIM foi obtida a partir de 12 pontos de Ti(H)
compreendidos no intervalo de campo de 0,05 a 5 kOe. Estes valores de

Tir(H) estdo apresentados nas tabelas 5.3 e 5.4.

Filme2 -H// ab Filme2-H//c

Ponto H (kOe) Tir(K) Ponto H (kOe) Tir(K)
1 0,1 91,6 £ 0,2 1 0,05 91,22 +0,1
2 0,2 91,4+0,2 2 0,1 91,05+ 0,15
3 0,3 91,3+0,2 3 0,3 90,69 + 0,15
4 0,4 91,06 + 0,2 4 0,4 90,5+ 0,15
5 0,5 90,97 £ 0,2 5 0,6 90,29 + 0,15
6 0,6 90,8 £ 0,2 6 0,7 90,09 + 0,15
7 0,8 90,56 + 0,2 7 0,8 90,02 + 0,15
8 0,9 90,37 £ 0,25 8 1 89,82 £ 0,15
9 1 90,27 £ 0,25 9 2 88,85+ 0,15
10 15 89,67 £ 0,25 10 3 88,08 £ 0,2
11 2 89,27 £ 0,25 11 4 87,28 £0,2
12 3 88,36 £ 0,25 12 5 86,65+ 0,2
13 4 87,57 £0,25 Tabela 5.4 — Valores experimentais
14 5 86,82 + 0,25 de Ti(H) para o Filme 2 com H// c.
15 6 86,06 + 0,25
16 7 85,4+0,3
17 8 84,8 £ 0,45
18 9 84,15 + 0,45
19 10 83,6 £ 0,45
20 15 80,35+ 0,45
21 20 78,1+0,45
22 30 73,12 £ 0,45
23 40 69+0,4

Tabela 5.3 — Valores experimentais
de Ti:(H) para o Filme 2 com H // ab.
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Na figura 5.5 temos representada a linha de irreversibilidade magnética
para o Filme 2 na orientacdo H // ab. A insercdo na figura representa os
resultados obtidos para baixos campos magnéticos.

Filme 2

40 b

30 -

20 |

10 |-

Campo Magnético (kOe)

69 72 75 78 81 84 87 90

Tirr(K)

Figura 5.5 — Linha de irreversibilidade magnética para o Filme 2 na orientacdo H // ab. A
insercdo na figura apresenta os resultados de baixo campo e a linha
continua representa o ajuste matematico segundo a lei de poténcia prevista

pelo modelo de flux creep gigante [38].

A linha de irreversibilidade magnética referente ao eixo-c do Filme 2 esta
ilustrada na figura 5.6 e, conforme dito na secéo 3.3.3, para esta orientacdo de
campo temos resultados apenas para baixos valores de campo magnético.

Em ambas as orientacdes de campo magnético, a LIM obtida para o Filme
2 segue a funcionalidade descrita pela lei de poténcia prevista pelo modelo de
flux creep gigante [38], discutido na secado 2.2.2.1. A linha continua nas figuras

5.5 e 5.6 representa o0 ajuste matematico ao modelo teérico.
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Figura 5.6 — Linha de irreversibilidade magnética para o Filme 2 na orientacdo de campo
H /I c. A linha continua representa o ajuste matematico segundo a lei de

poténcia prevista pelo modelo de flux creep gigante [38].

Na figura 5.7, a qual sera discutida na secao 5.4, esta ilustrada a linha de
irreversibilidade magnética para H // ab no regime de baixos campos em
comparacao com a LIM para a orientagdo H // c.
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Figura 5.7 — LIM obtida para campo magnético na orientacdo H // ab e H // ¢ do Filme 2,

no regime de baixos campos aplicados.
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5.3.3 - Amostra Tex 30

Na orientacdo H // ab a linha de irreversibilidade magnética para a amostra
Tex 30 foi obtida através do conjunto de 21 pontos de Tix(H) extraidos das
curvas de AM(T), com o campo magnético compreendido no intervalo de 0,01
a 50 kOe. Na configuracdo H // ¢, a LIM foi obtida a partir de 23 pontos de
Tir(H) compreendidos no intervalo de campo de 0,01 a 50 kOe. Os valores de

Tir(H) estédo descritos nas tabelas 5.5 e 5.6.

