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Resumo

Este trabalho consiste de um estudo experimental das propriedades elétricas
e magnéticas em duas amostras texturizadas de YBa,Cu3zOz.; crescidas pelas
técnicas Bridgman e da semente, com diferentes concentracdes da fase Y,BaCuOs
(Y211). As amostras foram caracterizadas por microscopia eletrbnica, na qual foi
verificada a dispersdo da fase Y211 na matriz supercondutora e a orientacdo
cristalogréafica das mesmas.

Medidas de magnetoresisténcia elétrica foram realizadas com o campo
magnético aplicado ao longo do plano ab e do eixo ¢ em cinco diferentes
configuracbes de campo-corrente. Os resultados apresentaram uma transicao
resistiva estreita e moderadamente afetada pelo campo magnético.

As medidas de momento magnético foram realizadas segundo os protocolos
ZFC e FC nas orientacdes H//ab e H//c. Nas medidas ZFC observou-se que a
blindagem magnética enfraquece com o aumento do campo magnético, e 0s
resultados das medidas FC mostraram a ocorréncia do efeito Meissner
paramagnético. Através das medidas magnéticas foi possivel determinar a linha de
irreversibilidade magnética, de modo que na amostra Bridgman o comportamento foi
descrito unicamente pelo modelo flux creep gigante, porém na amostra crescida pelo
método da semente o comportamento foi descrito com base no modelo flux creep
gigante em altos campos e pelo modelo do vidro supercondutor em campos baixos e
intermediarios, apontando para um carater mais granular desta amostra.

A andlise da correlacdo entre a resisténcia nula e a irreversibilidade
magnética mostrou que as temperaturas de resisténcia nula (T,) ocorrem em
temperaturas menores que o limite irreversivel para todas as configuracdes de
campo-corrente. Foi observada uma forte anisotropia tanto no comportamento das
linhas de irreversibilidade quanto para as linhas de resisténcia nula. A analise das
linhas de T¢ nas configuracdes com H//l e HLI permite concluir que a forca de
Lorentz pouco influencia na dindmica de vortices das amostras investigadas.

Testes realizados permitiram concluir que a temperatura de irreversibilidade
magnética (Ti;) depende fortemente da amplitude na qual a amostra excursiona no
interior do magnetémetro, de modo que regides de campo magnético inomogéneo

podem deslocar consideravelmente a temperatura de irreversibilidade magnética.



Abstract

This work consists in an experimental study concerning electric and magnetic
properties in two melt-textured YBaCuO samples grown by Bridgman and top-
seeding techniques with different contents of the Y211 phase added during the
growth. The samples were characterized by electron microscopy, which was verified
the presence of the Y211 phase into the superconducting matrix besides the
crystallographic orientation.

Electric magnetoresistance measurements were performed with the
magnetic field applied along the ab plane and the c-axis in five different field-current
configurations. The results showed a narrow transition moderately affected by
magnetic field.

Magnetic measurements were performed based on ZFC and FC procedures
with the magnetic field applied along the ab plane and the c-axis. The ZFC
measurements showed a decrease of the shielding effect when the magnetic field is
augmented and the FC measurements showed the paramagnetic Meissner effect.
The irreversibility line was determined in both samples. The irreversibility line for
Bridgman sample was described by flux creep model, and for top-seeding sample it
was described by superconducting glass model, pointing out to a granular behavior in
relation to this sample.

The correlation between the irreversibility line (Ti;) and the zero resistance
line (T¢) showed the zero resistance state occurring into the reversible region for all
field-current configurations. The results also showed a strong anisotropy concerning
the irreversibility lines and the zero resistance lines for both samples. In our results,
the Lorentz force influence apparently was not decisive in the vortex dynamics
observed.

Were performed additional experiments in order to verify the influence of the
oscillating amplitude of the sample into the magnetometer during magnetic
measurements. The results pointed out to a strong influence of this parameter to the

determination of the irreversibility temperature.
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Introducéo i

Introducéao

O supercondutor YBa,CuzO7.; foi descoberto em 1987 e desde entdo vem
sendo amplamente estudado, podendo ser sintetizado de diferentes formas. O
YBa,Cu307.5 crescido pela técnica de texturizagdo apresenta geralmente graos bem
conectados, baixa porosidade e orientacdo cristalografica, o que resulta em
elevadas densidades de corrente critica.

A investigacdo e o conhecimento das propriedades elétricas e magnéticas
do supercondutor YBa,Cu30O7.; fazem-se extremamente necessarios, em virtude do
enorme potencial de aplicacéo tecnolégica deste supercondutor. O conhecimento da
dindmica de vortices e o comportamento da transicdo supercondutora permitem
estabelecer os limites de aplicabilidade destes materiais, bem como fornecer
importantes informagdes a nivel de pesquisa basica.

Esta Dissertacdo de Mestrado trata de um estudo sobre o comportamento
elétrico e magnético do supercondutor YBa,CuzO7.; texturizado através da
investigacdo da transicdo supercondutora e da irreversibilidade magnética, com a
consequente correlacéo entre ambos os comportamentos. Este trabalho encontra-se
dividido da seguinte forma:

O capitulo 1 inicialmente trata sobre a estrutura cristalina dos
supercondutores de alta temperatura critica, em especial do supercondutor
YBa,Cu307.5, incluindo uma discussdo sobre as técnicas de crescimento de
amostras sinterizadas, texturizadas e filmes finos, bem como uma abordagem sobre
a microestrutura destes materiais. O capitulo 1 também contempla a apresentacao
de resultados acerca de propriedades magnéticas e de transporte, finalizando com
um breve resumo sobre aplicacdes tecnoldgicas.

O capitulo 2 apresenta a fundamentacdo tedrica sobre as propriedades
elétricas e magnéticas pertinentes ao supercondutor YBa,Cuz0O7.s. Inicialmente serdo
abordadas as propriedades de transporte elétrico, tais como: anisotropia planar das
medidas de transporte, transicdo resistiva e flutuacfes termodindmicas. Sobre as
propriedades magnéticas a abordagem incluirA uma discussdo sobre vortices e
estado misto, a linha de irreversibilidade magnética e os modelos conhecidos para

descrevé-la. Neste capitulo também sera apresentada uma discussdo sobre a
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correlacdo entre a resisténcia nula e o limite irreversivel com a apresentagdo de
alguns resultados experimentais disponiveis na literatura.

O capitulo 3 detalha as técnicas de crescimento empregadas no crescimento
das amostras investigadas neste trabalho, bem como a apresentacéo dos resultados
de caracterizacdo obtidos por microscopia eletronica de varredura e de transmisséo,
com a discussédo dos aspectos morfolégicos e estruturais presentes nas amostras de
YBa,Cu307.5. O capitulo 3 ainda contempla as técnicas experimentais e 0S
equipamentos utilizados para as medidas de transporte elétrico e momento
magnético.

No capitulo 4 serdo apresentados e discutidos os resultados experimentais
para as medidas de magnetoresisténcia elétrica nas diferentes configuracbes de
campo-corrente empregadas, e também para as medidas magnéticas realizadas nas
diferentes configuracdes de campo magnético aplicado. Estes resultados estao
organizados em funcdo da orientacdo de campo magnético (H//ab ou H//c), bem
como organizados também de acordo com a amostra em questdo. O capitulo 4 inclui
também a apresentacdo e discussdo dos resultados de irreversibilidade magnética,
além da discussdo sobre a influéncia da amplitude de oscilagdo da amostra no
interior do magnetémetro.

O capitulo 5 ira abordar a correlacdo entre as linhas de irreversibilidade
magnética e de resisténcia nula para todas as configuracbes empregadas nas
amostras investigadas neste trabalho. Os resultados obtidos e a discussdo estao
organizados de acordo com a amostra em questdo. Sera feito uma discusséo acerca
do comportamento anisotropico das respectivas linhas, a influéncia da amplitude de
oscilacéo e da dinamica de vortices envolvida.

Ao final serdo apresentadas as principais conclusbes obtidas com este
trabalho.
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1 O YBa,Cu30O-5 texturizado

1.1 O sistema YBa,Cu3z075

O trabalho de Miiller e Bednorz ! em 1986 apresentou a descoberta dos
oxidos supercondutores de alta temperatura critica, através do composto
La,«Ba,CuQy,, cuja temperatura critica situa-se em torno de 30 K. Estes Oxidos séo
também chamados cupratos supercondutores.

Com o crescente interesse cientifico e tecnolégico por estes materiais, em
1987 Wu e col. @ substituiram o lantanio (La) pelo itrio (Y) na férmula original de
Miiller e Bednorz, e com isso a temperatura critica elevou-se para aproximadamente
90 K, dando origem ao sistema YBaCuO. Este entrou para a histéria como sendo o
primeiro material supercondutor com temperatura critica acima do ponto de ebulicdo
do nitrogénio liquido (77 K). Estudos posteriores identificaram a fase responsavel
pela supercondutividade em alta temperatura como sendo YBa,CusO7.5 ), onde §
representa o desvio a estequiométrica ideal do oxigénio.

A descoberta deste composto causou grande expectativa quanto ao
desenvolvimento de aplicacdes tecnolégicas com grande impacto econémico e
social, o que acabou estimulando a busca pelas propriedades fisicas deste material.

A estrutura cristalina do YBa,Cu3O;_s € do tipo perovskita com simetria
ortorrdbmbica, e a principal caracteristica destes cupratos supercondutores € a
acentuada anisotropia planar. Os parametros de rede tipicos para este composto
sd0 a=3,82 A, b=3,89 A e c=11,68 A M. A estrutura cristalina ortorrémbica do

YBa,Cu3O-.5 pode ser observada na Fig. 1.1 .
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Figura 1.1: Estrutura cristalina do supercondutor YBa,CuzO7.5 &l (adaptada).

Na Fig. 1.1 verifica-se a ocorréncia de planos atdomicos de composicao
CuO,, os quais caracterizam 0s cupratos supercondutores, € no caso do sistema
YBa,Cu307.; estes ocorrem duplamente, onde localizam-se os pares de Cooper
responsaveis pela supercondutividade. Estes planos sédo formados por camadas de
CuO, e separados por atomos de Y (itrio), sendo chamados de planos de conducdo.
As estruturas atdémicas que separam os planos de CuO, sdo denominadas de
reservatorio de carga e possuem atomos de bario, cobre e oxigénio. O atomo de
cobre desempenha dois papéis distintos. Dois atomos de cobre (Cuy) por célula
unitaria encontram-se em cada plano de CuO,, fortemente ligados a cinco atomos de
oxigénio. Um terceiro a&tomo de cobre (Cu,), ligado a quatro atomos de oxigénio,
forma as chamadas “cadeias unidimensionais de CuO” ao longo do eixo b do cristal.

O contetdo de oxigénio pode variar de 8~ 0 (O7) a 6=1(Og). A estrutura
cristalina do YBa,Cu307.s é tetragonal quando o sistema esta desoxigenado, ou seja,
d=1, e com 0 aumento da oxigenacao esta estrutura passa a ser ortorrdombica. No

YBa,Cu307.; quando & = 0,07 ocorre a maior temperatura critica, em torno de 93 K.
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1.2 Teécnicas de processamento do supercondutor

YBa,Cu305

O supercondutor YBa,CuzO7.s pode ser processado de diferentes formas,
resultando em amostras monocristalinas, policristalinas (sinterizados e texturizados),
filmes finos, fios e fitas. As amostras monocristalinas sao constituidas por um arranjo
periddico da estrutura cristalina, sendo estas geralmente obtidas em pequenas
dimensfes, 0 que as tornam inviaveis para aplicacdes tecnoldgicas. As amostras
policristalinas podem ser crescidas pelas técnicas de sinterizacdo convencional ou
texturizacdo, sendo esta Ultima util em aplicacbes tecnoldgicas, ja que amostras
policristalinas sinterizadas apresentam baixa densidade de corrente critica °.. Filmes
finos de YBa,Cu30O;_; geralmente apresentam elevados valores de densidade de
corrente critica "', sendo atrativos tanto para aplicacbes cientificas quanto

tecnologicas.

1.2.1 Sinterizacdo convencional

As amostras sinterizadas sdo de facil processamento, podendo ser
produzidas com formatos precisos, 0 que as tornam interessantes para aplicacoes
préaticas.

Amostras sinterizadas podem ser obtidas por reacdo de estado solido
envolvendo uma mistura de precursores de alta pureza de oOxido de itrio (Y20s3),
carbonato de bario (BaCOsz) e monoxido de cobre (CuO), com a seguinte

estequiometria:
17,0, +2BaCo, +3Cu0 - YBa,Cu,0, ; + 9@2’

Depois de misturados os precursores, ocorre 0 processo de calcinacao entre
850 °C e 950 °C num intervalo de 1 até 24 horas, com varias moagens
intermediarias para melhorar a homogeneidade da amostra. Geralmente 0 processo

7

de calcinagao é repetido diversas vezes, 0 que minimiza a presenca de fases



Capitulo 1 — O YBa,Cu305.s texturizado 4

espurias na amostra e também melhora as propriedades fisicas. A Fig. 1.2 ilustra as
alteracGes microestruturais causadas pela calcinacdo. A seguir € feita a sinterizacao
da amostra em temperaturas ao redor de 950 °C (no ar ou em atmosfera de O,), e
para otimizar a temperatura critica € feita, posteriormente, uma oxigenacao em torno
de 500 °C.

Figura 1.2: Amostra de YBa,Cus0-.s calcinada a) uma vez e b) trés vezes 81,

Na Fig. 1.2 (a), na qual a amostra foi calcinada apenas uma vez, é
possivel observar uma estrutura inomogénea, com grdos bastante irregulares.
Porém, na Fig. 1.2 (b), onde a amostra foi calcinada trés vezes, observa-se uma
estrutura de graos bem mais homogénea.

Em temperaturas proximas de 700 °C ocorre uma transicdo de fase
estrutural tetragonal para ortorrémbica, a qual envolve a aquisicdo de um &tomo de
oxigénio por célula unitaria. Devido a fase de alta temperatura ser isolante, a
amostra deve ser resfriada lentamente durante a transicao estrutural para garantir a
transformacdo completa para a fase ortorrombica supercondutora. Com esta
transicdo, em geral, os cristais apresentam uma estrutura de maclas, o que dificulta
a obtencao de amostras monocristalinas.

O tamanho médio dos grdos em amostras sinterizadas pode variar de alguns
um até, no maximo, dezenas de um, sendo caracterizadas por uma elevada
porosidade e inimeras rachaduras, como mostra a Fig. 1.3, além de uma orientacao

aleatéria dos gréos supercondutores, conforme apresentado pela Fig. 1.4.
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Figura 1.3: Microscopia eletrdnica de transmissdo de uma amostra sinterizada de YBa,Cus0-.5

mostrando a presenca de rachaduras ao longo dos contornos de gréo (adaptada) .

Figura 1.4: Microscopia eletronica de varredura para uma amostra sinterizada de YBa,CuzO7_;
0]

mostrando a presenca de poros na matriz e aleatoriedade dos gra?tos[l
Além destas caracteristicas, podem-se incluir na descricdo microestrutural

do YBa,Cu3z07_; sinterizado o pequeno tamanho dos gréos e a fraca conectividade
entre 0s mesmos, 0s quais afetam diretamente as propriedades de transporte
elétrico. Assim sendo, 0s sistemas sinterizados se tornam pouco atrativos para
aplicacdes tecnoldgicas devido aos baixos valores obtidos para a densidade de
corrente critica (Jo) ", conforme mostra a Fig. 1.5, a qual apresenta uma
comparacdo da densidade de corrente critica em funcdo do campo magnético
aplicado para uma amostra sinterizada e um monocristal de YBa,Cu3zO7_s na

temperatura de 77 K.
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Figura 1.5: Comparacao da densidade de corrente critica em fungdo do campo magnético
aplicado para uma amostra sinterizada e um monocristal de YBa,Cuz0;_s na temperatura de

77 K (adaptada) .

Na Fig. 1.5 observa-se que para o monocristal de YBa,CuzO;_s a variagéo
da densidade de corrente critica € pouco afetada com o aumento do campo
magnético externo. J& na amostra policristalina sinterizada a densidade de corrente
critica é reduzida drasticamente com o0 aumento do campo magnético.

A diferenca entre as densidades de corrente critica obtidas para estes dois
tipos de materiais levaram muitos pesquisadores a buscar solugbes para o0s
problemas que limitam as propriedades de transporte de corrente nestes materiais.

A solucédo encontrada para sanar este problema, ou pelo menos reduzi-lo, foi
induzir a formacdo de uma textura cristalografica na amostra. O método de
texturizacdo para o crescimento de amostras policristalinas de YBa,CuzO; foi
proposto por S. Jin e col. no trabalho titulado “Melt-textured growth of polycrystalline
YBa,Cu307_s with high transport Jc at 77 K” 11 em maio de 1988. Com este tipo de
amostra os valores de densidade de corrente critica aumentaram significativamente,
saltando de 500 A/cm? para valores da ordem de 7400 A/cm? em 77 K e em campo
nuo ™. O tamanho médio dos grdos nas amostras texturizadas é
consideravelmente maior do que em amostras sinterizadas, podendo atingir 3000
um de comprimento com largura de aproximadamente 20 pm Y. A Fig. 1.6 ilustra a
diferenca microestrutural entre amostras de YBa,Cu3O-.; crescidas por sinterizagao

convencional e texturizagéo.



Capitulo 1 — O YBa,Cu305.s texturizado 7

Figura 1.6: Microestrutura de uma amostra de YBa,CuzO,; crescida pela técnica de (a)

sinterizacdo e (b) texturizagédo e,

A amostra sinterizada (Fig. 1.6 (a)) apresenta grédos pequenos,
desordenados e com alta porosidade. Porém, observa-se que a amostra texturizada

(Fig. 1.6 (b)) apresenta baixa porosidade e consiste de gréos grandes e alongados.

1.2.2 Texturizagcéo

Existem diferentes formas de texturizacdo, como a texturizagéo por fuséo, a
texturizacdo por alinhamento magnético e a texturizacdo mecénica.Neste trabalho as
amostras foram crescidas pelo método de texturizacdo por fusdo, de modo que nos
concentraremos na descricao deste método.

A técnica de texturizacdo por fusdo é um dos métodos mais utilizados no
crescimento de amostras supercondutoras, tanto para fins tecnolégicos quanto
cientificos, enquanto que a texturizacdo por alinhamento magnético atua, muitas
vezes, como um meétodo complementar, sendo utilizada em conjunto com a
texturizacao por fusdo ou com a mecanica. Esta ultima é mais utilizada na obtencédo
de fios supercondutores, principalmente com sistemas anisotrépicos [,

Texturizacdo por fuséo - na sintese do YBa,Cu3O-.;, a temperatura peritética
(Tp) ou temperatura de fusdo parcial, situa-se em torno de 1010 °C. Em
temperaturas acima deste valor, o YBa,Cuz0;; sofre duas importantes

decomposicoes:

1) 1010°C < T < 1300 °C
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2YBa,Cu,0, ; — Y,BaCuO; + liquido(3BaCuO, + 2CuO)

2) 1300°C < T<1500°C
Y,BaCuO, — Y,0, + liquido(BaO + CuO)

Com isso, logo acima do ponto de fusdo (1010 °C) o YBa,Cu3O7.; (ou fase
Y123) se decompBe em duas fases, uma liquida e outra sélida, sendo esta de
estequiometria Y,BaCuOs. Esta fase, também conhecida como Y211 ou fase verde,
devido sua coloracdo, se decompde em 1300 °C e nado apresenta propriedades

supercondutoras.

1.2.2.1 Método Bridgman

O método Bridgman é um método bastante utilizado para a sintese de
amostras texturizadas de boa qualidade.
O método consiste na excursdo da amostra no interior do forno, este

(3 através de um gradiente térmico

colocado na vertical ou na horizontal
longitudinal na zona de aquecimento, o que confere a orientacdo do crescimento. A
taxa de excursdo da amostra é geralmente bastante lenta, entre 1 e 3 mm/h, e como
conseqUéncia tem-se uma lenta solidificacdo, o que torna este processo bastante

demorado. A Fig. 1.7 ilustra o principio de texturizagdo através do método Bridgman.
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Zona sinterizada ou
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Figura 1.7: Principio de texturizacdo via método Bridgman (adaptada) o4,

1.2.2.2 Método da semente

O método da semente (TSMT — top seeding melt-texturing) > é outra
técnica utilizada na producdo de amostras texturizadas de boa qualidade, podendo
este ser usado em combinagéo com o método Bridgman **). Amostras texturizadas
por este método sdo bem atrativas do ponto de vista tecnoldgico, pois 0s
monodominios crescidos apresentam dimensfes da ordem de alguns cm de
diametro e elevados valores de densidade de corrente critica (~10° A/cm? em 20 K e
H=0) .

