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Resumo

Apresenta-se neste trabalho um estudo experimental da dindmica do fluxo ma-
gnético intergranular no cuprato supercondutor Y BasCu3zOr_5 € nos compdsitos
Y Bay,Cu307_5/Ag para varias concentracgoes de prata. Verificou-se que sob certas
condicoes é possivel separar os efeitos da dindmica do fluxo de Josephson daqueles
resultantes da dindmica do fluxo de Abrikosov. Através da técnica de medidas de
magnetizacao DC foram obtidas as linhas de depinning inicial e de irreversibilidade
magnética em campo magnético aplicado até 120 Oe. O revestimento dos graos
supercondutores aparentemente nao afeta a energia de acoplamento dos elos fracos
entre os graos e o potencial de pinning até 16.1 % em peso de prata. A vantagem
da mistura da prata é que esta melhora as propriedades mecénicas dos éxidos su-
percondutores além de melhorar as correntes criticas do sistema. Observamos que
o depinning do fluxo de Josephson comeca numa temperatura bem definida, depen-
dendo do campo magnético aplicado e gradualmente aumenta com a temperatura
até ou muito préximo do limite de irreversibilidade, acima do qual todo o fluxo
intergranular (e intragranular) estd livre. As linhas de irreversibilidade das nossas
amostras podem ser entendidas dentro do modelo do Vidro supercondutor.
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Abstract

In this work an experimental study is presented on the dynamics of the inter-
granular magnetic flux in the Y BasCu3O7_s superconducting cuprate and in the
Y Bay,Cu3z07_5/Ag non-random composites for several silver concentrations. It is
verified that under certain conditions it is possible to separate the effects of the
Josephson-flux dynamics from that of the Abrikosov-flux dynamics. By using DC
magnetization measurements the initial depinning and magnetic irreversibility li-
nes were obtained in applied magnetic fields up to 120 Oe. The silver coating of
the superconducting grains apparently does not affect the coupling energy of the
weak links between the grains and the pinning potential up to 16.1 wt% Ag. The
advantage of silver mixing is that it improves the mechanical properties of the oxide
superconductors and has been observed to enhance the critical currents of the sys-
tem. We observe that the depinning of the Josephson-flux begins at a well defined
temperature, depending on the applied magnetic field and increases gradually with
rising temperature until or very close to the irreversibility limit, above which the
whole intergranular and intragranular flux is free. The irreversibility lines of our
samples can be understood within the Superconducting glass model.
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Capitulo 0

Introducao

A caracteristica principal, que permite definir um supercondutor como sendo do tipo II é
a penetracao do campo magnético em seu interior, acima de um determinado valor de campo
H, chamado de campo critico inferior H.y (T'). Para H > H. (T'), o campo magnético penetra
em seu interior na forma de linhas de fluxo magnético quantizadas chamadas fluxéides. Con-
seqiientemente o aumento da intensidade do campo magnético aplicado causa um aumento na
quantidade de fluxéides no interior do supercondutor, até o campo magnético limite H. (T),
no qual a penetracao do campo é total e o material supercondutor passa para o estado normal
mediante uma transicao de fase de segunda ordem. Num diagrama de fases Hws. T, a regiao
delimitada por H. (T') e H.o (T') é chamada estado misto. Os fluxéides interagem entre si e
formam entao uma rede bidimensional chamada rede de vértices de Abrikosov.

A supercondutividade é um fendmeno quantico em escala macroscépica. A prova disto sao
os vortices formados no estado misto de um supercondutor do tipo II. A idéia béasica deste
estado quantico macroscopico é a representacao de um grande nimero de superparticulas por
somente uma fun¢io de onda ¥ (7, t), definida em uma regido macroscépica da amostra. Estas
superparticulas sao condensadas em um tnico estado quéntico, resultando em uma densidade
macroscépica de superparticulas, as quais possuem a mesma fase quantica. O fato da fase ser
comum a um grande nimero de superparticulas faz com que seus efeitos nao sejam mediados
em escalas microscépicas.

Os supercondutores do tipo II no limite limpo (supercondutor do tipo II convencional) a rede
de voértices é caracterizada por uma ordem de longo alcance. Este estado misto nao apresenta
resisténcia elétrica nula devido aos efeitos dissipativos provocados pelo movimento dos vértices

que estao sob a acao de forcas de Lorentz, exceto quando a corrente for estritamente paralela
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as linhas de vértices. Assim um supercondutor convencional no estado misto apresenta J. nula
(maxima densidade de corrente elétrica que ele pode transportar sem dissipar energia). Porém
no limite sujo (supercondutores convencionais dopados com impurezas e os 6xidos de alta T),
as linhas de vértices podem ser aprisionadas por defeitos da rede cristalina e, devido a interacao
entre os mesmos, basta que alguns estejam aprisionados para que toda a rede de vortices fique
estabilizada. Conseqiientemente, a intensidade da forca de aprisionamento estd diretamente
relacionada ao valor da densidade de corrente critica J..

A descoberta dos novos supercondutores do tipo II, chamados de supercondutores é6xidos
de alta T, ou cupratos supercondutores, tem desde entdao revolucionado a pesquisa na fisica
da matéria condensada e apesar de sua fragilidade mecénica estao abrindo um sem nimero de
novas aplicagoes tecnoldgicas. Assim, um esforco considerdvel tem sido realizado para que estes
supercondutores ceramicos apresentem também melhores caracteristicas mecanicas. Proprie-
dades, tais como maleabilidade entre outras que podem ser melhoradas consideravelmente pela
preparacao de um material composto de um supercondutor cerdmico com um metal.

Os compésitos supercondutores nao-randdémicos exibem algumas propriedades transporte
que nao s6 podem ser titeis em aplicagoes, como também sao um bom modelo para o estudo
das juncoes supercondutor-metal-supercondutor.

Note-se que na maior parte das aplicacoes tecnoldgicas, utiliza-se os supercondutores no
estado misto, devido ao pequeno campo critico H.; (T') e um elevado H., (T) que estes materiais
apresentam.

O aprisionamento (pinning) dos fluxéides no interior do supercondutor leva & formagao de
um gradiente de fluxo magnético durante a penetracao do campo, e este gradiente de fluxo é
responsédvel por um comportamento histerético do supercondutor. A reversibilidade magnética
em um supercondutor, quando no estado misto, decorre da liberdade de movimentagao dos
fluxdides, o que implica em uma densidade de corrente critica nula. Esta reversibilidade em
geral ocorre devido ao depinning dos fluxéides.

Miiller e col. [1] encontraram um extenso trecho reversivel nas curvas de magnetizagao em
funcao da temperatura no Las BaCuQO4—,. O ponto que separa o trecho reversivel do irreversivel
é denominado ponto de irreversibilidade. Os pontos de irreversibilidade para diferentes valores

de campo magnéticos dao origem a chamada linha de irreversibilidade no diagrama de fases
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Hus. T. O aparecimento da reversibilidade magnética, com o conseqiiente desaparecimento da
corrente critica, acima de uma determinada temperatura e campo magnético, mostra que os
fluxéides tornam-se livres para o movimento. O estudo sistemético da linha de irreversibilidade
em supercondutores teve inicio com os novos cupratos de alta temperatura critica.

Viarios modelos surgiram para explicar a linha de irreversibilidades magnéticas, contudo sua
origem ainda é uma questao que gera muitas controvérsias.

Os supercondutores 6xidos de alta temperatura critica apresentam em suas estruturas cris-
talinas defeitos intrinsecos (em escala microscépica, tais como vacéncias de oxigénio). Con-
seqiientemente a rede de vértices de Abrikosov nestes materiais é deformada e instdvel e nao
pode apresentar ordem translacional de longo alcance.

Algumas propriedades magnéticas dos éxidos supercondutores de alta 7, observadas em
baixos campos, podem ser interpretadas em termos do modelo de vidro supercondutor que é
adequado para os sistemas granulares.

Nos sistemas supercondutores granulares existem também defeitos que ocorrem em escalas
maiores (a nivel mesoscépico e macroscépico), que sdo conhecidos como fronteiras de grao,
precipitados de fases nao supercondutoras, maclas, poros, etc. Defeitos deste nivel dao origem a
jungoes Josephson, entre as quais campo magnético também é aprisionado na forma de fluxéides.
Estes fluxéides estao associados a vortices de Josephson que envolvem a superficie dos graos e
as juncoes.

As jungoes Josephson formam entdo uma rede através do sistema granular (bulk), e esta
rede de juncoes possue também campos criticos andlogos aos supercondutores convencionais.
Até um certo campo limite H.i; (T') o sistema granular (bulk) é blindado e nao ha formagao
de qualquer vértice. Com o aumento do campo, comeca a ocorrer penetragdo do mesmo nos
espagos intergranulares na forma de fluxéides de Josephson, até um limite H.o; (7)), no qual
a supercondutividade intergranular nas jungoes Josephson é completamente extinta. Entre os
campos criticos limites H.17(T) e Heoy (T) acima de uma certa temperatura ocorre o depin-
ning dos fluxéides de Josephson. Apesar da analogia com os vortices de Abrikosov, a energia
envolvida no pinning dos fluxéides de Josephson é menor do que a energia do pinning intragra-
nular e por isso a dinamica do fluxo de Josephson comeca em valores de campos magnéticos e

temperaturas menores do que a dindmica dos fluxéides de Abrikosov.
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A investigacao da dindmica do fluxo magnético nos supercondutores de alta temperatura
critica é muito complexa, mas em baixos campos, especialmente abaixo do campo critico infe-
rior intragranular H.; (T'), é possivel estudar a dindmica do fluxo intergranular de Josephson
separadamente da dindmica do fluxo intragranular de Abrikosov.

A idéia bésica deste trabalho é investigar a linha de irreversibilidade e a linha de depinning
inicial no diagrama de fases Hws. T, obtidas por meio de magnetizacao DC, para o Y BasCus-
O7_s e alguns compé6sitos Y BasCuzO7_s/Ag.

Este estudo do depinning dos vértices de Josephson foi motivado pelos trabalhos de Jung
e col. 2] e Schaf e col. [3], nos quais verificou-se um aumento na resposta diamagnética em
temperaturas préximas a T, (H) no efeito Meissner (na forma de um pico), o qual representa
a expulsdo de um excesso de campo magnético aprisionado na amostra (na forma de fluxéides
de Josephson) durante seu resfriamento rapido.

Esta dissertagao estd esquematizada do modo descrito a seguir.

No capitulo 1 apresentamos alguns conceitos bésicos que envolvem a dindmica de fluxéides,
alguns modelos para a origem da linha de irreversibilidade e uma breve introducao as Juncoes
Josephson. No capitulo 2 descrevemos o Y Bay,CuszO7 5 e suas caracteristicas principais, uma
breve descri¢ao da obtencao dos compésitos Y Bao,CuszO7 5/Ag. O capitulo 3 descreve a técnica
de medida utilizada para obtencao dos resultados. No capitulo 4 apresentamos resultados
experimentais das medidas de magnetizacao, a linha de irreversibilidades magnéticas, a linha de
depinning inicial e a discussao destes resultados em termos de um modelo teérico. Finalizando

o trabalho apresentamos uma conclusao geral dos resultados obtidos.



Capitulo 1

Dinamica de Vortices

1.1 Introducao

Dentre as propriedades magnéticas dos supercondutores éxidos de alta temperatura critica,
uma muito estudada e que desperta muitas controvérsias é a chamada linha de irreversibilidades
magnéticas. Em um diagrama de fases Hvs. T, campo magnético contra temperatura, a linha
de irreversibilidade separa uma fase magneticamente irreversivel, situada em uma regiao de
baixa temperatura, de uma fase de alta temperatura na qual o comportamento magnético do
sistema é inteiramente reversivel.

O estudo sistemético da linha de irreversibilidade em supercondutores teve inicio com o0s
novos cupratos de alta temperatura critica. Miiller, Takashige e Bednorz |1| observaram que
o Lay_,Ba,CuQ4_gs policristalino apresentava um trecho reversivel consideravel nas curvas de
magnetizacao versus temperatura. Mostraram também que a linha de irreversibilidade obtida
para o Las_,Ba,CuQO,_s policristalino obedece uma lei de poténcias com expoente 3/2, que
serd descrita mais adiante. Esta lei de poténcias representa um comportamento andlogo ao da
linha de ‘de Almeida-Thouless’, derivada da teoria de campo médio para vidros de spin. Miiller
e col. por analogia com a teoria dos vidros de spin consideraram que a linha de irreversibilidade
separa o diagrama de fases Hvs. T do supercondutor em regioes de regime termodindmico
metaestivel e estavel. A regiao metaestavel corresponderia a um estado de vidro supercondutor
andlogo ao estado de vidro de spin, que ocorre em materiais magnéticos, e o regime estavel seria
o estado termodinamico de equilibrio.

Yeshurun e Malozemoff [4] observaram que monocristais de Y BasCuszO7_ 5 também apre-
sentam uma linha de irreversibilidade e que esta linha, quando obtida com o campo aplicado

paralelo ao eixo ¢ também segue uma lei de poténcias com expoente 3/2. Porém, eles inter-
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pretaram esta linha como sendo devida ao depinning termicamente ativado dos fluxéides. O
depinning termicamente ativado acontece quando a energia térmica é suficiente para que os
fluxéides vencam as barreiras de aprisionamento, ou seja, o pinning, e se movimentem quando
sujeitos a uma forca motriz. Esta forca motriz é uma for¢a de Lorentz, que pode ser originada
de um gradiente de fluxo magnético ou uma corrente de transporte.

Também com base em uma analogia com os vidros de spin, Fisher [5] propos a existéncia de
uma fase de vidro de vortices abaixo da linha de irreversibilidade. O vidro de vértices diferiria
da rede de Abrikosov por nao possuir uma simetria translacional de longo alcance devido ao
pinning aleatério, mas apenas coeréncia de longo alcance na fase do parametro de ordem.

Nelson [6] sugeriu que nos novos cupratos supercondutores, novos estados dos fluxéides se
tornariam acessiveis, devido & sua alta temperatura critica e pequeno comprimento de coerén-
cia. Estes novos estados seriam os liquidos de vértices, que poderiam ser formados por vértices,
emaranhados (entangled) e ndo emaranhados (disentangled). Estes liquidos de vértices possivel-
mente ocupariam boa parte do diagrama de fases Hvs. T' dos novos cupratos supercondutores,
e estariam acessiveis em regides do diagrama de fases Hwvs. T ligeiramente acima do campo
critico inferior H, (T).

Muitas propriedades eletromagnéticas do bulk de um supercondutor ceramico de alta tem-
peratura critica podem ser compreendidas pelo modelo granular do material como sendo uma
matriz de graos anisotrépicos fortemente supercondutores que estiao fracamente acoplados.