Tex30—-H// ab Tex30-H//c
Ponto H(kOe) Tir(K) Ponto H(kOe) Tir(K)
1 0,01 91,06 £ 0,3 1 0,01 90,6 + 0,3
2 0,05 90,91+ 0,3 2 0,05 90,5+0,2
3 0,1 90,8+ 0,3 3 0,1 90,4+0,3
4 0,2 90,75+ 0,2 4 0,35 90,1+0,3
5 0,7 90,4+0,3 5 0,5 89,8 £0,2
6 1 90,3+0,3 6 0,7 89,6 £ 0,2
7 15 90+0,3 7 1 89,3+0,3
8 2,5 89,69 + 0,3 8 2 88,4 +0,2
9 4 89,25+ 0,3 9 3 87,6 £0,3
10 5 88,98 £ 0,3 10 5 86,55+ 0,2
11 6 88,78+ 0,3 11 6 85,9+0,3
12 8 88,4+ 0,3 12 7 85,35+ 0,3
13 10 88,1+0,3 13 8 84,86 + 0,3
14 12,5 87,5+0,3 14 9 84,56 £ 0,3
15 15 87+0,3 15 10 84 +0,3
16 17,5 86,6 + 0,3 16 12,5 83+0,3
17 20 86,2+ 0,3 17 15 82,14 +0,3
18 25 85,77 +£0,2 18 17,5 81,1+0,3
19 30 85+0,2 19 20 80,3+0,3
20 40 83,9+0,3 20 25 78,5+ 0,4
21 50 82,8 +0,3 21 30 77+0,4
Tabela 5.5 — Valores experimentais 22 40 74,17 £ 0,4
de Ti«(H) para a amostra Tex 30 na 23 50 71,75+0,4

orientagdo de campo H // ab.

Tabela 5.6 — Valores experimentais
de Ti(H) para a amostra Tex 30 na

orientagdo de campo H// c.
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Nas figuras 5.8 e 5.9 encontram-se representadas as linhas de
irreversibilidade magnética para a amostra Tex 30 na orientacdo H // ab e
H /I c, respectivamente. A insercdo nas figuras representa os resultados
obtidos no regime de baixos campos magnéticos.

Tex 30

5| 14

al
o
T

NN
o
T

w
o
T

N
o
T

Campo Magnético (kOe)
RN
o

82 84 86 88 90 92

Figura 5.8 — LIM para a amostra Tex 30 na orientagdo H // ab. A insercdo na figura
apresenta os resultados de baixo campo e a linha continua representa o
ajuste matematico segundo a lei de poténcia prevista pelo modelo de flux
creep gigante [38].

Assim como no Filme 1 e no Filme 2, a linha de irreversibilidade magnética
da amostra Tex 30 apresenta funcionalidade descrita pela lei de poténcia
prevista pelo modelo de flux creep gigante [38]. Este resultado aplica-se tanto
para a orientacdo paralela quanto para a orientacdo perpendicular aos planos
de conducdo. A linha continua apresentada nas figuras 5.8 e 5.9 representa o

ajuste matematico ao modelo tedrico.
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Figura 5.9 — Linha de irreversibilidade magnética para a amostra Tex 30 na orientacéo
H // c. Alinsercdo na figura apresenta os resultados de baixo campo e a linha
continua representa o ajuste matematico segundo a lei de poténcia prevista
pelo modelo de flux creep gigante [38].

Colocando os resultados das figuras 5.8 e 5.9 num uUnico grafico podemos
observar a acentuada anisotropia da linha de irreversibilidade magnética da
amostra Tex 30, conforme nos mostra a figura 5.10, a qual sera discutida na

secao 5.4.