Esta técnica se destaca pela sua eficiéncia e relativa praticidade no
processamento de monodominios de Y123. O método da semente consiste em
colocar um monocristal ou um pedaco de amostra texturizada orientada no topo da
amostra a ser texturizada. A semente atua como centro de nucleacao, iniciando o

crescimento do monodominio, conforme representado na Fig. 1.8.
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Figura 1.8: Esquema de crescimento de uma amostra texturizada via método da semente [,

As sementes escolhidas devem ter ponto de fusdo maior que o da amostra
precursora, caso contrario a semente pode fundir durante o processo, e com isSso
perde-se o controle sobre a orientacdo do crescimento. Quando o material a ser
texturizado € o YBa,CuszO75 (T, = 1010 °C — temperatura peritética), as sementes
mais utilizadas sdo amostras monocristalinas ou texturizadas de SmBa,CusO7.s
(Tp = 1060 °C) e NdBa,CuzO75 (Tp = 1085 °C), as quais possuem parametros de
rede similares. Sendo assim, durante a solidificagdo a orientacdo cristalina é
induzida pela semente localizada no topo.

O substrato mostrado na Fig. 1.8 colocado entre a amostra sinterizada e a
base do cadinho, tem como fungéo principal evitar o contato da amostra com este
ultimo, evitando possiveis contaminagfes. O substrato mais utilizado é o 6xido de
cério (Ce0O,) na forma de finas pastilhas.

A fase Y211 em excesso é expulsa para os lados e para baixo da amostra a
medida que a solidificacdo ocorre. O monodominio orientado formado no final do
processo é facilmente identificado, conforme ilustra Fig. 1.9.

Figura 1.9: Microscopia 6tica da superficie de uma amostra texturizada de SmB,Cu;0-.5/Ag-0,

onde é possivel observar claramente 0 monodominio formado™®.
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1.2.2.3 Microestrutura de amostras texturizadas

A microestrutura dos sistemas texturizados € bastante complexa,
envolvendo dominios orientados e fases ndo-supercondutoras, sendo estas muitas
vezes adicionadas em excesso durante a preparacdo, com objetivo de melhorar as
propriedades supercondutoras Y. Observam-se também falhas de empilhamento e
maclas ™, sendo que as condicbes impostas na preparacdo e crescimento das
amostras afetam sensivelmente a sua microestrutura.

A Fig. 1.10 apresenta a microestrutura tipica de uma amostra policristalina
texturizada, onde podemos observar graos orientados correspondentes a fase Y123
e a inclusdo da fase Y211. Esta estrutura geralmente é encontrada em amostras

texturizadas independente da técnica de crescimento empregada.

Figura 1.10: Microscopia eletrbnica de transmissdo para uma amostra texturizada de

YBa,Cu3zO7.5 ® onde é possivel visualizar os gréos correspondentes a fase Y123 e Y211.

by

Devido a transicdo tetragonal-ortorrombica durante o resfriamento, séo

observadas micro-rachaduras e macro-rachaduras, como mostra a Fig. 1.11.
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Figura 1.11: Amostra de NdBa,Cu30-_5 texturizada apresentando macro-rachaduras 8],

As amostras texturizadas também apresentam poros, embora em menor
guantidade do que em amostras sinterizadas. Outro aspecto observado em
amostras texturizadas, resultado da reacao peritética, € a ocorréncia de precipitados
e fases secundarias inclusos na matriz supercondutora. Resultados experimentais
indicam que o formato da fase secundaria Y211 varia conforme a adicdo de
impurezas no material ?%. A adicdo de CeO,, por exemplo, promove um refinamento
das particulas de Y211, facilitando o aprisionamento de vértices no material, o que €
favoravel ?%. Na Fig. 1.12 é possivel observar como o formato das particulas de fase

Y211 é afetado pela adicdo de CeO,.

Figura 1.12: Comparacéo da dependéncia microestrutural das particulas de Y211 (a) sem e (b)

com a adicdo de CeO, %
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Na Fig. 1.13 observa-se outra importante caracteristica destes materiais, que
€ a ocorréncia de falhas de empilhamento, as quais se manifestam por um plano

extra de CuO inserido na matriz Y123.

e
¥ TR LS

Figura 1.13: Microscopia eletrdnica de transmissédo de uma amostra de YBa,CuzO.;s que

apresenta duas falhas de empilhamento caracteristica ™.

Um material tem suas propriedades de transporte de corrente elétrica
otimizadas quando possui um alinhamento cristalografico preferencial, pois o
caminho para o fluxo de corrente torna-se facilitado. Amostras bem orientadas
apresentam a interface limpa e bem definida entre as particulas de Y211 e a fase
supercondutora. A Fig. 1.14 apresenta a interface Y123/211 de uma amostra de
YBa,Cu307.5 texturizada, onde observa-se a auséncia de defeitos na vizinhanca da

interface.

Figura 1.14: Microscopia eletrnica de transmissdo de alta resolugdo mostrando a interface
123/211 9,
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1.2.2.4 A importancia da fase Y211

Apesar de existirem muitos modelos para descrever o mecanismo de

[8,20]

crescimento do YBa,Cu307. , 0 mais aceito supde que as particulas de Y211

atuam como fonte de itrio, porém, com a germinacao acontecendo na parte liquida
de modo que possa haver a possibilidade de crescimento de um Unico grao. Deste
modo ocorre a formagdo de um “front” de crescimento que avanca ao longo do
material que esta em solidificacdo e, consequentemente, temos uma reacdo
peritética ndo-classica, como representado na Fig. 1.15.

Liquido o| Sdtido 211) + liguido
o ° oo oo °
OGO
o @ Zona de difusdo ou
@ ° O ° reagio peritética
o o o
lo~° 00
1 — Interface
Taxa de ° O ° <]123>
resfriamento o )
o 9o O sstide (123+211)
e ©
o o

Figura 1.15: Esquema de uma reacao peritética ndo-classica (adaptada) 8],

A Fig. 1.16 ilustra a etapa de solidificacdo no crescimento de uma amostra
texturizada de YBa,Cuz07.;5 nha qual observa-se o “front” de crescimento facetado

originando uma Unica estrutura ao longo de uma determinada direcéo.

Figura 1.16: Solidificacio do YBa,CuzO7.5 texturizado .

O crescimento da fase Y123 na direcdo ab geralmente é rapido, embora

necessite de uma fonte de itrio para o continuo crescimento do gréo, o que é
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fornecido pela dissolucéo das particulas de Y211 no liquido. Deste modo, um fator
limitante para o crescimento continuo do grao € a difusédo de itrio a partir da interface
211/liquido para a interface 123/liquido. Essa dissolucdo de particulas de Y211 a
frente do “front” de crescimento cria um gradiente de concentracdo (gradiente
guimico) entre as interfaces, o que providencia a direcdo para a difusdo de itrio
através da fase liquida de modo a sustentar o crescimento. A dissociacdo ocorre até
gque as particulas de Y211 sejam absorvidas pelo “front”, acarretando uma
diminuicdo na quantidade e tamanho destas particulas. A origem deste gradiente
guimico tem sido atribuida a variacdo do potencial quimico na interface Y211/liquido
causada pelo efeito de curvatura da particula de Y211, ou meramente pelo
resfriamento imposto durante o crescimento %,

Em amostras texturizadas os graos sado extensos e possuem forma de
longas placas que alcangam comprimentos da ordem de centimetros ao longo do
plano ab. Ja no eixo ¢ o crescimento é mais lento, sendo que a dimensédo ao longo

desta direc&o possui uma espessura média da ordem de 10 — 20 pm ™2,

1.2.3 Filmes finos

A producéao dos filmes finos, em geral, é caracterizada pela deposicdo de um
material na forma de liquido, plasma ou vapor sobre um substrato, e apds o filme

passa por tratamento térmico. A Fig. 1.17 ilustra a estrutura de um filme fino.

Substrato

Figura 1.17: Estrutura de um filme fino e,

Existem varias técnicas que podem ser utilizadas para a deposicdo do
precursor no substrato, tais como: deposicdo idnica (sputtering), deposicado quimica
de vapor (CVD), deposicao fisica de vapor (PVD) e, mais recentemente, deposicao
de solucao quimica (CSD — Chemical Solution Deposition). Esta Ultima tem sido mais
atrativa para a fabricacdo de filmes finos supercondutores devido a seu baixo custo

e aos bons resultados obtidos 2223,
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As técnicas utilizadas para deposi¢cao do precursor no substrato sdo o dip
coating e o spin coating.

A técnica de dip coating consiste na imersao do substrato em um recipiente
com uma solugdo precursora (liquido), sendo retirado lentamente e de forma
controlada, o que forma uma camada da solucao na sua superficie [22]

A técnica de spin coating consiste na deposigéo da solucéo precursora sobre
um substrato plano, que é colocado a rotacionar em seu préprio eixo com
velocidades controladas e tempos pré-definidos. A solucdo € espalhada
uniformemente sobre o substrato devido a for¢ca centripeta, e com o0 passar do
tempo parte do excesso é evaporado. A espessura do filme depende da velocidade
de rotacédo do substrato e da viscosidade da solugéo precursora 2.

As solucdes quimicas para a sintese de amostras de filmes finos de
YBa,Cu307.; geralmente sdo solucbes a base de trifluoroacetato. Uma das técnicas
utilizadas para o crescimento de filmes finos de YBa,CuzO;; é a técnica MOD
(metallorganic decomposition) e tendo o uso de trifluoracetatos (TFA) 23 Este
método (TFA-MOD) é bem atrativo, pois o processo de pirdlise conduz a uma
mistura homogénea de 6éxidos nanométricos e fases fluoridricas, como mostra a
reacdo (1.1) 2,

Cu, +Ba, +Y, —CuO + BaF, +Y,0, +(CF,C0O), +CO, +CO+H,0. (1.1)

Apés a pirdlise, a mistura obtida pode ser convertida em YBCO em

temperaturas relativamente baixas, conforme a reacéo (1.2) %2,

2BaF, + 2CuO +1/2Y,Cu,0O; + 2H,0(g) — YBa,Cu,O, , + 4HF(g) + (/2 - x)O,(g). (1.2)

O crescimento epitaxial de filmes finos de YBa,Cu3O7.s envolve o transporte
de uma pequena quantidade de agua na forma gasosa para a interface de
crescimento e a correspondente difusdo do acido fluoridrico (HF) gasoso,
proveniente da reacéo (1.2), para o exterior 1?2,

Os valores obtidos para densidade de corrente critica em filmes finos
epitaxiais de YBa,Cu3O;; crescidos em substratos monocristalinos, a partir da

metodologia MOD, sdo bem satisfatdrios %%,
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Em alguns casos faz-se a substituicdo do &cido trifluoroacetico (TFAH) pelo
acido anidrido trifluoroacético (TFAA) na obtencdo da solucdo precursora, conforme

mostra a reacéo (1.3) 1.
YBa,Cu,0, + 65(TFAA) — Y (TFA), + 2Ba(TFA), + 3CU(TFA),.  (L.3)

Com esta reacdo o conteudo de agua é reduzido para cerca de 0,01% em
peso, ndo sendo necessaria a purificacdo. Devido a pureza da reacado, o tempo de
pirélise é reduzido, fazendo com que o tempo de preparo do filme fino seja
drasticamente reduzido. Os filmes finos crescidos por esta técnica apresentam baixa
porosidade e graos bem orientados, consequentemente, apresentam resultados de
densidade de corrente critica superior aos encontrados em amostras monocristalinas
de YBa,CuzO75 1.

1.3 Propriedades magnéticas de amostras texturizadas

Independente da amostra ser monocristalina, policristalina (sinterizada ou
texturizada) ou filme fino, 0 campo magnético tende a reduzir a temperatura de
transicdo da fase normal para a supercondutora. As amostras texturizadas
geralmente apresentam uma transicdo magnética bem estreita, como ilustra a
Fig. 1.19.
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Figura 1.19: Curva de magnetizacdo ZFC para uma amostra de YBa,Cuz0O;s texturizada com

um campo magnético aplicado de 50 Oe (adaptada) .
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Em amostras policristalinas texturizadas, a presenca da fase Y211 na forma
de finas inclusdes na matriz supercondutora faz com que ocorra um aumento no
aprisionamento de vortices. Em baixos campos magnéticos, a adicdo da fase Y211

promove um aumento na largura da curva de histerese, como mostra a Fig. 1.20 4.

o
0 10000 20000 30000 40000 50000
H (Oe)

Figura 1.20: Curvas de histerese em 77 K para duas amostras de YBa,Cuz0+_; texturizada com

adico de 0 e 30% da fase Y211 24,

As amostras sinterizadas apresentam momento magnético substancialmente
menor quando comparadas com amostras texturizadas. Em amostras sinterizadas a
curva de histerese fica praticamente imperceptivel quando comparada com amostras

texturizadas de boa qualidade, como no resultado apresentado pela Fig. 1.21 %,

20
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Figura 1.21: Comparacao entre duas medidas de histerese magnética para uma amostra (a)

sinterizada e outra (b) texturizada para uma temperatura de 77 K 2.
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1.4  Propriedades de transporte em amostras texturizadas

19

A transicdo supercondutora observada em medidas de transporte elétrico no

sistema YBa,Cu307.; geralmente é bem estreita. A Fig. 1.22 mostra a transicdo

normal-supercondutora, determinada por medidas de resistividade elétrica, para uma

amostra texturizada Nd/Y123.
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Figura 1.22: Dependéncia da resistividade em funcéo da temperatura para amostra texturizada

na qual foi feito uma substituigao parcial do itrio por neodimio

[26]

A Fig. 1.23 apresenta um comparativo para os valores de densidade de

corrente critica obtidos em amostras monocristalinas, texturizadas e sinterizadas.

Jg AT 77K (A /cm2)
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Figura 1.23: Comparacdo da dependéncia de J. com o campo magnético aplicado em 77 K

para amostras de YBa,Cu305.s crescidas por diferentes técnicas

[27]
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Na Fig. 1.23 observa-se um aumento significativo da densidade de corrente
critica para amostra texturizada quando comparada com a sinterizada. Este aumento
€ decorrente da morfologia da amostra texturizada, a qual apresenta menor

porosidade, com graos orientados e extensos.

1.5 Aplicagbes tecnoldgicas

Com o aprimoramento das técnicas de processamento houve um
consequente impulso nas aplicagbes tecnoldgicas dos supercondutores de alta
temperatura critica. Muitas aplicac6es envolvendo o YBa,CuzO7.; foram e vem sendo
realizadas desde sua descoberta em 1987.

Grande parte das aplicagbes com supercondutores se beneficia da
resistividade nula que estes materiais apresentam. Em algumas aplicagdes isso
pode significar maxima eficiéncia, pois ndo ha dissipacdo de energia elétrica por
efeito Joule. Outras aplicacbes se baseiam nos altos campos magnéticos que
podem ser obtidos eficientemente como magnetos supercondutores. Como exemplo,
podemos citar o trem de levitagdo MaglLev e 0s equipamentos usados para
ressonancia magnética. As aplicagdes mais comuns se favorecem do efeito
Meissner ?®. Nas aplicacdes como magnetos o préprio supercondutor é quem atua
como fonte geradora de campo magnético.

Uma das aplicacdes que estd em pleno desenvolvimento tecnoldgico é o
armazenamento de energia eletromagnética em sistemas constituidos por magnetos
supercondutores. A idéia geral do SMES (superconducting magnetic energy storage)
€ servir de reservatorio para o excesso de energia produzido. Este armazenamento
da energia elétrica na forma eletromagnética faz com que ndo seja necessario
converté-la em outro tipo de energia, tendo uma eficiéncia bem préxima ao ideal. Os
dispositivos SMES podem ser empregados em pequenas plantas industriais, trens,
metrds, e até mesmo em cidades inteiras .

A transmissdo de energia elétrica a partir de estacdes geradoras até os
centros consumidores é uma das aplicagbes teoricamente mais diretas da
supercondutividade. O uso de cabos supercondutores simplificaria as redes de

transmissdo e reduziria fortemente as perdas de energia. Porém, este tipo de
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aplicacdo ainda é inviavel devido ao alto custo e a dificuldade técnica na refrigeracéo
de varios quildbmetros de cabos supercondutores com temperaturas criogénicas.

Os cupratos supercondutores de alta temperatura critica sdo materiais
ceramicos, e portanto frageis, sendo que para obté-los na forma de fitas é preciso
usar a técnica PIT (Powder-in-tube) 28] onde o material é reduzido a pb e colocado
num tubo metalico de Ag. Ap6s o pé ser bem compactado, o tubo € extrusado na
forma de um fio, sendo o material supercondutor submetido a um recozimento em
alta temperatura produzindo um material sinterizado. Esta técnica tem sido
empregada no YBa,CusO7.; 28, porém, devido as ligacdes fracas entre os grdos
supercondutores e a disposicdo aleatdria dos mesmos, a densidade de corrente
critica obtida geralmente € baixa, sendo a mesma pouco atrativa para aplicacoes
tecnolégicas. Por outro lado, esta técnica tem sido aplicada a fios de
Bi,Sr,CaiCu,0s. (BISCCO - 2212) 8 Neste caso, um fio PIT é passado em um
laminador até a obtencdo de uma fina fita onde os grdos de BISCCO - 2212 se
encontram fortemente orientados, melhorando consideravelmente a ligacao
intergranular apds o recozimento.

O processo de laminagcdo permite que sejam obtidas estruturas
multiflamentares ao reunir-se algumas dezenas de fios PIT com cerca de 1 mm de
diametro para formar fitas com cerca de 4 mm de largura e 0,2 mm de espessura 8,
Estas fitas suportam correntes criticas elevadas sob altos campos magnéticos

aplicados, porém somente em temperaturas inferiores a 30 K 28,
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2 Fundamentos tedricos

Neste capitulo sera apresentada uma descricdo sobre as propriedades
elétricas e magnéticas dos supercondutores de alta temperatura critica (HTSC), com
destaque para a correlacdo entre a resisténcia nula e o limite de irreversibilidade
magnética.

Inicialmente trataremos dos conceitos basicos das propriedades elétricas,
tais como: anisotropia planar das medidas de transporte elétrico, transicao
supercondutora e flutuacdes térmicas nas regibes acima e abaixo de T..
Posteriormente, discutiremos a linha de irreversibilidade magnética, o
comportamento dos vortices nos supercondutores, tanto em sistemas homogéneos
como inomogéneos, e o0s modelos tedricos disponiveis para descrever o
comportamento da linha de irreversibilidade magnética.

Ao final sera abordado a correlacdo entre a resistividade nula e a

irreversibilidade magnética em varios regimes de campos magneéticos aplicados.

2.1 Comportamento resistivo do supercondutor YBa,Cu3O7.

Nesta secdo serdo discutidas algumas propriedades fundamentais do
transporte elétrico nos supercondutores de alta temperatura critica. Dois topicos
terdo atencdo especial: anisotropia planar do estado normal e o comportamento da

transicdo supercondutora.
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2.1.1  Anisotropia no estado normal

Os supercondutores de alta temperatura critica apresentam uma acentuada
anisotropia planar devido a sua estrutura cristalina. Materiais supercondutores como
0 YBa,Cu30O; possuem em sua estrutura cristalina planos de CuO, que se
estendem ao longo do plano cristalogréfico ab, os quais sdo bons condutores, porém
sdo separados por camadas resistivas que resultam em uma baixa condutividade

elétrica ao longo do eixo c.

Na Fig. 2.1 é possivel observar o comportamento resistivo de uma amostra
monocristalina de YBa,Cu3O7.; em funcdo da temperatura, a qual apresenta uma
forte anisotropia planar. Observa-se que a resistividade elétrica € maior ao longo do
eixo ¢ e isso ocorre devido a alta resistividade ao longo desta direcdo. Na Fig. 2.1,
em temperatura ambiente, a resistividade elétrica no eixo ¢ € aproximadamente 30
vezes maior que a resistividade no eixo a e 65 vezes mais elevada do que no

eixo b 2%,
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Figura 2.1: Comportamento resistivo ao longo dos trés eixos cristalograficos para um

monocristal de YBa,CuzO7.5 .
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2.1.2 Granularidade e desordem

Os HTSC sé&o intrinsecamente inomogéneos, sendo o carater granular
inerente aos materiais ceramicos. Este carater granular desempenha um papel
importante na caracterizacdo de propriedades de transporte elétrico e magnetizacgao.

