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Resumo

Apresenta-se neste trabalho um estudo da linha de irreversibilidade (L.I.) em amostras
de supercondutores convencionais do tipo H de baixo x e uma amostra de
YBa,Cu;307; texturizada por fusdo (YMT), utilizando-se de curvas M vs. T obtidas
com um magnetdmetro-SQUID. Os supercondutores convencionais estudados foram
esferas de Nb puro (k=1.5) e p6 de uma solugéo solida de Nb com 1.55%at O (k=6.5)
prensado em formato cilindrico (Nb-O). As L.I. das amostras de supercondutores
convencionais foram muito bem ajustadas pela equagio de fusio da rede de vortices
de Houghton e col,, porém com constantes de Lindemann (c;) irrealisticamente
pequenas, ¢, = 0.0036 para a amostra de Nb e ¢, = 0.026 para a amostra Nb-O. As L I.
destas amostras também foram muito bem ajustadas por uma lei de poténcias
decorrente do modelo de "depinning" termicamente ativado da rede de vortices. Neste
modelo o expoente n da lei de poténcias também pode ser obtido a partir de medidas
de corrente critica J.(B,7) feitas em baixas temperaturas. Obtivemos J«(B,T) a partir de
medidas de M vs. H usando o modelo de Bean, sendo que o expoente # obtido destas
medidas concorda com o obtido do ajuste da L.I. dentro de 20% e 10% para as
amostras de Nb e Nb-O respectivamente. Acreditamos que neste caso a melhor
explica¢io para a origem da L.I. é o "depinning” termicamente ativado da rede de
vortices. A L.I. para a amostra de YMT foi obtida em 2 orientagdes diferentes e a
equacio de fusdo da rede de vortices com corregdes quéinticas ajustou-se muito bem
em ambos os casos. Neste ajuste, ¢; € v foram os Gnicos pardmetros livres. Os valores
de T.(H) foram obtidos para esta amostra a partir de uma lei de escala baseada na
teoria de flutuagdes para sistemas 3D. O resultado deste ajuste ¢ similar ao obtido por
outfros autores no estudo de monocristais sem maclas, 0 que sugere que a fusio da
rede de vortices em altas temperaturas é pouco influenciada pelo aumento da
desordem da rede.



Summary

We present here a study of the irreversibility line (IL.) for samples of type II
conventional superconductors with low k and for a melt textured YBa;Cu;05.5 sample
(YMT), based on M vs. T measurements obtained with a SQUID-magnetometer. The
samples studied were balls of pure Nb (k ~ 1.5) and a powder of Nb containing 1.55
at% O (x = 6.5) pressed into cylindrical shape (Nb-O). The melting equation due to
Houghton et al. gave good fits for the L.L. of conventional superconductor samples.
However, the calculated Lindemann constants (c;) are unrealistically small,
¢, = 0.0036 for the Nb sample and c¢; = 0.026 for the Nb-O sample. We also obtained
very good fits using a power law equation that comes from the model of thermally
activated depinning of the vortex lattice. In this model the exponent n, can also be
obtained from critical current J(B,7) measurements, taken at low temperatures. We
get results for J(B,7) from M vs. H measurements, based on the Bean model. The
values for the exponent » determined in this way agrees with those obtained from the
fitting of the L.L., within 20% and 10% for the Nb and Nb-O samples respectively. We
believe the better explanation for the LL. in these samples is the thermally activated
depinning of the vortex lattice. The LL. for the YMT sample was determined in two
orientations of the field H relative to the sample ¢ axis. In both orientations we obtain
good fits using the melting equation with quantum correction to describe the vortex
lattice melting. We use only ¢, and v (related with quantum corrections) as free fitting
parameters. We obtain the mean field critical temperature (T.(H)) from a scaling
analysis of the magnetization data, based on a fluctuation theory for 3D systems. Our
results are similar to those found in literature for clean untwinned YBa>Cu;Q075. We
suggest that the vortex lattice melting in the YMT is weakly affected by the
occurrence of quenched disorder in the vortex lattice.



1 Introducao

A principal caracteristica dos supercondutores do tipo 11, entre os quais estdo os
novos cupratos supercondutores de alta temperatura critica, € permitir que o campo
magnético penetre em seu interior, acima de um determinado campo critico Hey, na forma
de linhas de fluxo magnético quantizadas (fluxéides), que sdo nucleadas na superficie do
supercondutor. A quantidade de fluxdides no interior do supercondutor aumenta, com o
aumento do campo, até que o supercondutor esteja totalmente penetrado pelo campo
magnético e passe para o estado normal no campo critico He;. Os fluxoides interagem
entre si e formam uma rede, as vezes chamada de rede de Abrikosov. Num diagrama H vs.
T a regido entre as linhas de H.; e He, define o chamado estado misto, que € o intervalo de
temperaturas € campos em gue a rede de fluxoides existe no interior do supercondutor do
tipo IL

Na maior parte das aplicagdes tecnoldgicas, utiliza-se os supercondutores do tipo
II no estado misto, devido ao campo critico H,; elevado que estes geralmente possuem.
Um pardmetro de grande importéncia tecnologica nos supercondutores do tipo II é a
densidade maxima de corrente elétrica, J,, que ele pode transportar sem dissipar energia
{com resistividade proxima de zero). A principio, um supercondutor do tipo II no estado
misto pode apresentar .J, = 0, porque a corrente de transporte interage com os fluxéides,
movimentando-os e causando dissipagiio de energia. Porém, os fluxdides geralmente estio
aprisionados por defeitos da rede cristalina do material e temos uma corrente critica nio
nula. Devido 4 interagdo entre os fluxodides, basta que alguns estejam aprisionados para
que toda a rede fique aprisionada. A intensidade desta for¢a de aprisionamento é a

responsavel pela intensidade da densidade de corrente critica.
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A presenga de centros de aprisionamento de fluxdides no interior do
supercondutor leva & formagio de um gradiente de fluxo magnético durante a penetragio
do campo. Este gradiente de fluxo varia conforme a histéria termo-magnética prévia do
supercondutor, produzindo um comportamento histerético. A reversibilidade magnética
em um supercondutor do tipo II, no estado misto, implica na liberdade de movimentagio
do fluxo magnético no seu interior e consequentemente em uma densidade de corrente
critica nula. Esta situagio pode ocorrer por diversas razdes, entre elas a existéncia de um
potencial efetivo de aprisionamento dos flux6ides nulo e o enfraquecimento da interagio
entte os fluxdides, o que permitiria a0os mesmos movimentarem-se independentemente
daqueles que estfo aprisionados.