Os sistemas granulares apresentam juncoes (ligagoes) fracas entre os graos, as quais podem
ser tratadas como juncoes Josephson, que formam uma rede através do bulk. Nas regioes
intergranulares entre estas juncoes pode haver penetragao do campo magnético na forma de
flux6ides. Para a rede de juncoes Josephson também sao definidos campos criticos superior
e inferior. O campo magnético comeca a penetrar na forma de fluxéides de Josephson para
H > H.;(T), até um campo limite H.o;(7) no qual a supercondutividade intergranular é

destruida, ou seja, as jungoes sao quebradas e o sistema de graos torna-se desacoplado.
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1.2 Conceitos Basicos

1.2.1 Introducao

As duas caracteristicas necessarias para que um material seja chamado supercondutor sao a
resistividade nula e o diamagnetismo perfeito (efeito Meissner), as quais ocorrem sempre
abaixo da temperatura de transi¢do normal-supercondutor 7, (H) chamada temperatura critica.
Abaixo de T, a anélise da resposta diamagnética em funcdo do campo magnético aplicado per-
mite que os supercondutores sejam classificados em duas categorias distintas: supercondutores
do tipo I e tipo II.

Nos supercondutores do tipo I, quando 7' < T, e na presenca de um campo magnético
externo, ocorre expulsao completa do fluxo magnético de seu interior até um certo valor de
campo H, (T'), chamado campo critico, no qual ocorre uma transi¢io de fase de primeira ordem
para o estado normal. Em sua superficie ocorre penetragio do campo magnético numa fina
camada, onde o campo magnético decai, em termos das funcoes de Bessel hiperbdlicas, da
superficie para o interior, esta quantidade é chamada de comprimento de penetracao de London
A

A teoria macroscépica de Ginzburg-Landau! descreve o supercondutor por uma funcéio
de onda efetiva, ¥ (7), que é nula para 7" > T, e cuja magnitude mede o grau de ordem
supercondutora num ponto 7 do supercondutor. Consequentemente surge um novo parametro
chamado comprimento de coeréncia &, o qual mede a escala tipica de variagao espacial do
parametro de ordem supercondutor ¥. Um parametro importante é a chamada constante de
Ginsburg-Landau definida como a razao k = A\/£. Os supercondutores do tipo II possuem x >
\%, ou seja um comprimento de coeréncia pequeno em relagao ao comprimento de penetracao.

London introduziu o conceito de energia de superficie, que corresponde a energia extra
existente na interface entre uma regiao normal e uma regiao supercondutora da amostra.

Supercondutores do tipo I possuem k < % , Ou seja A pequeno permitindo que o campo
penetre numa camada superficial e £ grande fazendo com que o pardmetro de ordem aumente

lentamente (espacialmente) para seu valor de bulk ¥,. Em termos de energia temos que a

energia de condensacdo (proporcional a ¥) é elevada no estado normal e tende a diminuir len-

1 Uma extensdo da teoria de London, em que a densidade de superparticulas varia no espaco.
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tamente com a posi¢ao no lado supercondutor devido ao grande comprimento de coeréncia &,e a
energia magnética que é nula no estado normal aumenta de forma rapida (espacialmente) no es-
tado supercondutor devido a expulsao do fluxo e ao fato de A ser pequeno. Consequentemente a
energia total préximo a superficie do supercondutor tipo I aumenta. Assim num supercondutor
do tipo I a energia de superficie é positiva e o estado Meissner se mantém estavel.

Num supercondutor do tipo II, para campos maiores que H.; (T') a energia de superficie é
negativa o que favorece a penetragdo do campo, como £ < A\ a energia do estado normal decai
rapidamente com a posi¢ao, ao passo que a energia magnética aumenta lentamente devido ao
A grande.

Desta maneira, os supercondutores do tipo Il apresentam diamagnetismo perfeito apenas
para campos menores que um determinado campo critico chamado H. (7). Para campos
magnéticos aplicados maiores que H,; (T') a resposta diamagnética é reduzida devido a presenca
de fluxo magnético no interior do mesmo? . A quantidade de fluxo magnético no interior do
supercondutor aumenta até um certo limite chamado de campo critico superior H (T').

Em H. (T') o supercondutor, sofrendo uma transi¢do de fase de segunda ordem, se torna
um material normal® . A regido do diagrama de fases Hvs. T delimitada pelos campos criticos

H. (T) e Ho (T) é chamada de estado misto.

Os Fluxdides

No estado misto a penetragao do campo magnético no interior do supercondutor ocorre na
forma de linhas de fluxo magnético quantizadas chamadas fluxéides, onde cada uma destas
linhas de fluxo contém um quantum de fluxo magnético ¢pg = h/2e.

O fluxéide, que possui forma cilindrica, consiste de um nicleo no estado normal com um
raio & (comprimento de coeréncia de Ginzburg-Landau) que estd circundado por um vértice de
supercorrente e que decai’ , juntamente com o campo magnético local, até uma distancia da
ordem de \ (comprimento de penetragio de London)® . O parametro de ordem supercondutor

¥ varia com a posi¢do, desde um valor zero (no centro do vértice) até um certo valor limite

2 Em geral H.; (T) ndo passa de algumas centenas de Gauss.

3 Note-se que Ho (T) > H. (T), podendo atingir dezenas de Teslas.

4 0 decimento se d4 em termos das funcdes de Bessel hiperbdlicas.

5 Os comprimentos caracteristicos A e ¢ sdo funcdes da temperatura, obtidos da teoria de Ginsburg-Landau,
ambos divergindo T..
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U, (caracteristico do supercondutor) numa distancia de raio &.

Os fluxéides interagem entre si por forcas de Lorentz que atuam entre as supercorrentes e o
campo magnético contido no vortice, conseqiientemente os vértices se repelem ao aproximarem-
se. Se sobre os vortices nao estd atuando uma forga externa, eles formam uma rede com simetria
hexagonal no plano perpendicular ao campo magnético aplicado denominada rede de vortices
de Abrikosov, estabilizada pelas forcas repulsivas de Lorentz entre os mesmos.

Com o aumento da intensidade do campo magnético externo aplicado, aumentamos o ni-
mero de fluxéides no interior do supercondutor, até o limite H., (T) no qual os vortices se

sobrepoem e o volume supercondutor tende a zero de forma continua.

O Pinning

O aprisionamento de fluxéides por defeitos existentes na rede cristalina do supercondutor é
chamado de pinning.

A existéncia de pinning pode ser atribuida & variacoes locais de & e A devido aos defeitos.
No centro de um vértice o parametro de ordem deve ser localmente anulado, assim, regioes nas
quais o pardmetro de ordem é naturalmente deprimido, sao energeticamente mais favordveis
para a formacao dos vortices, ocasionando uma maior tendéncia de formar vértices nas pequenas
regioes normais dentro do supercondutor.

Quando a rede de fluxéides existe, o pinning de apenas alguns fluxéides é suficiente para que
a rede seja aprisionada como um todo. A presenca de tais centros de pinning causam defeitos
na rede de fluxéides, ou seja, deformacoes semelhantes as que ocorrem devido a defeitos na rede
cristalina (tais como por exemplo deslocagoes, vacincias e etc). Dependendo da concentracao
destes defeitos, pode ocorrer até mesmo a amorfizacao da rede de vortices, ou seja, a perda de
ordem translacional de longo alcance. O tipo e a dimensao dos defeitos na rede de fluxéides

depende da distribui¢ao dos centros de pinning e sua interacdo com os fluxéides.

O Flux-Flow

Quando passamos uma corrente de transporte J; através do supercondutor esta interage
com os fluxéides através da forca de Lorentz. Esta interacao que ocorre entre a corrente de

transporte e os vortices de supercorrente pode ser descrita como uma interacao entre a corrente
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de transporte e o quantum de fluxo magnético existente no interior do vértice.

Quando ndo ha pinning (ineristéncia de centros de aprisionamento de fluzrdides, ou seja,
um supercondutor tipo II ideal), a forca exercida pela corrente de transporte move a rede
de fluxéides perpendicularmente & direcao da corrente J; e do campo aplicado, o que induz
um campo elétrico longitudinal e antiparalelo a direcao da corrente J;, gerando um estado
dissipativo, ou seja, uma resisténcia elétrica. Esta dindmica de deriva do fluxo magnético é
conhecida como fluz flow.

No caso em que ha forcas de aprisionamento e a forca de Lorentz for da mesma ordem, havers
um estado estaciondrio de movimentacao dos fluxéides e conseqiientemente uma resistividade
nao nula. O limite no qual a forca de Lorentz é igual a forca de pinning, permite definir a
densidade de corrente critica J. acima da qual o sistema apresenta dissipagao, porém nao hé

destruicao da supercondutividade.

1.2.2 Modelo de Estado Critico

O fendémeno de aprisionamento de fluxéides por inomogeneidades nos supercondutores do
tipo II é responsavel pelo aparecimento de propriedades magnéticas irreversiveis, tais como
histerese nas curvas de magnetizacao, remanéncia e a relaxacao temporal da magnetizacao.

O modelo de estado critico foi desenvolvido originalmente por Bean [7], para explicar o
comportamento histerético da magnetizacao dos supercondutores do tipo II com fortes centros
de aprisionamentos, também chamados de supercondutores duros.

Quando o campo magnético aplicado for superior ao campo critico inferior H. (T), os
fluxéides comecam a penetrar no supercondutor, porém os centros de aprisionamento impedem
que estes penetrem livremente, gerando assim um gradiente de fluxo magnético, no qual a sua
intensidade depende da forga de aprisionamento (for¢a de pinning) média exercida pelos centros
de pinning

No modelo de estado critico adota-se uma descri¢gao macroscépica do supercondutor repre-
sentando-se o gradiente de fluxo magnético por uma densidade de corrente,

Cc

= 47TV x H (1.1)

Je
Onde H representa o campo magnético local e J. a densidade de corrente critica, que equivale

ao gradiente de fluxo magnético maximo que pode ser suportado pela configuracao de centros
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de pinning do supercondutor. J, pode depender do campo magnético e da temperatura e
é equivalente a densidade de corrente critica obtida a partir de medidas de transporte na
configuracao de campo magnético perpendicular a corrente de transporte.

O balanco entre a for¢ca de pinning média Py, (E) (exercida pela configurag¢ao de centros
de pinning) e a forga motriz exercida pelo gradiente de fluxo magnético é a base do modelo de
estado critico. Este balanco é descrito pela “equacao de estado critico”

P}(E):—%*xéz—%(vXﬁ)xé (1.2)

o

Quando a pressao exercida pelo gradiente de fluxo magnético excede o limite da forca de pinning
o fluxo penetra mais no supercondutor, diminuindo o gradiente e levando o sistema a um novo
estado de equilibrio. Este estado de equilibrio é critico, pois qualquer perturbacao induzida no
sistema o levarad a se reorganizar em um novo estado de equilibrio.

Quando J, é perpendicular a B a equacio (1.2) pode ser escrita na forma [8]:

gl )=i‘V><H
B 47

(1.3)

A resolucao da equagdo de estado critico (1.2) ou (1.3) utilizando as condigdes de contorno
apropriadas, dadas pela geometria da amostra, nos permite conhecer a distribuicao do fluxo
magnético no interior do supercondutor, mas é necessario conhecer a distribui¢ao dos centros de
pinning do material, o que torna impossivel a sua resolu¢do. A aproximagio de Bean |7, 9], que
considera jc constante e perpendicular a g, nos permite calcular a distribuicao aproximada do
fluxo magnético no interior do supercondutor para a maioria das geometrias. Esta aproximacao
é bastante 1til quando J. ou B nio variam muito no interior do supercondutor.

A magnetizacdo M sempre pode ser calculada quando a distribuicao de fluxo magnético
no interior da amostra é conhecida, uma vez que M = (B — H)/4m e B é a média do campo
magnético local por unidade de volume. Porém o calculo de J,. a partir de M é mais complexo

exceto quando a aproximacao de Bean pode ser utilizada.

1.2.3 Flux Creep ativado termicamente

Em temperaturas finitas a energia de ativacao térmica permite que as linhas de fluxo vencam

suas barreiras de potencial de pinning, movendo-se entre os centros de pinning de maneira
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aleatéria. Na presenca de uma forca motriz, como uma corrente de transporte ou um gradiente
de densidade de fluxo magnético, estes saltos passam o ocorrer preferencialmente no sentido
da forca motriz, levando a um arraste dos fluxéides em um processo conhecido como fluz creep
ativado termicamente.

O flux creep ativado termicamente leva a um rearranjo dos fluxéides no estado critico com o
decorrer do tempo e a diminuicao na corrente critica de transporte em temperaturas elevadas.
Este processo causa dissipa¢ao, gerando um campo elétrico longitudinal e antiparalelo a J; e
conseqiientemente uma resistividade nao nula, a qual é similar a resistividade de flux flow

O modelo bésico para o estudo do flux creep ativado termicamente é o de Anderson-Kim
[10, 11|, que considera o arraste de fluxo ocorrendo em pacotes de fluxéides (fluz bundles), cujo
volume de correlagao estd relacionado com as constantes eldsticas da rede de fluxéides. Estas
por sua vez dependem da temperatura, do campo magnético e da distribuicao espacial dos
centros de pinning na amostra.

A altura efetiva da barreira ou a energia de ativagao efetiva U necessaria para que o fluxéide

venga a barreira é dada por:

U=Uy— AW (1.4)

onde U, é a altura da barreira na auséncia de flutuacoes térmicas, AW = \ﬁ VX onde Féa
forca motriz, V o volume do flux bundle e X a largura geométrica efetiva da barreira de energia
(pinning length).

Na auséncia de uma forca motriz os flux bundles saltam por sobre a barreira de potencial com
igual probabilidade em todas as direcoes possiveis. Quando introduzimos uma for¢a motriz ﬁ, 0
salto torna-se mais favoravel na direcao desta forca. No caso de supercondutores convencionais,
normalmente a energia de ativacao térmica é pequena e a barreira de potencial elevada, fazendo
com que o flux creep seja observivel somente quando a for¢a motriz é elevada.

Na auséncia de ativagao térmica teremos flux flow quando a forga motriz for suficiente para
anular o potencial de aprisionamento efetivo. J.o = Uy/BV X, é chamada a corrente critica na
auséncia de ativagdo térmica, portanto podemos reescrever a equagio (1.4) como:

Uz%(Li%> (1.5)

No caso da energia de ativacao térmica ser compardvel a altura da barreira de energia do
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pinning, o escoamento de fluxo passa a ser significativo mesmo quando a forca motriz é pequena e
a possibilidade de ocorréncia de saltos no sentido oposto ao da forca motriz deve ser considerado.