As amostras policristalinas sinterizadas apresentam um carater granular
mais pronunciado do que amostras texturizadas, as quais apresentam uma reducao
na ocorréncia de ligacdes fracas. Amostras monocristalinas, em geral, tendem a ser
mais homogéneas.

O valor estimado para o comprimento de coeréncia ¢ (T = 0 K) no
supercondutor YBa,Cuz07.5 € de 12 a 20 A ao longo do plano ab e de 1 a 3 A ao
longo do eixo ¢, enquanto o comprimento de penetracdo situa-se ao redor de
1000 A B% Essas caracteristicas classificam o supercondutor YBa,CuzO7.s como
sendo um supercondutor do tipo Il. Com isso, defeitos estruturais cuja extenséo é da
ordem do comprimento de penetracdo devem ser considerados nestes
supercondutores. Na escala intragrdo defeitos microscOpicos e mesoscopicos
podem influenciar nas propriedades do estado supercondutor.

Os defeitos podem ser classificados de acordo com sua extensdo em trés
niveis:

e Microscépicos (locais) — vacancias de oxigénio, impurezas, desordem
quimica, etc;

e Mesoscopicos (estendidos) - maclas, deslocagbes, falhas de
empilhamento , defeitos colunares;

e Macroscopicos — fronteiras de gréo, precipitados, fase Y211.

2.1.3 Comportamento nas proximidades da resisténcia nula

Os supercondutores de alta temperatura critica, em especial os sistemas
granulares, apresentam uma transi¢cao supercondutora em duas etapas, como ilustra
a Fig. 2.2. No painel (a) observa-se a transicdo resistiva para uma amostra
policristalina de YBa,Cuz0O7.; € no painel (b) a derivada da resistividade elétrica em

relacdo a temperatura BY. No painel (b) observam-se dois picos na derivada, sendo
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que o primeiro a uma temperatura mais elevada, definindo uma temperatura T,
onde os graos tornam-se supercondutores, e o segundo pico, de menor intensidade
e temperatura mais baixa (T¢), na qual o estado de coeréncia de longo alcance é

atingido via ativacao térmica das juncdes entre os graos supercondutores.
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Figura 2.2: (a) Curva da resistividade elétrica e (b) sua derivada dp/dt para uma amostra

policristalina de YBa,Cus0+.; Y (adaptada).

2.1.4 Flutuagbes termodinamicas

Os supercondutores de alta temperatura critica apresentam duas
caracteristicas importantes: forte anisotropia planar e pequeno comprimento de
coeréncia. Nestes materiais, os efeitos de flutuagdes termodindmicas na amplitude e
na fase do parametro de ordem devem ser considerados nas proximidades da
temperatura critica.

Conforme apresentado na secédo 2.1.3, na transi¢éo supercondutora definem-
se duas temperaturas importantes, T, e T.o, cOmo mostra a Fig. 2.3 (L2 A regiao
paracondutora corresponde ao estado normal da amostra, a qual apresenta
resisténcia a passagem de corrente elétrica. Entre T. e T encontra-se a regiao
paracoerente, onde as flutuacGes na fase do parametro de ordem dos graos passam

a ser relevantes. Devido a isso, nesta regido ainda ocorre dissipagdao de energia,
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7

pois a resisténcia ndo é nula devido as flutuagdes de fase. Em T < T, onde a
resistividade em toda a amostra é nula devido ativacao térmica das juncdes entre 0s
graos, a regido é chamada de coerente. Nesta regido forma-se um aglomerado

idealmente infinito de gréos fortemente acoplados com uma ordem de longo alcance.
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Figura 2.3: llustracdo das regides paracondutora, paracoerente e coerente numa transicdo

supercondutora 3,

Devido a presenca de ligacOes fracas nos supercondutores granulares, que
se distribuem de forma aleatéria, estes materiais passam a apresentar propriedades
tipicas de materiais fortemente desordenados. Na regido paracondutora, as
desordens em niveis microscopicos e mesoscopicos Sao relevantes, pois as

flutuac®es ocorrem na regido intragrao.

2.1.5 Efeito do campo magnético

Quando um campo magnético é aplicado em um material supercondutor
suas propriedades no estado normal ndo sdo significativamente alteradas, mas
mudancas profundas ocorrem quando 0 mesmo encontra-se no estado
supercondutor. Na Fig. 2.4 ¥ observa-se que o aumento do campo magnético reduz
a temperatura de resistividade nula, consequentemente um alargamento na

transicdo supercondutora.
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Para baixos campos magnéticos aplicados, como representados pela
Fig. 2.4 (a), ocorre um enfraquecimento das ligacfes entre os graos, sendo possivel
observar uma diminuicdo na temperatura de resisténcia nula, T¢, €
consequentemente um alargamento na regido préxima ao estado de resisténcia
nula, porém, a transicdo paracoerente é pouco afetada. No entanto, em campos
magnéticos mais intensos, como representados na Fig.2.4 (b), observa-se um
deslocamento progressivo tanto da temperatura T.o como da temperatura de
pareamento, sendo que a influéncia da dindmica de vortices passa a desempenhar
um papel fundamental nos efeitos dissipativos, dando também origem a um

alargamento em toda a transicao.
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Figura 2.4: Transicdo supercondutora para uma amostra de YBa,Cus;0O,;5 no regime de (a)

baixos e (b) altos campos magnéticos 321,

2.2 Comportamento maghnético do supercondutor
YBa2CU3O7_5

Nesta secdo serdo apresentadas as propriedades magnéticas do
supercondutor YBa,Cu3z07.5, com maior énfase no comportamento dos vértices e da

linha de irreversibilidade magnética.
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2.2.1  Aspectos gerais

Os materiais supercondutores apresentam duas importantes caracteristicas, a
resistividade nula em uma determinada temperatura critica e o efeito Meissner, onde
ocorre expulsdo do fluxo magnético do interior da amostra, sendo que este

fendbmeno ocorre devido as correntes superficiais induzidas no material.

2.2.1.1 Diagrama de fases

Os supercondutores do tipo | apresentam um diagrama de fases com
apenas dois estados, o estado Meissner, no qual ocorre a expulsdo do fluxo
magneético do interior da amostra, e o normal, o qual é caracterizado pela penetracao
do campo magnético na amostra.

Os supercondutores do tipo Il apresentam um diagrama H-T dividido em trés
regides: estado normal (normal state), estado misto (vortex state) e estado Meissner
(Meissner state), conforme mostra a Fig. 2.5 *3l. Abaixo de B.; encontra-se o estado
Meissner; entre B¢; e B¢, tem-se o0 estado misto, no qual ocorre penetragdo parcial
do fluxo magnético no interior da amostra; e acima de B, tem-se o estado normal,
onde os vértices passam a ocupar todo o volume da amostra e a supercondutividade

€ suprimida, como ilustra a Fig.2.5.

Bcz

Magnetic Field

vortex state

Meissner state

 J

Temperature

Figura 2.5: Diagrama H-T nos supercondutores do tipo 1.,
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2.2.1.2 Vortices e estado misto

Na Fig. 2.5, € possivel observar que acima do campo B.;, 0 campo
magnético comecga a penetrar na amostra na forma de linhas de fluxo magnético
quantizadas, chamadas de fluxoides ou vortices. Em cada vortice existe um quantum

de fluxo magnético ®,, dado por
®, =7/ =2067x10*Weber. (2.1)

O vdrtice tem forma cilindrica e seu filamento é constituido de um nucleo
normal, com raio aproximadamente igual ao comprimento de coeréncia de Ginzburg-
Landau ¢, onde a supercondutividade € localmente suprimida. Ao redor deste nacleo
circundam supercorrentes de blindagem que se distribuem numa espessura A

(comprimento de penetracéo) como esquematiza a Fig. 2.6 B4,
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Figura 2.6: Estrutura de um vortice %,

A Fig. 2.7 (a) [35] apresenta o arranjo dos vortices no estado misto e a
Fig. 2.7 (b) ilustra a relagcdo entre o comprimento de coeréncia e a densidade de
superparticulas (ns), a qual vai a zero no centro do vértice. Na Fig. 2.7 (c) tem-se a
relacdo entre o comprimento de penetracdo e a inducdo magnética para um vortice
isolado, onde a densidade de fluxo devido ao campo magnético decresce com a

distancia ao centro do vortice.
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Figura 2.7: (a) Estrutura do estado misto em supercondutores do tipo Il, (b) variacdo da

densidade de superparticulas e (c) variagdo da indugdo magnética nos vortices (s8],

Rede de vortices de Abrikosov

Em supercondutores homogéneos 0s vortices apresentam-se num arranjo
ordenado que representa o estado de menor energia possivel, sendo esse arranjo
na forma de uma rede triangular ou hexagonal. Esta rede € chamada de rede de

Abrikosov, conforme ilustra a Fig. 2.8 B¢,

Figura 2.8: Arranjo em rede para os vértices de Abrikosov [sel,

Estes vortices se localizam no interior dos gréos e sao chamados de vortices

intragranulares e a distancia de separacao entre os vortices no arranjo triangular €
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a, =1.075/0/B , (2.2)

onde ap é o valor do parametro da rede.

A medida que o campo magnético aumenta o nimero de vértices no interior
da amostra também aumenta, porém quando este campo for tal que a separagéo
entre os vortices for da ordem do comprimento de coeréncia, 0s nucleos comecam a
se sobrepor, e o volume supercondutor tende a zero Y. Neste ponto ocorre uma
transicdo de fase de segunda ordem para o estado normal, definindo o campo critico
HC2'

Aprisionamento de vortices

Os vortices sao aprisionados pelos defeitos existentes na rede cristalina do
material supercondutor, sendo este efeito comumente chamado de pinning ou flux
pinning. A existéncia desses centros de aprisionamento pode ser atribuida as
variagdes locais de e A devido a estrutura de defeitos. No centro de um vortice o
parametro de ordem € localmente nulo, de modo que as regides nas quais o
parametro de ordem é naturalmente enfraquecido sdo energeticamente mais
favoraveis para a formacéo dos vortices. Portanto, havera uma maior tendéncia do
aprisionamento dos vortices ocorrer nos defeitos do material (regides normais).

O pinning de apenas alguns vortices é suficiente para que a rede seja
aprisionada como um todo. Quando um vortice se situa num defeito da amostra, este

adquire certa energia de aprisionamento, Up, que é dada pela equagéo (2.3) #>*,

U, :AExV:Sl

T

HV,  (2.3)

onde “V” é o volume de aprisionamento dos voértices, “AE” é a energia de

condensacéao por unidade de volume e H¢ € o campo critico termodinamico.

Efeitos Dissipativos

O mecanismo de aprisionamento de vortices nos supercondutores de alta

temperatura critica pode ser aprimorado artificialmente, com a introducdo de
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modificagdes microestruturais e composicionais, como por exemplo, através da
adicao da fase Y211.
No estado misto, quando uma corrente de transporte passa pela amostra

supercondutora, ela interage com os vortices via for¢ca de Lorentz, dada por:

F.=JxB. (2.4)

Esta forca de Lorentz tende a colocar a rede de vértices em movimento com
uma velocidade de deriva vq4, perpendicularmente a direcdo da corrente e do campo

aplicado. Consequentemente, um campo elétrico € induzido anti-paralelamente a

densidade de corrente J, sendo dado por

E= éxvd. (2.5)

Este campo elétrico gera um estado dissipativo e o supercondutor passa a
apresentar resisténcia elétrica. Em supercondutores do tipo I, no estado misto, os
vortices podem se mover devido a agédo da forca de Lorentz, fazendo com que o
material apresente o comportamento de um condutor dissipativo. Porém, quando a
forca de pinning é maior que a forca de Lorentz, a amostra apresentara resisténcia
nula devido ao aprisionamento dos vortices.

Quando o sistema se encontra num estado em que a for¢ca de Lorentz é

apenas compensada pela for¢a de pinning, este é chamado de estado critico, onde
l*:L = —IEP, de acordo com a equacéo (2.6). O modelo do estado critico, proposto por

Bean B prevé um valor limite para a densidade de corrente critica J¢, definida por
(2.24), fixando um limite para o supercondutor transportar corrente elétrica sem
apresentar resisténcia a sua passagem, de modo que

F =F =JB, (2.6)

sendo,

J.=F/B. (2.7)
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Dependendo do valor da densidade de corrente e dos efeitos de ativagao
térmica dos vortices, trés regimes podem ser definidos em relacdo a dinamica de

vortices:

e Regime de Flux-Flow: Neste caso, J > J;, F. > F, e a rede de vortices

se movera, resultando num regime dissipativo. Na Fig. 2.9 a linha

pontilhada representa o comportamento tedrico para este regime.

e Regime de Flux-Creep: Com J < J. e F_ < Fp, 0s pacotes de vortices

termicamente ativados saltam entre estados metaestaveis separados
por barreiras de potencial. Como pode ser observado na Fig. 2.9, este
regime apresenta um comportamento ndo-6hmico, sendo a curva V-l

dada pela exponencial

V=YV, exp(— KU

Tj’ (2.8)

B

onde “Vy” é a amplitude proporcional a probabilidade de ocorréncia do
salto, “U” & a energia necessaria para o salto em T+0 e “Kg” € a

constante de Boltzmann.

e Regime de Flux-Flow termicamente assistido (TAFF): Ocorre quando

J << Jc, sendo semelhante ao flux-creep e normalmente ocorre no
limite em que os vortices tém que vencer pequenas barreiras de
potencial. Na Fig. 2.9 é possivel observar o comportamento 6hmico
para baixos valores de J aplicados, sendo este comportamento

caracterizado pela equacao

V:VOI-exp(— KU(ll'j (2.9)

B

onde Uy é a energia de ativagdo necessaria para que o vortice supere a barreira de

potencialem T = 0 K.
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' ELUXICREEP®

Figura 2.9: Diagrama V-| para os regimes flux-flow, flux-creep e flux-flow termicamente

assistido £

Vortices de Josephson

Em supercondutores granulares existem dois tipos de arranjos de vortices:
vortices de Abrikosov e vortices de Josephson. Para compreender os voértices de
Josephson antes é preciso introduzir o conceito de efeito Josephson.

O efeito Josephson, que € consequéncia do estado quantico macroscopico,
ocorre quando ha tunelamento de pares de Cooper entre dois supercondutores
separados por uma fina barreira, seja ela normal (juncdo supercondutor-normal-
supercondutor - SNS) ou isolante (jungcdo supercondutor-isolante-supercondutor -
SIS). Na interface normal-supercondutor se manifestam correlacdes que causam
mudancas em certas propriedades dos materiais, sendo que a regidao normal
provoca uma reducao no parametro de ordem no lado supercondutor e este também
exerce um efeito sobre o metal normal, sendo chamado de efeito de proximidade.

Existe uma densidade de corrente critica efetiva Jo; maxima que a juncao
pode transportar sem sofrer dissipacéo, porém, quando a densidade de corrente que
passa pela juncdo for maior que Jo;, uma resisténcia elétrica sera estabelecida
devido a uma diferenca de potencial criada na juncéo.

Como mencionado anteriormente, nos supercondutores granulares tem-se
os vortices de Abrikosov e Josephson, sendo que neste tipo de material o
acoplamento entre os graos supercondutores ocorre através de ligacbes que podem

transmitir a coeréncia de fase para o sistema. Clem ) apresentou um modelo
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tedrico em que o supercondutor pode ser considerado como sendo uma matriz de
graos supercondutores anisotropicos em que 0s graos vizinhos sdo acoplados por
juncdes Josephson idénticas e com uma densidade de corrente critica Jo;. Devido ao
acoplamento entre os gréos ser fraco, 0 campo magnético penetra facilmente na
regido entre os grdos até um valor limite de penetragao A; ao longo jungbes. Para
campos maiores que H¢yj, € energeticamente mais favoravel a penetracdo entre os

grdos na forma de vortices intergranulares, como mostra a Fig. 2.10 ",

Jungbes
Josephson

Vartices

Intragranulares
se H=H_(T)

_,__)vf(_JJ 'D,r @
_r@ ]lf_}l a

Grios
supercondutores J ) Vortices
em H<H_(T) UnNgoes Intergranulares

Jasephson .
se H<H_,(T) para H=H_,(T)

Figura 2.10: |llustracdo dos vortices de Josephson (intergranulares) e Abrikosov
[40]

(intragranulares)
Medidas experimentais em amostras supercondutoras Y revelam que para
baixos campos (H<H.1;) existem correntes de blindagem induzidas que fluem na
camada superficial devido ao campo magnético aplicado. Porém, para campos
magneéticos entre H¢i; (T)< H< Hc1(T), 0 campo ir4 penetrar na amostra na forma de
vortices Josephson que se encontram nas regides entre os graos. Para campos
magnéticos acima de Hc(T) ocorrem os dois processos. Inicialmente o fluxo
magnético penetra dentro dos grdos como vortices de Abrikosov enfraguecendo o

parametro de ordem, e depois 0 acoplamento efetivo dos grdos passa a ser
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enfraquecido pelo campo aplicado. Para cada juncdo Josephson existe um campo
critico H; (T), sendo que quando o campo magnético for maior que o campo critico a
juncdo € destruida. Assim como o0s VOrtices intragranulares, os vortices
intergranulares também transportam um quantum de fluxo magnético confinado em
uma area secional. Porém, se o campo magnético for maior que Hcy(T) a

supercondutividade intragranular sofre uma mudanca para a fase normal.

2.2.1.3 Protocolo ZFC e FC

Medidas de momento magnético segundo o procedimento ZFC (Zero Field
Cooled) sédo feitas com a amostra partindo de uma temperatura acima da
temperatura critica e em campo nulo. Apos a amostra é resfriada até baixas
temperaturas e o campo magnético € aplicado, sendo que observa-se 0 momento
diamagnético devido ao efeito de blindagem criado pelas supercorrentes geradas na
superficie da amostra.

No procedimento FC (Field Cooled) a amostra encontra-se em uma
temperatura acima de T, e com 0 campo magnético aplicado. Apés a amostra €
resfriada até baixas temperaturas, onde é medido o momento diamagnético
resultante da expulsdo do fluxo magnético do interior da amostra (efeito Meissner).
O procedimento de medida pode ser feito de duas formas: durante a subida da
temperatura (FCW — Field Cooled Warming) ou durante a descida da temperatura
(FCC - Field Cooled Cooling).

O momento magnético FC, em geral, € menor que 0 momento magnético
ZFC devido aos efeitos de aprisionamento de vortices em supercondutores do tipo I,

conforme mostra a Fig. 2.11.
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Figura 2.11: Medida do momento magnético segundo o procedimento ZFC e FC para uma

amostra de YBa,Cuz0_5 texturizado.

2.2.2 Irreversibilidade magnética

A irreversibilidade magnética em supercondutores do tipo Il origina-se a
partir do movimento do fluxo magnético no interior da amostra. O movimento dos
vortices ocorre devido a ativacao térmica dos mesmos, superando as forcas de

pinning.

2.2.2.1 Aspectos gerais

A linha de irreversibilidade magnética (LIM) em sistemas homogéneos
caracteriza-se por dividir o estado misto do diagrama H-T (Fig. 2.5) em dois estados:
liquido de vértices e sdlido de vortices. No diagrama da Fig. 2.12 é possivel observar
estas regioes.

Acima da linha de irreversibilidade magnética encontra-se a regido
reversivel, na qual os vortices podem mover-se livremente pela amostra. Esta regiao
caracteriza-se pela resisténcia a passagem de corrente elétrica devido ao livre
movimento dos vortices, sendo este estado chamado muitas vezes de liquido de

vortices. Abaixo da linha de irreversibilidade magnética tem-se a regiéo irreversivel,
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na qual os voértices tém sua mobilidade fortemente diminuida devido as forcas de
aprisionamento, sendo que esta regido é chamada de sélido de vortices. A Fig. 2.12
apresenta as regifes liquido e solido de vortices em termos da linha de

irreversibilidade magnética.

Egse Meisshner

100

T(K)

Figura 2.12: Diagrama H-T genérico identificando a linha de irreversibilidade magnética que

divide o estado misto “Z.

