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1 Introducéao

OYBaCuwO5_s € um dos materiais mais estudados atualmente por ser untsngator
ceramico de alta temperatura critica, chegando a apresesisténcia elétrica nula e diamag-
netismo perfeito abaixo de 92K. Isto possibilita a exisi@me supercondutividade a temper-
atura de nitrogénio liquido, facilitando sua utilizagdondoaixo custo.

Neste trabalho sao analisadas as propriedades de magéefizeeversibilidade magnética
e resistividade elétrica do material, visando analisafeitos da granularidade supercondutora
sobre as mesmas. Para isso foram preparadas amostrasiadili@s e monocristalinas de
Y BaCuwO5_s, suas caracteristicas foram analisadas e as suas difemparadas.

A diferenca basica das amostras policristalinas e mortatinas € a sua granularidade
estrutural. Mas as caracteristicas granulares nao depeaquknas da cristalinidade da amostra.
Como o comprimento de coeréncia do parametro de ordem de UBjakbndau € pequeno,
defeitos na rede podem levar uma amostra monocristalinecari@cteristicas de granularidade
supercondutora. Para evitar tais efeitos foram utilizatwsente monocristais muito limpos e
gque nao apresentam granularidade supercondutora.

Um dos focos deste trabalho é analisar a irreversibilidaagnética dor BeCuzO;_5 em
campo magnético constante e temperatura varidvel. Essacpaepade do material de nao
restaurar sua magnetizacao original apos uma variacaordmetmos. Analisando a linha de
irreversibilidade, definida pelo campo magnético aplicsalare a amostra contra a temperatura
abaixo da qual a magnetizacéo apresenta irreversibiligamttemos inferir sobre a dominan-
cia dos efeitos intragranulares ou intergranulares. Estse fraz informacdes Uteis sobre 0s
mecanismos de aprisionamento do campo magnético apliGadmostra e pode diferir para
as amostras monocristalinas e policristalinas. Além disgaartir da linha de irreversibilidade
magnética, podemos saber para quais condicfes de campétinagntemperatura havera su-
percorrente, ou seja, para quais condi¢des havera traegeon dissipacao de energia.

O objetivo deste trabalho é analisar as amostr&sRBEBCu;O,_ 5 nas suas formas monocristalina
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e policristalina, verificando suas propriedades resstvamagnéticas em funcdo da temperatura
e campo magnético aplicado. Com base nos resultados pode@saaos mecanismos de
aprisionamento de campo dominantes de acordo com a grgiagarda amostra, separando
os efeitos intragranulares, como a rede de vértices de édwik e intergranulares, como as
juncdes de Josephson, e observar os efeitos causadosiferksgads estruturais das amostras.



2 Caracteristicas Estruturais e
Supercondutoras d¥ BaCusO;_5

Em 1987, Wu e colegas desenvolveram o supercondutor YB&CuBste material foi
responsavel por um enorme salto na temperatura criticaug@scondutores, subindo de 40 K
para aproximadamente 92 K; acima da temperatura do nitio¢j@aido. A partir do estudo
do YBaCuO multifasico composto pdfi 2BagsCuO,_5 e Y BaCuzO,_5; descobriu-se que
era a segunda a responsavel pela supercondutiViiablesde a sua descoberta, este material
vem sendo exaustivamente estudado, 0os motivos que levate estisdo sao a alta temperatura
critica, alta corrente critica e campo critico; ressaltasda importancia tecnolégica. Para
a pesquisa basica, o desenvolvimento de amostras supeteaslmonofasicas nos permite
estudar os mecanismos da supercondutividade neste majeeaté hoje nédo séo claros.

2.1 Estrutura Cristalina

OY BaCuz07 supercondutor possui estrutura cristalina ortorrdmi®jemmo na figura 2.1,
com os seguintes parametros de remle: 0,3821m b = 0,389 mec= 1,169 m Sendo for-
mado por dois planos deu— O, separados por um plano constituido por ions de itrio, e este
conjunto se repete ao longo do eixo ¢, separado por camadadeias d€u— O eBaO. Nessa
estrutura, sabe-se que a camada condutora é formada peios@UO, — Y — CuQ,; enquanto
os planos d€uO— BaO— CuOservem como reservatorio de cargas. A estrutura apreseditad
o limite doY BaCuzO;_5 parad tendendo a zero, o que é muito dificil de criar experimental-
mente; mas para entre zero e (8, a temperatura critica se mantém quase constante.
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Figura 2.1: Representaco da estrutury 8aCu; 0!

2.2 Comprimentos Caracteristicos

Existem dois comprimentos caracteristicos importantes @aupercondutividade: o com-
primento de penetracdo de Londan), e o comprimento de coerénci@). O primeiro repre-
senta a distancia que um campo magnético penetra em umahatgrercondutor, ja o segundo
nos da a extensao espacial da ordem supercondutora. Ekses gdo bem conhecidos para o
Y BaCuwO;_5 € possuem anisotropia devido a estrutura planar do sisternamprimento de
penetracéo no plarab® é dado pory, 140nm cerca de cinco vezes menor que a penetracao
no eixoc”, dada porAc 700nm O comprimento de coeréncia no plaainé &, 1,4nnm*, en-
quanto no eixa@ chega apenasé& 0, 15nmi*. Esses comprimentos mostram que o campo tem
mais facilidade para penetrar na dire¢gidenquanto a supercondutividade € maior no pkno
Isso ocorre porque, como foi discutido anteriormente, &sagmdutividade se d& nos planos
Cu®—Y —Cu0..