A este processo Kes e col. deram o nome de fluz flow assistido termicamente (TAFF) [12]
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1.3 Modelos Relacionados com a Linha de
Irreversibilidade

1.3.1 Introducao

Duas linhas de pesquisa tentam explicar os efeitos magnéticos irreversiveis observados nos
novos cupratos de alta temperatura critica. A primeira é baseada nos efeitos de ativacao térmica
na rede de vortices de Abrikosov e considera a linha de irreversibilidade como uma linha critica
do flux creep convencional.

A outra linha de pesquisa é baseada nos fenémenos de transicao de fase, na qual a linha
de irreversibilidade representa a temperatura de depinning dos vortices em funcao do campo
magnético. Acima da linha de irreversibilidade, os vértices se encontram num estado fluido e,
abaixo, eles estdo congelados numa rede. As interpretacoes desta linha apresentam similaridades
com a teoria de vidros de spin, que ocorre em materiais magnéticos, e sugere que a linha de

irreversibilidade é uma transicao de fase com quebra de ergodicidade.

1.3.2 Depinning Termicamente Ativado

Yeshurun e Malosemoff [4, 13] explicam a regido magneticamente reversivel dos supercon-
dutores éxidos de alta temperatura critica em termos da dindmica de vértices por ativacao
térmica, o flux creep. Nos supercondutores éxidos de alta temperatura critica, o processo de
ativagdo térmica é observado numa ampla faixa de temperatura abaixo de T, (ver se¢do 1.2.3).
Este flux creep gigante tem sua origem no pequeno comprimento de coeréncia & que segundo
Yeshurun e Malosemoff [4] esta relacionado com a baixa energia de aprisionamento dos fluxéides
e com a alta 7T, destes materiais. Nesta descricao a linha de irreversibilidade estd associada
ao depinning termicamente ativado das linhas de fluxo que ocorre quando a corrente critica
torna-se nula (ver se¢do 1.2.1) , ou seja J, (B, T) = 0. Yeshurun e Malosemoff utilizam a
férmula de Anderson-Kim [11] para a energia de ativagao:
_HV

U
0 8

(1.6)

2

2 sy « A . H . . ~ .
onde H. é o campo critico termodindmico e = ¢ a energia de condensacao por unidade de

volume, V' o volume de correlacao dos fluxéides. Eles consideram que, para os novos cupratos

supercondutores, que sao materiais de x > 1 e pardmetro de rede da rede de fluxéides ag < A, 0
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Fig. 1.1: Linha de irreversibilidades magnéticas obtida experimentalmente por Yeshurun e Ma-
lozemoff [4] num monocristal de Y BaoCusO7_s5 para H || ¢ .

aprisionamento de fluxéides passa a ser devido a efeitos coletivos. A teoria de Ginzburg-Landau
prevé relagoes de escala do tipo H. ~ (1 —t) e & ~ (1 — t)_%, onde t = T, /T, é a temperatura
reduzida. No limite de T = T,, Yeshurun e Malosemoff consideram que podemos escrever a
seguinte lei de poténcia:

Hi~ (1—t) (1.7)

Esta funcionalidade foi originalmente observada por Miiller e col. [1] no Las_;Ba,CuO4_s po-
licristalino, mas com uma interpretacao diferente que serd descrita na secao 1.4.5, e poste-
riormente por Yeshurun e Malosemoff [4] no Y BasCu3O7 5 monocristalino como mostrado na

figura 1.1.

1.3.3 Fusao da Rede de Vértices

A estabilidade da rede de vértices pode ser destruida por flutuacgoes térmicas e fundir do
mesmo modo que uma rede cristalina. Esta estabilidade depende de suas constantes elédsticas
e, dependendo das caracteristicas do material supercondutor, as constantes elasticas podem ser
tais que a temperatura de fusao da rede de vortices esteja muito préxima da temperatura de

transi¢cao para o estado normal e portanto fora do alcance experimental.
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A fusao da rede de vértices de Abrikosov dando lugar a um liquido de vértices é provocada
por efeitos de flutuagdes térmicas. Em supercondutores bidimensionais (filmes finos), a fusdo da
rede de vértices se dd devido a flutuagoes 2D, sendo uma transi¢ao do tipo Kosterlitz-Thouless
[14], na qual a rede bidimensional de vértices se torna instavel frente a deslocacoes acima da
temperatura de fusdo da rede Ty (Temperatura de Melting). Em filmes supercondutores do
tipo II ha modelos que descrevem a fusdo da rede vértices [15], os quais podem ser estendidos
aos supercondutores 6xidos de alta temperatura critica [16, 17].

A alta temperatura critica implica em grandes energias térmicas e pequenas constantes elas-
ticas® da rede de vértices que justificam a ocorréncia da fusdo da rede de vértices de Abrikosov.
Em razao destes fatores, as flutuacoes térmicas produzem deslocamentos randomicos de grande
amplitude a partir das posicoes de equilibrio dos vértices da rede de Abrikosov, provocando a
perda de correlacao entre os mesmos.

Um critério semi-quantitativo e muito utilizado [17] neste modelo é o critério de Lindemann,
onde a temperatura de fusao da rede de vértices se dd quando o deslocamento quadratico médio
(u?) dos vértices devido a flutuagdes térmicas atinge uma determinada fragio ¢z do parAmetro
de rede a( ou seja:

(u*) = cjaj (1.8)

onde c7, 6 uma constante chamada nimero de Lindemann que usualmente varia entre 0.1 e 0.3,
para a rede de vértices.
No Y BayCusO7_5 os deslocamentos provocados pelas flutuacoes térmicas podem ocasionar
i . . - o L
colisdes entre as linhas de vértices. Estas colisbes passam a ser relevantes sempre que (u”)? for

1
compardvel ao espacamento entre as linhas de vértices d 2 (¢o/B)? = n"2.

=

Em altas temperaturas e baixas densidades de linhas de fluxéides (u?)? < n"2 temos um

regime denominado liquido de vértices ndo emaranhado (disentangled) (ver figura 1.2). Na

_1 . .
2 0 regime é denominado

situagao em que a densidade de linhas de fluxo é tal que (u2>% >n
liquido de vértices emaranhado (entangled). Este regime é caracterizado por grandes ampli-
tudes de deslocamentos, provocando uma configuracdo entrelacada das linhas de vortices . A
abordagem mais detalhada da fusao da rede vértices devida a flutuacoes térmicas, usando o

critério de Lindemann ¢ a de Houghton e col. [17]. Eles descobriram que a temperatura de fusao

6 As quais sdo conseqiiéncia de uma elevada constante de Ginzburg-Landau.
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Fig. 1.2: Representacio das fases do modelo de fusdo da rede de vortices [16] : (a) Rede de

Vértices de Abrikosov. (b) Liquido de Virtices nao emaranhado. (c¢) Liquido de
Virtices emaranhado.

da rede vortices Ty, (H) é menor que a temperatura critica do material T, (H ), ou seja, a curva
de fusdo estd abaixo da curva H.y (7). Segundo Houghton e col. a curva de fusao é linear para
uma ampla faixa de valores de campos. Porém, quando H — 0 e T" — T, (0), é previsto um

comportamento do tipo:

D=

(1—t)~H (1.9)

onde t = Tlc é a temperatura reduzida. A figura 1.3 mostra comparativamente a eq. (1.9) com

resultados experimentais e com a curva H,, (T') calculada na aproximacdo de campo médio.
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Fig. 1.3: Diagrama de fases da fusao da rede de vortices [17]. Dados experimentais para o
Y BayCusO7_5 monocristalino, representados por “o” sobre a curva da eq. 1.9 e a
curva Heo (T') representada por “x”.
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1.3.4 Vidro de Vortices

Conforme descrito na secao 1.2.1 os supercondutores do tipo II apresentam uma rede de
vértices de Abrikosov, que no caso dos supercondutores convencionais, a rede de vértices apre-
senta uma simetria translacional de longo alcance. J4 nos cupratos de alta 7, a rede de vortices
apresenta defeitos, devidos aos centros de pinning, como uma rede cristalina.

Assim, supercondutores com uma quantidade elevada de centros de pinning, aleatoriamente
distribuidos, possuem um elevado grau de desordem congelada (quenched disorder) da rede de
fluxdides, fato este que implica em uma destruicdo da ordem translacional de longo alcance
desta rede.

Pequenos comprimentos de coeréncia £ e longos comprimentos de penetracao A sao carac-
teristicas dos supercondutores 6xidos como descrito na se¢ao (1.2.1). Tais caracteristicas sao
devidos a grande quantidade de defeitos, que sdo peculiares a estes sistemas como serd discutido
mais adiante na se¢ao 2.1.3 .

Assim, qualquer estado ordenado da rede de Abrikosov nestes novos materiais é instavel e
nao ha qualquer ordem de longo alcance da rede de fluxéides. Conseqiientemente as flutuagoes
térmicas tem um papel relevante nestes sistemas de fluxéides, tornando a sua configuracao
metaestivel no tempo.

Fisher [5] chama esta fase do estado de fluxéides de vidro de vdrtices” , que mesmo assim
possue coeréncia de longo alcance na fase do parametro de ordem supercondutor® . Esta fase
nao forma uma rede de vértices regular para distdncias maiores que um certo comprimento
tipico.

Com o aumento da temperatura a fase do vidro de vértices se torna instavel frente as
flutuagdes térmicas e pode vir a fundir tal como a rede de Abrikosov [18]. Fisher propos um
diagrama de fases para a dindmica de vértices o qual divide o estado misto em duas regioes
como mostra a figura 1.4.

Na regiao de mais baixa temperatura, predominam as interacoes intervortices e de pinning as
quais determinam a fase do vidro de vortices, onde o sistema é magneticamente irreversivel, e na

regiao de temperaturas mais altas as flutuagoes térmicas dos vortices predominam resultando

7 Baseado na similaridade de uma fase existente nos sistemas de vidros de spin que ocorre em materiais
magnéticos.
8 Esta fase ndo possui simetria translacional de longo alcance.
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numa fase fluida chamada liquido de wvortices. Nesta fase o sistema apresenta propriedades

magnéticas reversiveis até o campo magnético limite H.y (7). Neste modelo, a linha de fuso

>T

Liquido de™,
Vortices '

LT H(T)

Meissner

— Ho,

Fig. 1.4: Diagrama de fases proposto por Fisher [5] para o modelo do vidro de vdrtices.

do vidro de vortices é essencialmente a linha de irreversibilidade, que separa estas duas regioes
do diagrama de fases, como uma transicdo de fase andloga & dos vidros de spin. Os vortices
estao congelados espacial e temporalmente em um estado fundamental altamente degenerado,
constituido por diferentes configuragoes, todas com aproximadamente a mesma energia [18|.
Sendo uma transicao de fase continua temos um comportamento de escala critico. Este
comportamento pode ser atribuido & existéncia de um comprimento caracteristico que é com-
primento de correlacao do vidro de vértices, §,4, 0 qual diverge na transicao seguindo uma lei

de poténcias com um expoente critico v:
Evg N |T — Tyg\*" (1.10)

onde T,, é a temperatura de fusdo do vidro de vértices [18] e v é um expoente critico. Ocorre
também uma reducao critica da dindmica do sistema, com um tempo de relaxagao 7 divergindo

com uma poténcia z do comprimento de correla¢do, onde z é o expoente critico dindmico [18]:

TRE, R |T =T, (1.11)



Capitulo 1. Dinamica de Vértices 20

Também é previsto o desaparecimento da resistividade 6hmica (linear) em temperaturas pré-

ximas a 7),,, em contraste com a teoria de ativacao térmica que prevé um riapido decaimento

vg»

exponencial da resistividade em 7,

g, Mas atingindo um valor nulo somente em 7' = 0. Predizem

também que a linha de fusao da fase de vidro de vértices, na regiao préxima a 7, é dada por
T.—T,, (H) & H™ (1.12)

onde o valor esperado do expoente critico tem valor vy ~ % [18] levando a seguinte forma para

4
T, \?
H:a<1—?”) (1.13)

a linha de irreversibilidade

onde o é um coeficiente de proporcionalidade e 7,4 é a temperatura de transicao Tj,,.
Evidéncias experimentais desta transicao de fase foram observadas nas caracteristicas I-V
de amostras de Y BasCusO7_g, nas quais verificou-se um comportamento em leis de escala com

expoentes que sdo consistentes com o modelo vidro de vértices [19].
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1.4 A Supercondutividade Intergranular:
Vértices de Josephson

1.4.1 Introducao

O efeito Josephson, o qual é conseqiiéncia do estado quintico macroscépico, ocorre quando
h4 tunelamento de superparticulas entre dois supercondutores separados por uma fina barreira
isolante (Supercondutor-Isolante-Supercondutor, SIS). Este tunelamento se da devido & trans-
missao do pardmetro de ordem através da juncao, com acoplamento de fase ©, nos dois lados
da juncao® |20, 21, 22] .

Interfaces supercondutor-normal se correlacionam de tal modo que as propriedades de ambos
os materiais sejam modificadas. O metal normal causa uma diminui¢ao do pardmetro de ordem
numa camada superficial do supercondutor até uma profundidade caracteristica, da mesma
forma que o pardmetro de ordem invade o metal normal até uma certa distdncia. Estes efeitos
sao chamados de efeitos de proximidade.

Um pardmetro importante é a maxima densidade de corrente Jy;, que a juncao pode trans-
portar sem que ocorra dissipa¢ao de energia. Se uma corrente J > Jy; passa pela juncao, entao
uma certa diferenca de voltagem aparece na juncao, e ha dissipagao. Juncgoes SNS apresentam

correntes criticas Jy; muito maiores do que as jungoes SIS.

1.4.2 Vortices Intergranulares (Josephson)

As propriedades eletromagnéticas dos supercondutores ceramicos de alta temperatura critica
sao fortemente afetadas pela granularidade do estado supercondutor. Os elos fracos entre os
graos limitam as correntes de blindagem e, para campos suficientemente intensos, permitem a
penetracao de fluxo magnético na amostra.

Clem [23] apresenta um modelo teérico no qual considera o material como uma matriz de
graos anisotrépicos fortemente supercondutores e assume que os graos vizinhos préximos sao
acoplados por juncoes Josephson idénticas de corrente critica de Josephson Jy;. Usando a
teoria Ginzburg-Landau e levando em conta somente a energia de condensacao intragranular e

a energia de acoplamento Josephson intergranular, ele encontra expressoes para &5, Ay, He1y €

9 Os efeitos de acoplamento fraco ndo ocorrem somente por juncdes Josephson, mas em qualquer ligacdo fraca
entre dois supercondutores.
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H.;, onde o sub-indice J serve para denotar uma quantidade intergranular.