Miiller, Takashige e Bednorz [1] observaram que o cuprato supercondutor
La,BaCuQ,4, apresentava um trecho reversivel extenso nas curvas de magnetizagio,
proximo ao inicio da transigdo entre o estado normal e o supercondutor. O ponto de
separa¢iio entre o trecho reversivel e irreversivel foi denominado de ponto de
irreversibilidade, dando origem a uma linha (linha de irreversibilidade) bem definida no
diagrama Hvs. T. Esta linha foi posteriormente observada em outros cupratos
supercondutores, inclusive monocristais [2], e supercondutores convencionais de alto x
[3]. O aparecimento da reversibilidade magnética, com o consequente desaparecimento da
corrente critica, acima de uma determinada temperatura e campo magnético, implica que a
rede de fluxoides que estd aprisionada abaixo da linha de irreversibilidade torna-se livre
para se movimentar acima desta. Para explicar esta mudanga brusca no aprisionamento da
rede de fluxdides, com uma fronteira bem demarcada, surgiram vérios modelos. Contudo,
a origem da linha de irreversibilidade ainda ¢ uma questdo controversa.

Dentre os modelos que procuram explicar a origem da linha de irreversibilidade,
podemos destacar os seguintes:

e O modelo de vidro supercondutor (superconducting glass) de Shih, Ebner e Stroud
[4], que foi sugerido como explicagio da linha de irreversibilidade por Miiiler,
Takashige ¢ Bednorz [1] por causa da similaridade da linha de irreversibilidade do
La;BaCuQy4y com a linha de "de Almeida-Thouless". Ambas seguem uma lei de
poténcias com expoente 3/2.

¢ O modelo de vidro de vortices (vortex glass) sugerido por Fisher [5]. Este modelo

considera que abaixo da linha de irreversibilidade temos um estado de vidro de
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vortices, que se funde em um estado de liquido de vortices acima da linha de
irreversibilidade.

e s modelos de "depinning" termicamente ativado (thermally activated depinning) [2,
6, 7], que consideram a possibilidade da ativagdo térmica suavizar as barreiras de
aprisionamento dos fluxdides, permitindo que estes sejam liberados para
movimentarem-se acima de uma determinada temperatura.

» Os modelos de fusdo da rede de fluxdides (vortex lattice meiting) [8, 9, 10], que
partem do principio de que a rede de fluxoides, como as redes cristalinas, pode fundir-
se em uma certa temperatura devido as flutuagdes térmicas. Como nio existem ainda
modelos detalhados para a fusdo da rede de fluxéides, os modelos existentes baseiam-
se em um critério semi-quantitativo, considerando que a rede funde quando o
deslocamento quadratico médio dos fluxdides exceder uma determinada fragdo
(constante de Lindemann) do pardmetro da rede.

Este trabalho tem por objetivo estudar a linha de irreversibilidade em
supercondutores do tipo II, tomando como base os modelos comentados acima.
Focalizamos o nosso interesse no estudo da linha de irreversibilidade em dois casos:
supercondutores convencionais de baixo x (parimetro de Ginzburg-Landau) e o
YBa,Cu;075 (YBCO) policristalino texturizado.

O estudo da linha de irreversibilidade em supercondutores de baixo k foi motivado
pelo trabalho de Schmidt e col. [11] que obtiveram esta linha para amostras de Nb (k~10)
¢ a ajustaram pelo modelo de fusdo da rede de fluxbides, porém com uma constante de
Lindemann com o valor muito abaixo do esperado. Suenaga e col. [3] haviam obtido
anteriormente a linha de irreversibilidade em supercondutores convencionais e conseguido
um bom ajuste do modelo de fusiio com o valor da constante de Lindemann proximo ao
esperado, porém em supercondutores convencionais de alto k (k~40).

Testamos neste trabalho o modelo de fusio da rede de fluxoides em amostras de
Nb de baixo x (k~1.5) e de uma solugio solida de Nb com oxigénio (k~6.5). Apesar de
termos obtido um bom ajuste com o modelo de fusdo da rede de fluxdides, obtivemos

valores para a constante de Lindemann muito baixos, que consideramos irrealisticos.
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Testamos entio um modelo de "depinning” termicamente ativado e obtivemos resultados
mais consistentes.

Estudos recentes em monocristais de YBCO sem maclas mostram que sua linha de
irreversibilidade ¢ muito bem ajustada pelo modelo de fusio da rede de fluxdides com
cotregdes quénticas [12, 13]. Outro trabalho recente, de Kwok e col. [14], mostra que
mesmo em monocristais de YBCO contendo uma quantidade grande de maclas a linha de
irreversibilidade ainda continua associada com a fuséio da rede de fluxéides. Estes estudos
nos motivaram a analisar a linha de irreversibilidade de uma amostra com uma grande
quantidade de defeitos, sob o ponto de vista da fusdo da rede devido a flutuagdes térmicas
e quéinticas. Obtivemos a linha de irreversibilidade para uma amostra de YBCO
texturizado por fusfo em duas orientactes diferentes (o YBCO ¢ anisotropico) do campo
magnético. Em ambos os casos 0 ajuste do modelo de fusdo da rede de fluxodides com
corregdes quanticas foi muito bom [15, 16].

Esta tese esta esquematizada do modo descrito a seguir. No capitulo 2
apresentamos alguns conceitos basicos acerca da dinamica dos fluxdides e uma revisdo
dos principais modelos para a origem de linha de irreversibilidade. No capitulo 3 € feita
um discussdo das técnicas experimentais utilizadas e a caracterizagdo das amostras. No
capitulo 4 apresentamos os resultados e discussGes da linha de irreversibilidade para os
supercondutores convencionais. No capitulo 5 apresentamos os resultados e discussdes
para a amostra de YBCO texturizada por fusio. Finalmente, no capitulo 6, ¢ feita uma

conclusio geral do trabalho.