2.3 Defeitos Estruturais

Conforme mostrado na sec¢éo anterior, o comprimento de coardoY BgCuzO,_5 €
da mesma ordem de grandeza do tamanho da cela unitariantpoaaimperfeicées da rede
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sdo muito relevantes. Em fronteiras de graos e defeitosn @ssno na superficie externa, a
coeréncia da supercondutividade cai abruptamente, cdmsdguns efeitos que serado vistos ao
longo do trabalho. Existem trés niveis de defeitos presamis supercondutores:

e Microscopicos: Também denominados efeitos locais; sdaliegas, vacancias de ox-
igénio, desordem quimica, etc.. Esses efeitos sédo basiwam#insecos a6 BgCuzO;_ 5.

e Mesoscopicos: Efeitos estendidos, caracterizam as méadlass de empilhamento, deslo-
cacoes ou defeitos colunares introduzidos por bombard#ari@aico.

e Macroscopicos: Sao as fronteiras de graos, fases alt&asggirecipitados ou poros.

2.4 JuncOes Fracas

Em amostras policristalinas, criadas pelo método de reagésolido, a orientacdo dos
graos é aleatdria. A desordem estrutural desse sistema @staarordem de grandeza que
o comprimento de coeréncia dBgCuzO;_5; essa situagdo € desfavoravel, pois resulta na
supressao da supercondutividade entre os graos. Dizemodpd isso, que existe um fraco
acoplamento entre os graos ¥8aCuzO,_5, gerando uma baixa corrente critidg que é
diminuida pela presenca de campo magnético.

As evidéncias dessas junc¢des fracas aparecem quandodsatamesistividade desse mate-
rial em presenca de campo magnético. A transi¢ao resistigagercondutor se da claramente
em duas etapas. Na primeira etapa 0s gréos se tornam supgares, ocorrendo uma queda
brusca na resisténcia do material; na segunda etapa, assgracoplam por efeito de proximi-
dade, o qual permite o tunelamento, reduzindo a resistieidazero. E na segunda etapa que a
influéncia do campo magnético é mais evidente, pois com o @tgndeste torna-se mais dificil
estabelecer o acoplamento.

Esse efeito também pode ocorrer em amostras monocristatieade que estas apresen-
tem inomogeneidades ou defeitos de rede, que causam desaade noy supercondutor e,
portanto, granularidade supercondutora.
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Nesse capitulo discutiremos as propriedades magnéticd8d€ u;0O;_ 5, abordando al-
guns conceitos basicos e a dindmica de fluxo no material. séptaremos alguns fenémenos
da supercondutividade intragranular e intergranulaimasemo uma analise da linha de irre-
versibilidade magnética LIM.

3.1 Os Estados Supercondutores

A supercondutividade e o0 campo magnético, no YBCO, séo incowgimentre si. Onde
h& campo magnético, € suprimida a supercondutividade eveisa. Nos supercondutores do
tipo 1, como oY BgCuzO;_ 5, 0 campo pode penetrar em forma de tubos de fluxo quantizados
que destroeng ao longo dessa regido. Estes supercondutores apreseétafases distintas:
Estado Meissner, Estado Misto e Estado Normal.

O Estado Meissner € caracterizado pelo diamagnetismoitperiem completa expulsdo
do fluxo magnético. Ocorre para certas condi¢cdes de tenuparatcampo baixos; pois para
campos maiores que um valor critiely;, os fluxdides de campo magnético conseguem pen-
etrar o material. Para o campo magnétitpsendoHq.; < H < Hep, temos o Estado Misto,
no qual existem regides supercondutoras livres de campgi@esnormais, trespassadas por
fluxdides na forma de cilindros; os fluxéides séo blindadassppercorrentes. Para campos e
temperaturas bastante elevados, teremos o Estado Noummdrque os tubos de fluxo ocupam
todo o volume do material, ou porque a energia térmica é altaads para a existéncia de su-
percondutividade, nessas condi¢des o comprimento derpeéetde London se torna infinito e
o0 campo tem liberdade para penetrar o material em sua &dealid
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3.2 AEstrutura dos Vortices de Campo Magnético de Abrikosov

A penetracdo de campo magnético em um supercondutor naestanh se da através de
flaxons quantizados. Cada um desses fluxdides contém aperqasantom de fluxo, dado por

h
Po =5 = 2.067.10 Pweber

A estrutura do vortice € um tubo cilindrico de rdio No nucleo do vortice o material se
encontra no estado normap & 0). O nucleo é circundado por supercorrentes de blindagem
gue anulam o campo ao longo de uma distaigigue € o comprimento de penetracdo. A
supercondutividade, ou o parametro de ordem, assim comusaldele de superparticulas, varia
proximo ao nucleo do vortice, caindo a zero no centro dodidire chegando a um patamar para
uma distancig& do ndcleo, onde o campo esta totalmente anulado.

Os vértices interagem entre si por forcas de Lorentz atidagsupercorrentes de blindagem;
assim sendo, eles apresentam comportamento repulsiverri®dggerceber que, para um mate-
rial homogéneo, o estado de menor energia da rede de vatagsele no qual os vortices de
Abrikosov se distribuem com simetria triangular. A redariada recebe o nome de Rede de

_ o _ . P o
Abrikosov, e a distancia entre as linhas € dadaapot 1.075\/;. A distribuicao intragranular
dos vortices em um supercondutor homogéneo forma uma redlerd@sov, que se estabiliza
em baixas temperaturas, formando o Sélido de Vortices dikddnv

3.3 O Aprisionamento de Fluxo

O "flux pinning" € o aprisionamento de fluxo nos defeitos da @talina. No centro do
flaxon, o parametro de ordem é anulado, portanto, é enesgetiate favoravel que os flixons
se posicionem onde o parametro de ordg deprimido. Por isso os defeitos da rede, ogrde
é naturalmente deprimido, funcionam como centros de apasnento de fluxo.