Devido ao fato dos acoplamentos intergranulares serem fracos, o H penetra mais fécil e pro-
fundamente entre os graos até um certo comprimento de penetracao A; ao longo das fronteiras
de grdo, do que nas regioes intragranulares (com comprimento de penetracdo \g), pois Ay > A,.
Assim, quando H > H.,; (T') é energeticamente mais favoravel que o campo penetre na forma
de vortices intergranulares. A forma como estes vértices de Josephson penetram depende das
forcas de pinning intergranulares e do gradiente de campo local na amostra.

Estudos da resposta diamagnética ZFC em ceramicas supercondutoras [24] revelam que, em
baixos campos H < H.;(T), o volume da amostra (bulk) é blindado, ou seja, a aplicagdo de
um pequeno campo magnético na amostra (H < H.; 7 (7)) induzird uma corrente de blindagem
que flue em sua camada superficial. Porém para H. ;5 (T) < H < H. (T) o campo penetra na
amostra em forma de fluxéides, que se alojam nas regioes entre os graos dentro de vértices de
Josephson. A figura 1.5 ilustra a distribuicao de uma rede destes vértices nas regides entre os
graos supercondutores, bem como uma amostragem de vértices intragranulares de Abrikosov
caso as condicoes termodindmicas permitam sua existéncia. Analogamente como ocorre para o
vortice intragranular, o vértice intergranular de Josephson também possue um quantum de fluxo
magnético que, aproximadamente falando, é confinado a um cilindro!? de drea secional TA2. A
diferenca é que o nicleo do vortice de Josephson passa através de regioes intergranulares, onde
o pardmetro de ordem é fraco ou nulo, e ndo através do grao como o vértice de Abrikosov.

O pinning destes vortices tem origem no cardter discreto e inomogénio das forcas de acopla-
mento das jungoes intergranulares. J.; (H,T) é a densidade de corrente critica de transporte
intergranular e, embora possa parecer claro que J.; seja a maxima densidade de corrente Jo-
sephson Jy,, é possivel que J,; seja muito menor que Jo;'' . Com o aumento do campo mais
vértices irao penetrar nas regioes intergranulares e J.; serd gradativamente suprimida pois este
campo magnético ird enfraquecer e quebrar as juncoes suprimindo as Jy;.

Em campos mais altos (H > H (T)), dois processos ocorrem: o fluxo magnético penetra

10 Hipoteticamente falando seria um cilindro, mas sua forma deve se ajustar ao espaco geométrico delimitado
pelos graos e as jungdes Josephson, o que limitaria os vértices de supercorrentes a circularem (percorerem) o
caminho fechado entre o contorno do grao e as juncdes.

10 fato dos vértices de supercorrentes estarem limitados a regides das juncdes limita a maxima densidade
de corrente de transporte & valores menores do que o maximo de corrente permitida pela juncdo Jys. Pois a
juncao além de tranportar as supercorrentes dos vortices, tem de suportar uma corrente de transporte.
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Juncoes
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Intragranulares
se H>H_,(T)
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Fig. 1.5: Representagao esquemdtica da localizagao dos vortices intergranulares e intragranu-
lares, para uma melhor comparacao de seus centros de aprisionamento.

no grao na forma de vértices de Abrikosov deprimindo o pardmetro de ordem, além disto o
acoplamento efetivo dos graos é enfraquecido pelo campo magnético.

Cada juncao Josephson possue um campo critico H; (T) e para H > H;(T) a mesma
é destruida. Podemos definir um campo critico H.o5 (T) para o qual a supercondutividade
intergranular como um todo sofre uma transicao de fase. Analogamente existe uma temperatura
critica T,y (H), que é determinada a partir do regime critico da transicio magnetoresistiva, e
que se situa numa temperatura ligeiramente superior ao ponto de magnetoresistividade zero.

Na situagao ideal, quando T — T,.; (H)  vértices intergranulares ndo podem mais perma-
necer aprisionados, pois a energia térmica pode facilmente excitar vértices de um centro de

pinning por sobre a barreira de potencial da juncao Josephson para outro centro de pinning
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adjacente. Consequentemente Jy; — 0 efetivamente quando 7' — T, (H).

Numa situagao real a energia de acoplamento dos elos fracos é distribuida sobre uma larga
faixa de valores. Isto significa que muitos elos fracos persistem até regioes bem acima de
Hey (T).

Segundo Mohamed e Jung [25], estes valores de campos criticos, H.1; (T) e Heoy (T), depen-
dem da geometria da amostra devido aos campos demagnetizantes e também da distribuicao

das energias de acoplamentos Josephson ao longo das fronteiras dos graos.

1.4.3 Origem do “Pico” Meissner

Para compreender as propriedades magnéticas e de transporte béasicas da rede de jungoes
Josephson em um supercondutor granular, é necessario relacionar as propriedades supercon-
dutoras macroscépicas'? do bulk observadas, com as propriedades intrinsecas das fronteiras de
graol.

A dinamica dos vértices de Josephson nao pode ser obtida por métodos convencionais de me-
dida de transporte ou magnetizacao, devido a superposicao dos efeitos causados pela dindmica
dos vortices intergranulares com os vértices intragranulares. A principal razao desta superpo-
si¢ao se deve ao valor de H,y; (T') que geralmente est4 entre os campos criticos intragranulares'*
Hcl (T) e HCQ (T)

Experimentos convencionais, em geral, consistem em resfriar o sistema de modo a evitar
gradientes de temperatura na amostra.

A existéncia do pinning para os fluxéides intergranulares tem origem nas jungoes entre os
graos, pois seus vortices de supercorrentes devem percorrer regioes fechadas entre o contorno
do grao e as juncoes.

Quando o processo de resfriamento do sistema supercondutor, na presenca de campo mag-
nético, for extremamente lento ao limite de evitar gradientes de temperatura na amostra, pode

se chegar a situacao na qual os gradientes de fluxo magnético'® sejam irrelevantes.

12 Como corrente critica de transporte e a magnetizagio da amostra.

13 Incluindo formacdo e o pinning dos fluxéides intergranulares de Josephson.

" He (T) < Heay (T) < Hea (T).

15 Estes gradientes de fluxo sdo criados devido ao aprisionamento dos fluxéides, que é causado pelo pinning
gerado pelas juncoes Josephson.
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Caso o sistema seja forcado a um resfriamento rdpido com gradientes térmicos!® | que
ocorrem da superficie para o interior do bulk, a amostra se torna supercondutora primeiramente
na superficie, enquanto seu interior ainda se encontra no estado normal. Este aumento forcado
no gradiente de fluxo magnético é mostrado na figura 1.6-b, que representa o perfil do excesso
de campo magnético aprisionado na amostra numa situacao de nao equilibrio. As correntes
Meissner que em principio circulam numa camada superficial da amostra tendem a expulsar
o fluxo magnético que se encontrava na mesma e ao mesmo tempo tentam impedir que mais
campo magnético penetre na amostra, como pode ser visto no esquema representativo da figura
1.6-a. Esta expulsao do fluxo ocorre das regioes supercondutoras para as regioes normais, seja
para fora da amostra ou para o seu interior, que ainda se encontra no estado normal, bem como
quando numa condi¢ao termodindmica em que o pinning (na regido interna da amostra) seja

relativamente fraco em relagao as energias térmicas.

@ N ®
Ha licado

@ ap correntes

Meissner

q

g—rHintergréo (répido)

regido de
alta densidade

de fluxo
direcdes do

~ movimento X
do fluxo fluxo fluxo

intergréo intragrao

g—rHintergréo (lento)

r

I
\

Fig. 1.6: (a) Representacdo do aprisionamento do excesso de fluro magnético (flux-trapping)
supondo uma amostra com simetria cilindrica, indicando como as correntes Meissner
interagem com o campo magnético. (b) Representacdo esquemdtica do perfil dos
gradientes de fluxo magnético, mostrando diferenca entre um congelamento rdpido e
lento.

Consequentemente a amostra vai se tornando supercondutora por inteiro, e todo fluxo,

que se encontrava em seu interior, se torna quantizado na forma de vértices de Josephson, e

16 FEste procedimento se torna vidvel experimentalemte devido a baixa condutividade térmica das cerdmicas
supercondutoras em geral.
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que permanecem aprisionados (devido ao pinning causado pelas jun¢oes) enquanto nio forem
excedidos os valores criticos de campo e temperatura que ocasionem seu “depinning gradual”.

Devido a alta densidade de fluxo entre os graos no centro da amostra o movimento de
vértices individuais é muito limitado e o flux-creep pode ocorrer via saltos coletivos de feixes
de fluxo [2]. A energia de ativacdo para movimentar um feixe de fluxéides é muito maior do
que seria para movimentar um tnico fluxéide e é por isto que se mantém o acentuado gradiente
de fluxo intergranular através da amostra.

Cabe ressaltar que durante o resfriamento o sistema estd acima da linha H, (T') (ver figura
1.7) e ocorre a penetracdo de fluxo dentro dos graos, mas o sistema rapidamente atinge valores
de campo menores que H; (T) e todo fluxo intragranular que ndo é expulso dos grios devido
ao efeito Meissner, fica fortemente aprisionado no supercondutor.

Enquanto este procedimento de resfriamento rdapido for realizado em valores de campo e
temperatura, que estejam abaixo da linha H.; (T') a dinAmica dos vértices de Josephson pode ser
estudada separadamente da dindmica dos vértices de Abrikosov, sem que ocorra superposicao
de seus efeitos.

Com o eventual aumento da energia térmica do sistema supercondutor, as juncoes Joseph-
son comegam a ser quebradas gradualmente e inicia-se o processo do depinning destes vértices
intergranulares. Observe que este depinning é gradual e ocorre numa ampla faixa de tempera-
tura, indicando uma larga faixa de energia para a ativagao do fluxo intergranular. Esta ampla
faixa pode ter origem na forma da distribui¢do das energias de acoplamento Josephson e no
tamanho varidvel dos feixes de fluxo intergranulares.

Os fluxéides que estao livres de seus centros de pinning e que nao encontram outro centro
de aprisionamento adjacente ao longo das regides intergranulares sio expulsos do bulk!” con-
tanto que o sistema ainda se encontre num estado termodinamico (de temperatura e campo
magnético) que esteja abaixo da linha H,. (T'), como indicado na figura 1.7. Esta expulsao
do fluxo é detectada como um aumento da magnetizagao do sistema na forma de um “pico”
no efeito Meissner em funcio da temperatura. E importante notar que o pinning do fluxo de
Abrikosov é muito mais forte do que o pinning do fluxo de Josephson. Consequentemente, o

pico Meissner nao é resultante e nao tem contribuigoes do depinning do fluxo intragranular, se

17 Estas regides intergranulares em que ndo ha mais jungdes Josephson sdo agora regides normais onde o fluxo
magnético € livre.
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este existir, pois este depinning intragranular sé ocorre em temperaturas bem mais elevadas.
Este fato torna possivel estudar separadamente a dindmica do fluxo de Josephson da dindmica

do fluxo de Abrikosov.

Na figura 1.7 apresentamos um esquema ilustrativo das linhas de temperatura e campos

criticos de uma forma geral para supercondutores granulares.
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= Crgranulares »
S (@)
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P Gréos
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Fig. 1.7: Representagao esquemdtica das linhas criticas de campos magnéticos e temperaturas
intra e intergranulares.

Em campos magnéticos maiores que o campo de desacoplamento do grao H.o; (T), a resposta
diamagnética é devida unicamente aos graos e a dinamica do fluxo é dominada pelo flux creep

e flux flow intragranular.

1.4.4 Percolagao dos Graos e a Condutividade Elétrica

Devido a granularidade dos supercondutores éxidos de alta 7, sua descricao é dada em
termos de um modelo tridimensional de graos acoplados por ligacoes fracas tais como as junc¢oes
Josephson. Como conseqiiéncia a transi¢cdo normal-supercondutor ocorre em duas etapas: a

transigao intragranular em 7, (H), e em temperaturas mais baixas a transi¢ao intergranular em
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Teo (H).

Em temperaturas baixas T < T, (H) o sistema supercondutor nio apresenta resisténcia a
corrente elétrica de transporte até uma certa temperatura chamada T,y onde J. (T) = 0. Para
T < T, (H) a quantidade de graos acoplados através das jungoes Josephson é suficientemente
grande (=~ 25%) para que a fase do parametro de ordem supercondutor seja a mesma ao longo
de cadeias infinitas de graos e o bulk ndo apresente resisténcia. Esta fase (T' < T, (H)) é
denominada coerente, e o sistema estd percolado apresentando condutividade infinita.

A regido de temperatura Too (H) < T < T, (H) é denominada paracoerente, na qual os graos
sao supercondutores, mas o parametro de ordem nao apresenta a mesma fase numa quantidade
de graos suficientemente grande para que ocorra condutividade infinita. Isto se deve ao fato de
que nesta regiao uma quantidade muito grande de acoplamentos Josephson ji foram quebrados
devido ao fato das energias térmicas serem grandes comparadas as energias de acoplamento
dos graos'® . Com o aparecimento de vértices Abrikosov dentro dos graos, as juncoes também
enfraquecem, pois hd uma reducao local do pardmetro de ordem no grao.

Cabe ressaltar que abaixo de T, (H) tanto na fase coerente como na paracoerente a amplitude
do parametro de ordem é constante.

Na regiao coerente nao ha resisténcia para a corrente de transporte, devido ao grande
nimero de caminhos supercondutores existentes ocasionados pelos acoplamentos Josephson.
Na regiao paracoerente hd uma diminuicao em nimero destes caminhos devido a quebra das
juncgoes Josephson. Esta diminui¢ao no nimero de caminhos faz com que haja um aumento local
consideravel das densidades de corrente, tornando as jungoes resistivas sempre que a corrente
local J > Jy;. Assim a corrente sempre tende a utilizar todos os caminhos possiveis restantes ,
minimizando a dissipacao. A cada desacoplamento de graos, com perda de um ou mais caminhos
para a corrente de transporte, implica num rearranjo da distribuicao de correntes, que segundo
Rodrigues |26] pode ser interpretado em termos de instabilidades do tipo fluz-jump, pois hd um
rearranjo da distribuicao de muitos vortices intergranulares.

A figura 1.8-1 a seguir mostra uma curva de resistividade ilustrativa, indicando as regioes
coerente e paracoerente e também na fig. 1.8-1I temos uma ilustracao dos caminhos utilizados

pela corrente para percorrer o bulk com o aumento da energia térmica.