2 Modelos Relacionados com a Origem
da Linha de Irreversibilidade

em Supercondutores

2.1 Introducgédo

O estudo sistematico da linha de irreversibilidade em supercondutores teve inicio
com os novos cupratos de alta temperatura critica. Muller, Takashige ¢ Bednorz [1]
observaram que o La;BaCuQ,., policristalino apresentava um trecho reversivel extenso
nas curvas de magnetizagfio, cujo inicio da origem a uma linha bem definida no diagrama
Hvs. T, a linha de irreversibilidade. Esta linha delimita 2 regides no diagrama Hvs. T: a
regifio acima, onde ha movimentagio reversivel de fluxo magnético e consequentemente
corrente critica nula e a regifio abaixo, onde o supercondutor tem um comportamento
magnético histerético e corrente critica ndo nula. Existem varios modelos que tentam
explicar a origem da linha de irreversibilidade e esta ainda ¢ uma questdo controversa.

Miiller, Takashige e Bednorz [1] mostraram que a linha de irreversibilidade obtida
para o La;BaCuQ,., policristalino segue uma lei de poténcias com expoente 3/2. Esta lei
de poténcias representa um comportamento similar ao da linha de “de Almeida-Thouless”,
derivada da teoria de vidros de “spin” magnéticos. Miiller e col. por analogia com a teoria
de vidros de “spin” consideraram cque a linha de irreversibilidade separava regides
metaestaveis de regides estaveis no supercondutor. A regido metaestavel corresponderia a
um estado de vidro supercondutor similar ao estado de vidro de “spin” magnético. Este
estado de vidro supercondutor seria devido ao acoplamento fraco entre pequenos “grios”
(quando comparados com A} em lagos fechados que estariam sujeitos a frustracdes [17].

Estes “grios” supercondutores nfZo corresponderiam necessariamente aos grios
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cristalograficos do policristal, atribuindo-se a estes materiais uma natureza
intrinsecamente granular.

Yeshurun e Malozemoff [2] observaram que monocristais de YBa,CuzO.;5
(YBCO) também apresentavam uma linha de irreversibilidade e que esta linha, quando
obtida com o campo paralelo ao eixo ¢, também seguia uma lei de poténcias com
expoente 3/2. Porém, eles interpretaram esta linha de irreversibilidade como sendo devida
ao “depinning” termicamente ativado dos fluxoides. Este fendomeno ocorre quando a
energia de ativagio térmica é suficiente para suavizar o potencial de aprisionamento
(pinning potencial) dos fluxdides, permitindo que estes vengam as barreiras de
aprisionamento (pinning) e se movimentem, quando sujeitos a uma for¢a motriz. Esta
forga motriz pode ser um gradiente de fluxo magnético ou uma corrente de transporte. A
movimentagdo de fluxdides devido a suavizagio do potencial de aprisionamento pela
ativagio térmica é conhecida como TAFF (Thermally Assisted Flux Flow) {6, 18].

Também com base em uma analogia com os vidros de “spin” magnéticos, Fisher
[5] propds a existéncia de uma fase de vidro de voértices abaixo da linha de
irreversibilidade. Neste caso, a linha de irreversibilidade representaria uma transigdo de
fase de segunda ordem, onde esta fase se fundiria em um liquido de vortices. O vidro de
vortices diferiria da rede de Abrikosov por ndo possuir uma simetria translacional de
longo alcance, mas apenas coeréncia de longo alcance na fase do pardmetro de ordem, e
por sua resistividade linear (depéndencia dhmica entre do campo elétrico, £, com J)
tender a zero no limite de baixas densidades de corrente (J—0).

Nelson [8] sugeriu que nos cupratos supercondutores novos estados dos fluxdides
se tornariam acessiveis, devido a sua alta temperatura critica e pequeno comprimento de
coeréncia. Estes novos estados seriam os liquidos de vortices, que poderiam ser formados
por vortices emaranhados (entangled) e ndo emaranhados (disentangled) [8]. Estes
liquidos de vortices possivelmente ocupariam boa parte do diagrama H vs. T dos novos
cupratos supercondutores, tanto na regido de altas temperaturas e campos, quanto na
regido proxima do campo critico inferior (Hcj). Nelson e Seung [19] propuseram pela
primeira vez o uso do critério de Lindemann para o calculo da temperatura de fusio da
rede de vortices. Brandt [20] também previu a possibilidade da fusdo da rede de vortices
em supercondutores isotropicos, a partir de calculos usando a teoria elastica niio-local da

rede de vortices.
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Posteriormente, Houghton, Pelcovitz e Sudbd [9] obtiveram uma expressdo para a
linha de fusdio da rede de vortices, aplicando o critério de Lindemann ao deslocamento
médio quadratico dos vortices, e a ajustaram a linha de irreversibilidade de monocristais
de YBCO. Desta maneira eles relacionaram a linha de irreversibilidade com a fusio da
rede de vortices. O calculo de Houghton e col. [9] para supercondutores com anisotropia
uniaxial, foi realizado partindo da teoria elastica néo-local anisotropica da rede de
vortices.

Estudos recentes em monocristais sem maclas (untwinned) relacionaram a linha de
irreversibitidade no YBCO a uma transigBo de fase de primeira ordem, onde a rede
vortices se funde em um liquido de vortices [14, 21]. Esta transi¢io de fase foi detectada
pelo aparecimento de histerese nas curvas de resistividade vs. temperatura destes
monocristais. Estudos similares desenvolvidos Kwok e col. [14] em amostras de YBCO
contendo uma quantidade crescente de centros de “pinning” desordenados {(quenched
disorder) mostraram que, embora a histerese relacionada com a transigdo de primeira
ordem tenda a desaparecer com o aumento da desordem, a linha de irreversibilidade nas
amostras com maior grau de desordem ainda estaria relacionada com a fusdo da rede de
vortices.