Em um material supercondutor, a existéncia de alguns fliersionados € suficiente para
gue toda a rede seja estabilizada. Caso existam muitosadefde@atoriamente distribuidos,
pode haver uma distorcdo e uma amorfizacdo da rede de Abrjkmsmando um vidro de
vortices.



3.4 Efeitos Dissipativos 9

O mecanismo de "pinning" pode ser criado artificialmente podifitagéo estrutural ou
de composicdo quimica. Entre os métodos existentes estadaagdo, dopagem quimica e
precipitacdo de fases.

3.4 Efeitos Dissipativos

Quando passamos corrente por um supercondutor no estatiy agsrre uma interagcéo
entre a corrente e os flixons por meio da forca de Lorentz. iB&sacao tende a colocar os
vortices em movimento; e esse movimento induz um campaagéntiparalelo a corrente,
dissipando energia da densidade de corrente aplicadaa Niéssc&o o supercondutor, mesmo
com regifes supercondutoras ligadas, atua como um coréststivo. No entanto, se os flux-
ons estiverem fixos, eles ndo dissipam energia da correntéo Ese a forca de "pinning"” for
maior ou igual a forca de Lorentz, a dinAmica dos flixons néwto material resistivo.

Da relacéo entre a forca de Lorenk, e da forca de "pinning'fp, podemos deduzir a
densidade de corrente critich, que € a maxima corrente que nao move os flixons.

=3

p>|f|_:jq:JBsin6

Se o campo esta perpendicular a corrented sl e, portanto,

J:E<E
B~ B

ou seja:
\]C — E
(5]

O transporte nao resistivo depende, entdo, da temperaiugaat 0 supercondutor se en-
contra, do campo magnético aplicado e da densidade de toajgiitada. Podemos dividir em
trés os regimes da dinamica de fluxo: o "flux flow", o "flux flow" tecamente assistido e o
"flux creep".

e "Flux Flow": SeJ > J., entdoF_ > Fp; 0 que resulta nos vortices poderem mover-se e,
portanto, o sistema é dissipativo.

e "Flux Creep": Sel < J., temosF_ < Fp; nesse estado os vortices saltam barreiras de
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potencial entre estados metaestaveis.

e "Flux Flow" termicamente assistido: de<< J., temosk_ < Fp; ou seja, os voértices
nao sao livres para se mover, lembrando o "flux creep”, mas tasigténcia da energia
térmica para saltar estatisticamente as barreiras de hgihini

3.5 Supercondutividade Intergranular

Quando temos dois supercondutores separados por uma freadaormal ou isolante,
pode ocorrer tunelamento de pares de Cooper entre os doicsngetores. Esse efeito é
conhecido como efeito Josephson. O tunelamento ocorreipas parametros de ordem dos
supercondutores penetram a barreira, desde que essafs@gngmente fina, se sobrepondo
e impedindo a funcdo de onda supercondutora de se anularnegdaA ocorréncia da pene-
tracdo se chama efeito de proximid&tle

Nessa parte intergranular, existe uma maxima densidaderdenteJy; chamada corrente
critica de Josephson; se uma densidade de corrente maidgqo@&ssa pela juncdo, é criada
uma diferenca de potencial, tornando a barreira dissgpabgsa densidade de corrente critica
diminui com o0 aumento da densidade de flixons magnéticosrrgiraapois o potencial vetor
do campo causa deslocamento da fasg¢/ddiminuindo a amplitude da superposigao.

Como o acoplamento intergranular € mais fraco que a partgiatnular, 0 campo mag-
nético penetra mais facilmente na regido entre os graos. rditg" nessas regides depende
da geometria da amostra, assim como do carater inomogésgorgdes. Podem, entéo, ser
definidas temperaturas criticas, correntes criticas e @augniticos para a regiao intergranular;
condi¢cdes para as quais existe transporte de corrente segténeia nessa regiao, pois se a
parte intergranular do material ndo for supercondutorgerdaresisténcia elétrica, mesmo que
0s graos estejam no estado supercondutor.

3.6 Linha de Irreversibilidade Magnética

A irreversibilidade magnética ocorre devido ao movimengzaso dos fluxons de campo
magnético no material. O aumento de temperatura cede argam o sistema, diminuindo as
barreiras energéticas de "pinning”, facilitando a movimgidalos vortices.



3.6 Linha de Irreversibilidade Magnética 11

A linha de irreversibilidade magnética é definida pelo camplicado em funcéo da tem-
peratura abaixo da qual ha irreversibilidade magnética. IM divide o diagrama H-T dos
supercondutores tipo Il em duas regides. A fase mista fiddidaventre duas partes: abaixo
da LIM, onde os vortices ndo se movem livremente, o compa@tamné irreversivel; e acima
da LIM, onde os flixons podem se movimentar livremente, compastamento reversivel,
chamado Liquido de Vortices. Fica claro que acima da linhereéersibilidade magnética nao
podem haver supercorrentes.