18 Quanto menor a energia térmica do sistema, maior é o nimero de graos acoplados e consequentemete a fase
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Fig. 1.8: (I) Ilustracao das fases coerente e paracoerente em uma transi¢ao resistiva. (II)
Representacao simbolica dos caminhos possiveis para correntes através do bulk, onde
a cada alteragio (por exemplo, II-a para 1I-b) o sistema sofre instabilidades do tipo

fluz-jump [26].

1.4.5 O Modelo do Vidro Supercondutor para a Linha de
Irreversibilidade

Miiller, Takashige e Bednorz [1| consideraram os novos cupratos supercondutores com uma
natureza intrinsecamente granular e propuseram o uso do modelo de Shih, Ebner e Stroud
[27, 28] desenvolvido para os supercondutores granulares convencionais, para explicar a resposta
diamagnética dos novos supercondutores de alta temperatura critica.

Neste modelo [27, 28], o supercondutor, quando na presenca de um campo magnético E,
é considerado como um arranjo composto de n-graos supercondutores fracamente acoplados e
imersos em uma matriz nao supercondutora, que interagem entre si através de acoplamento
Josephson ou por efeito de proximidade.

O Hamiltoniano bédsico normalmente proposto para descrever o sistema é dado por:

H=— Z Jij(rz'ja B', T) COS(@Z' — ®j — A”) (114)
(i)

onde, J;; é a energia de acoplamento Josephson entre os graos vizinhos ¢ e j, e sua forma

do parametro de ordem é coerente numa regiao maior do sistema.
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explicita depende do material através do qual os graos supercondutores estao acoplados 28],

O, é a fase do parametro de ordem no grao ¢ e

Ay = 21/J A.dl (1.15)
b0 Ji
o € o quantum de fluxo e A6 potencial vetor do campo magnético local. A integral de linha
é tomada ao longo do caminho que liga diretamente o centro dos graos i e j. A energia de
acoplamento Josephson é considerada constante, J;; = J, entre os primeiros vizinhos e nula
entre os demais.

Este modelo prevé a ocorréncia de uma fase de baixa temperatura denominada vidro super-
condutor, onde a configuracao do parametro de ordem consiste em uma distribui¢ao randémica
de fases congeladas localmente, de modo que o estado supercondutor se encontre frustrado.

A frustragdo no acoplamento da fase do pardmetro de ordem abre a possibilidade de que
em um cluster grande de graos supercondutores possa existir uma série de estados diferentes
(diferentes fases) com aproximadamente a mesma energia. Shih, Ebner e Stroud [27]| prevéem
com este modelo a existéncia de uma fase supercondutora metaestidvel com comportamento
andlogo ao dos vidros de spin.

Miiller, Takashige e Bednorz [1] sugeriram que esta fase de vidro supercondutor, com com-
portamento similar ao dos vidros de spin, seja a responsavel pelo comportamento diamagnético
irreversivel dos novos supercondutores abaixo da linha de irreversibilidade. Por analogia com
os sistemas de vidros de spin [29], eles consideram a linha de irreversibilidade no diagrama de

fases Hvs. T como uma linha de ‘de Almeida-Thouless’ :

H = H, (1—%)7 (1.16)

onde v = 3/2eT,(H) é a temperatura de congelamento, que por analogia seria a temperatura
de irreversibilidade magnética.

Quando o supercondutor é resfriado com um campo aplicado (FC'), a configuracio resultante
é de quase equilibrio. Porém, quando o sistema é resfriado em campo nulo (ZFC), e o campo
magnético é aplicado apds o equilibrio térmico, a magnetizacao resultante é metaestivel até a
temperatura de irreversibilidade T, (H).

A irreversibilidade!® magnética neste modelo é provocada pelos efeitos de frustracio e de-

19 Diferencas entre os momentos FC e ZFC.
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Fig. 1.9: Linha de irreversibilidade magnética obtida experimentalmente por Miiller e col. [1]
em amostras de Las_,BazCuQ4_s policristalino

sordem. Devido aos deslocamentos de fase dados pela eq. 1.15, o aumento do valor do campo
magnético aplicado provoca um aumento dos efeitos de frustracao e de desordem da fase, o
que conseqiientemente fragiliza as jungées Josephson, reduzindo a Tj,.,. (H), que é um com-
portamento andlogo ao observado nos sistemas de vidros de spin que ocorre em materiais

magnéticos.
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A Ceramica Y BaoCuzO7_g

2.1 O Sistema Y BasCusO7_s
2.1.1 Introducao

O Y BayCusO;_s foi o primeiro cuprato supercondutor com temperatura critica préxima
aos 100 K a ser sintetizado [30].

No decorrer das pesquisas sobre os materiais supercondutores de alta temperatura critica,
o sistema Y BaoCu3z07_s é com certeza o material mais estudado de toda histéria da supercon-
dutividade, mesmo assim muitas propriedades deste sistema ainda nao foram explicadas.

Uma caracteristica interessante dos supercondutores 6xidos é a sua complexa estrutura
cristalina e esta complexidade d4 origem a uma série de propriedades, dentre as quais sua alta

temperatura critica (7¢).

2.1.2 A Estrutura Cristalina

Sua estrutura cristalina é constituida de planos de Cu(Q,, comuns a todos os cupratos
supercondutores de alta 7.. No caso temos dois planos de C'uQ, separados por dtomos de
Y, aqui cada atomo de C'u esta ligado a quatro atomos de oxigénio, e uma camada contendo
dtomos de C'u, Ba, e O entre as camadas duplas de CuO, separadas pelo Y, descrito na figura
2.1.

Devido a este tipo de estrutura, o material apresenta forte anisotropia em suas propriedades
tanto na fase supercondutora quanto na fase normal. A estrutura cristalogréfica do Y BayC'us-
O7_; 6 ortorrdombica com parametros de rede tipicos, a = 3.82A; b = 3.89A e ¢ = 11.66 A
[31]. A anisotropia no Y BasCu3O7_s ocorre na direcao dos 3 eixos cristalograficos, porém

as propriedades supercondutoras variam fortemente apenas na direcao do principal eixo de

32
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anisotropia, o eixo ¢.

Camadas de
conducéao

Camadas
reservatoério
de carga

Planos CuO,

cadeias CuO,

Cobre
Oxigénio
Bario
Ytrio

000

Fig. 2.1: Estrutura ortorrombica do Y BasCu3Or_5 mostrando as camadas de conducdo alter-
nadas com camadas que funcionam como reservatdrios de carga [32]. As camadas de
conducgao consistem de 2 planos de CuQq separados por dtomos de Y. Os reservato-
r10s de carga sao formados pelai cadeias CuOy (as cadeias Cu— O — Cu—O...)

estendidas ao longo da diregao b. O oxigénio contido nas cadeias de CuQ, pode
variar entre 0 a 1.

Na cela unitdria dois atomos de cobre estao no plano de condugdo (CuO3) e o terceiro
atomo estd nas camadas que separam os planos CuQ,. A distribui¢do dos dtomos de oxigénio
em torno deste terceiro a&tomo de cobre dé origem & cadeias lineares Cu — O — Cu— O.. ., ao
longo do eixo b,

A concentracao de oxigénio por cela unitdria pode variar no intervalo de 6 = [0..1]. Quando
ha 7 dtomos de oxigénio por cela unitaria (6 = 0) ocorre a formagdo das cadeias lineares
Cu — O dando origem a uma estrutura ortorrémbica com propriedades supercondutoras. Com

seis atomos de oxigénio por cela unitaria (6 = 1), as cadeias lineares Cu — O néo existem e a



Capitulo 2. A Ceramica Y BasCusOr_s 34

estrutura é tetragonal com propriedades isolantes e antiferromagnéticas [33].

2.1.3 Os Defeitos

As propriedades supercondutoras do Y Bas,CusO7_s estao diretamente relacionadas com os
defeitos em sua estrutura cristalina.

Devido a importancia dos defeitos, podemos classifica-los em trés niveis:

e microscopico: a origem desta escala de defeitos estd principalmente nas vacéncias de

oxigénio, existentes nas cadeias lineares C'u — O.

e mesoscopico: as maclas, as deslocacoes e os defeitos de empilhamento dao origem aos

defeitos a nivel mesoscépico.

e macroscopico: nesta escala, os defeitos caracteristicos sao as fronteiras de graos, precipi-

tados e poros.

Sao estes defeitos que introduzem nas propriedades fisicas do sistema Y Ba,Cu307_s os efeitos

de inomogeneidades.

2.1.4 Comprimentos Caracteristicos

O Y BasCu307_s é um supercondutor de parametro de Ginzburg Landau « elevado, x = 80
[34] com um comprimento de coeréncia & pequeno, &y, = 14+ 2 Aeg, =1.5-3A e um elevado
comprimento de penetracio de London A\, = 1400 A e )\, & 7000 A [35] (valores experimentais
no limite de baixas temperaturas).

Estes resultados indicam supercondutividade de cardter quase bidimensional, note-se que &,
é menor que o pardmetro de rede na dire¢ao ¢ (ver secao 2.1.2).

Este curto comprimento de coeréncia permite a modulagao espacial do pardmetro de ordem

do estado supercondutor com baixo custo energético (ver se¢ao 1.2.1).

2.1.5 Transporte Elétrico

A condutividade no sistema Y Ba,Cu3z07_s,devido & sua estrutura cristalina, é bastante
anisotrépica, os planos CuQ, que estao no plano a—b, sdo condutores, porém sio intercalados ao

longo do eixo ¢ por planos com baixa condutividade. Medidas de resistividade em monocristais
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de Y BasCu3O7_5 sem maclas (ver segao 2.1.3)[36], revelam uma anisotropia na resistividade
elétrica do estado normal entre as diregoes @ e 5, onde p,/pp = 2.2+0.2 na faixa de temperatura
entre 150 K e 275 K . J4 entre o eixo ¢ e os eixos d e b a anisotropia é mais relevante p./p, ~ 35
e pe/pp & 75 em temperaturas préximas a 275 K, valores estes sao aproximadamente duas vezes
maiores quando em temperaturas préximas aos 100 K. A figura 2.2 ilustra os comportamentos

de p,, py € p. em funcao da temperatura.
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Fig. 2.2: Resistividade nas direcoes abc para um monocristal de Y BasCusOr_ 5 sem maclas

/36].

No caso de amostras policristalinas a resistividade no estado normal! varia linearmente com
a temperatura até a regiao onde ocorre a transi¢ao estrutural ortorrémbica-tetragonal préximo
a 600°C' [37].

A transicao de fase normal-supercondutor no Y Ba,Cu3z07;_5s em medidas de resistividade
ocorrem em duas etapas 38| evidenciando o cardter inomogénio deste sistema. A derivada

da resistividade com relagdo a temperatura dp/dT , na regido da transicdo apresenta dois

! Em policristalinos a resistividade é uma média do tensor resistividade.
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picos, como mostrado na figura 2.3. O pico de maior amplitude que ocorre em temperaturas
mais elevadas, representa a transi¢do supercondutora dentro dos graos (intragrdo), e o pico de
menor amplitude refere-se & possivel transi¢ao supercondutora nas jungoes fracas entre os graos
(intergrao) levando ao estabelecimento da coeréncia da fase de longo alcance do parametro de

ordem supercondutor (ver segio 1.4.4).
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4 100 200 30Q,
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I ° .
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E O5F - °
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Fig. 2.3: (a) Resistividade em fun¢do da temperatura no Y BayCusOq_5 policristalino. (b)
Respectiva derivada dp/dT na regigo prozimo a transicao [38].

Em amostras monocristalinas, este comportamento da curva de resistividade contra tempe-
ratura na regido da transi¢do também é observado [39], reafirmando o fato de que a inomoge-

neidade é uma caracteristica intrinsica do sistema.

2.1.6 A Magnetizagao DC
Susceptibilidade Diamagnética DC

As curvas de susceptibilidades x ;¢ (Zero Field Cooled) e xrc (Field Cooled) quando sobre-
postas, mostram claramente duas regioes: uma reversivel onde as curvas x,r¢ € Xrc coincidem,
e outra irreversivel (X,rc € Xpc 530 distintas). Obtem-se assim os limites de irreversibilidade

para varios campos permitindo tragar uma linha de irreversibilidades magnéticas no diagrama
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de fases Hvs. T' como na fig. 1.9 .

A figura 2.4 mostra as curvas Y zrc € Xrc para uma amostra de Y BayC'usO7_s policristalino.
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Fig. 2.4: Susceptibilidade diamagnética X zrc € Xrc, realizada H=500 Oe, em funcao da tem-
peratura para o 'Y BayCuszO7 4 policristalino [40].

O pico Meissner

Conforme descrito na se¢ao 1.4.3, pode ser registrada a ocorréncia de um “pico” Meissner quando
o sistema supercondutor é resfriado rapidamente. A forma e a intensidade do pico Meissner, que
ocorre nas medidas FCW, depende essencialmente do ciclo térmico da amostra, como verificado
por Schaf e col. [3] e também por Jung e col. |2]. Um simples processo de resfriamento lento
da amostra pode reduzir em grande parte e até mesmo eliminar o pico.

Devido ao excesso de fluxo aprisionado na amostra a resposta diamagnética é reduzida
em relacao aquela na qual o processo de resfriamento é lento, exceto na regiao de temperatura
préxima ao pico, onde a magnetizacao aumenta porque o excesso de fluxo é liberado da amostra.

Quando a amostra é aquecida todo o excesso de fluxo (fluz trapped) é liberado em temperatu-
ras préximas a T, (H), e mais ainda, segundo Schaf [3] o pico Meissner nio afeta a determinagao
de T, (H), devido ao fato de que a temperatura, que caracteriza o pico, é consideravelmente

menor que T;,. (H). A figura 2.5 mostra o comportamento das duas formas de resfriamento.
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Fig. 2.5: Susceptibilidade FC em func¢ao da temperatura em amostra com 6% de Ag [3].
A curva 2 corresponde a um resfriamento feito por etapas, gelando a amostra e
aquecendo-a até proximo ao T, e gelando a novamente. A curva 1 numa unica
etapa. Ambos numa taza de 1 K/s em H=20 Oe.

Jung e col. [2]| realizaram medidas de magnetizagdo DC em amostras ceramicas de Y-
BayCus07_s5, com processos de resfriamento lento e réapido em taxas de 0.05 — 0.1 K/min e
3 —4 K /min respectivamente (fig. 2.6-a,b e ¢) e seqiiencialmente repetiram estes procedimentos
para uma amostra que nao foi sinterizada (fig. 2.6-d). Como resultado a amostra néo sinterizada
nao apresentou o pico Meissner, o que é uma forte evidéncia experimental de que a origem do

pico é de natureza puramente intergranular.
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Fig. 2.6: Medidas de magnetizacao FC em funcao da temperatura no Y BayCuzO7_s [2]. As
curvas FCC foram resfriadas lentamente e as FCW realizadas com resfriamento rd-
pido. Observe a diferenca entre as curvas “(a)” amostra sinterizada e “(d)” amostra
em que nao foi realizada a sinterizacgao.
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2.1.7 Relaxacao Temporal

Uma das caracteristicas da dinamica de vértices dos supercondutores éxidos é a relaxacao
temporal da magnetizacao.