7z

A linha de irreversibilidade magnética é obtida a partir de valores
experimentais que fornecem a temperatura de irreversibilidade magnética (Ti;). Na
Fig. 2.11 o ponto onde ocorre a separagdo das curvas ZFC e FC é a Tir. A Fig. 2.13
apresenta a linha de irreversibilidade magnética para uma amostra de YBa,Cu3O7.;
texturizado para campos magnéticos aplicados ao longo do plano ab e do eixo c.
Para o campo magnético aplicado paralelamente ao plano ab, os voértices se
localizardo nas camadas isolantes e terdo seus movimentos restritos a estas
camadas, perfazendo o chamado mecanismo de pinning intrinseco para os vértices
ao longo do plano ab.

Quando o campo magnético for aplicado ao longo do eixo ¢, o0s vortices ficam
aprisionados perpendicularmente nas camadas isolantes, originando estruturas
chamadas de vértices bidimensionais ou vortices panquecas. Em baixas
temperaturas, a rede de vortices pode estabilizar-se num arranjo tridimensional (3D).
Porém, em temperaturas mais elevadas, efeitos de depinning térmico passam a ser
relevantes e ocorre a passagem da rede 3D para um arranjo bidimensional (2D) de

vortices panguecas.
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Figura 2.13: Caréter anisotropico da linha de irreversibilidade magnética para uma amostra de

YBa,Cus0-.s texturizado .

2.2.2.2 Modelos tedricos

Existem diferentes modelos tedricos para descrever a linha de
irreversibilidade magnética, sendo que nesta secdo serdo discutidos alguns destes

modelos.

Flux Creep Gigante

Este modelo foi proposto por Yeshurun e Malozemoff ¥ é baseado no

%3l para supercondutores do tipo II. Este

modelo inicial proposto por Anderson e Kim
modelo assume que os vortices aprisionados pelas imperfeicdes da amostra podem
ser termicamente ativados sobre uma barreira de pinning mesmo que a forca de
pinning exceda a forca de Lorentz. Para os supercondutores de alta temperatura
critica 0 modelo é chamado de flux creep gigante. A diferenca entre os dois modelos
€ o alto valor da temperatura critica e a baixa energia de aprisionamento dos
vortices (Ug) nos HTSC.

No modelo de flux creep gigante, a linha de irreversibilidade magnética é

descrita no diagrama H-T por uma lei de poténcias do tipo

H=H,1-t)* (2.10)
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onde t é a temperatura reduzida dada por t =T, (H)/T,. (0), sendo T, a temperatura

de irreversibilidade magnética e o = 1,5.

A linha de irreversibilidade magnética no modelo flux creep gigante
representa essencialmente a linha de depinning no plano H-T. Abaixo desta linha a
densidade de corrente teria um valor finito, devido ao aprisionamento de vértices
nesta regido. Na regido acima da linha, os vértices teriam sua mobilidade garantida

e a densidade de corrente critica seria aproximadamente zero.

Vidro supercondutor

O modelo do vidro supercondutor foi empregado por Miller e col. [46] para
explicar o comportamento da linha de irreversibilidade magnética em amostras
supercondutoras de La,BaCuQ,.;, sendo baseado no modelo de Ebner e Stroud 471
desenvolvido para a susceptibilidade diamagnética em clusters supercondutores.

Este modelo propde a existéncia de um arranjo de graos desordenados com

dimensdes menores que o comprimento de penetracdo A e fracamente acoplados

via efeito de proximidade ou tunelamento Josephson. Para este sistema de gréos

fracamente acoplados o seguinte Hamiltoniano € proposto:

H=-3 J,(f,,BT)cos(@ -6, -A),  (2.11)

<i,j>

onde J; € a energia de acoplamento entre os graos i e j e 6; — 6; é a diferenca de fase
do parametro de ordem de Ginzburg-Landau entre os respectivos graos. Os termos
Aj, que s@o os deslocamentos de fase causados pelo campo magnético, séo dados
por

2

Aij =
Do

A-d, (2.12)

— e

onde ¢o é 0 elemento de fluxo magnético e A o potencial vetor ao longo das ligacdes
fracas entre os graosiej.
Este modelo prevé a existéncia de uma fase de baixa temperatura chamada

de vidro supercondutor, onde frustracdo e desordem sdo dominantes. A frustracao
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dos acoplamentos € devido ao termo A;, pois em um sistema de gréos
multiconectados, ndo ha configuracdo de fase que minimize simultaneamente as
energias de acoplamento entre todos os pares de graos. A linha de irreversibilidade,
determinada experimentalmente ¥, pode ser interpretada como a separacéo entre
as fases vidro supercondutor e um sistema de graos desacoplados.

De acordo com Miiller e col. [*®!, a lei de poténcia utilizada para descrever a
linha de irreversibilidade magnética no La,BaCuQ,.; assemelha-se perfeitamente a
funcionalidade utilizada para a interpretacdo da linha de irreversibilidade magnética
em sistemas de vidro de spin. Sendo assim, para supercondutores de alto T, no
limite de baixos campos magnéticos aplicados, a linha de irreversibilidade pode ser
descrita pela lei de poténcias do tipo Almeida-Thouless (AT) ¥ conforme mostra a
Fig. 2.17.

T,(H)
T,(0)

HzH{l— ] . (2.13)

onde Ty (H) = Tir (H) € a temperatura de irreversibilidade magnética, T4(0) € a
temperatura de irreversibilidade em campo nulo e Hy € uma constante dependente
do material.

04 |
£ 03fF _
I
=
2 o2t 4
2 ..
o H=117(1-35)
7 01k i
=

0 l

0 10 20 a0

T K}

Figura 2.17: Linha de irreversibilidade magnética para uma amostra de La,BaCuQ,.; com um

ajuste do tipo Almeida-Thouless para o regime de baixos campos magnéticos 9],
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Em campos magnéticos de até alguns kOe tem-se um crossover do regime
AT para o regime GT (Gabay-Toulouse), sendo que a linha de irreversibilidade

magnética passa a ser descrita pela lei de poténcias

_ _ Tirr (H) e
- ﬂ(l Tirr (0) j ’ (214)

onde B é uma constante e Ty, (H) e Tir (0) sdo as temperaturas de irreversibilidade

com e sem campo magnético aplicado, respectivamente.

Fusao da rede de vortices

Este modelo parte da ideia que flutuacdes térmicas podem ser responsaveis
pela fusdo da rede de Abrikosov. A instabilidade que ocorre devido as flutuacdes nas
proximidades da temperatura de fusédo da rede Ty (temperatura de melting) resulta
numa transicao de fase de segunda ordem da rede de vértices.

A ocorréncia da fusdo da rede de vortices é determinada pelo critério de

[51]

Lindemann A_ ®*, que utilizou como referéncia o valor do deslocamento quadrético

médio, <u2>% = A, . Quando A, equivaler a 10% do parametro de rede de vortices a

rede de Abrikosov fundira.

I. [52]

Segundo Nelson e co , NOS cupratos supercondutores novos regimes de

fluxo se tornariam acessiveis no estado liquido de vértices: desemaranhado
(disentangled flux liquid) que €& caracterizado por ocorrer em temperaturas mais
elevadas e em baixas densidades de linhas de voértices e emaranhado (entangled
flux liquid) que se caracteriza por apresentar grandes amplitudes de deslocamento,
causando um entrelagamento entre as linhas de vortices.

Houghton e col. 531 em 1989, determinaram a temperatura Ty(H), a partir do
critério de Lindemann, e verificaram que a temperatura de fusdo da rede de voértices
€ levemente menor do que a temperatura critica T(H). A curva de fusdo apresenta
um comportamento linear para uma ampla faixa de valores de campo magnético.

Porém, para H -0 e T —»T_(0) a curva é descrita pela seguinte lei de poténcias:



Capitulo 2 — Fundamentos Tedoricos 43

H~(1-t)?, (2.15)

onde t=T/T, é a temperatura reduzida.

Vidro de vortices

O modelo do vidro de vértices foi proposto por Fisher ¥ para descrever o
comportamento reversivel e irreversivel da linha de irreversibilidade magnética no
estado misto em supercondutores de alto T, usando os efeitos de desordem. Neste
modelo existe uma fase vidro de vértices (vortex glass) entre o estado Meissner e a
linha de congelamento Ty (temperatura de irreversibilidade), como mostra a
Fig. 2.18. Nessa regido a rede de vortices de Abrikosov apresenta uma simetria de
curto alcance. No modelo do vidro de vértices, a desordem e a frustracdo estao
diretamente relacionadas a distribuicdo aleatéria dos centros de pinning. Com o
aumento da temperatura a fase vidro de vortices se torna instavel, podendo vir a
fundir ao longo da linha T4(H) e definindo um estado denominado liquido de vortices
(fase magneticamente reversivel), como mostra a Fig. 2.18.

vz ' VORTEX \
7 Liaun”
é//vonn—:x /X/ \
B
// 7// //é/ {// o

MEISSNER
PHASE

Figura 2.18: Diagrama H-T para o modelo vidro de vdrtices, onde T4 pode ser considerada a

temperatura de irreversibilidade magnética (T;,) ®*.

Vidro de Bose

O modelo vidro de Bose foi elaborado por Nelson e Vinokur ®° para tratar os
efeitos da dindmica de fluxo devido ao aprisionamento de vértices por defeitos

correlacionados. Nos supercondutores de alto T. fortemente desordenados o
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diagrama H-T seria divido em trés fases: liquido de fluxo (superfluid), vidro de Bose e
Mott insulator.

Em altas temperaturas encontra-se a fase liquido de fluxo caracterizada pelo
movimento dos vortices que saltam livremente entre os defeitos correlacionados. A
fase vidro de Bose é caracterizada, essencialmente, pelo pinning fortemente
anisotrépico das linhas de voértices devido aos defeitos. Esta fase, no diagrama H-T,
se encontra abaixo de uma temperatura Tgy (temperatura vidro de Bose) e é
identificada experimentalmente como sendo a linha de irreversibilidade magnética. A
fase Mott insulator encontra-se em temperaturas ainda mais baixas, onde a

densidade de voértices € igual a densidade de centros de pinning correlacionados.

2.2.3 Correlacao entre a irreversibilidade magnética e a

transicao resistiva

Nesta secado serdo abordados aspectos relacionados com a correlacao entre
o limite de irreversibilidade magnética e resisténcia nula em supercondutores de alta
temperatura critica. Sera feita uma breve introducdo considerando os principais
aspectos, e a seguir, sera feita uma discussdo de resultados experimentais

disponiveis na literatura.

2.2.3.1 Aspectos gerais

Como visto na sec¢éo 2.2.2.1, para supercondutores homogéneos a linha de
irreversibilidade magnética divide o estado misto do diagrama H-T em duas regides
com comportamentos distintos. A regido que encontra-se abaixo da linha de
irreversibilidade magnética apresenta resisténcia elétrica nula devido ao
aprisionamento dos vortices, porém, na regido acima da linha de irreversibilidade
magnética tem-se a fase reversivel e devido a acdo da for¢ca de Lorentz os vortices
podem mover-se, fazendo com que o material apresente um comportamento

dissipativo.
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Para sistemas homogéneos, como monocristais de YBa,Cu3O7 limpos e
oxigenados, as temperaturas de resisténcia nula, T.o, coincidem com o limite de
irreversibilidade magnética.

No entanto, os supercondutores de alta temperatura critica sdo geralmente

[56] Neste caso, a irreversibilidade e a resistividade

supercondutores inomogéneos
nao dependem das mesmas partes da amostra. A irreversibilidade depende de um
conjunto de graos bem acoplados e a resistividade nula depende de um conjunto de
graos supercondutores bem acoplados que atravessa toda a amostra, sendo obtida
apenas quando ocorrer uma ordem de longo alcance.

Em supercondutores granulares espera-se que a resistividade nula ocorra
em temperaturas abaixo do limite de irreversibilidade magnética ®”. Para campos
magnéticos de até alguns kOe a irreversibilidade magnética é dominada pela
dindmica de fluxo de Josephson, onde os vértices penetram nas regifes entre 0s
graos devido a minimizacéo local da energia e a linha de resisténcia nula encontra-
se em temperaturas abaixo da linha de irreversibilidade magnética. Porém, para
campos magnéticos mais elevados, acima de varios kOe, o0 campo magnético passa
a penetrar nos graos e a irreversibilidade magnética € dominada pela dinamica de
fluxo de Abrikosov. Nesta regido a resistividade elétrica ainda é governada pelas
juncdes entre os graos e sO pode ser nula quando uma ordem de longo alcance for
obtida. Neste caso, a linha de resistividade nula também segue a linha de

irreversibilidade magnética 3.

2.2.3.2 Resultados experimentais

Resultados experimentais ** %8 apresentam o comportamento da correlagao
entre a irreversibilidade magnética e a resisténcia nula para amostras processadas
por diferentes métodos.

Em um monocristal dopado com Zn, YBa,Cu;97Zng 03075, 0Ss dados de
resisténcia nula, T, encontram-se abaixo da linha de irreversibilidade magnética no
regime de baixos campos magnéticos, porém em campos mais intensos a linha de

Tco coincide com a linha de irreversibilidade magnética, como pode ser observado na
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Fig. 2.19. Este comportamento observado € caracteristico de amostras que

apresentam uma fraca granularidade.
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Figura 2.19: Correlagdo entre a linha de irreversibilidade magnética e resistividade nula para

amostra monocristalina de YBa,Cuy,g7ZN00307.5° .

De acordo com Schaf e col. B8

em uma amostra de
YBa; 75Sr0,25Cu307.5 Sinterizado, dopado com 12,5% de estroncio, os dados de
resisténcia nula encontram-se abaixo do limite irreversivel. Para campos magnéticos
mais intensos a linha de irreversibilidade magnética se separa das temperaturas de
resisténcia nula, como mostra a Fig. 2.20. Os pontos em asterisco ilustram a

aproximacéo da temperatura de transicao supercondutora Te.
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Figura 2.20: Limite de irreversibilidade magnética e resisténcia nula para uma amostra

policristalina de YBay; 7551, 25CU307.5 sinterizado P2,
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Ja em uma amostra policristalina de YBa,CuzO7.s texturizado as linhas de
resisténcia nula encontram-se em temperaturas abaixo do limite de irreversibilidade
magnética, como pode ser observado na Fig. 2.21. Nas medidas para H//ab em
campos magnéticos mais elevados, a linha de T se encontra abaixo, mas proximo
da linha de irreversibilidade magnética, indicando que esta amostra apresenta uma

fraca granularidade.
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Figura 2.21: Correlacdo entre a linha de resisténcia nula e o limite de irreversibilidade

magnética para uma amostra policristalina de YBa,Cu305_s texturizado s8],

Comparando as trés amostras citadas observa-se que as linhas de Tg
ocorrem em temperaturas abaixo do limite irreversivel e isso se deve aos efeitos de
aprisionamento dos vortices. No monocristal e na amostra texturizada os dados de
resisténcia nula sdo bem proximos das temperaturas de irreversibilidade magnética.
Neste caso, a amostra passa para o estado supercondutor logo que se tem o limite
irreversivel, o que indica que a amostra apresenta uma fraca granularidade. Porém,
na amostra sinterizada os dados de resisténcia nula encontram-se abaixo do limite
irreversivel, o que pode indicar que esta amostra apresenta uma forte granularidade.
Isso ocorre pois a amostra percola para o estado supercondutor apenas quando
existe uma coeréncia de longo alcance por onde a corrente possa passar sem que
haja efeitos dissipativos, porém o limite irreversivel ocorre logo que se tem
acoplamento entre os graos, mas isso nao indica que se tenha uma ordem de longo

alcance.
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Nos supercondutores granulares, o0 campo magnético € normalmente
descrito pelo Hamiltoniano de acoplamento Josephson, dado pela equacao (2.11)
juntamente com a equacao (2.12). Nestes supercondutores o campo magnético
causa um desacoplamento do parametro de ordem de Ginzburg-Landau ao longo
das ligacOes fracas que se estendem ao longo do potencial vetor. Com isso, as
medidas de resisténcia nula e irreversibilidade magnética, em amostras granulares,
dependem da configuracdo de campo-corrente devido a dependéncia dos

desacoplamentos de fase Aje do efeito do campo magnético sobre os gréos.
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Técnicas experimentais

Crescimentos de amostras

As amostras de YBa,CuzO7.s texturizado utilizadas nesta dissertacdo foram

crescidas pelas técnicas da semente (TSMT - top-seeding melt-texturing) e

Bridgman, e serdo nomeadas segundo a Tab. 3.1.

Tabela 3.1: Nomenclatura das amostras.

Amostra Técnica de crescimento Quantidade inicial da fase Y211 (%)
Al Bridgman ~17
A2 Top-seeding melt-texturing 30

A amostra Al, crescida pela técnica Bridgman, foi cedida pelo Instituto de

Ciéncia dos Materiais, sediado na Universidade Autbnoma de Barcelona, na

Espanha, com a colaboracéo dos pesquisadores Xavier Obradors e Teresa Puig.

A amostra A2, crescida pela técnica da semente, foi fornecida em

colaboracdo com o pesquisador Joan Josep Roa Rovira, do Departamento de

Ciéncia dos Materiais e Engenharia MetalUrgica da Universidade de Barcelona, na

Espanha.
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3.1.1 Amostracrescida pela técnica Bridgman

Para o crescimento desta amostra, primeiramente foi feito o processo de
sinterizacdo através de uma reacdo em estado sélido utilizando precursores de alta
pureza de oxido de itrio (Y203), carbonato de bario (BaCO3) e mondxido de cobre
(CuO) nas proporcdes desejadas. Foi adicionado na amostra de YBa,CuzO7 finas
particulas da fase Y,BaCuOs (Y211), a qual serve para criacdo de centros artificiais
de aprisionamento de fluxo magnético. Depois de serem misturados, macerados e
prensados na forma de uma pastilha cilindrica, os precursores passaram pelo
processo de sinterizacao entre 900-950 °C por 16 horas em atmosfera de oxigénio.

A seguir, a amostra sinterizada de YBa,Cu3O7.5 foi suspensa verticalmente
em um forno do tipo Bridgman aquecido a uma temperatura acima do ponto de fusao
(1010 °C). A amostra foi deslocada no interior do forno com uma taxa constante de
1Imm/h em um gradiente de temperatura de aproximadamente 20 °C/cm. Este
movimento da amostra foi mantido até que a temperatura média estivesse em
900 °C. Depois, a amostra foi resfriada lentamente até 400 °C para garantir a
transicdo tetragonal-ortorrombica (~700 °C), sendo esta temperatura mantida por
240 horas em fluxo de oxigénio. Apds foi realizado um lento resfriamento até a

temperatura ambiente.

3.1.2 Amostracrescida pela técnica da semente (TSMT)

Para o crescimento desta amostra inicialmente foi realizado o processo de
sinterizacdo, com descrito na secéo 3.1.1, porém com a adicdo de 1% de CeO., que
limita o tamanho das particulas de Y211 e com isso, melhora a distribuicdo dos
centros de aprisionamento de fluxo magnético na amostra. Depois de misturados, 0s
precursores foram macerados e prensados na forma de uma pastilha cilindrica, a
qual foi sinterizada numa temperatura de 950 °C por 24 horas, sendo a seguir
submetida ao processo de texturizag&o propriamente dito.

Para a texturizacdo utilizou-se como semente cristais de NdBa,CuzO7.s
crescidos pelo método Bridgman, cujo ponto de fusdo € maior que o da amostra a

ser texturizada. A texturizacao foi feita sobre um substrato de CeO,, e depois de
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crescida a amostra passou por um tratamento de oxigenagao por cinco dias em fluxo
continuo de oxigénio numa temperatura de 420 °C.
A amostra utilizada nesta dissertacao, crescida pelo método da semente, foi

preparada com a seguinte composi¢ao:

[69% de Y123 + 30 % de Y211] + 1% CeO,,

onde as porcentagens foram calculadas em relacdo a massa da amostra.

3.2 Caracterizacdo microscopica

A caracterizagdo microscopica das amostras foi importante para observacéo
da orientagdo cristalografica e da distribuicho da fase Y211 na matriz
supercondutora.

Para a caracterizacdo microscoépica as amostras foram cortadas na forma de
paralelepipedos, depois lixadas e polidas para analise microscopica.