125



al
o
T

R H//lc H/lab —

N w P
o o o
T T T

Campo Magnético (kOe)
(=Y
o

72 75 78 81 84 87 90 93

Figura 5.10 — Anisotropia da linha de irreversibilidade magnética da amostra Tex 30.

A figura 5.11 apresenta em um unico grafico os resultados ilustrados nas
figuras 5.2, 5.5 e 5.8, referentes a linha de irreversibilidade magnética para o
Filme 1, Filme 2 e para a amostra Tex 30, respectivamente, com o campo
magnético orientado paralelamente aos planos de conducdo. Com nao temos
resultados de altos campos aplicados paralelamente ao eixo ¢ cristalografico
nos filmes finos, conforme discutido na secao 3.3.3, a analise se restringira a

orientacdo de campo H // ab. A discusséo da figura 5.11 sera feita na secao

seguinte.
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Figura 5.11 — Linha de irreversibilidade magnética para o Filme 1, Filme 2 e para a
amostra Tex 30 com campo magnético na orientacdo H // ab. A linha
continua representa o ajuste matematico segundo a lei de poténcia
prevista pelo modelo de flux creep gigante [38].

5.4 — Discussao dos Resultados

Os resultados experimentais apresentados nas secdes 5.3.1, 5.3.2 € 5.3.3
revelaram que a linha de irreversibilidade magnética, tanto para H // ab quanto
para H // ¢, seguem a lei de poténcia prevista pelo modelo de flux creep
gigante [38], cuja funcionalidade matematica é dada por

_ Tirr(H):|y

Tirr (O) (51)

H()= H{l

onde y =3/2, Ho € uma constante com dimens&o de campo magnético, Ti(0)

€ a temperatura de irreversibilidade extrapolada para campo nulo. Ho, Tix(0) e

y sao tomados como parametros de ajuste.
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Os ajustes obtidos com a equacéo (5.1), representados pela linha continua

presente nas figuras 5.2 a 5.10, resultaram nos seguintes valores para Ho,

Ti(0) e y , 0s quais estdo dispostos na tabela 5.7.

H /I ab H/lc
Amostra v H(kOe) Tir(0) (K) /4 H(kOe) Tir(0) (K)
Filme 1 1,40 + 0,02 332 +13 91,45+0,12 | 1,60+0,19 | 1047 + 642 91+0,14
Filme 2 1,40 + 0,02 274 +7 91,95+0,13 | 1,45+0,03 369 * 32 91,36 + 0,04
Tex 30 1,60 £ 0,04 | 2346 + 226 91 +0,10 1,57 + 0,02 577 + 15 91+0,11

Tabela 5.7 — Valores para os pardmetros de ajuste y, Ho e Ti(0) para as trés amostras

investigadas neste trabalho nas orientac6es de campo H // ab e H// c.

E especialmente relevante comentar que o expoente ) encontrado se

aproxima do valor previsto teoricamente pelo modelo de flux creep gigante
[38].

O estudo da linha de irreversibilidade magnética nos HTSC fornece o
limite da existéncia de corrente critica. Além disso, a LIM € uma importante
ferramenta para a compreensdo da dinamica do fluxo magnético nestes
sistemas.

Nos HTSC homogéneos, ou seja, supercondutores com reduzida
granularidade, o fluxo de Abrikosov € o Unico fator relevante na dinamica de
fluxo [68]. A linha de irreversibilidade magnética em tais supercondutores é
bem descrita em toda a sua extenséao pela lei de poténcia prevista pelo modelo
de flux creep gigante. Nossos resultados para a LIM nos filmes finos de YBCO
e na amostra texturizada de YBCO seguem em todos os intervalos de campo
a lei de poténcia proposta por este modelo. Este ndo € um resultado isolado,
pois diversos trabalhos na literatura relatam um regime Gnico para a lei de
poténcia da LIM [42, 70, 71, 72, 73, 74].