Desde a verificagdo da relaxagdo magnética nos supercondutores de alta 7, [1] um nimero
muito grande de pesquisas nessa drea tem sido desenvolvido.

Nos supercondutores do tipo II em estado de ndo equilibrio, o flux creep (movimento das
linhas de fluxo pelo processo de ativacdo térmica), descrito na segdo 1.2.3, faz com que o
decaimento das correntes criticas persistentes tenha uma forma logaritmica. Este efeito foi
observado primeiramente por Kim e col. [41], e explicado em termos da teoria do flux creep de
Anderson [10]. Kim e col. assumiram que o mecanismo de decaimento ¢ devido ao movimento
termicamente ativado dos feixes de linhas de fluxo auxiliado pela forca de Lorentz.

As medidas de relaxacdo magnética, tanto na presenca de campo aplicado? como no caso
da magnetizagao remanente® obedecem a eq.(2.1):

Moo (£) = Miyom (to) = f (T, H)log (%) (2.1)

Esta equacao pode ser obtida através da teoria de Anderson citada acima e levando em conta,
conceitos de creep coletivo proposto por Feigel’'man e col. [42] que prevéem a existéncia do
decaimento logaritmico nao linear.

Na figura 2.7 abaixo mostramos a magnetizacao como funcao do tempo para o Y BasC'us-

O7_s monocristalino sem maclas, onde ha claramente o desvio da linearidade da curva [43].

2 Procedimento andlogo ao usado numa medida ZFC, onde apés o eqiiilibrio térmico, aplica-se um campo
magnético medindo-se a seguir a magnetizacdo em func¢do do tempo.

3 Procedimento anglogo ao usado numa medida FC, apés o eqiiilibrio térmico, remove-se o campo aplicado e
mede-se a magnetiza¢do remanente em funcio do tempo.
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Fig. 2.7: Relazagio magnética temporal doY BaaCuzO7_5 sem maclas em escala semi-log para
campo aplicado: (a) paralelo ao eixo € e (b) paralelo ao plano ab do cristal. A linha
sdlida representa o ajuste linear esperado pelo modelo do flux creep classico [43].
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2.2 Compésitos Nao-Randomicos Y Bay,CuzOr_s5/Ag

Cedidos por S.Reich e col. [44] do Instituto Weizmann de Israel, os compésitos metal-su-
percondutor ceramico ndo-randomicos (“Nonrandom Ceramic superconductor-metal composites,
NRMS(C”) sao micrograos de Y BasCusO7_s revestidos com filme fino de prata.

O Y BayCu307_5 na forma pulverizada, com graos de tamanhos entre 1 e 20 um, é obtido
POT Processos convencionais.

O recobrimento destes graos pela prata é feito mediante um processo de deposi¢cao quimica,
onde o Y Bay,Cu3z07_s pulverizado é adicionado a uma solugao aquosa composta por: AgNQOs,
NH/NO3, NaOH e C19H99011 com acido tartarico, preparado na proporcao adequada. Em
poucos minutos os graos de Y BasCu3zO7_5 sao recobertos por uma camada de prata cuja
espessura pode ser controlada. A solugao é entao filtrada e os graos sao lavados varias vezes
com etanol, apds sao secados ao ar e prensados na forma de pastilhas, sob uma pressao de
10Ton/cm?

A sinterizacao da pastilha e feita a 920°C durante 3 horas, apés a temperatura é reduzida
passando lentamente pela transi¢ao tetragonal-ortorrémbica em fluxo continuo de oxigénio.

As pastilhas possuem forma cilindrica, ambas com dimensdes de altura e didmetro ~ bmm
de forma que todas as amostras tenham a mesma massa, e que os efeitos demagnetizantes
sejam aproximadamente os mesmos em todas as amostras. A amostra utilizada nas medidas
de resistividade possue altura de 1.85mm e didmetro de 5mm.

A representagao esquemética do processo de preparacao das amostras é mostrado na figura
2.8, segundo Reich e col. [44]. A morfologia resultante é uma estrutura continua de graos de

Y Ba,Cu307_; interfaceados pelo filme de prata.
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Fig. 2.8: Esquema dos processos de preparacdo das amostras de compositos supercondutores
nao randomicos Y BaaCusOr_s/Ag [44].
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A Técnica de Medida

3.1 Magnetometro: Medidas de Magnetizacao DC

Medidas de magnetizacao sao convenientes para a caracterizacao de novos materiais pois tal
tipo de medida nao exige contato fisico com a amostra, evitando assim, por exemplo, problemas

relacionados a contatos elétricos, como ocorre em experiéncias de transporte elétrico.

3.1.1 A Estrutura do Magnetdémetro

Utilizado nas medidas de magnetiza¢ido-DC, o magnetémetro de amostra vibrante (Foner),
representado na figura 3.1, tem uma sensibilidade de aproximadamente 10~* emu numa faixa
de campo de 0 a 8 kOe. A calibracao feita com uma amostra padrao de niquel em temperatura
ambiente equivale a 24 uV/emu. Para baixas temperaturas ndo hd uma mudanga significativa
deste valor, mesmo assim este valor pode ser corrigido para temperaturas baixas com muita

precisao.

Campo Aplicado e Leitura da Magnetizacao: Uma fonte de corrente estabilizada ali-
menta as bobinas do eletroima, as quais geram o campo magnético na faixa de valores citada
acima.

Quatro bobinas de pick-up, que estao presas aos pares na parte central dos pélos do ele-
troima, detectam a variacao do fluxo magnético provocado pela vibragao de pequena amplitude
da amostra. Estas bobinas estdo conectadas ao detector sincrono (Lock-IN), sendo que duas
bobinas estao no pélo esquerdo e as outras duas estao no pélo direito do eletroima, as quais
estao ligadas em série.

Um sensor Hall, devidamente posicionado préximo a amostra, mede o valor do campo

44
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magnético aplicado, sendo que o sinal deste é diretamente proporcional ao valor do campo, com
uma calibragdo de 0.667 mV/kOe.

Um gerador senoidal acoplado a um transdutor faz vibrar a haste de suporte da amostra, e
também estd ligado ao detector sincrono como sinal de referéncia. A freqiiéncia de vibragao da
amostra é de aproximadamente 27.7 Hz e a amplitude é mantida fixa. Assim o sinal induzido

nas bobinas de pick-up é proporcional a magnetizacao.

Isolamento Térmico e a Temperatura: O criostato é composto por um dewar superisolado
e um anticriostato. A isolagdo do dewar consiste de camadas de folhas de cobre isoladas da
parede externa e entre si por alto-vacuo da ordem de 10~ torr.

No dewar é entao colocado hélio ou nitrogénio liquido, para baixar a temperatura do sistema.
Apés ser feito viacuo no anticriostato uma atmosfera rarefeita de gés hélio é introduzida em seu
interior, a qual se faz necessaria para um bom acoplamento térmico entre o dewar e o porta
amostra.

O sensor térmico é um sensor tipo Carbon-Glass, o qual apresenta um pequeno sinal pa-
ramagnético, mas estd localizado 3 cm acima da amostra, onde o seu sinal é essencialmente
nulo.

O porta amostra é constituido de folhas Al o qual ndo produz nenhum sinal magnético
detectavel e ao mesmo tempo é um 6timo condutor térmico, garantindo o acoplamento térmico
entre a amostra e o sensor de temperatura.

Quando a taxa de resfriamento do porta amostra for da ordem de 1 K/min (lenta), o

gradiente de temperatura entre a amostra e o sensor nao ultrapassa 0.01 K .

Localizacao da Amostra: O porta-amostra localiza-se bem ao centro dos pélos do eletroima
onde o campo magnético é bem homogéneo, e estd fixada a extremidade de uma haste de vidro,
cuja outra extremidade esta presa ao nicleo do transdutor, como mencionado acima.

A amostra por sua vez é bem centrada entre as quatro bobinas de pick-up de forma a
maximizar o sinal lido. Um ajuste fino desta posicao é feito em baixas temperaturas, onde a
posicao escolhida é a de maior sinal magnético.

A leitura dos dados do sensor térmico, do detector sincrono e do sensor Hall é feita através

de multimetros Keitley 195, os quais enviam o sinal para uma IEEE-488 permitindo assim o
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registro dos dados no computador.

3.1.2 A Técnica de Medida

Todas as medidas foram realizadas, apés um resfriamento com taxa da ordem de 1 K/sec,
durante o aquecimento da amostra com uma taxa de aproximadamente 0.6 K/min. A técnica
para obter o ponto de irreversibilidade consiste em medir as curvas ZFC e FC respectivamente
em seqiiéncia, o que requer um minimo de ajustes no equipamento possibilitando obter o ponto
de irreversibilidade com uma boa precisao.

Resfria-se a amostra em campo nulo e apds o equilibrio térmico aplica-se um campo magné-
tico, ajusta-se a fase do detector sincrono, e durante o aquecimento da amostra mede se a
magnetizacao ZFC em funcao da temperatura até um limite ligeiramente acima de 7,.. A
amostra em seu estado normal, ndo apresenta mais nenhum sinal diamagnético, apagando a
sua histéria termo-magnética. Novamente a amostra é resfriada sem que se realize qualquer
alteracao no campo magnético e na fase do detector, permitindo assim a penetragdao na amostra
do campo magnético com a mesma intensidade com a qual foi realizada a medida ZFC. Apés o
equilibrio térmico, a temperatura comeca a subir novamente e é feita a medida de magnetizacao
FCW em funcao da temperatura. Assim os sinais das duas curvas sdo compativeis para a andlise
da linha de irreversibilidade.

O depinning inicial é obtido da mesma curva FCW, obtida pelo método descrito acima. Nao
verificou-se nenhuma diferenca que justificasse um congelamento mais rapido da amostra para

a obtencao da temperatura do depinning inicial.
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Fig. 3.1: Representagao esquemdtica do Magnetometro Foner utilizado nas medidas de mag-
netizacdo-DC. A posicdo do sensor Hall esta numa regido onde o campo magnético
€ tao homogéneo quanto o campo na amostra.
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3.2 Equipamento para Medidas de Magnetoresistividade

Descreveremos rapidamente aqui o equipamento utilizado nas medidas de magnetoresistividade,
visto que este sistema foi utilizado somente como uma técnica auxiliar para uma comparacao
e melhor compreencao dos dados obtidos com a magnetizagdo DC a qual foi nossa técnica de
medida principal. Detalhes sobre este equipamento podem ser obtido da referéncia [45].

A técnica utilizada para medidas de resistividade é o de quatro pontas. Os contatos utili-
zados na amostra foram contatos de pressao, manufaturados com folhas de bronze fosforoso, os
quais além de realizarem os acoplamentos elétricos, mantém a amostra fixa no porta amostra
e nao se magnetizam.

O porta amostra é constituido de um suporte de cobre no qual estao acoplados o sensor
térmico (resisténcia de platina com precisdo de 1 mK) e um aquecedor, que permite uma va-
riagao controlada da temperatura da amostra. Este porta amostra é fechado com uma camara
de cobre, no interior do qual é feito vicuo durante as medidas.

As medidas sao feitas com a técnica de corrente AC. O sinal de tensao na amostra é ampli-
ficado em um transformador de baixo ruido e enviado ao canal ‘A’ de um Lock-IN, enquanto
o canal ‘B’ faz a leitura da tensdo correspondente a uma resisténcia ajustivel através de uma
década resistiva automatica.

Quando o sinal em ‘A’ se iguala ao sinal de ‘B’ a resisténcia da amostra é proporcional ao
valor ajustado na década (esta é a técnica de nulo) e o Lock-IN detecta um sinal nulo, pois
estd operando no modo A-B, indicando o exato momento de registro dos dados.

Um solenéide envolve a camara (a qual encobre o porta amostra) para gera¢ao de um campo

magnético homogéneo na amostra.
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4.1 Introducao

Medidas de efeito Meissner no Y BasCu3zO7;_s com excesso de fluxo aprisionado tem-se
mostrado capazes de separar os efeitos resultantes das dindmicas dos vértices intragranulares e
intergranulares, pelo menos para campos magnéticos bastante baixos (H < H.y (T))).

Para investigar a dindmica dos vértices intergranulares utilizamos cinco amostras de Y Bas-
Cu3O7_s, sendo uma pura e quatro compdésitos Y BasCuzO7_5/Ag, com as seguintes quantida-
des de Ag (relativas ao peso da amostra): 3.7%, 8.6%, 16.1%, 20.7%. Foram feitas medidas de
blindagem “ZFC” e de efeito Meissner “FC” em todas amostras, em baixos valores de campos
magnéticos H < 120 Oe. As amostras foram produzidas por S. Reich e col. |44] do Instituto
Weizmann de Israel, conforme descrito na secao 2.2 .

Com estes resultados foi possivel obter a linha de irreversibilidades magnéticas e a linha
de depinning inicial em baixos campos aplicados. Esta regiao de baixos campos, como ja foi
explicado, é dominada essencialmente pela dindmica dos vértices intergranulares de Josephson.
Também realizamos medidas de transporte num dos compésitos, afim de comparar e até mesmo

comprovar a eficiéncia dos resultados obtidos pela magnetizagao DC.

4.2 Medidas de Magnetizacao DC

As medidas de magnetizacao DC fornecem resultados a partir dos quais podemos obter um
melhor entendimento da dindmica dos vortices de Josephson, permitindo uma melhor compre-
ensao da origem do seu aprisionamento e depinning.

Curvas FC, quando realizadas nas condigoes termodindmicas impostas na secao 1.4.3 |,

49
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fornecem um resultado muito importante, que estabelecem uma linha diviséria no diagrama de
fases Hvs. T chamada “linha de depinning inicial”, Tye, (H). Esta linha Ty, (H) separa o dia-
grama de fases Hvs. T em duas regioes: uma de baixas temperaturas onde o fluxo intergranular
esta totalmente bloqueado devido ao pinning causado pelas juncoes Josephson, e uma regiao
de temperaturas mais altas onde o pinning nao é tao eficaz, devido aos desacoplamentos das
jungoes Josephson e & ativagao térmica dos vértices (Ref. Sec. 1.4).