Recentemente, Schilling e colaboradores [12] aplicaram a linha de irreversibilidade
de um monocristal de YBCO sem maclas um modelo, desenvolvido por Blatter e Iviev
[10], no qual considera-se o efeito de flutuagBes quanticas na fusdo da rede de vortices.
Este modelo ajustou-se melhor aos dados do que o modelo de fusdo da rede devido
somente a flutuagdes térmicas. Posteriormente, Blatter e Ivlev [13] mostraram que este
mesmo modelo ajustava-se muito bem aos dados da linha de irreversibilidade obtidos por
Safar e colaboradores [21] para monocristais de YBCO sem maclas, obtidos a partir da
histerese térmica nas medidas de resistividade.

Nas segOes subsequentes apresenta-se alguns conceitos basicos da dindmica de

vortices e uma breve descrigio dos modelos comentados acima.
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2.2 Conceitos Basicos

2.2.1 Introducio

Os materiais supercondutores s3o caracterizados por duas caractensticas
fundamentais: resistividade nula e diamagnetismo perfeito (efeito Meissner), que ocorrem
abaixo -de uma determinada temperatura critica T.. O comportamento dos
supercondutores em relagio a um campo magnético externo faz com que eles sejam
classificados em duas categorias distintas, os supercondutores do tipo I € os do tipo IL. Os
supercondutores do tipo I, para T <T., quando submetidos a um campo magnético
externo, apresentam exclusio completa do fluxo magnético do seu interior até um
determinado campo critico Ho(T), figura (2.1a), no qual ele sofre um transi¢éo brusca (de
primeira ordem) para o estado normal. Na superficie do supercondutor existe uma camada
onde ocorre a penetragio do campo magnético, que decai exponencialmente da superficie
para o interior, com uma espessura da ordem de A (profundidade de penetragéo de
London). Ja os supercondutores do tipo II apresentam diamagnetismo perfeito apenas
para campos menores que um determinado campo critico H(T). Acima deste campo
critico 0 campo magnético penetra no interior do material, reduzindo a sua resposta
diamagnética, figura (2.1b), até um segundo campo critico H.»(T) onde o supercondutor
passa ao estado normal em uma transigéo de fase continua (de segunda ordem). Na figura
(2.2) temos um diagrama H vs. T mostrando as regides definidas pelos campos criticos
H.(T) e Hex(T) em um supercondutor convencional do tipo II, a regido abaixo de H,(T)
¢ chamada de estado Meissner ¢ a regido entre H.)(T) e H(T) € chamada de estado
misto.

No estado misto o campo magnético penetra no interior de um supercondutor do
tipo II na forma de linhas de fluxo magnético quantizadas (fluxéides) sendo que cada uma
destas linhas de fluxo contém um quantum de fluxo magnético, ¢y=hc/2e. A interagio
entre estas linhas de fluxo leva a formagfio de uma rede com simetria hexagonal no plano
perpendicular a0 campo magnético aplicado[22, 23], denominada rede de fluxoides, de
vortices, ou de Abrikosov. Estas linhas de fluxo consistem de um niicleo no estado normal

com um raio de aproximadamente £ (comprimento de coeréncia de Ginzburg-Landau) que
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esta circundado por um vortice de supercorrente que decai juntamente com o campo
magnético local, exponencialmente, até uma distincia da ordem de A (profundidade de
penetragéo de London).

O parametro de rede, ay, da rede de fluxdides depende apenas da intensidade de
campo magnético, B, no 'supercondutor. Para uma rede de fluxdides com simetria

hexagonal, que ¢ a simetria mais estavel [22], o pardmetro de rede ¢ dado por:

a, = 1.075(%0]% 2.1)

O fluxoide pode interagir com alguns tipos de defeitos da rede cristalina do
supercondutor e ser aprisionado (pinned) por estes defeitos. Devido a interagdo entre os
fluxoides, o aprisionamento de alguns fluxoides pode levar ao aprisionamento da rede
como um todo. A presenca de centros de aprisionamento pode também introduzir defeitos
na rede de fluxoides.

Os defeitos da rede de fluxdides podem ser de qualquer tipo possivel em uma rede

a) Tipo 1 b) Tipo II

11\ He !} Het Hea

4rM

Figura (2.1) Curvas de magnetizagio reversivel (M vs H) tipicas, mostrando os campos criticos: a)
supercondutor do tipo I, b) supercondutor do tipo II.

Estado Misto

Figura (2.2) Diagrama de Fase (H vs. T) para um supercondutor do tipo I
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Figura (2.4) Padrdo de difracdio de neutrons da rede de fluxéides de um monocristal de
Biy ;551 05Ca;05., .em um campo H= 475 Oe e T = 1.1 K (extraido da ref. [26]).

Quando passamos uma corrente de transporte (J;) através do supercondutor esta
interage com os fluxdides através da forca de Lorentz. Esta interagdo ocorre entre a
corrente de transporte € os vortices de supercorrente, mas pode ser descrita como uma
interagdo entre a corrente ¢ 0 quantum de fluxo magnético existente no interior do
fluxoide. A for¢a de Lorentz exercida na rede de fluxodides, por unidade de volume, ¢ dada

por:

=1y xB (2.2)
C

onde J; é a densidade de corrente de transporte e B € fluxo magnético médio por unidade
de volume no supercondutor, |B| = B = n¢y, sendo n € a densidade de fluxdides por
unidade de area.

Quando ndo existe aprisionamento dos fluxoides, a for¢a exercida pela corrente de
transporte move a rede de fluxdides perpendicularmente a direcdo da corrente e do
campo, o que induz um campo elétrico longitudinal, paralelo a dire¢do da corrente,
gerando um estado dissipativo, ou seja, um estado de resisténcia elétrica ndo nula. Esta
movimentagdo dos fluxéides € conhecida como “flux flow”. Mesmo na presenca de uma
forga de aprisionamento, toda vez que a for¢a de Lorentz superar esta teremos um estado
estacionario de movimentagéo de fluxoides e portanto uma resistividade néo nula devido

ao “flux flow”.
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2.2.2 Modelo de Estado Critico

O modelo de estado critico foi desenvolvido originalmente por Bean [27], para
explicar o comportamento histerético da magnetizagio em supercondutores do tipo 1I
com centros de aprisionamento fortes, também chamados de supercondutores duros.
Quando aumentamos o campo magnético aplicado acima do campo critico inferior, H,,
os fluxdides comegam a penetrar no supercondutor, porém os centros de aprisionamento
impedem que estes penetrem liviemente, gerando um gradiente de fluxo magnético cuja
intensidade depende da forga de aprisionamento média exercida pelos centros de
aprisionamento (pinning force).