Para visualizar as propriedades morfologicas das amostras foi utilizado um
microscopio eletrénico de varredura de feixe duplo SEM/FIB Nova NanoLab 600,
sendo um dos feixes de elétrons e outro de ions de Gélio.

Para andlise da estrutura interna das amostras foi utilizado um microscopio
eletrénico TitanTM 80-300kV, da Fei Company, com o uso da técnica de microscopia
eletronica de transmissao.

A analise por microscopia eletrénica foi realizada no Laboratério de
Microscopia Eletrbnica da Divisdo de Metrologia de Materiais, do Instituto Nacional
de Metrologia, Qualidade e Tecnologia (Inmetro), localizado em Duque de Caxias-
RJ, através da colaboracdo dos pesquisadores Braulio Archanjo, Andréa Campos e

Cristol de Paiva Gouvéa.
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3.2.1 Microscopia eletronica de varredura (SEM - Scanning

electron microscopy)

A partir do uso da técnica de microscopia eletrénica de varredura foi possivel
investigar a morfologia das amostras. A Fig. 3.1 representa a superficie da amostra
A2, onde sao observados os planos empilhados que se formam perpendicularmente
ao eixo ¢, indicativo de uma possivel boa orientacéo cristalografica da amostra.

Figura 3.1: Imagem obtida por microscopia eletrbnica de varredura na amostra A2, onde é

possivel observar a formacao de planos empilhados ao longo do eixo c.

A Fig. 3.2 representa uma imagem de microscopia eletronica de varredura
para a amostra A2, com uma maior resolucdo dos planos empilhados, em que é
possivel observar claramente a sequéncia destes cuja espessura varia entre 4 um e

5 um.
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Figura 3.2: Microscopia eletrénica de varredura para a amostra A2 apresentando a sequéncia

de planos empilhados com espessura de 4 um a 5 pm.

A Fig. 3.3 representa a microscopia eletrdnica de varredura feita na
superficie da amostra A2, onde é possivel observar a presenca da fase Y211 na
matriz supercondutora e a formacéo de algumas rachaduras ao longo da superficie.

10um

Figura 3.3: Imagem obtida por microscopia eletrénica de varredura na amostra A2, onde em

gue é possivel observar as particulas da fase Y211 embebidas na matriz supercondutora.

A Fig. 3.4 apresenta a microscopia eletrénica de varredura na amostra Al,

em gue se observa a presenca da fase secundaria Y211 na matriz supercondutora.
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Figura 3.4: Imagem obtida por microscopia eletronica de varredura na amostra Al, onde é

possivel visualizar os gréos da fase Y211 juntamente com a fase Y123.

Em ambas as Fig. 3.3 e 3.4 foi possivel observar a presenca da fase Y211
inclusas na fase Y123, além da formacdo de rachaduras na superficie da amostra.
As amostras Al e A2 apresentaram grdos da fase secundéria com tamanhos e
formatos variados. Porém, a amostra A2, Fig. 3.3, apresentou graos de fase Y211
mais refinados quando comparados com os graos de fase Y211 na amostra Al (Fig.
3.4), sendo que ocorre devido a adicdo de CeO, durante o crescimento da amostra
A2, o que refina as particulas da fase Y211 *2,

3.2.2 Microscopia eletronica de transmissdao (TEM -

Transmission electron microscopy)

Pela técnica de microscopia eletrénica de transmisséo foi possivel investigar
a estrutura interna da amostra Al. A Fig. 3.5 representa a microscopia eletronica de
transmissao feita na amostra Al, onde € possivel observar uma particula de Y211 e
os planos de empilhamento que se formam perpendicularmente ao eixo c, indicando

uma possivel boa orientacéo cristalografica da amostra.
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MY Planos de empilhamento

Figura 3.5: Imagem obtida por microscopia eletrbnica de transmissdo para a amostra Al,
identificando um gréo da fase Y211 juntamente com camadas supercondutoras empilhadas ao

longo do eixo-c.

A Fig. 3.6 representa uma imagem de microscopia eletronica de transmissao
de alta resolugdo para a amostra Al, em que é possivel observar uma interface
limpa na fronteira entre um grao de Y211 e um gréo da fase Y123.

Figura 3.6: Microscopia eletrbnica de transmissdo de alta resolucdo para a amostra Al,

identificando a interface entre o grdo de Y211 e um gréo de Y123.
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Na Fig. 3.6 observa-se que na regido de interface entre o grao da fase Y211

e a matriz supercondutora ndo ocorre a formacdo de nenhuma nova estrutura.

3.3 Preparacéo para as medidas de magnetoresisténcia

elétrica

Para medidas de magnetoresisténcia elétrica em funcéo da temperatura e do
campo magnético as amostras foram cortadas na forma de pequenos
paralelepipedos. Foram utilizados pedagos com as mesmas dimensfes para as
amostras Al e A2, a saber:

-3mmx2mmx1mm (dimensdo menor ao longo do eixo c) para medidas
com a corrente elétrica ao longo do plano ab;

-3mmx 1 mmx 1 mm (dimensdo maior ao longo do eixo c) para medidas
com a corrente elétrica ao longo do eixo c.

Inicialmente as amostras foram limpas em banho de etanol com o auxilio de
um equipamento de ultra-som e, em seguida, quatro tiras condutoras de cola prata
foram dispostas paralelamente sobre a superficie de cada amostra. Ao final foi
realizado o processo de cura numa temperatura em torno de 80 °C por 1h. Depois,
fios de ouro foram colocados sobre as quatro faixas e cobertos com cola prata, e
novamente foi realizado o tratamento térmico para cura e fixacdo dos fios aos
contatos elétricos.

A Fig. 3.7 ilustra a disposi¢édo dos contatos sobre a amostra, sendo que a
corrente elétrica € injetada pelos contatos laterais da amostra (1 e 4) e a leitura da

tensdo é efetuada através dos contatos centrais (2 e 3).

Figura 3.7: Configuracéo dos contatos elétricos sobre a amostra. Os contatos 1 e 4 destinam-

se a injecdo da corrente elétrica e os contatos 2 e 3 para leitura da tenséo correspondente.
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3.3.1 Descricao do equipamento e procedimento de medida

Para as medidas de magnetoresisténcia elétrica foi utilizado um sistema de
multimedidas do tipo PPMS - Physical Properties Measurement System, fabricado
pela Quantum Design, o qual permite aplicar campos magnéticos de até 9 T. Estas
medidas foram realizadas no Laboratério de Magnetismo e Supercondutividade no
Instituto de Fisica da Universidade Federal do Rio Grande do Sul, com a
colaboracéo dos pesquisadores Jacob Schaf e Paulo Pureur.

As medidas de magnetoresisténcia elétrica foram feitas para campos
magnéticos aplicados ao longo do plano ab e do eixo ¢, com uma corrente elétrica
padrdo de 2mA, sendo que as seguintes configuracdes de campo-corrente foram

utilizadas:

e  H//lab com l//ab (H L I);
. H//ab com I//ab (H//);
. H//ab com l//c;

. H//c com l//c;

. H//c com I//ab.

Na amostra Al foram aplicados campos magnéticos até 9 T, e na amostra
A2 a intensidade maxima do campo magnético aplicado foi de 5 T, ambos para

todas as 5 configuracdes de campo-corrente.

3.3.11 PPMS

O sistema PPMS utilizado neste trabalho pode ser divido em duas partes: a
criogenia e a eletronica base.

A parte criogénica é composta principalmente de um criostato superisolado
contendo hélio liquido. O dewar contém cinco refletores de radiacdo
eletromagnética, uma camara superisolante, um reservatorio de hélio com
capacidade de 30 litros e deposito de carvdo ativado % ® conforme mostra a
Fig. 3.8.
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Refletores de radiagéo eletromagnética

Hélio liquido

Camara superisolante

o

r/

Carvio ativado

Figura 3.8: llustracéo do criostato superisolado que compde o sistema de multimedidas do tipo
PPMS %,

A Fig. 3.9 ilustra a regido interior do criostato onde se encontra 0 magneto
supercondutor, a termometria e a camara da amostra. O sistema permite medidas
num intervalo de temperatura entre 1,9 a 400 K.
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Figura 3.9: (a) llustracdo da estrutura e componentes internos do PPMS e da (b) regido interna
da bobina supercondutora ©°!,
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O segundo item que compbe a plataforma PPMS é a eletrbnica base,
formada por um médulo eletrénico responsavel pelo funcionamento de quase todo o
PPMS (sensores de temperatura, aquecimento do gas hélio e sensor de nivel do
hélio liquido, chave de fluxo e sistema de vacuo), com excec¢ao do procedimento de
abastecimento de hélio liquido que é de forma manual, e do controle da fonte de

corrente elétrica para a bobina supercondutora.

3.4 Preparacédo para as medidas do momento magnético

Ambas as amostras A1 e A2 foram cortadas com auxilio de uma serra de
disco de diamante no formato de pequenos paralelepipedos de dimensdes idénticas
eiguais a2 mm x 1 mm x 1 mm, sendo a maior dimenséo ao longo do eixo c.

As amostras foram fixadas num porta-amostra de teflon com o auxilio de

graxa de vacuo antes de serem posicionadas no interior do equipamento.

3.4.1 Descricdo do equipamento e procedimento de medida

As medidas do momento magnético para as amostras Al e A2 foram feitas
com um magnetdmetro SQUID MPMS (Magnetic Properties Measurement System)
fabricado pela Quantum Design, o qual permite a realizacdo de medidas em campos
magnéticos de até 5 T. As medidas foram realizadas no Instituto de Fisica na
Universidade Federal do Rio Grande do Sul, com a colaboragcédo dos pesquisadores
Jacob Schaf e Paulo Pureur.

Na amostra Al foram realizadas algumas medidas adicionais do momento
magnético em um equipamento PPMS-VSM (Physical Properties Measurement
System - Vibrating Sample Magnetometer). Estas medidas foram feitas no Dresden
High Magnetic Field Laboratory, em Dresden, na Alemanha em colaboracdo com os
pesquisadores Frederik Wolff-Fabris e Erik Kampert.

As medidas do momento magnético foram feitas segundo as prescricdes
ZFC e FC nas orientacdes H//ab e H/lc.
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34.1.1 SQUID

O magnetdometro de SQUID permite a aplicacdo de campos magnéticos de
até 5 T, podendo operar em temperaturas de 2 K a 400 K e realizar medidas de
momento magnético com uma precisdo de 5x10™° emu. O sistema pode ser dividido
em duas partes: o sistema de controle operacional e a criogenia.

O sistema de controle operacional € constituido de um computador, que
controla o equipamento através de uma interface IEEE-488, que comanda trés
controladores. O primeiro controlador € um modelo 1822 e é responsavel pelo
transporte da amostra, o dispositivo SQUID, a deteccdo do sinal SQUID, o
acoplamento do aquecedor interno, a fonte de corrente para a bobina
supercondutora, a chave de operacdo no modo persistente, a impedancia e o
detector do nivel de hélio liquido. Outro controlador é responséavel pela chave de
fluxo de géas, o aguecedor, a chave de fluxo de ar e a bomba de vacuo. O ultimo
controlador é uma ponte R/G responséavel pelo sensor de temperatura e o aquecedor
de gas.

A parte criogénica é composta de um criostato superisolado de aluminio,
onde fica armazenado o hélio liquido e conta com uma capacidade de 56 litros. Este
criostato abriga 0 magneto supercondutor, o sensor de SQUID, a termometria, a
eletrbnica associada e a cana de medidas. A Fig. 3.10 ilustra a parte criogénica do

magnetdometro de SQUID utilizado para as medidas do momento magnético.
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6 — Superisolamento
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Capsula do S5QUID

Figura 3.10: llustracdo do sistema de criogenia do magnetémetro de SQUID, (a) a cana de
medidas, a estrutura interna do criostato e o sistema magnético, (b) esquema detalhado da
regido em torno da amostra "?*¥ (adaptada).

Com este equipamento foi possivel realizar medidas do momento magnético
segundo as prescricbes ZFC e FC. Na amostra Al foram aplicados campos
magnéticos de 0,001 T até 5 T para H//ab e 0,005 T até 5 T na configuracdo H//c e
na amostra A2 os regimes de campos magnéticos aplicados foram de 0,001 T até

5 T para as configuragcdes H//ab e H//c.

3.4.1.2 PPMS

As medidas do momento magnético realizadas em Dresden, na Alemanha,
foram feitas com um PPMS-VSM (Physical Properties Measurement System -
Vibrating Sample Magnetometer) que permite a aplicacdo de campos magnéticos de
até 14 T. Como o equipamento utilizado € semelhante ao PPMS utilizado nas
medidas de magnetoresisténcia elétrica representado pela Fig. 3.9, nédo sera feito

nenhuma descri¢ao adicional deste.
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4 Analise da transicdo resistiva e do comportamento

magneético do YBa,Cuz0, 5 texturizado

4.1 Introducéo

Neste capitulo sdo apresentados e discutidos os resultados experimentais
sobre a transicdo supercondutora e 0 comportamento magnético para as amostras
Al e A2. As medidas de transporte elétrico foram realizadas com configuracbes de
campo-corrente paralelas e perpendiculares aos planos de conducédo. O
comportamento magnético sera discutido a partir de medidas de momento
magnético segundo os procedimentos ZFC e FC. Este capitulo abordara também a
influéncia da amplitude de oscilagdo da amostra na temperatura de irreversibilidade
magnética. Sera apresentada a linha de irreversibilidade magnética e esta seré

discutida com base em modelos tedéricos conhecidos.

4.2 Comportamento resistivo do YBa,Cu307.5 texturizado

As medidas de magnetoresisténcia elétrica realizadas nas amostras Al e A2
apresentaram uma transicdo supercondutora estreita frente a aplicacdo de campos
magnéticos. Como discutido na secao 2.1.3, os supercondutores de alta temperatura
critica, em geral, apresentam uma transicao resistiva que ocorre em duas etapas. No

intervalo T, <T<T. temos a regido paracoerente, onde a supercondutividade se
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estabelece no interior dos gréos. A regido onde a amostra apresenta resisténcia

elétrica nula, denominada coerente, é definida para T<T .

4.2.1 Efeito do campo magnético

Um campo magnético quando aplicado a um material supercondutor tende a
alargar a transicao resistiva, fazendo com que a temperatura de transicdo para o
estado supercondutor diminua conforme o aumento deste campo. Nas proximas
secOes serdo apresentados resultados experimentais de magnetoresisténcia elétrica
para as duas amostras, em diferentes configuracbes de campo-corrente, as quais
foram especificadas na secdo 3.3.1 do capitulo 3. Em todas as configuracdes foi

aplicada uma corrente elétrica padrao de 2 mA.

4.2.1.1 Campo magnético aplicado ao longo do plano ab

Para as medidas com campo magnético aplicado ao longo do plano ab
foram utilizadas trés configuracbes de campo-corrente: corrente elétrica aplicada
paralela ao plano ab, porém, campo e corrente perpendiculares entre si; campo
magnético e corrente elétrica paralelos ao plano ab, com ambos paralelos entre si;
campo magnético paralelo ao plano ab, porém, com a corrente elétrica aplicada ao

longo do eixo c.

4.2.1.1.1 Amostracrescida pelo método Bridgman

Na Fig. 4.1 sdo apresentadas as curvas de resisténcia elétrica em fungdo da
temperatura para a amostra A1 mediante a aplicacdo de campos magnéticos de 0 a
9 T na configuracdo de campo e corrente elétrica paralelos ao plano ab, porém,
perpendiculares entre si. Observa-se claramente uma degradacdo da transicao
supercondutora promovida pelo campo magnético, porém de modo menos

acentuado do que é geralmente observado em amostras policristalinas sinterizadas.
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Figura 4.1: Medidas de magnetoresisténcia elétrica em funcdo da temperatura na amostra Al
para diferentes intensidades de campo magnético aplicado ao longo do plano ab, com a

corrente elétrica aplicada paralela ao plano ab, e perpendicular ao campo.

Na Fig. 4.2 sdo apresentadas as curvas de resisténcia elétrica em funcéo da
temperatura para a amostra A1 com 0 campo magnético e a corrente elétrica

aplicados ao longo do plano ab, sendo ambos paralelos entre si.
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Figura 4.2: Medidas de magnetoresisténcia elétrica em fungdo da temperatura na amostra Al
para diferentes intensidades de campo magnético aplicado ao longo do plano ab, com a

corrente elétrica também paralela ao plano ab, sendo ambos paralelos entre si.
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A Fig. 4.3 apresenta resultados similares as Figs. 4.1 e 4.2 para a amostra
Al, porém com o campo magnético aplicado ao longo plano ab e a corrente elétrica
paralela ao eixo c. Em ambas as Figs. 4.2 e 4.3 verifica-se a degradacdo da

transicdo com o campo, a exemplo do exposto pela Fig. 4.1.
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Figura 4.3: Medidas de magnetoresisténcia elétrica em funcao da temperatura para a amostra
Al, com diferentes intensidades de campo magnético aplicado ao longo do plano ab, porém,

com a corrente elétrica aplicada ao longo do eixo c.

4.2.1.1.2 Amostracrescida pelo método da semente

Nesta amostra foram realizadas medidas de magnetoresisténcia nos
intervalos de campo entre 0,1 T e 5 T. Os resultados para a amostra A2 na
configuracdo de campo magnético e corrente elétrica aplicados ao longo do plano
ab, no entanto perpendiculares entre si, estdo representados na Fig. 4.4. A exemplo
dos resultados expressos na amostra Al, observa-se claramente o enfraguecimento

da transicdo mediante aplicagcdo de campo magnético.
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Figura 4.4: Medidas de magnetoresisténcia elétrica em funcdo da temperatura para a amostra
A2, em diversos regimes de campo magnético aplicado ao longo do plano ab e com a corrente
elétrica também paralela ao plano ab, porém, perpendicular ao campo.

A Fig. 4.5 apresenta as medidas de magnetoresisténcia na amostra A2
guando o campo magnético e a corrente elétrica sdo aplicados paralelos ao plano

ab, e mantidos paralelos entre si.
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Figura 4.5: Medidas de magnetoresisténcia elétrica para a amostra A2 com diferentes regimes
de campo magnético aplicado ao longo do plano ab e a com corrente elétrica aplicada

paralelamente ao campo magnético.
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A Fig. 4.6 é representativa da amostra A2 para a configuragcdo de campo

magnético aplicado ao longo dos planos de conducdo e com a corrente elétrica

paralela ao eixo c, cujos resultados sédo similares aos apresentados nas Figs. 4.4 e

4.5.
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Figura 4.6: Medidas de magnetoresisténcia elétrica na amostra A2 para a configuracdo de

campo magnético aplicado ao longo dos planos de conduc@o e com a corrente elétrica ao

longo do eixo c.

4.2.1.2

Campo magnético aplicado ao longo do eixo-c

Para as medidas de magnetoresisténcia com o campo magnético aplicado

ao longo do eixo ¢, duas configuracbes de campo-corrente foram utilizadas: corrente

elétrica paralela ao campo (H//I) e perpendicular a este (H.LI).

42.1.2.1

Amostra crescida pelo método Bridgman

A Fig. 4.7 apresenta a transicao resistiva para a amostra A1 com o campo

magnético e a corrente elétrica paralelos ao eixo c.
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Figura 4.7: Resultados de magnetoresisténcia elétrica em funcdo da temperatura na amostra

Al, com o campo magnético e a corrente elétrica paralelos ao eixo c.

Para a configuracdo de campo magnético aplicado paralelo ao eixo ¢ e com
a corrente elétrica aplicada ao longo do plano ab, a transicdo resistiva para a
amostra Al esta representada na Fig. 4.8. Em ambas as Figs. 4.7 e 4.8, observa-se
uma degradagao mais acentuada da transicdo em relacdo a configuracéo H//ab para

a mesma amostra, expresso pelas Figs. 4.1, 4.2 e 4.3.
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Figura 4.8: Resultados de magnetoresisténcia elétrica em funcdo da temperatura para a
amostra Al, em diversos regimes de campo magnético aplicado ao longo do eixo ¢, e com a

corrente elétrica aplicada perpendicularmente ao campo magnético.
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4.2.1.2.2 Amostracrescida pelo método da semente

A Fig. 4.9 apresenta a transicao resistiva para a amostra A2 com diversos
regimes de campo magneético aplicado ao longo do eixo ¢, e com a corrente elétrica

paralela ao campo.
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Figura 4.9: Medidas de magnetoresisténcia elétrica um fungdo da temperatura na amostra A2
em diferentes regimes de campo magnético aplicado ao longo do eixo ¢ e com a corrente
elétrica também paralela a esta direcao.