No Y BaCuO;_;, a irreversibilidade magnética apresenta anisotropiaapla Devido &
estrutura do material, apresentada anteriormente, skrmms 0 campo ao longo do plaab, os
fluxons se distribuem nas camadas isolantes, pois estasizam a energia da fase mista. As
camadas isolantes funcionam como junc¢des de Josephsea,giemcao ocorre um "pinning”
intrinseco ao longo do plarab. Se incidimos o campo paralelamente ao &ixos vortices se
encontrardo nessa direcao, em um estado empilhado; o eamgittio ocorre devido a atracao
dipolo-dipolo entre os vértices dentro dos platasd, — Y — Cu0,.®!
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4 Preparo e Caracterizagao de Amostras

O preparo das amostrasdB8aCuzO;_ 5 € simples, mas € diferente as amostras monocristali-
nas e policristalinas. Neste capitulo serdo detalhadasram$ de preparo das amostras uti-
lizadas neste trabalho, assim como os equipamentos edéatecanalise utilizadas para a car-
acterizacao dessas amostras.

4.1 Preparo de Amostras Policristalinas

As amostras policristalinas séo feitas por reacdo em salhrtir dos seguintes materiais:
Y>03, BaCQO; e CuQ. Seguindo 0s passos a seguir.

Primeiramente fazemos a estequiometria, ou seja, o calad@uantidades relativas dos
materiais utilizados para o preparo da amostra. Nesse@cd@levemos descobrir a massa molar
de cada material consultando uma tabela periddica. Deplmiglamos as massas relativas dos
materiais para obtermos a proporcao correta de materigs; @ seguinte: Y para 2Bapara
3 Cu. Como néo séo os elementos puros que serao utilizados na relag@mos calcular a
proporcao entre os materiais envolvidos, que é a seguirtgO4ipara 4BaCQ; para 6CuQ.
Depois disso devemos calcular a quantidade exata de cad@siahgfra obter uma amostra
com certa massa. A amostra policristalina produzida neabalho possuiagle, portanto,
foram utilizadas 15183mgdeY>03; 528 9mgde BaC(O; e 3198mgdeCuO.

Antes da pesagem dos poés para a devida mistura, devemaareatiecagem destes, pois
eles absorvem a umidade do ar e, assim sendo, estariamosi@égaia junto com o mate-
rial. Este passo é crucial devido ao fato de quBa€Q; € hidrofilico, absorvendo grandes
guantidades de agua. O processo de secagem é simples, asmazs em uma estufa a uma
temperatura proxima a 150 e deixamos por uma a duas horas, garantindo que a 4gua evapore
e que o po6 que sera logo pesado possui apenas o0 materiaddeseja
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Logo apds a secagem, 0s materiais devem ser pesados, pafaspécer agua e fazer uma
pesagem confiavel. Nesta etapa utilizamos uma balancaldigim precisdo de 10g, ou seja
quatro ordens de grandeza menor do que a massa que desejgesan E importante que
este passo seja realizado com cuidado, sem que ocorraardsimateriais antes que cada um
deles esteja corretamente e precisamente pesado.

Apds a pesagem, 0s materiais sao misturados em um almoéadéigada, o qual ndo retém
residuos e cuja contaminacao € de silicatos, que nao séatde no preparo dbBaCuzO;_5.
Os po6s devem ser bem moidos e misturados, até adquirir agpenbgéneo e finura de talco.
Nao utilizamos peneiras para medir a finura, evitando a ountgdo da amostra, pois a peneira
tende a reter muitos residuos. A espessura do p6 deve senarpara aumentar a area superfi-
cial dos materiais, facilitando a reagéo entre eles.

Depositamos o pé misturado em um cadinho de alumina, ondenéar a reacdo. Esse
cadinho levamos ao forno, que pode ser programado, fazeradopa de temperatura mostrada
na figura 4.1.
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Figura 4.1: Curva de temperatura para reacadd BeCuzO;_s policristalino

Nessa curva, apenas queremos fazer a reagdo do matensfiotraando os pos eiBaCuzO;_ 5.
Entdo apenas levamos a amostra a uma temperatura suficemteaevada, deixamos por al-
gum tempo e baixamos a temperatura novamente.

O novo material que tiramos do forno j&@8a8Cu3O;_5, mas para preparar uma pastilha
moemos o pé novamente, para entdo colocar em uma prenséaiBogo pé a uma pressao de
aproximadamente 86Q@ f /cn?, para que ele se torne uma pastilha compacta.
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Levamos a pastilha ao forno, sobre uma superficie de alymgaizando a curva de tem-
peratura da figura 4.2.
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Figura 4.2: Curva de temperatura para sinterizacoRBpCuzO;_ s policristalino

Nessa parte do processo, queremos que 0s graos se liguememgseue o material ab-
sorva oxigénio. Entdo elevamos a temperatura para fazetegizacao e depois baixamos para
400°C, e entédo baixamos lentamente para temperatura ambieraggpdizar a oxigenagao.

4.2 Preparo de Amostras Monocristalinas

As amostras monocristalinas sao feitas por autofluxo armbré mesmos materiais apre-
sentados na se¢ao anterior, 0s passos seguidos s&o oseseguin

Calculamos a estequiometria para obter a seguinte propot¢égara 4Bapara 10Cu.
Essa nado é a propor¢cdo ¥BaCuzO,_5, mas deve ser usada porque a reacado é muito de-
morada e o 0xido de cobre evapora muito, assim como o cabdediario. Para obter essas
proporcdes, calculamos as massas usandg)3 para 8BaCQ; para 20CuQ. Entdo calcu-
lamos a quantidade exata de cada material que queremaarntils amostras monocristalinas
produzidas neste trabalho foram feitas a partir del® material e, portanto, foram utilizadas
322 52mgdeY,03; 232491mgdeBaCG; e 234257mgdeCuO.