No modelo de estado critico adota-se uma descricBo macroscéopica do
supercondutor representando-se o gradiente de fluxo magnético por uma densidade de

corrente,

d =—VxH (2.3)
4

Aqui e no restante desta se¢fio 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 configuragio de centros de aprisionamento do supercondutor. J. pode
depender do campo magnético e da temperatura e € equivalente a densidade de corrente
critica obtida a partir de medidas de transporte na configuragio de campo magnético
perpendicular a corrente de transporte. Entretanto, a sensibilidade da medida magnética
usualmente € maior que a da medida de transporte.

O balango entre a forga de aprisionamento média exercida pela configuragio de
centros de aprisionamento, Py, e a forga motriz exercida pelo gradiente de fluxo
magnético ¢ a base do modelo de estado critico. Este balango ¢ descrito pela “equagiio do

estado critico™:

1
P,,(B):—ZchBz—ﬁ(VxH)xB (2.4)
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Quando a pressio exercida pelo gradiente de fluxo magnético excede o limite da forga de
aprisionamento o fluxo penetra mais no supercondutor, diminuindo o gradiente e levando
o sistema a um novo estado de equilibrio. Este estado de equilibrio € critico, pois qualquer
perturbaglo introduzida no sistema o levara a se reorganizar em um novo estado de
equilibrio.

Nas situagdes onde J € perpendicular a B a equagdo (2.4) pode ser rescrita na
forma [28]:

AC)
Jo==

:4—6;;|V><H| @.5)

A resolugdo da equacdo do estado critico (eq. (2.4) ou (2.5)) utilizando as
condigdes de contorno apropriadas, dadas pela geometria da amostra, nos permite
conhecer a distribuigdo do fluxo magnético no interior do supercondutor. Para resolvé-la
precisamos conhecer P{B) ou J.(B), o que implica em conhecermos a distribui¢io dos
centros de aprisionamento do material, em geral inacessivel. A aproximagio de Bean [27,
29), na qual se considera J. constante e perpendicular a B, nos permite calcular a
distribuigdo aproximada do fluxo magnético no interior do supercondutor para a maioria
das geometrias. Esta aproximacio ¢ bastante util quando J, ndo varia muito no interior da
amostra, o que ocorre quando a dependéncia de J, com B é suave ou quando B varia
pouco no interior da amostra.

A magnetizagio sempre pode ser calculada quando a distribuigio de fluxo
magnético no interior da amostra € conhecida, uma vez que M = (B -H)/4x ¢ B ¢ a média
do campo magnético local por unidade de volume. Porém o calculo da J, a partir de M ¢
mais complexo exceto quando a aproximagio de Bean pode ser utilizada.

Segundo Campbell ¢ Evetts [28] uma série de modelos para a distribuicio de
centros de aprisionamento nos supercondutores convencionais podem ser sumarizados na

seguinte formula semi-empirica para a densidade de corrente critica:

J.(B,T)= %’ =SB (T ”'"1[1 -5 f‘ET)J (2.6)
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onde: § é uma constante que depende da microestrutura do material assim como os
expoentes m, ¥, &, e B,(1) é o campo critico superior. A constante S e 0s expoentes m, ¥
¢ & devem ser obtidos a partir dos dados experimentais J(B,7). Em situagGes onde

BIB.; <<1 a equagdo (2.6) pode ser reescrita como:

J (B, T)~ SBL(T)B""! 2.7

2.2.3 “Flux Creep” ativado termicamente

Em temperaturas ndo-nulas (T > 0) a energia de ativac@io térmica permite que as
linhas de fluxo saltem por sobre a barreira de potencial de aprisionamento, movendo-se
entre os centros de aprisionamento de maneira aleat6ria. Na presenca de uma forga
motriz, como uma corrente de transporte ou um gradiente de densidade de fluxo, estes
saltos passam a ocorrer preferencialmente no sentido da forga motriz, levando a um
arraste dos fluxéides em um processo conhecido como “flux creep” ativado termicamente.

O “flux creep” ativado termicamente leva a um rearranjo dos fluxéides no estado
critico com o decorrer do tempo e a diminuigio na corrente critica de transporte em
temperaturas elevadas. Este processo causa dissipacdo, gerando um campo elétrico
longitudinal e consequentemente uma resistividlade ndo nula, a qual ¢ similar a
resistividade de “flux flow”.

O modelo basico para o estudo do “flux creep” ativado termicamente € o de
Anderson-Kim [30, 31], que considera o arraste de fluxo ocorrendo em pacotes de
fluxéides (flux bundies), cujo volume V. (volume de correlagfio) esta relacionado com as
constantes elasticas da rede de fluxoides. Estas por sua vez dependem da temperatura, do
campo magnético e da configuragdo dos centros de aprisionamento na amostra [6).

A taxa, v, com que os “flux bundles” saltam por sobre a barreira de potencial é

dada pela expresséo:

U

y=v,e kT (2.8)
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onde: v ¢ a freqiiéncia de vibragdo do pacote de fluxo (attempt frequency) e U a altura
efetiva da barreira de energia, ou seja, a energia de ativagio efetiva necessaria para o

fluxbide vencer a barreira. A energia de ativagdo é dada por:
U=U,- AW (2.9)

onde: AW =|FVX, U ¢ a altura da barreira na auséncia de flutuagdes térmicas, F é a

forga motriz, ¥ o volume do “flux bundle” e X a largura geométrica efetiva da barreira de
energia (pinning length).