Curvas de efeito de blindagem do campo magnético ZFC, juntamente com as curvas de
expulsdo do fluxo magnético FC (efeito Meissner) permitem-nos obter o limite de irreversibili-
dade. Este limite de irreversibilidade nos mostra o inicio de uma regiao no diagrama de fases
Huvs. T a partir da qual as respostas magnéticas ZFC e FC coincidem, ou seja, a distribuicao
do fluxo tem completa liberdade de movimentacao dentro da amostra, permitindo que estes
fluxéides cheguem rapidamente a um estado de equilibrio.

A figura 4.1 mostra algumas curvas de magnetizacdo FC e ZFC para duas amostras com
campos magnéticos escolhidos arbitrariamente, mostrando claramente que ha uma regiao pro-
xima ao T, (H) na qual as duas curvas se sobrepde’.

Na figura 4.2 pig. pagereffig-RE-soZFC mostramos dois conjuntos de curvas ZFC, para
diversos campos aplicados relativos a uma amostra de Y Ba,Cu3z0O7_s € a um compdsito Y Bas-
Cu3O7_5/Ag com 16.1% de peso em prata. Observamos que, até o limite de campo magnético
aplicado H < 120 Oe), a resposta diamagnética (efeito blindagem) sempre resulta num aumento
da magnetizacao com o aumento do campo aplicado. Porém com o aumento da quantidade de
prata no compésito ocorre uma grande reducao da blindagem magnética. Também verificamos o
alargamento da transicao com o aumento do campo e da quantidade de prata. Estes resultados
podem ter a mesma origem, que é o enfraquecimento das correntes de blindagem na amostra
devido & reducao do nimero de centros de aprisionamento efetivos do fluxo de Josephson nas
regioes proximas ao T, (H).

A seguir mostramos as figuras das medidas de efeito Meissner. A figura 4.3 mostra curvas de
efeito Meissner, para as amostras de Y BayCu3O7_s puro e para o compdésito Y Bay,CuszO;7_5/Ag
com 20.7% de prata. Note-se que, com o aumento do campo magnético aplicado temos um

aumento do efeito Meissner, mas o acréscimo de prata ao sistema supercondutor resulta numa

! Note-se que todas as curvas de magnetizacdo estdo em unidades arbitrdrias, mas normalizadas & mesma
escala.
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reducao do efeito. Esta reducao diferencial do efeito Meissner com o aumento da quantidade
de prata pode ser melhor observada na figura 4.4 onde a diferenca no momento Meissner entre
a amostra de Y BayCu3zO7 s e o comp6sito Y BayCusOr 5/ Ag com menor quantidade de prata
(3.7% de prata) é realmente grande. O valor do campo aplicado é aproximadamente? o mesmo
para todas as medidas H = 20 Oe. Os dados das figuras 4.4 e 4.2 indicam que o fluxo magnético
localiza-se mais facilmente nas regioes intergranulares preenchidas com prata do que na amostra
de Y Bay,CusO7_s puro.

Se o efeito Meissner diminui com o aumento da quantidade de prata, entao as regides
intergranulares com mais prata podem manter uma quantidade maior de fluxo magnético (di-
minui¢do da magnetiza¢do) na amostra, do que no sistema Y BayCu3zO7 s puro, e isto ocorre
porque o excesso de prata aumenta volumetricamente a regiao normal da juncao Supercondutor-
Normal-Supercondutor (SNS).

Observamos também que no compdésito com 16.1% de prata, tanto o efeito Meissner quanto
o efeito blindagem sdo relativamente menores que o compésito com 20.7% de prata, escapando
a regra em que quanto maior a quantidade de prata menor é o efeito Meissner. Possivelmente
estes efeitos magnéticos reduzidos, obtidos desta amostra com 16.1% podem ter origem na
deterioracao das fronteiras dos graos, talvez devido as suas condi¢Ges de armazenamento.

Para cada uma destas amostras obtivemos a linha de depinning inicial Ty, (H) e a linha
de irreversibilidades magnéticas T, (H). Estas linhas foram obtidas de um conjunto de doze
valores de campo em média para cada amostra. No caso da linha de depinning inicial, este valor
corresponde a temperatura em que comeca a ocorrer liberacao do excesso de fluxo magnético,
ou seja, um aumento da resposta magnética durante o aquecimento da amostra, que é bem
definido nas curvas FCW. J4 para a linha de irreversibilidade tomamos o limite a partir do
qual as curvas de magnetizacio ZFC e FC (ver se¢do 3.1.2) coincidem, e pode ser facilmente
determinado a partir da diferenca (subtracao) das duas curvas® . Assim, T}, (H) em uma dada

curva de diferenca é o valor de temperatura no qual a curva ZFC-FC abandona a linha de base

(ZFC-FC=0).

2 Aproximadamente falando porque é dificil estabelecer valores de campo magnético exatamente iguais em
todas as medidas, num sistema que ndo é informatizado. Uma vez aplicado o campo magnético seu valor
ndo pode ser reduzido, pois tal procedimento mudaria a histéria termomagnética da amostra, alterando a
configuracdo dos gradientes de fluxo magnético em seu interior.

3 A curva resultante serd chamada simplismente de diferenca ZFC-FC neste texto.
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A figura 4.5 mostra algumas curvas de diferenca ZFC-FC para o Y BayCusO7_s puro em
trés valores de campos magnéticos. As curvas da figura 4.5 foram posicionadas de modo a
tornar visivel o deslocamento da T, (H) com o aumento do campo magnético aplicado.

Na figura 4.6 temos algumas curvas FCW para as amostras de Y Bay;CusO7_s puro e para

os compositos. Uma seta indica a temperatura do inicio do depinning efetivo dos fluxéides de

Josephson, Tyep (H).
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Fig. 4.1: Magnetizacio ZFC e FCW para (a) o Y BayCusOr 5 em campo aplicado de 49 Oe
e (b) para o compdsito Y BayCuszO7_5/Ag com 8.6% em campo aplicado de 78 Oe.
Note na regido prorima ao T, a sobreposi¢ao das curvas indicando existéncia de uma
faiza magneticamente reversivel.
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Fig. 4.2: Magnetizacio ZFC na amostra de Y BayCu3zO7 s puro (em cima) e para Y BayCus-
O _s/Ag com 16.1% de prata (em baizo) para diversos campos aplicados. Observe o
alargamento da transicao com o aumento do campo magnético e a reducao do efeito

de blindagem com a presenca de prata no sistema.
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Fig. 4.3: Magnetizacao FCW para amostras de 0 e 20.7% de Ag em peso, para vdrios campos
aplicados. Note o aumento do efeito Meissner com o campo aplicado e o alargamento
da transicdao com a presenca de prata no sistema supercondutor.



Capitulo 4. Resultados Experimentais

56

_012 -

—0O— 0% Ag

Magnetizacédo (U.A.)

-0.6 7 —0— 03.7% Ag
08.6% Ag
—v—16.1% Ag
20.7% Ag
_0,8 —
-1’0 -

H=20 Oe
H=22 Oe
H=25 Oe
H=20 Oe
H=20 Oe

iy,

0,0 = L
! NN NI NRIAIIR VNN Rz |

T

10 20 30 40 50 60 70 80 90
Temperatura (K)

Fig. 4.4: Magnetizacio FCW em H = 20 Oe para os compdsitos Y BasCusOr_5/Ag em vdrias
concentracoes de Prata. Observe o aumento do efeito Meissner com a reducio da

quantidade de prata, exceto para o compdsito com 16.1% de prata.
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Fig. 4.5: Diferencas ZFC-FCW para o Y BasCu3zOr_5 em trés valores de campo magnético
aplicados. Note o deslocamento da temperatura Ty, (H), para regioes de mais baizas
temperaturas com o aumento do campo aplicado, de baizo para cima. A densidade
média pontos foi de 20 pt/K.
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Fig. 4.6: Curvas FCW com uma seta indicando a temperatura do inicio do depinning dos
fluzoides de Josephson. Note, no topo da figura os dois grdaficos da amostra de Y Bas-
Cu3O7_5 puro, o deslocamento da temperatura Tae, (H) para regides de temperaturas

mais baizas com o aumento do campo aplicado. A densidade média de pontos foi de
20 pt/K.
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4.3 Medidas de Magnetoresistividade

Medidas de transporte fornecem resultados imediatos de caracteristicas que sao pratica-
mente impossiveis de se obter com magnetizacao, tais como o valor de T,y (H) ou de T,; (H) de
amostras granulares. Estes valores permitem um melhor entendimento da supercondutividade
intergranular na regido préxima ao 7T, tais como a formagcao da rede de jun¢oes Josephson e a
influéncia do transporte de correntes através dessa rede.

Realizamos medidas de magnetoresistividade em campo aplicado de 0, 11 e 90 Oe no
compésito Y BaoCuzO7_5 com 8.6% em peso de prata, para uma corrente de transporte de
4 mA aplicada na amostra. Em temperatura ambiente a amostra apresentou uma resistividade
p(300 K) =~ 0.5m.cm . Para campo aplicado de 11 Oe, as medidas de p foram realizadas du-
rante o resfriamento (FCC) e também no aquecimento (FCW) da amostra. A taxa de variagao
de temperatura, tanto nas curvas FCW como FCC foram de 5 K/h. A figura 4.7 mostra curvas
de resistividade em campo aplicado de 11 Oe, note a seta indicando a temperatura T (H), €
que, dentro do erro experimental, esta temperatura é a mesma. O valor de T,y (H) se desloca
para temperaturas mais baixas com o aumento do campo aplicado, como pode ser visto na
figura 4.8. Como ja foi discutido na se¢do 1.4.4, a linha T,y (H) como mostrada na figura 4.8
divide o diagrama de fases Hus. T, para temperaturas inferiores a 7, (H), em duas regioes:
coerente e paracoerente. No limite T,y (H) ha pelo menos 25 a 30% de graos acoplados, os

quais devem ter fase comum para o pardmetro de ordem supercondutor.
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Fig. 4.7: Resistividade para o compdsito Y BasCuzOr_5/Ag com 8.6% de prata em campo apli-
cado de 110e, indicando a temperatura caracteristica Too (H), em corrente aplicada
de 4 mA.
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Fig. 4.8: Linha T, (H) para o compdsito Y BasCuzOr_5/Ag com 8.6% de prata com corrente
de transporte de 4 mA. Note o deslocamento da linha para regioes de temperatura
mais baiza com o aumento do campo aplicado. A linha tracejada € apenas um quia
para uma melhor visualizagdo.
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4.4 A linha de Depinning Inicial

A figura 4.6 mostra um conjunto de medidas FCW nas quais esta indicada a temperatura
de depinning inicial do fluxo de Josephson. Estas temperaturas Ty, (H) quando plotadas no
diagrama de fases Hvs. T' dao origem a linha de depinning inicial como mostrado nas figuras
4.9 e 4.10 . As figuras ‘4.9-a,b,c,d’ e ‘4.10’ apresentam os pontos experimentais do depinning
inicial, Ty4ep (H ), respectivamente para os compdésitos com 0, 3.7, 8.6, 16.1 e 20.7 % de prata,

sendo que as linhas continuas representam os ajustes destes pontos de acordo com a seguinte

onde «, y sdo ajustados para cada amostra. O parametro Ty, (0) é uma extrapolacdo da tempe-

equacao:

ratura de depinning para a regiao de campo nulo na qual comecaria o depinning intergranular.
Impomos como limite superior o valor T, ao pardmetro de ajuste Ty, (0). Em todos os casos
obtivemos Ty, (0) aproximadamente igual a T, como sendo o melhor ajuste. Obviamente este
valor de Tyep (0) ~ T, nao estd de acordo com nossas interpretagdes, pois esperariamos que ele
fosse inferior ao valor de T,. A origem do desvio do valor de Ty, (0) se deve ao fato de néo
termos realizado medidas na faixa de campos menores que 5 QOe. Cabe ressaltar que nao ha
nenhuma justificativa tedrica para a utilizacao da eq. 4.1. Apenas mostramos que ha uma
possivel relacdo entre a Ty, (H) e uma lei de poténcias no campo magnético aplicado.

Os valores de « e y obtidos nos ajustes das curvas de depinning estao na tabela abaixo:

% Ag 0] 3.7] 86] 16.1] 20.7
a(kOe) | 0.81| 0.86| 0.62| 0.49| 0.20
y 0.493 [ 0.421 | 0.633 | 0.614 | 0.477

Na figura 4.11 apresentamos os ajustes (fits) das linhas de depinning inicial para todas as
amostras, utilizadas neste trabalho, juntos num s6 diagrama de fases Hwvs. T.

O que se pode notar na fig. 4.11 é que dentro do erro experimental parece nao haver
uma diferenca significativa das linhas de depinning com a variacao da quantidade de prata nas
amostras utilizadas, exceto para a amostra com 20.7 % de peso em prata, a qual mostrou um

forte desvio para temperaturas mais baixas.
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Fig. 4.9: O diagrama de fases Hvs. T com as linhas de depinning para o Y BasCu3zOr_5 e para
0s compdsitos Y BasCu3Or_s/Ag com 3.7, 8.6, 16.1 % respectivamente. A linha
continua nos grdficos € o ajuste de acordo com a eq. 4.1.
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Fig. 4.10: Linha de depinning inicial para o compdsito Y BayCuszOr 5/Ag com 20.7 % de

prata. A linha continua € o ajuste de acordo com a eq. 4.1.
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Fig. 4.11: Ajustes das linhas de Depinning inicial para todas as amostras. Note o deslocamento

da linha para a amostra com 20.7 % .
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4.5 A Linha de Irreversibilidades Magnéticas

A figura 4.5 mostra algumas diferencas ZFC-FC, onde estao indicadas as respectivas tempe-
raturas de irreversibilidade magnética T, (H), obtidos conforme explicado na segdo 4.2. Nas
figuras ‘4.12-a,b,c,d’ e 4.13 mostramos o diagrama de fases Hwvs. T com as linhas de irreversi-
bilidade para o Y BasCu3O7_5 e os compdésitos Y BasCuzO7_s5/Ag. com respectivamente 3.7,
8.6, 16.1, e 20.7 % de peso em prata.

Todas as curvas T;. (H) nas figuras 4.12 e 4.13 ajustam-se bem a funcionalidade tipo ‘de

Almeida-Thouless’: \
(5> T T (H) (4.2)
a Tirr (0)
onde consideramos 7;,,. (0) equivalente a (T}) como é usualmente feito, « é ajustado para cada
amostra. A figura 4.14 mostra o diagrama de fases Hwvs. T somente com os ajustes obtidos pela
eq. 4.2 para todas as amostras.