Fazemos a secagem, pesagem e moagem dos pos da mesma roargiengo preparamos
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as amostras policristalinas; deixamos os p6s em uma est&&@ por duas horas, pesamos o
material separadamente e moemos em um almofariz de agata.

O cadinho de Zirconia que sera utilizado deve ser levadorao felevando a temperatura
a 1000C para limpar o material, evaporando qualquer impureza gqdegse contaminar as
amostras. Com o cadinho limpo depositamos o pd na metadei@ugele e preparamos o
forno como na figura 4.3, depois cobrimos parcialmente snt@dcom um pote de Zirconia e
preparamos uma casamata para homogeneizar a temperatura.

Figura 4.3: Esquema de montagem do forno para producédo de monogristaigtofluxo

Programamos o forno para a curva de temperatura dada na4igura
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Figura 4.4: Curva de temperatura para formacag BeCu;O,_ 5 monocristalino

Neste processo GuO e parte ddBaCG; se liquefazem, dissolvendo¥eOs, e escorrem
para a metade inferior do cadinho, entdGuO evapora até atingir a densidade critica; sobre
esse substrato comecam a se formar os monocristai8g€u3O;_ 5. Ao retirar o cadinho do
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forno vemos uma base com os monocristais encravados; éagoasuito cuidado para retirar
0S monocristais, pois eles sdo extremamente frageis. Ose@ndos monocristais ndo pode
ser feito com pingas, para evitar a quebra utilizamos pexddegapel com a ponta levemente
umedecida, assim conseguimos pegar as amostras e maasisea-|

Os monocristais ainda devem voltar para o forno para a oag#) processo em que ten-
tamos saturar a amostra com oxigénio. Nesta etapa posicamalgumas amostras dentro de
uma capsula d¥ BaCuzO;_s policristalino, que vai sobre um disco de alumina, e levaamws
forno. O processo dentro da capsula minimiza a contamin@&gEmse faz necessario porque a
amostra ficara muito tempo no forno. As amostras sdo submseatidurva de temperatura da
figura 4.5.
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Figura 4.5: Curva de temperatura para oxigenaca@oRimCuzO;_s5 monocristalino

Nesta etapa do processo levamos 0 monocristal a tempedatdiz0C e baixamos muito
lentamente, ao longo de varios dias. Isso é feito para maama absorcdo de oxigénio e
homogeneizar a amostra.



4.3 Caracterizacdo da Magnetizacdo 17

4.3 Caracterizacao da Magnetizacao

4.3.1 Magnetdbmetro SQUID

As medidas de magnetizacdo em funcdo do campo magnéticadple da temperatura
foram feitas em um magnetémetro de SQUID, ou MPMS ("Magnetip&ties Measurement
System"), modelo 2000 da "Quantum Design". O SQUID possui giedie até 510~ 'em.u.
em susceptibilidade magnética, pode aplicar campos alé%s, trabalha com temperaturas
entre X e 40K; podemos variar a temperatura com uma taxa enfg 8 1K /min, a leitura
da temperatura é feita com precisédo del.

O equipamento é composto por uma bomba de vdcuo mecéanicaracé@nogénica com
particdes internas, onde colocamos nitrogénio liquidolie fi§uido. Dentro da camara ha
uma bobina supercondutora que cria 0 campo que desejarss,@BNo sensores de nivel de
hélio e de temperatura e aquecedores para o controle darsompe Temos uma haste que
utilizamos para levar a amostra para dentro da camara e temsisle motores que permite
movimentar a haste ou girar a amostra. O sistema de medidagieetizacdo é composto por
um gradidmetro com quatro espiras supercondutoras ligdelasna forma especifica, essas
espiras estéo ligadas a uma outra espira que fica junto conUtCsdgntro de uma capsula de
Ni6bio supercondutor. Todas as partes do equipamento sabarawlas e controladas por um
computador, entdo o sistema € automatizado, basta colaraostra e programar a seqiiéncia
desejada.

O sistema funciona da seguinte forma: criamos um campo rtiagréom uma bobina
supercondutora, a amostra fica magnetizada por esse canifio, ssamos ela por dentro
de quatro espiras nas quais é criada uma corrente induzidacg@®po da magnetizacdo da
amostra; essas espiras estéo ligadas a outra espira, enanmaeadsolada, essa espira gera um
campo a partir da corrente induzida pela amostra e esse campalisado no magnetdometro
SQUID. O SQUID é um sistema complicado, formado por um anejus entra corrente por
um lado e sai pelo outro; quando passamos um campo nessdecalisa uma defasagem
na corrente que passamos de um lado ao outro do anel, caustarfEréncia; sabendo a de-
fasagem é possivel saber o campo que passa dentro do anel.
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4.3.2 Montagem da Amostra

A amostra € posicionada no meio de um tubo plastico que vabntgapa haste citada
anteriormente. O tubo deve ser furado em varios pontos peraeja feito vacuo no tubo, e
para facilitar a movimentacao do gas hélio para um melhdralede temperatura, assim como
para néo gerar diferenca de pressao dentro do tubo. Deveigitesrfuros nos arredores do
porta-amostra, estes funcionam como rebites, prendenddagmostra.