O fato das nossas trés amostras seguirem o padrdo previsto pelo modelo
de flux creep gigante é um indicativo acerca da boa qualidade das mesmas.
Isto nos leva a crer que as amostras investigadas sdo compostas de regifes
supercondutoras bem conectadas entre si, embora a utilizacdo de outras
técnicas experimentais, ndo previstas neste trabalho, poderiam fornecer mais

informacodes a respeito.
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De acordo com o modelo de flux creep gigante o fluxo magnético é
aprisionado nas imperfeicdes da rede cristalina e o movimento do fluxo pode
ser ativado termicamente, vencendo a barreira de aprisionamento. Desta
forma, a linha de irreversibilidade magnética é interpretada como uma linha de
“‘depinning” no diagrama H x T. Acima desta linha os voértices podem se
movimentar livremente, acarretando numa densidade de corrente critica nula
ou préxima disto. Por outro lado, abaixo da linha de irreversibilidade magnética
0s vortices tém seu movimento fortemente reduzido pelos centros de
aprisionamento, o que leva o sistema a apresentar um valor finito para a
densidade de corrente.

Em relacdo aos filmes finos, os nossos resultados mostraram um fraco
carater anisotropico na linha de irreversibilidade magnética. A comparacao da
LIM de acordo com a orientacdo de campo magnético sO pode ser feita para
campos de reduzida intensidade (abaixo de 5 kOe) em virtude do intervalo de
campo aplicado paralelamente ao eixo-c dos filmes. As figuras 5.4 e 5.7,
referentes ao Filme 1 e ao Filme 2, respectivamente, mostram que a linha de
irreversibilidade obtida para H // ab praticamente coincide, dentro do erro
experimental, com a LIM relativa ao eixo-c, denotando um fraco
comportamento anisotropico no intervalo de campo magnético considerado.
Esta reduzida anisotropia da LIM pode ser um indicativo de uma possivel
desorientacdo cristalografica na qual o eixo-c cristalografico pode estar
parcialmente orientado.

Por outro lado, a amostra Tex 30 mostrou uma acentuada anisotropia na
LIM, como mostra a figura 5.10. Este acentuado carater anisotropico conduz a
uma possivel boa orientacéo cristalografica da mesma, o que é tipico de boas
amostras texturizadas [9, 10, 11].

Outra importante conclusdo obtida com a analise da linha de
irreversibilidade magnética para as trés amostras investigadas esta presente
na figura 5.11, a qual apresenta em um uanico grafico as trés linhas de
irreversibilidade na orientacdo de campo H // ab. Pode-se concluir que a
amostra Tex 30 apresenta os maiores valores para a temperatura de
irreversibilidade, ou seja, a amostra Tex 30 € capaz de manter a rede de
vortices aprisionada em temperaturas mais elevadas do que o Filme 1 e o

7

Filme 2. Desta forma esta amostra presumivelmente € mais eficaz que os
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filmes finos investigados no que se refere ao aprisionamento de vortices,
embora os filmes sejam de alta qualidade. Este é um resultado curioso pois se
espera que bons filmes finos apresentem corrente critica e limite de
irreversibilidade superiores aos encontrados em monodominios texturizados.
Convém salientar que durante a etapa de crescimento a amostra texturizada
teve adicionada em sua composicao 30% em peso da fase Y211, o que nao
ocorreu no crescimento dos filmes finos. A adicdo desta fase tem como
principal consequéncia a melhoria do potencial de aprisionamento da amostra,
uma vez que introduz na matriz supercondutora centros eficazes de
aprisionamento de vértices. Por outro lado nos filmes investigados ndo houve
adicdo de nenhuma fase secundéria ou precipitado que pudesse atuar como
centro de aprisionamento de fluxo magnético. Este resultado também tem
implicagbes na densidade de corrente critica dos filmes, cujos valores estéo
uma ordem de grandeza abaixo do que € tipicamente reportado na literatura
[24, 25, 67].
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Conclusdes

Esta dissertacdo trata de um estudo experimental de propriedades
magnéticas do supercondutor YBa,Cu3O7.5. Para este trabalho foram utilizados
dois filmes finos crescidos via solugdo quimica, chamados de Filme 1 e Filme
2, e uma amostra texturizada crescida pela técnica da semente, chamada de
Tex 30. Em relacéo as propriedades magnéticas investigadas, foi dada énfase
no efeito Meissner paramagnético e na linha de irreversibilidade magnética.