A Fig. 4.10 ilustra a transic¢ao resistiva na amostra A2 em vérias intensidades
de campo magnético aplicado ao longo do eixo ¢c e com a corrente elétrica aplicada

paralela ao plano ab.
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Figura 4.10: Medidas de magnetoresisténcia elétrica em funcdo da temperatura na amostra A2
em vdrias intensidades de campo magnético aplicado paralelo ao eixo ¢ e com a corrente

elétrica aplicada paralela ao plano ab.

4.2.2 Discussao dos resultados

Analisando as transi¢cdes resistivas das duas amostras observa-se uma
transicdo estreita, sendo moderadamente afetada pelo campo magnético nas cinco
configuracbes de campo magnético e corrente elétrica utilizadas, sendo este
comportamento caracteristico de amostras texturizadas de boa qualidade.
Observando, por exemplo, a Fig. 4.1, observa-se que o campo magnético afeta
fracamente a transicao resistiva em baixos campos, pois a diferenca de temperatura
em que a resisténcia se anula em campo nulo € de aproximadamente 0,4 K quando
comparado com o campo magnético de 0,1 T.

Nas amostras Al e A2, quando campos magnéticos de baixa intensidade
sdo aplicados, ocorre um enfraquecimento das ligacdes entre os graos, porém,
observa-se que a regido coerente é pouco afetada pelo campo. Com o aumento do
campo magnético, por exemplo, em 5 T, na Fig. 4.1, o campo magnético afeta
fortemente a regido préoxima ao estado de resisténcia nula e também causa um
alargamento na regido paracoerente reduzindo a temperatura critica T.. Este
alargamento ocorre devido a dinamica de vértices que desempenha um papel

importante na transigao.
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Comparando as transi¢cdes resistivas na orientagdo de campo magnético
paralelo ao plano ab nas amostras Al e A2 (Figs. 4.1 a 4.6) pode ser observado que
na amostra Al essas transicfes resistivas ocorrem em temperaturas bem proximas
entre si, por exemplo, para o campo magnético de 5 T, independentemente da
corrente elétrica ser perpendicular ou paralela ao campo magnético, como mostram
as Figs. 4.1, 4.2 e 4.3. O mesmo comportamento nas proximidades da resisténcia
nula € observado na amostra A2 tanto para H// como para H.LI, conforme
apresentado pelas Figs. 4.4, 4.5 e 4.6. Sabemos que quando uma corrente elétrica é
aplicada perpendicularmente ao campo magnético os vortices sofrerdo influéncia da
forca de Lorentz, a qual tende a arrasta-los, e devido a isso, a transicdo para o
estado supercondutor deveria ocorrer em temperaturas menores, porém, Nossos
resultados, aparentemente, mostram que a forca de Lorentz pouco afeta a transicao
resistiva, desempenhando um papel pouco relevante na deriva de vortices. Apesar
das amostras apresentarem algumas diferencas microestruturais, diferentes
concentracbes de fase Y211 e serem crescidas por meétodos distintos, ambas
apresentam um comportamento similar para as trés configuragcbes de campo-
corrente envolvendo H//ab.

Nas amostras Al e A2, na orientagdo de campo magnético aplicado
paralelamente aos planos de conducdo, tem-se também a contribuicdo do pinning
intrinseco, o qual colabora para o aprisionamento eficaz dos vortices. Devido a esta
contribuicdo as transicdes resistivas para H//ab ocorrem em temperaturas mais
elevadas (Figs. 4.1 a 4.3 e Figs. 4.4 a 4.6) quando comparadas com as transi¢coes
resistivas obtidas na orientacdo de campo magnético paralelo ao eixo c (Figs. 4.7 e
4.8 e Figs. 4.9 e 4.10).

Confrontando o comportamento das transi¢des resistivas na orientacao de
campo magnético paralelo ao eixo c observa-se, a exemplo da discusséo acima, que
a configuracdo de campo-corrente pouco influencia na transicdo resistiva neste
caso, tanto na amostra Al (Figs. 4.7 e 4.8) como na amostra A2 (Figs. 4.9 e 4.10).
Novamente aqui a forca de Lorentz aparentemente desempenha um papel pouco

relevante.



Capitulo 4 - Analise da transicéo resistiva e do comportamento magnético 72
do YBa,Cu3z05.5 texturizado

4.3 Comportamento magnético do YBa,Cuz0O;5 texturizado

Nesta secdo serdo apresentados o0s resultados experimentais e a
consequente discussédo envolvendo as medidas de momento magnético segundo 0s
procedimentos ZFC e FC, descritos na se¢ao 2.2.1.3, nas configuragbes de campo
magnético paralelo e perpendicular ao plano ab para ambas as amostras. Com as
medidas de momento magnético foi possivel determinar as temperaturas de
irreversibilidade magnética, e a consequente linha de irreversibilidade magnética.
Esta secdo ira incluir a discussédo sobre a influéncia da amplitude experimental de
medida com relacdo a amostra Al, o que sera fundamental para a interpretacdo dos

nossos resultados de correlacéo entre as linhas de T e Tir No capitulo seguinte.

4.3.1 Efeito do campo magnético

Nas medidas de momento magnético em funcéo da temperatura o aumento
do campo magnético afeta diretamente a temperatura de irreversibilidade magnética,
fazendo com a T, (H) se desloque para temperaturas menores conforme o0 aumento
do campo. As medidas de momento magnético segundo o protocolo ZFC mostraram
gque o aumento do campo magnético causa um enfraquecimento do efeito de
blindagem, e nas medidas de momento magnético pelo procedimento FC observou-
se o efeito Meissner paramagnético, o qual mostrou-se dependente da orientagédo e

intensidade de campo magnético.

4.3.1.1 Campo aplicado ao longo do plano ab

As Figs. 4.11 a 4.14 sao representativas para as medidas de momento
magnético segundo os procedimentos ZFC e FC para as amostras Al e A2 na

orientacdo de campo magnético paralelo ao plano ab.
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4.3.1.1.1 Amostracrescida pelo método Bridgman

A Fig. 4.11 apresenta resultados experimentais para 0 momento magnético
obtido através da técnica ZFC para a amostra Al. A Fig. 4.11 (a) refere-se aos
resultados obtidos para campos magnéticos de até 0,75 T, onde observa-se que a
resposta diamagnética cresce até o campo de 0,025 T e depois comeca a diminuir
conforme o aumento deste, como mostra a Fig. 4.11 (b). Este enfraquecimento da
resposta diamagnética é consequéncia da penetracdo de fluxo magnético através da

barreira superficial.
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Figura 4.11: Medidas de momento magnético segundo o procedimento ZFC na amostra Al

com H//ab no regime de campos magnéticos (a) baixos e (b) elevados.
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A Fig. 4.12 representa as medidas do momento magnético obtido pela
técnica FC para a amostra A1 para campos magnéticos aplicados ao longo do plano
ab. Na Fig. 4.12 (a), que representa as medidas FC em baixos campos magnéticos,
€ possivel observar que a resposta diamagnética aumenta até o campo de 0,75 T,
porém, em campos mais intensos, representados pela Fig. 4.12 (b), observa-se um
enfraquecimento da resposta diamagnética com o aumento do campo até uma

temperatura proxima a 80 K, porém, em temperaturas abaixo deste valor o momento

magnético comeca a apresentar uma resposta paramagnética.

T T T T T T
0,0000 1]
FC - H//ab
= — 0—0,001T
g — 0,017
8 — 40,0257
g -0,0002- o 0,08T
g — & — 01T
S
o —o—0.2T
C
g 0,35T
< -0,0004 - 1 05T
— 2 —0,75T
Amostra A1
T T T T T T
80 84 88 92 96
Temperatura (K)
& FC - H//ab
&
0,0004 4 <& E
4
— 4%’%
> < 3,5T
5
o
©
@
C
2 0,0000
S
o
c
o
S
o
=
-0,0004 + % Amostra A1

Temperatura (K)

Figura 4.12: Medidas de momento magnético segundo o procedimento FC na amostra A1 com

H//ab no regime de (a) baixos e (b) altos campos magnéticos.
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43.1.1.2

75

Amostra crescida pelo método da semente

A Fig. 4.13 ilustra resultados das medidas do momento magnético de acordo

com o procedimento ZFC para a amostra A2. A Fig. 4.13 (a) representa 0s

resultados experimentais para campos magnéticos até 0,5 T, onde observa-se que

os efeitos de blindagem séo eficazes até o campo magnético de 0,07 T, diminuindo

para campos magnéticos acima deste valor, conforme mostra a Fig. 4.13 (b).
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Figura 4.13: Medida de momento magnético segundo o procedimento ZFC na amostra A2 com

0 campo magnético aplicado ao longo do plano ab, no regime de campos magnéticos (a)

baixos e (b) elevados.
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A Fig. 4.14 apresenta medidas do momento magnético segundo o

procedimento FC na amostra A2, para a orientacdo H//ab. Para o campo magnético

de 0,001 T o momento magnético apresenta um comportamento paramagnético em

T < 90 K, sendo este efeito Meissner paramagnético destruido com o aumento do

campo magnético. Na regido de baixos campos observa-se que a partir do campo

magnético de 0,15 T ocorre um enfraquecimento do diamagnetismo para

temperaturas mais baixas, como expresso na Fig. 4.14 (a), apresentando uma

tendéncia ao comportamento paramagnético em temperaturas abaixo de 80 K,

conforme ilustrado na Fig. 4.14 (b).
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Figura 4.14: Medida de momento magnético segundo o protocolo FC na amostra A2 com H//ab

no regime de (a) baixos e (b) altos campos magnéticos.
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4.3.1.2 Campo aplicado ao longo do eixo ¢

As Figs. 4.15 a 4.18 sao representativas dos resultados experimentais das
medidas do momento magnético segundo os procedimentos ZFC e FC nas amostras
Al e A2, para a orientacdo de campo magnético paralelo ao eixo c.

4.3.1.2.1 Amostracrescida pelo método Bridgman

A Fig. 4.15 refere-se aos resultados experimentais do momento magnético
obtido pela técnica ZFC para a amostra A1. Em campos magnéticos baixos, como
na Fig. 4.15 (a), a blindagem diamagnética diminui para campos a partir de 0,05 T.
Para campos magnéticos mais intensos, como na Fig. 4.15 (b), observa-se um forte

enfraquecimento do efeito de blindagem.
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Figura 4.15: Medidas do momento magnético obtido pelo procedimento ZFC na amostra Al,

com H//c no regime de (a) baixos e (b) elevados campos magnéticos.

A Fig. 4.16 ilustra as medidas FC na amostra Al. A Fig. 4.16 (a) é
representativa das medidas em baixos campos magnéticos, onde € possivel
observar que a resposta diamagnética cresce até aproximadamente 2,5 T, como
mostra a Fig. 4.16 (b).
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Figura 4.16: Medidas do momento magnético segundo o protocolo FC na amostra Al, com H//c

no regime de campos magnéticos (a) baixos e (b) elevados.

4.3.1.2.2 Amostracrescida pelo método da semente

Na amostra A2 as medidas ZFC com o campo magnético paralelo ao eixo ¢
sao representadas pela Fig. 4.17. Na Fig. 4.17 (a) observa-se um enfraguecimento
da resposta diamagnética para campos magnéticos acima de 0,1 T, assim como

para campos magnéticos mais intensos, como ilustra a Fig. 4.17 (b).
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Figura 4.17: Medidas do momento magnético segundo o protocolo ZFC na amostra A2, com

H//c no regime de campos magnéticos (a) baixos e (b) elevados.

As medidas FC com H//c para a amostra A2 sao representadas na Fig. 4.18,
onde observa-se que a resposta diamagnética cresce com o aumento do campo

magnético, conforme mostram as Figs. 4.18 (a) e (b).
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Figura 4.18: Medidas do momento magnético segundo o procedimento FC na amostra A2 com

H//c no regime de campos magnéticos (a) baixos e (b) elevados.

4.3.2 Discusséao dos resultados

Para as medidas do momento magnético obtido pela técnica ZFC nas
amostras Al e A2, nas orientacdes H//ab e H//c, observa-se o enfraquecimento do
efeito de blindagem em temperaturas e campos elevados, como esperado
teoricamente.

Para as medidas do momento magnético obtido pela técnica FC os

resultados para a amostra A2 na orientacdo H//ab, expressos na Fig. 4.14,
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mostraram que num campo magnético de 0,001 T o momento magnético apresentou
um comportamento paramagnético, o qual foi destruido com o aumento do campo.
Porém, este comportamento ndo foi observado na amostra Al, conforme mostram
as Figs. 4.12, 4.16 e 4.18. O efeito Meissner paramagnético em baixos campos
magnéticos é conhecido na literatura como efeito Wohlleben ®* 62 porém este efeito
Meissner paramagnético, em materiais com orientacdo cristalografica, € esperado
que ocorra quando se tem Hi//c > ®3. No entanto o resultado obtido nesta amostra
ndo € isolado, sendo que outros trabalhos também reportam resultados do efeito
Meissner paramagnético em baixos campos na configuragdo H//ab 64,63 Este efeito
paramagnético pode ser causado pela blindagem magnética devida a correntes
Josephson fluindo em determinados defeitos superficiais presentes na amostra
Bridgman ®%,

As medidas do momento magnético segundo o procedimento FC para a
amostra Al, em altos campos magnéticos, apresentaram um comportamento
diamagnético acima de 80 K, mas para temperaturas inferiores a resposta tornou-se
paramagnética, como na Fig. 4.12 (b). No entanto, a amostra A2 ndo apresentou um
comportamento paramagnético na faixa de temperaturas investigadas em altos
campos magnéticos, porém, observa-se um enfraguecimento do diamagnetismo
conforme diminui a temperatura, o que pode ser indicativo de efeito Meissner
paramagnético em temperaturas menores, Fig. 4.14 (b). Este comportamento
paramagnético em altos campos ja foi observado em outros trabalhos * %! sendo
que em materiais texturizados ele pode ser explicado com base no aprisionamento

de vortices no interior da amostra num efeito de compresséo de fluxo [66]

4.3.3 Influéncia da amplitude de medida e tratamento dos

dados

Segundo sugerido por Yeshurun e col. *, as medidas de momento

magnético realizadas com magnetdmetros SQUID comerciais podem sofrer
alteracOes significativas devido ao movimento da amostra no interior da bobina
supercondutora, resultando em inomogeneidades no campo magnético que a

atravessa. Sendo assim, além das medidas do momento magnético através das
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técnicas ZFC e FC, somam-se indesejados ciclos de histerese magnética durante a
medida.

Medidas complementares do momento magnético ZFC e FC foram realizadas
em Dresden, na Alemanha, com um PPMS (Physical Properties Measurement
System) operando como VSM (Vibrating Sample Magnetometer) na amostra Al, a
fim de verificar a influéncia da amplitude de oscilacdo da amostra durante o
processo de medida. As medidas de momento magnético foram realizadas segundo
os procedimentos ZFC e FC com um campo magnético de 5 T aplicado ao longo do
plano ab e do eixo c. Com as medidas de momento magnético foi possivel obter a
temperatura de irreversibilidade magnética em cada uma das amplitudes de
oscilacdo da amostra. A Fig. 4.19 apresenta os resultados da influéncia da amplitude
de oscilacdo da amostra em funcdo da temperatura de irreversibilidade magnética
para a amostra Al. A Fig. 4.19 (a) é representativa para os resultados da influéncia
da amplitude de oscilacdo quando um campo magnético de 5 T é aplicado ao longo
do plano ab e a Fig. 4.19 (b) apresenta os resultados da influéncia da amplitude de
oscilacdo da amostra para o campo magnético de 5 T aplicado ao longo do eixo c.

Na Fig. 4.19 (a) é possivel observar que na amplitude de 5 mm a temperatura
de irreversibilidade magnética é de aproximadamente 79,8 K e para a amplitude de
1 mm a temperatura de irreversibilidade é de 85,6 K. Esta diferenca de temperatura
causa um deslocamento consideravel na linha de irreversibilidade magnética,
resultando em temperaturas de irreversibilidade consideravelmente abaixo das
temperaturas de resisténcia nula, caso n&o seja realizado uma correcéo,
contrariando o0 comportamento esperado teoricamente. Mais detalhes serdo
apresentados e discutidos no capitulo 5.

A partir dos dados do ajuste linear foi possivel calcular a temperatura de
irreversibilidade magnética quando a amplitude de oscilacdo da amostra for zero,
sendo que a temperatura obtida foi de 87,33 K para H//ab, a qual pode ser obtida
também a partir da extrapolacdo do ajuste, como mostra a Fig. 4.19 (a). A mesma
analise foi realizada para as medidas ao longo do eixo ¢, onde obteve-se uma
temperatura de irreversibilidade magnética de 78,74 K quando a amplitude de
oscilacdo da amostra for extrapolada para zero.

Para a amostra A2 também foram realizadas medidas de amplitude de
oscilacdo da amostra. Nao foi detectada nenhuma variacdo significativa da

temperatura de irreversibilidade com a amplitude de oscilagdo. Como as medidas
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nesta amostra foram realizadas no SQUID, ao contrario da amostra Al,
aparentemente tal equipamento possui uma maior homogeneidade de campo em
relacdo ao VSM, sendo assim, n&o foi necessario nenhuma correcédo para a amostra
A2.
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Figura 4.19: Influéncia da amplitude de oscilacdo da amostra em funcdo da temperatura de
irreversibilidade magnética, para a amostra A1 e num campo magnético de 5 T aplicado ao
longo (a) do plano ab e (b) do eixo c.
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4.3.4 Irreversibilidade magnética nos comportamentos ZFC
e FC

Analisando os resultados apresentados anteriormente foi possivel
determinar a temperatura de irreversibilidade magnética para diversos regimes de
campo magnéticos empregados. A Fig. 4.20 representa o comportamento ZFC e FC
para a amostra A1, com um campo magnético de 0,001 T aplicado ao longo do
plano ab. No inset da Fig. 4.20 é apresentado o comportamento das medidas no
intervalo de temperatura em que foram realizadas, e o gréafico principal representa as
mesmas curvas, porém, num determinado intervalo de temperatura onde é possivel
determinar o limite irreversivel, sendo que o ponto onde as duas curvas se separam

define a temperatura de irreversibilidade magnética, T (H).
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Figura 4.20: Medidas do momento magnético segundo os procedimentos ZFC e FC na amostra
Al, com um campo magnético de 0,001 T aplicado ao longo do plano ab. No inset séo
apresentadas as medidas em todo o intervalo de temperatura em que foram realizadas. O
grafico principal mostra as mesmas curvas do inset, porém, num determinado intervalo de
temperatura, onde € possivel determinar a temperatura de irreversibilidade magnética com

maior clareza.
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4.34.1 Determinacado da temperatura de irreversibilidade

magnética

86

A temperatura de irreversibilidade magnética pode ser obtida, com maior

precisdo, a partir da interpolacédo e subtracédo entre as medidas ZFC e FC. A Fig.

4.21 representa a diferenca do momento magnético AM (FC-ZFC) em funcdo da

temperatura para a amostra A1, com um campo magnético de 0,001 T aplicado na

direcédo paralela aos planos de conducédo. O inset da Fig. 4.21 mostra a variacdo do

momento magnético AM abrangendo todo o intervalo de temperatura em que as

medidas foram realizadas, e o gréafico principal apresenta a mesma curva AM em um

determinado intervalo de temperatura reduzido para uma melhor visualizacdo da

temperatura de irreversibilidade magnética, sendo que o primeiro ponto onde AM for

zero assinala a temperatura de irreversibilidade magnética.
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Figura 4.21: Curva da subtragdo entre os momentos magnéticos ZFC e FC em fungéo da

temperatura para a amostra A1, com um campo magnético de 0,001 T aplicado na orientagéo

de H//ab. No inset é apresentada a curva de subtragdo em todo o intervalo de temperatura, e 0

gréfico principal apresenta a mesma curva, porém, em um intervalo menor de temperatura,

sendo que o primeiro ponto onde AM for zero assinala a irreversibilidade magnética.
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4.3.4.2 Linha de irreversibilidade magnética

7

A linha de irreversibilidade magnética é obtida através dos pontos
experimentais de T, (H), conforme apresentado na secdo anterior. A linha de
irreversibilidade magnética delimita duas importantes regifes: acima da linha de
irreversibilidade magnética encontra-se a regido reversivel e abaixo a regido
irreversivel. A seguir serdo apresentados os resultados experimentais para as linhas
de irreversibilidade magnética nas amostras Al e A2, nas orientagbes de campo
magneético aplicado paralelo aos planos de conducéo e ao longo do eixo c.