Na auséncia de uma forga motriz os “flux bundles” saltam por sobre a barreira de
potencial com igual probabilidade em todas as diregdes possiveis, quando introduzimos
uma forga motriz, F, o salto torna-se mais favoravel na diregio desta forca, produzindo a

seguinte taxa total de saltos {22]:

Uy
v=ve "2 sinh[?pg (2.10)
B

No caso de supercondutores convencionais, usualmente a energia de ativa¢io térmica ¢

pequena ¢ a barreira de potencial elevada, UykpT ~ 100, fazendo com que o “flux creep”

somente seja observavel quando a forga motriz ¢ elevada[6]. Neste caso temos:

. AW AW
2sinh ~ 2.11
sin (kg T] exp( a TJ (2.11)

e a taxa com que os “flux bundles” saltam sobre barreira de energia ¢ dada pela equagio
(2.8).

A quantia de fluxo que cruza uma linha perpendicular a B e VB por unidade de

comprimento e tempo, ou seja, a difusividade do fluxo D, ¢ dada por [32]:

VB U
D=-——Bd - 1
VB v, exp[ e T] (2.12)
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onde: d ¢ a distincia média pela qual o “flux bundle” se move em um salto termicamente
ativado.
A conservagéo do fluxo requer que a densidade de fluxo seja descrita pela seguinte

equacdo da continuidade:

98 _v.p (2.13)
ot

Na auséncia de ativagio térmica teremos “flux flow” quando a forga motriz for
suficiente para anular o potencial de aprisionamento efetivo. Chamando de .J,; a corrente
critica na auséncia de ativagdo térmica, temos que J,o= Us/BVX, portanto podemos

reescrever a equagdo (2.9) como:
J
U=U, le— (2.14)

Da lei de indugfio de Faraday e das equagBes (2.12) - (2.14) obtemos que o campo

elétrico gerado pelo processo de “flux creep” ativado termicamente € dado por [28]:

U J
E=8Bd : [1——)} 2.15
2 exp[ i G @15)

0 que corresponde a uma resistividade ndo-linear (ndo-Ohmica), associada com o "flux

creep” [33], o, dada por :

U, [ JJ
= - 1-— 216
Pr =P, eXP( LT J (2.16)

Se considerarmos E. como sendo o critério de campo elétrico correspondente a

onde: p, = Bdv,[/J,

corrente critica J;, entio podemos reescrever a equac¢do (2.15) para obter a corrente

critica na presenga de ativagio térmica [28], ou seja:
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k,T Bdv
JABT)Yy=J 1~ L 1 [ 0) 2.17
c( ) 00|: (]0 (B’ T,) n Ec :| ( )

2.2.4 “Flux Flow” assistido termicamente-TAFF

No caso da energia de ativagdo térmica ser comparavel a altura da barreira de
energia, o escoamento de fluxo passa a ser significativo mesmo quando a forga motriz é
pequena e a possibilidade de ocorréncia de saltos no sentido oposto (reverse hopping) ao
da forga motriz deve ser considerado [6, 22]. A este processo Kes e col. deram o nome de
"flux flow" assistido termicamente (TAFF) [6]. A taxa com que os “flux bundles” saltam

por sobre a barreira de energia ¢ dada pela equagio (2.10) e a difusividade de fluxo por:

U
D= —EBdVOe kT 2sinh[AWJ (2.18)
kyT

\Z

No limite de pequenas densidades de corrente (J =~ 0) temos que AW/kzT~ 0 [6] e

dai:
2sinh[ AWJ v 2 AW1 2.19)
k,T ky1
e a equacio (2.18) fica:
VB oy AW
D=———28dv,e “" 2.20
VB Y & (2.20)

Como Py, = #o|D| (6], pode entdo ser obtida a seguinte resistividade linear

(6hmica), associada com o "TAFF"[33]:

2p,U, ( U, J
= - 2.21
pTAFF kBT eXp kB ] ( )
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2.3 “Depinning” Termicamente Ativado

Yeshurun e Malozemoff [2] propSem o processo de "flux creep" gigante como
explicagdo para o trecho de reversibilidade encontrado nos oxidos supercondutores de
aita-Tc. Nesta descricio a linha de irreversibilidade esta associada ao “depinning”
termicamente ativado das linhas de fluxdides que ocorre quando a corrente critica torna-se
nula devido a ativagdo térmica, ou seja J(B,7) = 0. Eles usam a equagio (2.17) para

J«(B,T) e obtém a seguinte condigio para a linha de irreversibilidade:

Uy(B,T) = kBTln(Bgv"J (2.22)

<

Yeshurun e Malozemoff utilizam a formula de Anderson-Kim [31] para a energia

de ativagdo:

U, =—= (2.23)

onde: H. é o campo critico termodindmico e V o volume de correlagdo dos fluxéides. Eles
consideram que para os novos cupratos supercondutores, que sdo materiais de x >> 1 e
ap <<, o aprisionamento de fluxdides passa a ser devido a efeitos coletivos, com o

volume de correlagio dado por:

onde: ap € o pardmetro de rede da rede de fluxdides (eq. (2.1)), &€ é o comprimento de
coeréncia ¢ f é uma constante da ordem da unidade, obtendo para U, a seguinte

expressio:
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(2.24)

26 O HLE, (1-1)F
87 f° B

Uy(B,T)=
onde usou-se: H ()= 173H 4(1-1) e Hr)=074£,(1- t)fé ,comf = T/T,
que sdo resultados da teoria de campo médio de Ginzburg-Landau para o limite limpo.

Substituindo a equac¢fo (2.24) na equagfo (2.22) obtem-se:

(1-1) _kyZ,In(Bdv, /E, Bz f R
! 26®,H &,

(2.25)

No limite de T~ T,, Yeshurun ¢ Malozemoff consideram que podemos escrever a

seguinte lei de poténcia:

B~ a(l- t)g (2.26)

2‘6(D0H020§O

com: @ = 2
kp T In(Bdv,/E )8z f

Outra abordagem do problema ¢ feita por Matsushita e col. [7], que propdem que
se calcule a energia de ativaglio a partir de uma forma mais geral, usando a seguinte

formula para a barreira de potencial:

_a, XV

U 2.27
= @27)

onde: a; € o pardmetro de Labusch [34], 2X ¢ o tamanho efetivo do potencial de
aprisionamento e I é o volume de correlagio, sendo que a X = J.oB.