As principais conclusfes estéo listadas a seguir:

| — Magnetizagdo ZFC

(a) Através do estudo do comportamento da magnetizacdo ZFC em funcgao
da temperatura analisamos o efeito de blindagem diamagnética apresentado
pelas amostras. Todas as amostras apresentaram um enfraquecimento do
efeito de blindagem em temperaturas e campos elevados conforme o
esperado.

(b) O Filme 1 mostrou uma blindagem mais eficaz que o Filme 2 e a

amostra Tex 30 na configuracédo H // ab.

Il — Magnetizacdo FCC

(a) O efeito Meissner paramagnético (PME), observado nas medidas de
magnetizacdo FCC, apresenta caracteristicas que dependem da intensidade e
da orientacdo do campo magnético. No regime de baixos campos o Filme 2
exibiu 0 PME em ambas orientacdes de campo (H // ab e H // ¢) e a amostra
Tex 30 apresentou o mesmo efeito com H // ab. Neste caso, a magnetizacéo
positiva é suprimida com o aumento do campo magnético aplicado. No regime
de médios e altos campos o PME estd representado pelos resultados
encontrados para o Filme 1 em ambas orientac6es de campo.

(b) No regime de baixos campos a magnetizacdo paramagnética na
amostra Tex 30 e no Filme 2, com o campo magnético na orientacdo H // ab,
pode ser explicada pela blindagem magnética devida as correntes Josephson,

as quais podem fluir através de defeitos superficiais nas amostras.
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(c) Os resultados referentes ao Filme 2 no regime de baixos campos
aplicados paralelamente ao eixo-c leva-nos a crer numa possivel
desorientacdo cristalografica do filme, na qual o eixo-c cristalografico pode
estar parcialmente orientado. Os resultados encontrados para a
irreversibilidade magnética, os quais denotam uma fraca anisotropia na linha
de irreversibilidade para o Filme 2 nesta orientagdo de campo, corroboram
para a possibilidade de desorientacao cristalografica.

(d) No regime de médios e altos campos o PME contrasta com as
observagbes em campos baixos. Para campos desta magnitude o efeito se
reforca a medida que o campo € aplicado, diferindo do efeito que ocorre em
baixos campos.

(e) O PME para o regime de médios e altos campos magnéticos esta
representado pelos resultados das medidas de magnetizacdo FCC do Filme 1
na configuracdo H // ab e H // c. A ocorréncia do PME no Filme 1 em ambas
orientacdes de campo pode ser um indicativo de uma possivel desorientacéo
cristalogréafica do filme. Resultados referentes a densidade de corrente critica
do Filme 1 também apontam neste sentido, pois a densidade de corrente
critica medida € uma ordem de grandeza abaixo do que € reportado na
literatura para estes sistemas.

(f) O Filme 2 e a amostra Tex 30 exibiram uma acentuada tendéncia ao
efeito Meissner paramagnético quando submetidos a altos campos
magnéticos, entretanto, o efeito Meissner usual prevaleceu sobre o PME no
intervalo de temperaturas investigado, resultando numa magnetizacao
negativa.

(g9) O PME evidenciado no Filme 1 em altos campos pode ser explicado
em termos da compressao de fluxo magnético no interior do supercondutor.
Tal cenario de compresséao de fluxo surge em virtude do possivel resfriamento
inomogéneo da amostra decorrente de suas dimensodes.