Para a montagem da amostra policristalina cortamos uma gortibo plastico com o com-
primento levemente maior do que o didametro do tubo. Botamagsagqueno pedaco da amostra
policristalina, juntamente com algodéao, que fixa a amosieatro desse pequeno pedaco de
tubo, chamado agora de porta-amostra, que colocamos dierbo; ele deve ficar bem justo.
Posicionamos o porta-amostra a uma altura especifica qoeeftida em experimentos anteri-

ores.

Para a montagem da amostra monocristalina utilizamos umepegdisco de teflon com
0 mesmo raio do tubo plastico. Fixamos a amostra no disco caragle vacuo, que € dia-
magnética e possui magnetizacao aproximadamente canstfdixa de temperatura em que
trabalhamos. Colocamos o disco dentro do tubo, com sua fggemqiicular & direcdo do campo
aplicado, e levamos a uma posi¢cao determinada em expeasanteriores.

O tubo furado e rebitado, para os dois tipos de amostra, édfirachaste de transporte.
Basta inserir a haste na camara criogénica e realizar a gentrda amostra. A centragem €&
um procedimento que o equipamento realiza para saber @pasigta da amostra em relacao
as espiras que medem o sinal desta. Apos este procedimel@mps iniciar as medidas.

4.3.3 Medidas de Magnetizacao

As medidas de magnetizacéo, visando descobrir a temperd¢unrreversibilidade mag-
nética para cada campo magnético aplicado, séo feitasingastcurvas ZFC e FC. A curva
ZFC ("Zero Field Cooled") € medida baixando a temperatura datienoa auséncia de campo
até uma temperatura bem abaixo da temperatura critica deiataéntdo aplicamos o campo
desejado e aumentamos lentamente a temperatura até passanperatura critica, medindo a
magnetizacdo da amostra em funcédo da temperatura. A curyaFle®l Cooled") é medida
com o mesmo campo aplicado baixando a temperatura desda daitemperatura critica até
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uma temperatura bem abaixo dela. Comparando as curvas ZF@bte@\os a temperatura na
gual as duas se tornam diferentes; essa é a temperaturavdesibilidade magnética.

Neste trabalho foram feitas varias corridas em tempergiana campos magnéticos fixos
diferentes. Para cada medida abaixamos a temperaturakatéend campo a ¥0/min, adi-
cionamos o campo desejado, aumentamos a temperatura Kté IBQ@min e depois baixamos
novamente a temperatura aték78 1K /min medindo a magnetizacao de grau em grau. Os
campos magnéticos utilizados foram d&s1®5« 10°G.

4.4 Caracterizacao de Resistividade Elétrica

4.4.1 Equipamentos de Medida de resisténcia

As medidas de resisténcia da amostra policristalina foratizadas no PPMS ("Physi-
cal Property Measurement System") da Quantum Desygn. Ngegeenento podemos medir
a resisténcia elétrica de materiais em temperaturakda 20K, com aplicacdo de eleva-
dos campos magnéticos. O equipamento possui uma camagérdda dentro da qual temos:
reservatorio de hélio liquido, aquecedor e sensores destatopa para o controle da mesma,
bomba de vacuo, bobina supercondutora para criar o campoétiag e plugue para encaixe
do porta-amostra; todo o equipamento é controlado por unpotador, ou seja, 0 sistema é
automatizado.

As medidas de resisténcia da amostra monocristalina foemtizadas com o uso dos
seguintes equipamentos: um amplificador Lock-in da StdiRessearch Systems modelo SR830
DSP, uma Década Digital Indutiva da Electro Scientific Irides, duas fontes de corrente con-
tinua, uma fonte de corrente alternada, trés multimetgitadi e um criostato da produzido no
laboratdrio, com bobina de cobre para a criacdo de camp@ degspamento é parcialmente
manual, mas permite medidas extremamente precisas d&negsem baixos campos, com a
utilizacao de nitrogénio liquido. A montagem do equiparoeéntlada na figura 4.6:
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Figura 4.6: Esquema de montagem eletrénico para medidas de resisténmutstadaccom bobina de
cobre

4.4.2 Teécnicas de Medida de Resisténcia

A ideia por traz da medida de resisténcia é passar uma cempet amostra e medir a
diferenca de potencial gerada por essa corrente. A técmipeegada na obtencao de dados no
criostato cobre € de ponto zero. Ao fazer a corrida em teriyparacaptamos constantemente
o sinal da amostra e subtraimos deste um sinal ficticio auesteriado pela década; quando
estes se anulam, guardamos o valor da década e da tempezatwdamos o valor da década.
Com o equipamento disponivel e com o uso desta técnica, mtisgi precisdo de 18V; mas
ISso com 0 aumento de cem vezes no sinal da amostra, portareoisdo na medida de tenséo
é da ordem de nanovolts. Como o valor armazenado é o da déeadaab fazer um calculo
de proporcionalidade para transformar este valor em piateipara isso comparamos o valor
da década e o sinal cheio da amostra para a mesma temperatura.

A medida no criostato com bobina de cobre requer uma sériaidados. Primeiramente
devemos passar uma corrente alternada na amostra; essageérmedida a partir da diferenca
de potencial em uma resisténcia padrao conectada em séria emostra. Para a aplicacdo
de campo magnético passamos corrente na bobina que serarmmotiostato. A temperatura
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e a sua variacdo sao controladas pelo aquecedor que esth@mdx amostra, 0 aquecedor
esta ligado a um gerador de rampa que permite variacdesssuaaplicacao de corrente sobre

0 aguecedor e a um amperimetro, para visualizacdo da arréntemperatura é medida a
partir da diferenca de potencial em um sensor térmico denplajue tem relacdo linear com

a temperatura na faixa entrel6@ temperatura ambiente. O sinal da corrente aplicada sobre a
amostra, o sinal de potencial amplificado da amostra e odandécada sdo captados no lock-in,
ligado ao computador. A captacao dos pontos e mudanca dodeattcada sdo automatizados,
0S outros controles séo manuais.