Matsushita e col. [7, 35, 36] calculam o volume de correlagio, usando resultados
da teoria de "flux creep” coletivo e da teoria elastica local da rede de fluxdides, obtendo

para a Uj, a seguinte relagio:
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(DTJZ %
U, = A(-"Tc"] (2.28)

Supondo que as flutuagdes térmicas possam ser desprezadas para T <<T,, a equagdo

(2.7) pode ser reescrita como:
J (B, T)~ SB5(T)B"" (2.29)

Finalmente, reunindo os resultados das equagdes (2.23) e (2.24) Matsushita e col. [7, 35}

obtém:

2m

U, = C(B,(1-1)) " B (2.30)
onde: C=AS8"¢"* e utilizou-se a aproximagio linear para B.s(1), B.o(t) = B .(1-1), [7,
35]. Utilizando a condigdo (2.22) para a linha de "depinning" termicamente ativado, e
considerando T~T. eles obtém a seguinte lei de poténcias para a linha de

irreversibilidade:

Bza(lut)" (2.31)

. \mi2 4(3-2r)
Asl/2¢l.f4 (Bcz)

kT, In(Bdv, /E.,) 3-2y

onde: a=

A constante o depende da configurag@io dos centros de aprisionamento do material
e de outros pardmetros caracteristicos do material. O acesso experimental a estes
pardmetros é muito dificil e Matsushita col. [35] consideram que a constante a deve ser
tratada como um parametro de ajuste. Ja o expoente n pode ser obtido a partir da medida
de JA(B,7) em baixas temperaturas, onde as flutuagdes térmicas ndo tém um papel

relevante e J(B,T) = J.o(B,1).
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2.4 Fusido da Rede de Voértices

2.4.1 Introducio

A rede de vortices pode ter sua estabilidade destruida por flutuagdes térmicas e
fundir do mesmo modo que uma rede cristalina. A estabilidade de uma rede de vortices
depende.das constantes elasticas desta rede, que podem ser calculadas a partir da teoria de
Ginzburg-Landau [9, 20] e da teoria de London anisotrépica [19]. Dependendo das
caracteristicas do material supercondutor as constantes elasticas podem ser tais que a
temperatura de fusio da rede de vortices esteja muito proxima da temperatura de
transi¢io para o estado normal e portanto fora do limite de acesso experimental.

No caso de supercondutores bidimensionais (2D), por exemplo filmes finos com
espessura d < A, a fusdo da rede de vortices se da devido a flutuagdes 2D, sendo uma
transicio do tipo da de Kosterlitz-Thouless [37, 38, 39). Nos supercondutores em
camadas, com uma distincia d entre as camadas da ordem de A, pode ocorrer, em regides
diferentes, fusdo da rede de vortices devido a flutuagdes 2D e 3D. Na primeira regifo, de
campos abaixo de um determinado valor caracteristico Bzp, a fusdo da rede de vortices €
devida a flutuagdes predominantemente tridimensionais (3D) e pode ser descrita por
modelos derivados das teorias de Ginzburg-Landau e London anisotropicas. Na segunda
regidio, de campos acima de Byp, ocorre a preponderancia de flutuagdes 2D e a fusio da
rede passa a ter um comportamento 2D [40}. No presente trabalho consideraremos apenas
0 caso 3D, uma vez que o YBCO tem comportamento 3D em todo o intervalo de campos
magnéticos acessiveis [13, 18].

No momento nio ha nenhum modelo que permita o calculo direto da temperatura
de fusdo da rede de vortices para o caso de supercondutores sujeitos a flutuagdes 3D[18].
A temperatura de fusdo da rede neste caso sO pode ser obtida por meio de abordagens
semi-quantitativas ou por simula¢do numérica. A abordagem semi-quantitativa baseada no
critério de Lindemann é a mais utilizada [9, 19, 20, 40], com a temperatura de fusio da
rede de vortices, em fungdo do campo magnético, sendo calculada a partir do pressuposto

de que a rede funde quando o deslocamento quadratico médio dos vértices devido as



2.4 Fusdo da Rede de Vortices 22

flutuagdes térmicas (uz) atinge uma determinada frag3o ¢, do pardmetro de rede, ay, ou

seja:

why=clal

1
onde: a, = 1.075(%&)’, e ¢, ¢ uma constante (nimero de Lindemann) que usualmente

varia entre 0.1 e 0.3, para a rede de vortices [18, 20].

Recentemente Blatter e Ivlev [10, 13] discutiram a possibilidade de que as
flutuagdes originarias do tunelamento quantico dos vortices pudessem contribuir com as
flutuagdes térmicas, aumentando o deslocamento quadratico médio dos vortices, ¢ assim
alterando a posi¢do da linha de fusdo da rede de vortices. Estas corre¢des seriam
irrelevantes para compostos altamente anisotropicos como os baseados em Bi e T1, mas
poderiam alterar significativamente a posigdo da linha de fusdo no caso do YBCO, menos

anisotropico.
2.4.2 Flutuagdes Térmicas

A abordagem mais detalhada da fusdo da rede de vortices devida a flutuagdes
térmicas, usando o critério de Lindemann, ¢ a de Houghton, Pelcovitz e Sudbd [9]. Eles
generalizam os célculos das constantes elasticas da rede de vortices realizados por Brandt
[41] para supercondutores isotropicos, dentre de uma aproximag@o ndo-local da teoria
elastica, e calculam estas constantes para o caso de supercondutores anisotropicos. Os
célculos sdo realizados a partir da teoria de Ginzburg-Landau anisotrépica. O fato deles
considerarem constantes elasticas dispersivas (aproximagio n#o-local) introduz um
amaciamenio da rede de vortices, que leva a valores maiores para o deslocamento

quadratico médio da rede de vortices.
Houghton e col. calculam o deslocamento quadratico médio (uz)m da rede de
vortices para o caso de supercondutores com anisotropia uniaxial, com o campo aplicado

paralelamente ao eixo de anisotropia (eixo ¢), e aplicam o critério de Lindemann obtendo

a seguinte condigfo para a fuso da rede:
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("2>,;,~J_G—f 0] 4(‘/5“1)“ 2 (2.32)

a2z 1=t (1-b()| J1-b@) it

T B
L t= b(t)= , H_(1) = H_,(0)(1-1),
com I;(O)a ( ) ch(f) c2( ) 2( )( )
342 2 4 2 4
G=1mKe LK o LE o gy
% ch(O)g ch(O)g M

onde G, é o namero de Ginzburg e £ é o fator de anisotropia de massa. O numero de
Ginzburg d4 o peso relativo das flutuagdes térmicas. Quanto maior G, , maior o efeito das
flutuagBes térmicas ¢ portanto menor a temperatura de fusdo da rede de vdrtices, em
relagdio & temperatura critica de campo médio (T.(H)). Em todos os calculos realizados
Houghton e col. utilizaram a aproximag3o linear para o campo critico superior (H,X7)).