4.3.4.2.1 Amostracrescida pelo método Bridgman

A Fig. 4.22 representa as linhas de irreversibilidade magnética para a
amostra Al nas orientacGes H//ab e H//c, para intensidades de campo magnético
entre 0,001 T atée 5T e 0,005 T até 5 T, respectivamente. Na Fig. 4.22 observa-se
gue a disposicao dos pontos de Ti, (H) segue a funcionalidade descrita pela lei de
poténcia prevista pelo modelo de flux creep gigante ¥, conforme apresentado na
secao 2.2.2.2, sendo representado pela linha continua junto aos pontos de Ti; na
Fig. 4.22.
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Figura 4.22: Linha de irreversibilidade magnética para a amostra Al nas orientacdes de campo
magnético aplicado paralelo ao plano ab e ao longo do eixo c. A linha continua junto aos
pontos de Tj, representam o ajuste matematico segundo a lei de poténcia descrita pelo modelo

flux creep gigante para as duas orientacdes de campo aplicado.

4.3.4.2.2 Amostracrescida pelo método da semente

A Fig. 4.23 apresenta as linha de irreversibilidade magnética para a amostra
A2 nas orientag6es de campo magnético aplicado ao longo do plano ab e ao longo
do eixo ¢, com intensidades de campo entre 0,001 T e 5 T em ambas as
orientacdes. Na Fig. 4.23 (a) a linha continua junto aos pontos de T, representam o
ajuste matematico utilizado para descrever a linha de irreversibilidade magnética,
sendo que para campos magnéticos a acima de 0,3 T as linhas foram descritas pela
lei de poténcia segundo o modelo flux creep gigante 4. A Fig. 4.23 (b) representa a
linha de irreversibilidade magnética em baixos campos magnéticos, sendo a linha
continua junto aos pontos de T, representativas para o ajuste matematico segundo
o0 modelo vidro supercondutor. Para campos magnéticos abaixo de 0,1 T a linha de
irreversibilidade magnética € descrita por uma lei de poténcia do tipo Almeida-
Thouless ¥, e para campos entre 0,1 T até 0,3 T a mesma é descrita por uma lei de

poténcia do tipo Gabay-Toulouse ®%.
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Figura 4.23: (a) Linha de irreversibilidade magnética para a amostra A2 nas orientagfes de
campo magnético aplicado paralelo ao plano ab e ao longo do eixo c, onde a linha continua
junto aos pontos de T;, representam o ajuste matemético segundo a lei de poténcia descrita
pelo modelo flux creep gigante para as duas orientagcdes de campo magnético acima de 0,3 T.
(b) Representacédo dos ajustes teéricos na regido de campos magnéticos abaixo de 0,3 T,
sendo estas linhas de irreversibilidade magnética descritas segundo uma lei de poténcia do tipo

Almeida-Thouless (AT) em baixos campos e do tipo Gabay-Toulouse (GT) para campos

intermediarios.



Capitulo 4 - Analise da transicéo resistiva e do comportamento magnético 90
do YBa,Cu3z05.5 texturizado

435 Discusséao dos resultados

Na secao 4.3.4.2 foram apresentados os resultados referentes as linhas de
irreversibilidade magnética nas orientacfes H//ab e H//c para as amostras Al e A2.

Para a amostra Al, representada pela Fig. 4.22, a linha de irreversibilidade
magnética para H//ab e H//c obedecem a lei de poténcia prevista pela teoria de flux

creep gigante, de acordo com a eq. (2.10),

H=H,@1-t)*,

Tirr (H )

irr

onde t € a temperatura reduzida e é dada por t= , sendo o, Hp e Tiy (0) os

parametros de ajuste.

A Tab. 4.1 apresenta os parametros de ajuste obtidos a partir dos modelos
tedricos utilizados para descrever as linhas de irreversibilidade magnética nas
amostras Al e A2 nas orientacdes de campo magnético paralelo ao plano ab e ao

longo do eixo c.

Tabela 4.1: Valores para os parametros de ajuste a, Hg e Ty, (0) para os regimes FCG (flux creep

gigante), AT (Almeida-Thouless) e GT (Gabay-Toulouse).

Amostra Modelo | o Ho (T) Tir (0) (K)
H//ab Amostra A1 | FCG 1,6 £0,13 679,4643 91,58
H/lc FCG 1,5189 + 0,03 | 104,9914 91,00
H//ab AT 1,4505 + 0,18 | 33,3012 91,5038
GT 0,5241 +£0,11 | 4,2936 89,7368
FCG 1,5123 +0,11 | 286,9249 90,00
H/lc Amostra A2 | AT 1,60 + 0,38 21,8984 91,1055
GT 0,45 + 0,22 1,9909 88,2021
FCG 1,60 + 0,05 94,0445 89,3339

A Fig. 4.22 mostra que o0 ajuste realizado com a eq. (2.10) contempla todos

os pontos de Tj, (H) em ambas as orientacbes de campo. Na Tab.4.1 observa-se
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gue o valor experimental obtido para o expoente o foi proximo do valor previsto
teoricamente pelo modelo flux creep gigante (a ~ 1,5) ** 8. O fato das linhas de
irreversibilidade magnética na amostra Al terem sido descritas unicamente pelo
modelo flux creep gigante pode ser um indicativo acerca da boa qualidade desta
amostra, a qual apresenta aparentemente um fraco carater granular, sendo
possivelmente composta de regides supercondutoras bem conectadas entre si.
Neste caso, o fluxo de Abrikosov se comporta com se estivesse num meio
homogéneo, sendo este o fator relevante na dindmica de fluxo.

As linhas de irreversibilidade magnética para a amostra A2, Fig. 4.23, foram
ajustadas segundo os modelos flux creep gigante e vidro supercondutor. A linha
continua junto aos pontos de Tj em campos magnéticos acima de 0,3 T,
Fig. 4.23 (a), representam o ajuste matematico segundo a lei de poténcia prevista
pelo modelo flux creep gigante, de acordo com a eq. (2.10), nas orientagcbes com
H//ab e H//c. Porém, em campos magnéticos menos intensos é claramente notavel
gue os dados de Ti (H) se afastam sistematicamente do ajuste de altos campos e
ndo seguem a funcionalidade prevista pelo modelo flux creep gigante, conforme
pode ser observado na Fig. 4.23 (b). Este comportamento da linha de
irreversibilidade magnética em campos magnéticos mais baixos mostram-se bem
ajustados por leis de poténcia do tipo Alemida-Thouless e Gabay-Toulouse, segundo
0 modelo vidro supercondutor.

A lei de poténcia do tipo Almeida-Thouless (AT), utilizada para descrever o
comportamento da linha de irreversibilidade magnética, apresenta a mesma
funcionalidade matematica utilizada no modelo flux creep gigante, eq. (2.10), porém,
suas interpretacdes do ponto de vista fisico sdo completamente diferentes. A eq.
(2.10) ajusta, com boa preciséo, os dados experimentais de T;, (H) nas orientacbes
H//ab e H//c para campos de 0,001 T até 0,085 T. Os parametros obtidos a partir do
ajuste estdo expostos na Tab. 4.1, onde é possivel observar que o expoente o difere
muito pouco do valor previsto para este modelo (o~1,5) 198,

Para a amostra A2, no intervalo de campos entre 0,1 T e 0,3 T, tanto para
H//ab como para H/lc, a Fig. 4.23 (b) mostra que ocorre uma mudanca na
funcionalidade das linhas nesta regido. Neste intervalo de campo observa-se que 0s
dados de Tis (H) seguem aproximadamente uma lei de poténcia do tipo Gabay-

Toulouse (GT) com expoente o ~ 0,5, sendo esta similar a eq. (2.10). Os parametros
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obtidos pelo ajuste segundo a lei de poténcia GT estédo representados na Tab. 4.1
para as orientacdes H//ab e H//c. Os valores obtidos para o expoente o Sao
préximos aos encontrados na literatura °° %%,

O comportamento apresentado pelas as amostras Al e A2 ndo se apresenta
de forma isolada. Na literatura outros resultados sobre a irreversibilidade magnética
apresentam comportamentos semelhantes aos obtidos nas Fig. 4.22 e Fig. 4.23 4,

De acordo com o modelo flux creep gigante, o fluxo magnético é aprisionado
na forma de vortices nas imperfeicdes da rede cristalina, sendo que este fluxo pode
ser ativado termicamente, superando a barreira de pinning. Sendo assim, a linha
continua nas Figs. 4.22 e 4.23 (a) representam a linha de irreversibilidade
magnética, interpretada com uma linha de depinning no diagrama H x T, que define
duas importantes regides: a reversivel e a irreversivel. Acima da linha de
irreversibilidade magnética encontra-se a fase reversivel, onde os vértices podem
mover-se livremente pela amostra ocasionando efeitos dissipativos e a esta passa a
apresentar resisténcia a passagem de corrente elétrica e uma densidade de corrente
critica nula ou aproximadamente nula. Por outro lado, abaixo desta linha tem-se a
regido irreversivel, onde os vortices tém seus movimentos fortemente reduzidos
pelos centros de aprisionamento e a amostra passa a apresentar resisténcia nula a
passagem de corrente elétrica, resultando em uma densidade de corrente critica
finita.

Na amostra A2, as linha de irreversibilidade magnética foram descritas por
dois modelos tedricos: flux creep gigante e vidro supercondutor, o qual caracteriza
um sistema com desordem e frustracdo. As amostras que apresentam um carater
granular podem ser tratadas como um conjunto de graos supercondutores acoplados
via juncdo Josephson, e a dindmica de fluxo magnético deve-se a duas
contribui¢gdes: dinamica de fluxo de Josephson (intergranular) que ocorre em baixas
intensidades de campo magnético, onde se tém os comportamentos AT e GT, sendo
gue nesta regido verifica-se os efeitos de frustracdo nos gréos devido a aplicacao do
campo magnético; e a dindmica de fluxo de Abrikosov (intragranular) em campos
magnéticos mais intensos em que a linha de irreversibilidade magnética é descrita
pelo modelo flux creep gigante.

Como o modelo do vidro supercondutor propde a existéncia de um arranjo
de graos desordenados e fracamente acoplados, foi proposto o Hamiltoniano, dado
pela eq. (2.11), para descrever estes sistemas, escrito como
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H :_ZJ” cos(6, -6, - A;),

onde o termo A; representa os deslocamentos de fase induzidos pelo campo
magnético aplicado entre os graos i e j. Na eq. (2.11) o campo magnético desloca a
fase do parametro de ordem GL ao longo das componentes transversais dos elos
fracos. Devido ao ordenamento aleatorio das juncdes, a aleatoriedade dos fatores de
fase Aj juntamente com a multiconectividade dos grédos conduz a acoplamentos
conflitantes, tornando a minimizagdo das energias de acoplamento de todas as
juncdes entre os grdos impossiveis de se realizar. Ao congelar-se tal sistema torna-
se frustrado e apresenta quebra da ergodicidade. Com o aumento do campo
magneético, as distor¢des aleatorias do fator de fase A; enfraquecem cada vez mais o
acoplamento de fase dos graos e a capacidade do agregado de bloquear o fluxo de
vortices de Josephson. Sendo assim, a frustracdo do agregado de grdos e a
irreversibilidade magnética estdo intimamente ligadas quando baixos campos sao
aplicados 2.

De acordo com o modelo vidro supercondutor, a linha de irreversibilidade
magnética separa duas importantes regides. Abaixo da linha de irreversibilidade
magnética, onde a dinamica de fluxo € irreversivel, o parametro de ordem
supercondutor encontra-se em uma configuracdo de fases aleatdrias congeladas. A
regido acima da linha de irreversibilidade magnética, onde a dinamica de fluxo é
reversivel, os mecanismos de aprisionamento dos vortices tornam-se ineficazes.

Com relacdo a anisotropia das linhas de irreversibilidade magnética, as
amostras Al e A2 apresentaram uma forte anisotropia, que pode ser observado a
partir da separacdo entre as linhas de irreversibilidade ao longo do plano ab e do
eixo c. Devido a forte anisotropia das linhas pode-se supor que as amostras Al e A2
apresentem uma possivel boa orientacao cristalografica, o que é caracteristico de

amostras texturizadas.
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5 Correlacao entre a resisténcia nula e a irreversibilidade

magnética

5.1 Introducao
Neste capitulo sera abordado a correlacdo entre a linha de resisténcia nula e
a linha de irreversibilidade magnética no supercondutor YBa,CuzO7.5 texturizado
crescido pelas técnicas Bridgman e da semente. Sera discutido o comportamento

das linhas de Ty e Ti, € a relacao entre elas.

5.2 Determinacao da resisténcia nula

O grafico principal da Fig. 5.1 mostra a determinacdo da temperatura de
resisténcia nula (T.), a qual se encontra no primeiro ponto em que o valor da
resisténcia elétrica for zero. O inset da Fig. 5.1 apresenta a transicao resistiva para a
amostra A1 num campo magnético de 2 T aplicado ao longo do plano ab e com a
corrente elétrica paralela ao plano ab, porém, perpendiculares entre si. Para cada
uma das cinco configuracdes de campo-corrente e para cada intensidade de campo
magnético aplicado havera uma diferente temperatura de resisténcia nula. Nas
secoes 5.3 e 5.4 serdo apresentadas as linhas de resisténcia nula nas 5

configuracbes de campo-corrente empregadas nas amostras Al e A2.
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Figura 5.1: Detalhe da transi¢é@o resistiva na amostra A1 num campo magnético de 2 T na
configuracéo H//ab e I//ab (H.LIl) com a determinac&o da temperatura de resisténcia nula, T¢,. O

inset apresenta a mesma curva em uma faixa de maior temperatura.

5.3 Amostra crescida pelo método Bridgman

A Fig. 5.2 apresenta a correlacdo entre a resisténcia nula e a
irreversibilidade magnética para a amostra Al. As temperaturas de resisténcia nula,
dadas por T, sé@o representadas por pontos abertos com suas respectivas barras
de erro para cada uma das configuragbes de campo-corrente. Os valores de T¢
foram obtidos conforme procedimento descrito na se¢édo 5.2 como ilustrado na Fig.
5.1. Os pontos fechados na Fig. 5.2 representam a linha de irreversibilidade
magnética com suas respectivas barras de erro, nas orientacbes de campo
magnético ao longo do plano ab e do eixo ¢, sendo esses pontos obtidos a partir das
medidas do momento magnético ZFC e FC, conforme apresentado no capitulo 4. A
linha continua junto aos pontos de Tj, representa o ajuste segundo o modelo flux

creep gigante.
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Figura 5.2: Correlagéo entre a resisténcia nula e a irreversibilidade magnética para a amostra
Al. Os pontos abertos no grafico representam os valores de T¢ nas 5 configuracGes de
campo-corrente utilizadas para as medidas de magnetoresisténcia. Os pontos fechados
representam os valores de Tj, nas orientagdes de campo magnético aplicado paralelo ao plano
ab e ao longo do eixo ¢, sendo que a linha continua sobre os pontos de T, sdo referentes ao

ajuste tedrico pelo modelo de flux creep gigante.

5.3.1 Influéncia da amplitude de medida

A Fig. 5.3 ilustra a correlacdo entre as linhas de resisténcia nula e
irreversibilidade magnética na amostra Al, sem a correcdo de amplitude de
oscilacdo discutida na secdo 4.3.3 para as medidas de momento magnético. As
temperaturas de resisténcia nula e de irreversibilidade magnética foram obtidas
conforme os procedimentos apresentados nas secdes 4.3.4 e 5.2. Na Fig. 5.3 as
linhas com pontos abertos representam as temperaturas de resisténcia nula nas 5
configuracbes de campo-corrente, sendo estes valores de temperatura de
resisténcia nula os mesmos apresentados na Fig. 5.2. Os pontos fechados
representam as temperaturas de irreversibilidade magnética nas orientacdes de
campo magneético aplicado ao longo do plano ab e do eixo c. A linha continua sobre
0s pontos de Ty, representa o ajuste matematico a partir do modelo teorico flux creep

gigante, conforme apresentado na secao 4.3.4.2.
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Observa-se na Fig. 5.3 que as linhas de T, encontram-se acima do limite de
irreversibilidade, porém, este comportamento ndo € o esperado teoricamente. No
entanto, observa-se na Fig. 5.2 que os pontos de Ti, com a corre¢cdo da amplitude
de oscilagdo, encontram-se em valores acima das linhas de T., sendo este o
comportamento esperado fisicamente, como sera melhor descrito na segédo 5.3.2. E
importante ressaltar que a correcdo da amplitude de oscilagdo da amostra foi
realizada apenas nas temperaturas de irreversibilidade, sendo assim, as linhas de

Tco permaneceram inalteradas.
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Figura 5.3: Correlagéo entre a resisténcia nula e a irreversibilidade magnética para a amostra
Al, porém sem a correcao para a amplitude de oscilacdo nas medidas magnéticas. Os pontos
abertos no gréafico representam os valores de T, nas 5 configuragfes de campo-corrente
utilizadas para as medidas de magnetoresisténcia, e os pontos fechados representam os
valores de T;, nas orientac6es de campo magnético aplicado paralelo ao plano ab e ao longo
do eixo c, sendo que a linha continua sobre os pontos de T, sdo referentes ao ajuste tedrico
pelo modelo de flux creep gigante. Observa-se uma clara diferenca no posicionamento das

linhas de irreversibilidade quando comparadas com os resultados da Fig. 5.2.

Para a amostra A2 as 5 linhas de resisténcia nula encontram-se abaixo dos
respectivos limites de irreversibilidade, tanto para H//ab como H//c. Nesta amostra, a
exemplo da amostra Al, as medidas de momento magnético também foram
realizadas no magnetdmetro de SQUID, porém ndo foi necessério a realizacdo de

medidas de checagem da influéncia da amplitude de oscilacdo. Isso se justifica pelo
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fato das mesmas terem sido feitas em uma menor amplitude de oscilagéo, da ordem
de 1 cm, ao passo que para a amostra Al a amplitude utilizada foi de 4 cm. A
utilizacdo do equipamento VSM e ndo de um SQUID para a checagem da influéncia
da amplitude de oscilagcdo se deve unicamente ao fato da indisponibilidade do
mesmo, por problemas criogénicos, no momento em que tais medidas necessitaram
ser feitas em virtude dos problemas constatados. Como se tratam de equipamentos
com parametros diferentes, os valores empregados nos testes tiveram de ser
diferentes, o que justifica o fato de terem sido empregadas amplitudes da ordem de
milimetros, e ndo da ordem de centimetros, conforme apresentado na figura 4.19, na

secéao 4.3.3.

5.3.2 Discussao dos resultados

Na Fig. 5.2 foram apresentadas as linhas de resisténcia nula e
irreversibilidade magnética com a correcdo da amplitude de oscilacdo da amostra,
como discutido na secao 4.3.4.1, onde se pode observar que as linhas de resisténcia
nula encontram-se abaixo do limite irreversivel. Isso se justifica pois abaixo da linha
de irreversibilidade magnética encontra-se a regido irreversivel, onde os vortices
encontram-se aprisionados, com seus movimentos fortemente restritos, de modo
gue a amostra passa a apresentar resisténcia nula a passagem de corrente elétrica.

A Fig. 5.3 representa a correlagéo entre as temperaturas de resisténcia nula
e de irreversibilidade magnética para a amostra A1 sem a corre¢cdo da amplitude de
oscilacdo da amostra. Observa-se que as linhas de T, encontram-se acima do limite
de irreversibilidade nas duas orientacbes de campo. Este comportamento ndo é
aceitavel fisicamente, pois acima da linha de irreversibilidade magnética os vortices
podem mover-se livremente e a amostra deve apresentar resisténcia a passagem de
corrente elétrica. Comparando as Figs. 5.2 e 5.3 observa-se que ocorreu uma
sensivel mudanca no posicionamento das linhas de irreversibilidade magnética
guando é feita a correcdo, passando a apresentar o comportamento esperado,
sendo assim, pode-se afirmar que, para esta amostra, as medidas realizadas
apresentaram temperaturas de irreversibilidade magnética que variaram com a

amplitude de oscilacdo da amostra, podendo esta amplitude de oscilacédo influenciar
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bastante na interpretagcédo dos resultados obtidos, em fungé&o da inomogeneidade do
campo magnético durante o processo de medida. Observa-se que para 0 campo
magnético de 5 T aplicado paralelo ao plano ab a linha deslocou-se de
aproximadamente 7 K comparando a Fig. 5.2 com a Fig. 5.3. A necessidade de
correcdo destes dados para pequenas amplitudes se deve ao fato das medidas
magnéticas terem sido feitas inicialmente com uma amplitude de oscilacéo elevada,
porém, conforme o padrao normalmente utilizado no referido equipamento.