Notamos que, como no caso da linha de depinning inicial, apenas a amostra com 20.7 % de
peso em prata apresentou um deslocamento considerdvel da linha de irreversibilidades no dia-
grama de fases Hvs. T para regioes de temperaturas mais baixas. As linhas de irreversibilidades
magnéticas para as outras amostras coincidem dentro do erro experimental, na faixa de campos
magnéticos em que realizamos as medidas.

Os valores para «, obtidos dos ajustes feitos com a eq. 4.2 estao na tabela abaixo:

% Ag 0] 37| 86| 161] 20.7
a(kOe) | 41.26 | 37.94 | 35.99 | 36.24 | 27.32
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Fig. 4.12: O diagrama de fases Hvs. T com as linhas de irreversibilidade magnéticas para
0 YBasCu3Or_s e para os compdsitos Y BayCuzOr_s5/Ag com 8.7, 8.6, 16.1 %
respectivamente. A linha continua nos grdficos € o ajuste de acordo com a eq. 4.2 .
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Fig. 4.13: Linha de irreversibilidades magnéticas para o compdsito Y BasCuzOr7_s5/Ag com
20.7 % de prata. A linha continua € o ajuste de acordo com a eq. 4.2 .
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4.6 Discussao dos Resultados

Para estudar a dindmica do fluxo intergranular numa rede de juncoes Josephson, é necesséaria
a utilizacao de técnicas especiais de medida, que permitam separar os efeitos causados pela
contribuicao da dindmica do fluxo intragranular. Medidas de magnetizacdo DC do momento
Meissner (FCW) em supercondutores granulares, quando sujeitos ao processo de resfriamento
muito rapido permitem a separacao das duas dinamicas.

A técnica de magnetizagdo DC com congelamento rapido (FC) foi utilizada em amostras
de Y BasCu3O7_s e compésitos Y BayCuzOr7_s/Ag com diversas quantidades de prata, o que
permitiu encontrar os valores de campo magnético e temperatura que indicam o inicio do
depinning do fluxo de Josephson. Através da anélise das curvas ZFC e FC, obtivemos também
o limite de irreversibilidade para estas amostras.

Medidas de magnetoresistividade mostram que, numa certa regidao do diagrama de fases
Huws. T ocorre a existéncia de acoplamentos de fase do pardmetro de ordem supercondutor entre
o0s graos, resultando numa configuracao tal que a rede de juncoes Josephson estabelece caminhos
continuos sem resisténcia elétrica, para uma corrente de transporte atravessar a amostra.

A reducao seqiiéncial do momento Meissner em funcao da quantidade de prata nas medidas
de magnetizagdo DC, exceto pela amostra com 16.1% Ag, que foge da seqiiéncia (ver se¢do 4.2
, pag. b1 e figura 4.4), indica um aumento do fluxo intergranular nas amostras com o acréscimo
de prata. Apesar da amostra com 16.1 % de prata apresentar uma resposta diamagnética
extremamente menor que todas as outras amostras, este compdsito apresentou, dentro da barra
de erro experimental, a mesma linha de depinning inicial e a mesma linha de irreversibilidade
que as amostras com menor porcentagem de prata dentro da faixa de campos magnéticos na
qual realizamos as medidas.

O fato de que o depinning inicial Ty, (H) e a irreversibilidade magnética T;,, (H) ndo mu-
darem significativamente com o aumento de prata, indicam que o potencial efetivo de aprisio-
namento (pinning) é constante até a quantidade de 16.1% de prata no sistema supercondutor,
dentro da faixa de campos magnéticos utilizados, H < 120 Oe.

Com o aumento da quantidade de prata esperarfamos um aumento volumétrico das regides

normais entre os graos e conseqiientemente um enfraquecimento dos elos fracos (jungoes), oca-
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sionando uma reducao no potencial de pinning. No entanto isto sé foi verificado na amostra
com 20.7% de prata, pelo desvio considerdvel das linhas Ty, (H) e Tjy (H) no diagrama de
fases Hwvs. T, para regioes de temperaturas mais baixas, na faixa de campo magnético utilizada,
H <120 Oe.

A figura 4.15 mostra as linhas criticas obtidas para o compdésito com 8.6% de prata.

Abaixo da linha de depinning inicial o fluxo magnético intergranular deve estar estabili-
zado pelas forcas de pinning e, nesta linha inicia-se o depinning gradual do excesso de fluxo
intergranular aprisionado durante as condigoes especiais de resfriamento. A saida deste fluxo
é evidenciada pelo aumento do efeito Meissner e se estende claramente até o méaximo do pico
Meissner. Vale lembrar que Jung [2], ndo obteve a linha de depinning inicial (ndo houve pico
Meissner na magnetizagao DC, figura 2.6-d) quando utilizou uma amostra que nao foi sinte-
rizada (equivalente a moer uma amostra sinterizada e prenséd-la novamente) como descrito na
secao 2.1.6, padg 37 . Este processo impede a formagao de elos fortes assim como reduz quase
que totalmente o nimero de elos fracos quando a amostra se encontra no estado supercondutor.

Nesta regiao de temperatura, préxima ao pico Meissner, podemos dizer que houve um enfra-
quecimento considerdavel do potencial efetivo de aprisionamento do fluxo intergranular, ou seja,
um grande niimero de graos foram desacoplados pela ruptura dos elos fracos. Isto indica que o
méximo do pico Meissner* nas medidas de magnetizacio DC é apenas uma situacao onde h4 um
equilibrio entre as forcas de expulsao do excesso de fluxo aprisionado e a tendéncia do campo
aplicado externo de penetrar na amostra. Mas o fato da temperatura de resistividade zero,
Teo (H), ocorrer acima do pico Meissner, mostra que ainda muitos elos permanecem estaveis
quando Tpico (H) < T < Ty (H).

A linha T,y (H) marca o fim da regido coerente, na qual o sistema estava percolado, ou seja,
a fase do pardmetro de ordem estava estabelecida numa quantidade de graos suficiente para
que houvesse condutividade infinita no bulk. A quantidade de grios acoplados® em T, (H)
geralmente é de 25 a 30 % do total de graos. Cabe ressaltar que esta quantidade de graos

acoplados nao é devido somente a jungoes Josephson. Elos fortes (que atuam como se fossem

4 Onde o sistema supercondutor (bulk) ainda apresenta condutividade infinita.

5 Supondo que todos os griaos sio homogéneos e de aproximandamente mesmo tamanho, entdo geometrica-
mente falando, é suficiente que 25 a 30 % do total de graos do sistema supercondutor estejam acoplados para
que uma, corrente de transporte atravesse a amostra, com p = 0, utilizando-se destas juncdes, que fazem as
conexoes entre os graos.
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soldas entre os graos), tais como as micropontes também contribuem, mas a quantidade destes
acoplamentos é muito pequena quando comparada com a quantidade de jungoes Josephson no
material.

Na regido do diagrama de fases Hwvs. T entre as linhas T}, (H) e T,o (H) o campo magnético
estd penetrando no bulk (redugdo do momento Meissner), o que pode ser verificado pela répida
queda da magnetizagao DC. Esta penetracao pode ter lugar nas regides normais entre os graos,
que volumetricamente aumentam conforme o aumento da energia térmica, com a conseqiiente
desestabilizagao das juncoes, que gradualmente vao se tornando resistivas para as supercorrentes
dos vértices. Em temperaturas maiores que a do pico Meissner também podera ser atingido o
H_. (T), permitindo que e o campo magnético penetre também nos graos na forma de vértices
intragranulares, o que tornaria as juncoes Josephson ainda mais fracas, pela depressao do
parametro de ordem nos graos, mas nao impedindo que as jung¢oes persistam até o limite de
irreversibilidade magnética, onde ‘todas’ as juncoes devem ser resistivas.

Assim, a linha de irreversibilidades magnéticas seria o limite para o sistema aprisionar
efetivamente fluxo intergranular, podendo o depinning total e o desacoplamento completo dos
graos ocorrer até mesmo em temperaturas mais baixas que Tj,. (H), mas certamente acima da
linha T, (H). Se o depinning total ocorresse abaixo da linha de irreversibilidade que obtivemos,
entdo esta T;,.. (H) seria devida unicamente ao fluxo intragranular. Neste caso deveria ter sido
detectada abaixo de T}, (H) alguma anomalia nas curvas de magnetizagdo DC, ou até mesmo
na T;., (H), indicando o fim dos acoplamentos Josephson, o que nao foi verificado.

De fato, para a linha de irreversibilidades magnéticas, nossos resultados se ajustaram bem
a funcionalidade do tipo ‘de Almeida-Thouless’ (eq. 4.2), introduzida no trabalho pioneiro de
Miiller [1], em analogia com os vidros de spin em concordancia com o modelo do Vidro Supercon-
dutor. Este modelo do vidro supercondutor é adequado para um arranjo composto de n-graos
supercondutores, acoplados entre si por efeitos de proximidade ou tunelamento Josephson (ver
segdo 1.4.5 ). Nas nossas amostras granulares a linha de depinning inicial marca o inicio da
expulsao do excesso de campo aprisionado e o inicio do movimento dos vértices intergranulares.
Ainda que o depinning se estenda ao longo de uma larga faixa de temperaturas, até a linha de
irreversibilidade magnética denotando uma grande distribui¢ao de energias de acoplamentos,

nossos resultados podem ser melhor entendidos em termos do modelo do Vidro Supercondu-
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tor. Neste modelo, como ja foi explicado, a fase de baixa temperatura (abaixo da linha de
irreversibilidade no diagrama de fases Huvs. T ), denominada vidro supercondutor, apresenta
o pardmetro de ordem supercondutor intragranular numa configuragdo, que consiste em uma
distribuicao randomica de fases congeladas localmente. Isto faz com que devido a desordem dos
graos o sistema apresente efeitos de frustracao na presenca de campo magnético externo, o que
provoca as diferencgas entre os momentos ZFC (metaestdvel) e FC (quase equilibrio), dando
origem a irreversibilidade magnética.

Acima da linha de irreversibilidade magnética nao hé qualquer tipo de fluxo aprisionado.
Desta maneira podemos dizer que a linha de irreversibilidade é o limite dentro da faixa de
campos magnéticos utilizados, acima do qual todas as formas de aprisionamento de vértices
sao ineficazes, incluindo os centros de pinning dos vértices intragranulares. De outra forma, isto
significa que numa medida tipo FCC, a temperatura ;.. (H) marca o inicio dos acoplamentos
entre os graos por jungoes Josephson, ocasionando pinning dos fluxéides intergranulares. A
linha de depinning inicial, Ty, (H), por outro lado indica que todas as juncoes estao fortemente
estabelecidas.

A linha H. (T) ou T, (H) que mostramos no grafico é aproximadamente constante dentro

da nossa precisao experimental e na faixa de campos magnéticos utilizados.



Capitulo 4. Resultados Experimentais 71

= 4

9, —

o -

Q

\"q—‘)' —

c

m -

@

2 —

o

g 4

£ -

IS

O 4
- DA TPico(H)
1--=---7 0
7 -~ Tll’r(H)
7] <> TC(H)
-1 . <Tc(H)>
55 60 65 70
4 - Toep)
] __-v‘__TPico()

o) . - - - -T (H)

9 . -~ Tlrr(H)

g 1| =

\g -1 |- <Tc(H)>

= 4

CU —

= ..

o 7 S

o _ So

€ ~.

© i ..

O _ S
4 ‘v
{7777 e
87 88 89 90 91 92 93 94

Temperatura (K)
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Conclusoes

Realizamos um estudo experimental da linha de depinning inicial e da linha de irreversibili-
dades magnéticas no Y BasCu3O7_5 € em compdésitos ndo randomicos Y BasCuzOr_s5/Ag com
até 20.7% de prata, no limite de baixos campos magnético, H < 120 Oe.

Medidas de magnetizacao DC, juntamente com algumas medidas de magnetoresistividade
para um dos compdsitos, permitiram um estudo da dindmica do fluxo intergranular de Joseph-
son, levando as seguintes conclusoes.

Na regido do diagrama de fases abaixo da linha de depinning inicial, Ty, (H), o fluxo inter-
granular estd fortemente aprisionado por elos fracos (jungoes Josephson) que acoplam os graos
supercondutores. Na linha Ty, (H), os fluxéides intergranulares comecam a se movimentar,
devido ao enfraquecimento de algumas juncoes Josephson e saem da amostra. Este enfraqueci-
mento das jungoes ocorre gradualmente com o aumento da energia térmica do sistema. Acima
da linha do pico Meissner, Ty, (H), comeca a ocorrer penetracdo de campo magnético na
amostra, o que é verificado pela reducdo do momento Meissner nas medidas. Aparentemente
esta penetracao ocorre em algumas regioes intergranulares que se tornaram normais devido a
quebra de muitas juncoes, ou até mesmo dentro dos graos, na forma de vértices de Abrikosov
se H> H. (T). Nalinha T,y (H), (T,0 (H) > Tpico (H)), ainda temos uma quantidade de graos
acoplados suficientemente grande (~25-30 %) para que ocorra condutividade infinita & uma
pequena corrente de transporte no bulk, ou seja, estas ligagoes ainda estao bem estabelecidas
mantendo uma certa quantidade fluxo intergranular aprisionado. Com o aumento da energia
térmica do sistema o nimero de juncoes decresce aparentemente até o limite da irreversibili-
dade magnética T, (H), acima do qual ndo ha mais qualquer tipo de fluxéide (intragranular

ou intergranular) efetivamente aprisionado.

72
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Verificamos também que a adi¢ao de prata até a quantidade de 16.1 % em relacao ao peso
da amostra, nao tem influéncia relevante na linha de depinning inicial ou na linha de irreversibi-
lidade, dentro do limite de campo magnético utilizado. O compédsito com 20.7 % ,no entanto,
apresenta um forte desvio das linhas Ty, (H) € Tj, (H) para regides de temperaturas mais
baixas no diagrama de fases Hvs. T, que ao nosso ver é resultado de uma redugao no poténcial
de pinning com a redugao do nimero de fortes centros de aprisionamento, ou seja, um enfra-
quecimento das juncoes devido ao aumento volumétrico das regioes normais intergranulares.

Dentro deste nosso entendimento a Tj.. (H), no limite de baixos campos magnéticos (H <
120 Oe), é a linha limite do diagrama de fases Hvs. T acima da qual nenhuma jun¢io Joseph-
son é eficaz para aprisionamento de fluxéides, garantindo que todos os graos estao efetivamente
desacoplados. Para um sistema de graos desacoplados se espera que o fluxo magnético efeti-
vamente possa fluir livremente entre os graos. Se isto é verdade, ndo ha mais quantizagdao do
fluxo intergranular, e conseqiientemente a linha de irreversibilidade seria o limite extremo de
persisténcia de alguma supercondutividade intergranular estidvel dentro de um modelo vidro

supercondutor para um sistema real.
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