4.4.3 Montagem das Amostras

A técnica para medida de resisténcia elétrica utilizadtertesbalho foi a das quatro pon-
tas. Essa técnica consiste em fazer quatro contatos em wetdali aplicar corrente pelos
contatos das extremidades e medir a diferenca de potens@amtatos centrais. Da definicdo
de resisténcia elétrica temos dRe-=U /i.

A amostra policristalina foi cortada na forma de um paraligedo e foram feitos contatos
proximos as extremidades, pois quanto maior a distancia estcontatos de potencial, mais
cristais e fronteiras sdo medidas, fazendo uma média mekh@mostra monocristalina foi
banhada em uma solucéo de Bromo em Etanol para a lavagem dgsuficie, possibilitando
melhor contato com a cola prata.

O preparo inicial das duas amostras € idéntico, diferinémapnos passos finais. Primeira-
mente passamos cola prata nos pontos onde serdo feitostatosom levamos a amostra ao
forno, para fazer a curagem, em 16(por trés horas. Preparamos um suporte para a amostra,
esse € uma chapa de cobre sobre a qual aplicamos uma camataidé€>E e colamos papel
de seda, para isolar; colamos a amostra sobre 0 suporte cemdewerniz GE. Lixamos as
duas pontas de quatro fios de cobre para retirar o isolantarh@snos essas pontas. Fazemos
0s contatos colando os fios na amostra com cola prata ondeigagido depositada e curada
a cola. Fixamos os fios no suporte com verniz, evitando o tmetatre eles e minimizando o
movimento dos fios nos contatos, que sao extremamentedrdggikamos o conjunto sob uma
lampada incandescente por algumas horas, para secar afosof amostra deve ficar como
na figura 4.7.

A resisténcia da amostra policristalina foi medida no PP&tao ligamos ela ao "puck”,
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Figura 4.7: Amostra com contatos

peca que encaixa dentro do criostato, por onde passam egada amostra. O suporte € preso
ao "puck" com graxa de vacuo e os fios soldados com estanho magasodo "puck”. Encaix-
amos o "puck” em um suporte de teste idéntico ao que temoodntdmara criogénica, onde
passamos corrente e medimos a diferenca de potencial péreavea qualidade dos contatos.

Com todos os contatos em ordem, o "puck” é inserido na cAmagéaica e encaixado no
devido lugar. Fechamos o equipamento e basta iniciar a medid

A resisténcia da amostra monocristalina foi medida no @ioscom bobina de cobre.
Nesse equipamento o suporte com a amostra é fixado com graxa@de em um suporte
na ponta da cana, juntamente com um sensor térmico de plgtiedfica dentro do suporte,
e com um aquecedor, instalado do outro lado do suporte. Oddi@sntato da amostra sédo
soldados com estanho na cana em posi¢des especificas, padeifura dos dados seja feita
corretamente. A resisténcia de contatos e da amostra deveed&la para verificar a qualidade
dos contatos e integridade dos fios dentro da cana.

4.4.4 Medida de Resistividade Elétrica

As medidas séo realizadas a campo magnético e correntea®lédnstante, variando a
temperatura e medindo a diferenca de potencial entre oatosntEm todas as medidas re-
alizadas no PPMS, passamos uma corrente alternadan8eaplicamos o campo desejado e
variamos a temperatura de um ponto em que a resisténcialdejaté uma temperatura acima
da temperatura critica do material. Apds a medida retiraaroasrente e 0 campo e baixamos a
temperatura novamente. Neste equipamento foram feit@svaedidas em campo fixo e cor-
rente fixa. As medidas foram feitas com campos de zerol®¥5, com a temperatura partindo
de 4K e subindo lentamente até K Oenquanto medimos a diferenca de potencial entre os
contatos da amostra.
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As medidas realizadas no criostato sado parcialmente ngapypor isso, muito mais com-
plicadas. A primeira coisa que deve ser feita € medir o sinad da amostra em temperatura
ambiente, entdo compensamos ele com o sinal da década. @okaacana no criostato, faze-
mos Vacuo, ligamos os equipamentos e enchemos o criostataittogénio liquido, baixando
a temperatura até que a resisténcia seja nula. Para marddr@ople medidas, resfriamos a
amostra sem campo. Quando em uma temperatura ligeirantsii® ala temperatura critica,
passamos corrente na bobina para gerar o campo desejadmoSUdntamente a temperatura
em campo constante medindo até uma temperatura acima dg@@isupercondutora. Reti-
ramos 0 campo, a corrente da amostra e desligamos os equijparde forma adequada. Neste
equipamento foram feitas curvas para baixos campos, enetainpas de 8 a 11K.
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5 Resultados Experimentais

5.1 Medidas de Magnetizacao e LIM

Obtivemos inimeras curvas de magnetizacao ZFC e FC parasdrarpolicristalina. Para
a andlise da temperatura de irreversibilidagle, verificamos a diferenca entre as curvas ZFC
e FC; aTj € a temperatura onde ocorre a bifurcacdo, ou seja, onderardifedeixa de ser
nula. E importante observar que pode haver uma pequenamijfedevido ao gradiente de
temperatura da medida. A temperatura critigg,é a temperatura na qual o material comeca
a apresentar diamagnetismo. Plotamos a seguir algumasidas,gunto a diferenca entre as
curvas e 0 zero, utilizados na busca do ponto de irrevadsabli.