Analisando a Fig. 5.2, é possivel observar que as linhas de T na orientagéo
de campo magnético paralelo ao plano ab, nas trés configuracdes de campo-
corrente, ocorrem em temperaturas bem préximas entre si, sendo assim pode-se
dizer que as linhas de T, para esta amostra pouco dependem da configuracdo de
campo-corrente. Observa-se que nas configuracdes com o campo magnético
perpendicular a corrente elétrica, na qual a forca de Lorentz atua fazendo com que
0s vortices apresentem uma velocidade de deriva, as linhas de T,y encontram-se
acima da linha de T na configuracédo de H//l, onde ndo se tem a acao da forca de
Lorentz. Devido a este comportamento das linhas de T, pode-se dizer que a forca
de Lorentz desempenha um papel pouco relevante nas transicdes resistivas, sendo
0s centros de pinning eficazes no aprisionamento dos vaortices.

Um comportamento semelhante é observado na orientacdo de campo
magnético aplicado paralelo ao eixo ¢, onde a linha de T,y na configuracdo com H//I
encontra-se bem proxima da linha de Ty ha configuracdo H_LI, conforme mostram as
Figs. 5.2 ou 5.3. Sendo assim, pode-se afirmar também que a forca de Lorentz
pouco influencia, pois ha amostra Al a forca de aprisionamento de vortices é maior
gue a forca de Lorentz, fazendo com que os vortices fiquem aprisionados.

Analisando a Fig.5.2 observa-se também que as linhas de T, na orientacédo
de campo magnético aplicado ao longo do plano ab encontram-se em temperaturas
mais elevadas quando comparadas com as linhas de Ty nha orientacdo de campo
magnético aplicado ao longo do eixo c. Isso ocorre pois na orientacdo de H//ab, tem-
se a contribuicdo do pinning intrinseco, o qual colabora para o aprisionamento eficaz
dos vortices nesta orientagdo. Porém, quando o campo magnético é aplicado ao
longo do eixo ¢ ndo se tem a contribuicdo do pinning intrinseco, fazendo com que a
temperatura de resisténcia nula seja menor nesta orientacao.

Como apresentado no capitulo 4, na Fig. 4.22, as linhas de irreversibilidade

magnética nas orientacdes H//ab e H//c foram descritas unicamente pelo modelo flux
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creep gigante, sendo este caracteristico de amostras que apresentam fraca
granularidade, compostas de regides supercondutoras bem conectadas entre si. De
acordo com este modelo, os vortices podem ser termicamente ativados sobre uma
barreira de pinning e a dinamica de fluxo dominante é a de Abrikosov, sendo a linha
de irreversibilidade magnética representada por uma linha de depining no diagrama
H-T, que separa a regiao reversivel da regido irreversivel.

Na Fig. 5.2 observa-se uma pequena diferenca de temperatura entre o limite
de irreversibilidade magnética e a linha de resisténcia nula, sinalizado para um
comportamento com fraco carater granular. Como a resisténcia elétrica e a
irreversibilidade magnética ndo dependem das mesmas partes da amostra, o limite
irreversivel sera obtido quando houver um conjunto de grdos bem acoplados que
sejam capazes de aprisionar as linhas de fluxo magnético, porém a resisténcia
elétrica serd zero apenas quando existir uma ordem de longo alcance por onde a
corrente elétrica possa fluir facilmente pela amostra, sendo assim, os valores de
resisténcia nula ocorrem em temperaturas abaixo do limite irreversivel. Um indicativo
da fraca granularidade da amostra Al & o fato das linhas de irreversibilidade
magnética terem sido descritas unicamente pelo modelo flux creep gigante,
caracteristico de amostras homogéneas.

Analisando as linhas de irreversibilidade magnética, na Fig. 5.2, é possivel
verificar que a amostra Al apresenta uma forte anisotropia, a qual pode ser
observada a partir da separacao entre as linhas de irreversibilidade para H//ab e
H//c, que nesta amostra é de aproximadamente 9 K para um campo magnético de
5 T. Esse comportamento das linhas de irreversibilidade magnética € indicativo da
possivel boa orientacdo cristalografica da amostra Al ® & . Este comportamento
das linhas de irreversibilidade magnética pode ser atribuido a maneira como 0s
vortices se organizam no interior da amostra quando um campo magnético é
aplicado. No caso do campo magnético aplicado ao longo do plano ab, os vértices
tém seus movimentos restritos nas camadas isolantes, colaborando assim para um
pinning intrinseco, porém, quando o campo magnético for aplicado paralelo ao eixo ¢
os vortices atravessam as camadas isolantes, formando estruturas conhecidas como
“vortices panqueca”, sendo assim as temperaturas de irreversibilidade magnética
para campos aplicados ao longo do eixo ¢ sdo menores que no plano ab. A partir
das linhas de T,y observa-se também um forte comportamento anisotropico com

relacdo ao campo magnético aplicado, ja que as temperaturas de resisténcia nula
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para H//c ocorrem em valores claramente inferiores quando comparados com

medidas para H// ab.

5.4 Amostra crescida pelo método da semente

A Fig. 5.4 apresenta o grafico de correlacdo entre as linhas de resisténcia

nula e a irreversibilidade magnética para a amostra A2. As linhas de T, séo

identificadas por pontos abertos com suas respectivas barras de erro para cada uma

das 5 configuragéo de campo-corrente. Os pontos fechados na Fig. 5.4 representam

os valores de Tj, para campos magnéticos de até 5 T aplicados paralelamente ao

plano ab e ao longo do eixo c. A linha continua sobre os pontos de T, representam

0s ajustes matematico segundo os modelos do tedricos flux creep gigante e do vidro

supercondutor, conforme discutidos no capitulo 4.
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Figura 5.4: Correlacdo entre a resisténcia nula e a irreversibilidade magnética para a amostra

A2. Os pontos abertos no grafico representam os valores de T., nas 5 configuracdes de

campo-corrente utilizadas para as medidas de magnetoresisténcia, os pontos fechados

representam os valores de Tj, nas orientagBes de campo magnético aplicado paralelo ao plano

ab e ao longo do eixo c, e a linha continua sobre os pontos de T, sdo referentes aos ajustes

pelos modelos flux creep gigante e vidro supercondutor.
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541 Discusséao dos resultados

Analisando as linhas de resisténcia nula na amostra A2 (Fig. 5.4) quando o
campo magnético é aplicado ao longo do plano ab, observa-se que a linha de T na
configuragdo de I//ab com H//l encontra-se em temperaturas menores quando
comparada com a linha de T, na configuracdo de I//ab com HLI, porém estes
valores de temperatura sdo muito proximos, sendo assim, pode-se inferir que nesta
configuracdo de H_LI a forca de Lorentz desempenha um papel pouco relevante, com
discutido no capitulo 4 e a exemplo do ocorrido com a amostra Al. No entanto,
observa-se que na configuracdo de H//ab com I//c a linha de T, encontra-se abaixo
das linhas de T, com l//ab, sendo assim, pode-se concluir que quando a corrente
elétrica € aplicada ao longo do eixo ¢ nesta amostra tem-se a contribuicdo da forca
de Lorentz que dara origem ao movimento de deriva dos vortices, e neste caso a
forca de Lorentz € maior que a forca de pinning, resultando em uma linha de T, com
valores menores quando comparados com as linhas de T nas configuracbes com
I//ab.

Na orientacdo de campo magnético aplicado paralelo ao eixo c, a linha de
T na configuracdo com I//c praticamente coincide com a linha de T¢ nha
configuracdo com I//ab, sendo assim, a forca de Lorentz pouco influencia na
velocidade de deriva dos mesmos, resultando em linhas de T¢, bem proximas para
esta configuragdo de campo magnético.

Como apresentado no capitulo 4, na Fig. 4.23 (a) e (b), as linhas de
irreversibilidade magnética para a amostra A2 foram descritas pelos modelos de flux
creep gigante e do vidro supercondutor. Na regido de altos campos magnéticos, a
linha de irreversibilidade magnética foi descrita pelo modelo flux creep gigante e
para campos magnéticos baixos e intermediarios foi descrito pelo modelo do vidro
supercondutor por duas leis de poténcia: Almeida-Thouless e Gabay-Toulouse.
Como as linhas de irreversibilidade magnética na amostra A2 foram descritas pelo
modelo flux creep gigante e vidro supercondutor, o qual caracteriza sistemas com
possivel desordem e frustragdo, pode-se dizer que a amostra A2 € uma amostra
com caracteristicas granulares, porém, devido a pequena separacdo das linhas de
Tco € as linhas de T, como mostra a Fig. 5.4, € possivel afirmar que esta apresenta

uma fraca granularidade. Como a resisténcia elétrica e a irreversibilidade magnética
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ndo dependem das mesmas partes da amostra, o limite irreversivel ira ocorrer
guando os vortices forem aprisionados, porém a resisténcia elétrica € zero somente
guando uma ordem de longo alcance € obtida e a corrente elétrica possa fluir sem
gue ocorra dissipacdo. Na Fig. 5.4 pode-se dizer entdo que a irreversibilidade
magnética e a resisténcia nula ocorrem quase juntas, ou seja, a amostra é pouco
granular e a resisténcia zero é obtida mais facilmente.

Analisando a Fig. 5.4 observa-se que essa amostra apresenta uma forte
anisotropia, o que pode ser indicativo de um bom alinhamento cristalogréfico da
mesma. As linhas de irreversibilidade magnética apresentam uma forte anisotropia
devido a separacao de aproximadamente 9 K entre as duas linhas pra um campo
magnético de 5 T. Como explicado anteriormente, este comportamento vai depender
de como os vortices se organizam na amostra, de modo que se o campo magnético
for aplicado ao longo do plano ab o movimento dos vortices sera restrito as camadas
isolantes, porém, se o campo for aplicado ao longo do eixo ¢ os vortices atravessam
as camadas isolantes, resultando em temperaturas de irreversibilidade menores
neste eixo. Com relacao as linhas de T, observa-se que quando 0 campo magnético
€ aplicado ao longo do eixo ¢ as linhas de T, encontram-se em valores abaixo das

linhas de T,y na orientacdo de campo magnético paralelo ao plano ab.
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Conclusoes

Esta dissertacdo abordou um estudo experimental sobre propriedades
elétricas e magnéticas e a correlacdo entre a resisténcia nula e o limite de
irreversibilidade magnética no supercondutor YBa,CuzO;;s texturizado. Foram
investigadas duas amostras de YBa,CuszO;; crescidas pelo método Bridgman
(amostra Al), e pelo método da semente (amostra A2). Nesta dissertacdo foram
realizadas medidas de magnetoresisténcia elétrica e de momento magnético, as
quais foram utilizadas para determinagcdo das temperaturas de resisténcia nula e
temperaturas de irreversibilidade magnética, respectivamente.

Em relacédo aos resultados obtidos, as principais conclusdes deste trabalho

sdo resumidas abaixo:

l. Caracterizacao microscépica das amostras

a) A amostra A2 foi investiga pela técnica de microscopia eletrbnica de
varredura, onde foi possivel observar a sequéncia de planos supercondutores
empilhados perpendiculares ao eixo c, indicando uma possivel boa orientacdo desta
amostra.

b) A partir da microscopia eletronica de varredura também foi possivel
observar a presenca da fase Y211 dispersa na matriz supercondutora, tanto na
amostra A1 como na amostra A2, bem como a formacgéo de algumas rachaduras
sobre a superficie das mesmas.

c) A amostra Al foi investigada pela técnica de microscopia eletrdnica de
transmissao, onde foi possivel observar os planos de empilhamento perpendiculares
ao eixo ¢, o que é indicativo da possivel boa orientagdo desta amostra, a exemplo da
amostra A2.

d) Por fim, a analise por microscopia eletrénica de transmissdo mostrou que
a interface entre o grdo de Y211 e grao da fase Y123 é limpa, sem a formacédo de

nenhuma nova estrutura.
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Il. Magnetoresisténcia elétrica

a) A partir das medidas de magnetoresisténcia elétrica foi possivel concluir
gue as transicfes resistivas sdo moderadamente afetadas pelo campo magnético
nas cinco configuracbes de campo-corrente empregadas para as duas amostras.
Analisando a transicdo resistiva foi possivel observar que em baixos campos
magnéticos a transicdo coerente foi pouco afetada pelo campo, porém, quando
campos magnéticos mais intensos foram aplicados observou-se um deslocamento
progressivo tanto de T, como de Te.

b) As medidas de magnetoresisténcia elétrica se mostraram pouco
dependentes da configuracdo de campo-corrente, de modo que foi possivel concluir,
gualitativamente, que a for¢ca de Lorentz desempenha um papel pouco relevante na
deriva dos vortices. Este comportamento foi observado tanto para as medidas com
campo magnético paralelo ao plano ab e ao longo do eixo ¢ nas amostras Ale A2.

c) As medidas de magnetoresisténcia elétrica com o campo magnético
aplicado ao longo do plano ab ocorreram em temperaturas mais elevadas quando
comparadas com as medidas de campo magnético aplicado ao longo do eixo c,
sendo que este comportamento se deve possivelmente a contribuicdo do pinning
intrinseco, o qual colabora para o aprisionamento dos vortices quando o campo

magnético for aplicado ao longo do plano ab.

Il. Momento magnético segundo o procedimento ZFC e FC

a) Através da andlise das medidas do momento magnético em funcédo da
temperatura, segundo o procedimento ZFC, foi possivel observar o enfraquecimento
do efeito de blindagem magnético em temperaturas e campos magnéticos elevados
nas orientacbes de campo magnético aplicado ao longo do plano ab e do eixo c,
tanto na amostra A1 como na amostra A2.

b) Para as medidas do momento magnético em funcdo da temperatura,
segundo o procedimento FC, foi observado na amostra A2 um comportamento
paramagnético para um campo magnético de 0,001 T aplicado paralelo ao plano ab,
0 qual foi destruido com o aumento do campo magnético. Este comportamento

paramagnético em baixos campos pode ser explicado a partir da blindagem
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magnética devido a correntes de Josephson fluindo em defeitos na amostra, efeito
esse conhecido como efeito Wohlleben.

c) Para a amostra Al, no regime de altos campos magnéticos, as medidas
FC apresentaram o efeito Meissner paramagnético, o qual se mostrou crescente
com o campo magnético. Porém, na amostra A2, este comportamento ndo foi
observado no intervalo em que a medida foi realizada. No entanto, observou-se uma
tendéncia a ocorréncia deste efeito para temperaturas abaixo de 80 K, quando o
campo magnético foi aplicado paralelo ao plano ab na amostra A2. O efeito Meissner
paramagnético pode ser interpretado com base no aprisionamento dos vortices no

interior da amostra num efeito de compresséao de fluxo.

V. Influéncia da amplitude de oscilacdo da amostra

a) Medidas complementares do momento magnético realizadas num
equipamento do tipo PPMS-VSM, para a amostra A1, mostraram que a amplitude de
oscilacdo da amostra influencia nas temperaturas de irreversibilidade magnética. Foi
possivel observar um aumento consideravel da temperatura de irreversibilidade a
medida que a amplitude de oscilagdo da amostra era reduzida. Este resultado pode
ser atribuido a inomogeneidades do campo magnético, tendo sido previsto
teoricamente.

b) Os valores obtidos para as temperaturas de irreversibilidade magnética
em funcdo da amplitude de oscilagdo foram extremamente importantes para a
correlacdo entre a linha de resisténcia nula e a linha de irreversibilidade magnética.
Entende-se que as linhas de T,y devam se situar abaixo do limite irreversivel, caso
contrario, ndo haveria explicacdo fisica para o comportamento destas acima do
limite irreversivel, pois nessa regido a amostra apresenta resisténcia a passagem de

corrente elétrica.

V. Linha de irreversibilidade magnética

a) Com os resultados experimentais obtidos para a linha de irreversibilidade
magnética na amostra Al, pode-se concluir que a linha de irreversibilidade, tanto
para H//ab como para H//c, pode ser descrita unicamente pela lei de poténcia

prevista pelo modelo flux creep gigante.
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b) Com relacdo a amostra A2, os resultados experimentais para a linha de
irreversibilidade magnética mostraram que a mesma pode ser descrita pelos
modelos do flux creep gigante e do vidro supercondutor, tanto para a orientacdo de
H//ab como para H//c. No regime de altos campos magnéticos a linha de
irreversibilidade magnética foi descrita pela lei de poténcia prevista pelo modelo do
flux creep gigante. No regime de campos intermediarios a linha de irreversibilidade
foi descrita por uma lei de poténcia do tipo Gabay-Toulose, e em baixos campos o

comportamento foi descrito por uma lei de poténcia do tipo Almeida-Thouless.

VI. Correlacao entre a resisténcia nula e a irreversibilidade magnética

a) Foi feita uma correcdo no posicionamento das linhas de irreversibilidade
para a amostra Al, tanto para H//ab quanto para H//c, em funcdo da variacdo da
amplitude de oscilacdo. Com essa correcdo estas linhas passaram a apresentar o
comportamento esperado fisicamente, ficando acima das linhas correspondentes de
Tco. A justificativa de tal procedimento se deve a inomogeneidade no campo
magnético no interior das bobinas, para elevadas amplitudes de oscilacdo da
amostra no interior do equipamento de medida. Tal procedimento ndo se fez
necessario na amostra A2, em funcao desta amostra ter sido medida em amplitudes
de oscilagao livres de tais inomogeneidades. Cabe aqui ressaltar que tal correcéo se
fez necessaria de modo a validar fisicamente a interpretacdo dos resultados
experimentais. Mesmo as medidas tendo sido feitas num equipamento diferente do
equipamento no qual as medidas magnéticas foram originalmente realizadas, tal
comportamento revelou um importante resultado, inédito no nosso ponto de vista,
porém apoiado por uma importante previsao existente na literatura.

b) A correlagdo entre a resisténcia nula e a irreversibilidade magnética, tanto
para a amostra A1 como para a amostra A2, mostrou que as linhas de T ocorrem
abaixo do limite irreversivel nas orientacdes de H//ab e H//c. Isso corrobora com o
comportamento esperado, pois abaixo da linha de irreversibilidade magnética os
vortices encontram-se aprisionados, de modo que a amostra passa a apresentar
resisténcia nula.

c) A partir do comportamento das linhas de T¢ e de irreversibilidade
magnética foi possivel observar que as amostra A1 e A2 apresentaram um fraco

carater granular, devido a pequena separagéo entre o limite irreversivel e a linhas de
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Tco, apesar da amostra A2 ter a irreversibilidade magnética sido descrita pelo modelo
do vidro supercondutor.

d) Comparando as linhas de resisténcia nula na amostra Al nas 5
configuragbes de campo-corrente, pode-se concluir que a forca de Lorentz
desempenha um papel pouco relevante no movimento dos vértices, ja que as linhas
de T ocorreram em temperaturas bem préximas entre si tanto para as orientacdes
com H//ab quanto para H//c.

e) Na amostra A2 foi observado que a for¢a de Lorentz, na configuracéo H//
ab com lI//ab, tanto para H.LI quanto para H//I, pouco influencia na de deriva dos
vortices. No entanto, na configuracdo de H//ab com l//c, a acdo da forca de Lorentz
aparentemente influencia no movimento dos vértices, resultando em temperaturas
de resisténcia nula menores quando comparadas com as configuracées de campo-
corrente com I//ab. Para as configuracées com H//c foi observado novamente que a
forca de Lorentz pouco influencia na deriva dos voértices, estando as linhas de T
bem préximas entre si.

f) A partir das linhas de irreversibilidade magnética e resisténcia nula foi
possivel observar a acentuada anisotropia planar das amostras Al e A2. Este
carater anisotropico conduz a uma possivel boa orientacdo cristalogréfica,

caracteristico de amostras texturizadas de boa qualidade.
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