(h) A tendéncia ao efeito Meissner paramagnético no regime de médios e
altos campos magnéticos evidenciada na amostra Tex 30 pode ser
compreendida com base no aprisionamento de fluxo magnético no interior da
amostra, em virtude da dispersdo de particulas Y211 na matriz Y123. Neste
caso também é sugerido o efeito de compressao do fluxo magnético, porém,

com a acéo eficaz dos centros de aprisionamento, de forma que o fluxo seja

132



comprimido e estabilizado quando a supercondutividade se estabelece em
toda a amostra.

(i) Comparando os resultados para a magnetizacdo FCC em alto campo
para a amostra Tex 30, em ambas as orientacdes de campo, pode-se concluir
gue a tendéncia ao PME é mais forte na configuracdo de campo H // ab do que
na orientacdo H // c. Imagens de microscopia eletronica de varredura para a
amostra Tex 30 mostram que as particulas de fase Y211 estdo embebidas na
matriz supercondutora na forma de finas estruturas. Podemos compreender tal
resultado tendo em vista que a adicdo de CeO, durante a preparacdo da
amostra produz inclusdes de Y211 com um formato semelhante a uma agulha,
dispersos na matriz Y123. Assumindo que estas particulas estejam localizadas
preferencialmente ao longo do plano ab, a area da interface Y211/Y123 sera
maior para esta orientacdo, aumentando o aprisionamento de fluxo magnético
para H // ab e, consequentemente, reduzindo a resposta diamagnética nesta

orientagéo.

[Il — Irreversibilidade Magnética

(a) Os resultados experimentais obtidos para a linha de irreversibilidade
magnética (LIM) nas duas orientacées de campo (H// ab e H // ¢) mostraram
gue as trés amostras investigadas neste trabalho seguem a lei de poténcia
prevista pelo modelo de flux creep gigante.

(b) Em relacédo aos filmes finos, os resultados mostraram um fraco carater
anisotropico na linha de irreversibilidade magnética. A LIM obtida para H // ab
praticamente coincide, dentro do erro experimental, com a LIM relativa a
configuracdo H // ¢, denotando um fraco comportamento anisotropico no
intervalo de campo magnético considerado. Esta reduzida anisotropia da LIM
pode ser um indicativo de uma possivel desorientagéo cristalografica na qual o
eixo-c cristalogréafico pode estar parcialmente orientado. Este comportamento
foi verificado tanto no Filme 1 quanto no Filme 2.

(c) A amostra Tex 30, por sua vez, mostrou uma acentuada anisotropia na
LIM. Este acentuado carater anisotropico conduz a uma possivel boa
orientacdo cristalografica da mesma, o que é tipico de boas amostras

texturizadas
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(d) Tendo em vista a comparacdo entre as linhas de irreversibilidade
magnética das trés amostras na orientacdo de campo H // ab podemos
concluir que a amostra Tex 30 apresenta 0s maiores valores para a
temperatura de irreversibilidade, ou seja, a amostra Tex 30 é capaz de manter
a rede de voértices aprisionada em temperaturas mais elevadas do que o Filme
1 e o Filme 2. Desta forma esta amostra presumivelmente é mais eficaz que
os filmes finos investigados no que se refere ao aprisionamento de vortices.
Este é um resultado curioso pois espera-se que bons filmes finos apresentem
corrente critica e limite de irreversibilidade superiores aos encontrados em
monodominios texturizados. Convém salientar que durante a etapa de
crescimento a amostra texturizada teve adicionada em sua composicdo 30%
em peso da fase Y211, o que ndo ocorreu no crescimento dos filmes finos. A
adicdo desta fase tem como principal consequiéncia a melhoria do potencial de
aprisionamento da amostra, uma vez que introduz na matriz supercondutora
centros eficazes de aprisionamento de vortices. Por outro lado nos filmes
investigados ndo houve adicdo de nenhuma fase secundaria ou precipitado

gue pudesse atuar como centro de aprisionamento de fluxo magnético.
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