A partir da andlise do ponto de separacgdo das curvas, mositaowva de irreversibilidade
das figuras 5.6 e 5.7.

O comportamento dessas curvas pode ser separado em tiEsregregido de altos cam-
pos, que segue um regime de "flux creep” gigante, com fundéitad dada porH(T) =
B{1- TTi—fo}lvE’; a regido de campos intermediarios, que segue o regime dmdblouse, com
a seguinte funcionalidaded (T) = B{1— TTi—g}O’E’; e a regido de baixos campos, que segue 0
regime de Almeida-Toules, com a funcionalidaddéT ) = {1 — TT‘—g}l’5. O comportamento
descrito pela curva de Gabbay-Tolouse é uma das assindtugranularidade supercondutora.

Para o monocristal fizemos apenas uma medida de caracierimsgnética, mostrada na
figura 5.8 , com a aplicagdo de um campo d&.10

O resultado mostra um monocristal de alta qualidade. Essiiddmeos permite assumir
gue esse monocristal se comporta como outros bons momiedst literatura, sem apresentar
granularidade supercondutora.
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Figura 5.8: Curvas ZFC e FC de Magnetizacad’@sCusO;_ 5 Monocristalino em 110-3T
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5.2 Curvas de Resisténcia

Obtivemos algumas curvas de resisténcia em funcao da tatapepara campos magnéti-
cos diferentes com a amostra policristalina, elas estdegseptadas na figura 5.9, facilitando
a comparacéo. Pode-se ver com mais detalhes a regido dgdomsspercondutora na figura
5.10.
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Figura 5.9: Curvas de ResisténciaX¥iBaCuzO,_; Policristalino

Percebe-se que existem duas etapas de transicfes nesaassemdo uma delas mais sen-
sivel ao campo. O que acontece no caso de amostras com gigadgasupercondutora é que
temos duas regides com comportamentos diferentes: arsumeilgr e a intragranular. Como
0 campo entra com facilidade na regido intergranular, mesmaima temperatura abaixo da
temperatura critica, os graos supercondutores estaas@ggror uma regiao nao supercondu-
tora, havendo resisténcia. Na regido proxima a temperatitrea hd uma variacao brusca na
resisténcia, essa se da porque os graos deixam de ser supgores. O aumento do campo
Nao causa muita variagcao na temperatura de transicao diss gras causa uma grande variagao
na temperatura em que a regiao intergranular permite agessae corrente sem dissipacao.
Essa curva de resisténcia com a transicdo em duas etapascanaiaristica da granularidade

supercondutora.

Para a amostra monocristalina, fizemos apenas duas megidasem campo e uma com
campo de 50G; ambas estéo na figura 5.11.
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Figura 5.10: Detalhe da Transi¢do nas Curvas de Resistén¥iBg€u;O;_5 Policristalino
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Figura 5.11: Curvas de Resisténcia¥iBaCuzO;_5 Monocristalino



5.2 Curvas de Resisténcia 31

Na medida sem campo, 0 pequeno aumento de resisténcieoa@dtéransicao é ficticio;
esse erro experimental foi causado por um defeito no pragoEnobtencéo de dados utilizado.
Percebe-se que nessa amostra ha apenas uma transicaoyerdoh@sisténcia intergranular
pois a amostra nao possui granularidade supercondutora faeditar a comparacao entre as
amostras, as curvas de resisténcia de ambas, Gen3D05, podem ser observadas na figura

5.12.
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Figura 5.12: Detalhe da Transi¢do nas Curvas de Resistén¥iBg&uzO;_5 Policristalino e
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5.3 Consideractes Finais

A granularidade estrutural e a granularidade supercoraln@io sdo a mesma coisa. Neste
trabalho, os monocristais obtidos ndo apresentaram guasiadie supercondutora, mas isso
nao implica que todos os monocristais 48aCu0O;_5 se comportem da mesma forma.
Monocristais de qualidade mais baixa podem apresentanigradade supercondutora, mostrando
caracteristicas de policristais, como as regioes de Aéailes e Gabbay-Tolouse na linha
de irreversibilidade magnética; podem também apreseffitagitidade da ligacao intergranular
na presenca de campo magnético.

Cruzando os dados de resisténcia e da irreversibilidadeétiagmos policristais observa-
mMOos que a temperatura maxima para a passagem de correntéssgrarcenergia € bem mais
baixa do que a temperatura de irreversibilidade magnética @ mesmo valor de campo apli-
cado, como vemos na figura 5.13; onde os pontos de resistérnaiforam obtidos observando
a temperatura maxima para a qual ndo ha resisténcia. Naodsiel fazer a mesma andlise
com os monocristais devido a falta de hélio liquido, negespara as medidas de magnetizacao
e resisténcia em altos campos; mas o resultado esperada@useras temperaturas de resistén-
cia nula e de irreversibilidade fossem bem mais proximasmpossibilidade da passagem
de corrente sem dissipacao acima da linha de irreversiddice da porque nessas condi¢coes
os fluxons de campo néo estao aprisionados, permitindo onmeow® destes e, devido a isso,
dissipando energia da corrente.
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Figura 5.13: Comparacao das Temperaturas de Resisténcia Nula evdeslhiédade Magnética do
Y BaCu;O_5 Policristalino na Presenca de Campo
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