A equagdo (2.32) nfo admite solugiio fechada para B,(7), portanto deve ser

resolvida de maneira autoconsistente. Contudo, proximo a T. podemos expandir a
equagio (2.32) em termos de /b(t) e tomar apenas os termos lineares [18], obtendo a

seguinte solugo aproximada para B,

ﬂ"' c; .,2(0)( ) (2.33)

r'

onde: B, = [271'/ (4 +l)] ~56 . A variavel de temperatura ((1-£)/f) pode ser

" aproximada para (1-t), forma comumente utilizada na literatura, somente quando estamos
muito proximos de T, (> 0.95) {13].

A aproximacio utilizada para obter a equag3o (2.33), mesmo considerando a
varidvel ((1-£)/f), é bastante restritiva. Se tomarmos a expans3o da equagio (2.32), em

termos de /b(r), até os termos quadriticos (de ordem "b"), obtemos a seguinte

simplificagdo da equagdo (2.32):
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(), N AT P S (2.34)

onde: b* = B/H ,(0) . Esta equagdo simplificada admite a seguinte solugdo fechada [18]
para a linha de fusdo:

462

B ~H,(0) 5 (2.35)
(1+i+41,0/1)

onde: @=c’ _&L_l e { = B
VG <",

Para campos elevados a linha de fusdo da rede tende a ficar mais proxima de
H.AT) e a sobreposicio dos nucleos dos vortices torna-se relevante. Calculos
simplificados do deslocamento quadratico médio dos vortices feitos a partir da teoria de
London anisotropica, como ¢ realizado por Glazman e Koshelev [40] e Blatter e Ivley
[10], conduzem diretamente a equagdio simplificada (2.33). Os calculos baseados na
equacdo de London anisotropica falham por néo levar em conta a supressdo do parimetro
de ordem devida a sobreposi¢io dos nicleos dos vortices [18]. A supressdo do pardmetro
de ordem nestes calculos pode ser levada em conta nestes casos substituindo-se
A — A7 = M[1-b(t)]"* [42], o que corrige estes calculos de maneira que se pode obter a

equagdo (2.34) diretamente da teoria de London anisotropica [18].
2.4.3 Flutuacdes térmicas + quéinticas

Blatter ¢ Ivlev [10, 13] calculam o deslocamento quadratico médio devido a
flutuagdes na posigdo dos vortices provenientes do processo de tunelamento quantico
macroscopico ¢ combinam este com o deslocamento devido a flutuagdes térmicas, com
pesos iguais, para obter por meio do critério de Lindemann a temperatura de fusdo da

rede de vortices, ou seja:
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Blatter obtém que o deslocamento quadratico médio devido a flutuagdes quinticas

¢ dado por [13]:

(), ~ 4ve (2.36)

'K,
onde: Kr € o vetor de onda de Fermi, e v é um parimetro de ajuste que relaciona a

freqiiéncia de corte ) com a energia do "gap" do supercondutor A, v= h{¥2zA.

Usando a equagéo (2.34) para o (@), ea equacgio (2.36) para (u?) Blatter e Ivlev

obtém a seguinte expressdo aproximada, apés desprezar os termos cruzados na soma,

para a linha de fus@o:

46"
(1+1+45071)"

B, ~ H,,(0) (237)

onde: §=24-2 +c =

Kpg G,

equacio (2.35).

, t é a temperatura reduzida e @ ¢ o mesmo que na

No limite em que ® — 0 a equagio (2.37) se reduz a B~ ©7, ou seja 0 mesmo
resultado obtido apenas considerando-se as flutuagGes térmicas para temperaturas
proximas a T.. Quando ® > 1/§ a eq. (2.37) simplifica-se para By~ @#/§ < (1-1)/S , ou
seja, a dependéncia em £ se torna linear em baixas temperaturas e os efeitos das flutuagdes
quénticas, contidos em S, importantes. Portanto, os efeitos das flutua¢es quénticas so se
tornam importantes para temperaturas de fusio suficientemente abaixo de T., ou seja para

campos magnéticos elevados [18].
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2.5 Vidro Supercondutor

Miiller, Takashige e Bednorz [1] atribuiram aos novos supercondutores de alta
temperatura critica uma natureza intrinsecainente granular ¢ propuseram o uso do modelo
de Shih, Ebner e Stroud [4, 17), desenvolvido para os supercondutores granulares
convencionais, para explicar a resposta diamagnética dos novos supercondutores de alta
temperatura critica.

No modelo proposto por Shih, Ebner e Stroud [4] o supercondutor, na presenca
de um campo magnético B, ¢ modelado como uma rede tridimensional de gréos
supercondutores, menores que A, fracamente acoplados € imersos em uma matriz nfo
supercondutora, interagindo entre si por acoplamento Josephson ou efeito de

proximidade. O hamiltoniano basico que descreve o sistema ¢ dado por:

H=-YJ,col(¢, -8, - 4,) (2.38)
@

com:

4,=2Z A
B

onde: J; é a energia de acoplamento Josephson entre os grios vizinhos, ¢ € a fase do
pardmetro de ordem no grio i, ¢y = hc/2e é o quantum de fluxo e A o potencial vetor. A
integral de linha ¢ tomada ao longo do caminho que liga diretamente o centro dos graos i
¢ j . A energia de acoplamento Josephson € considerada constante, J,=J, entre os
primeiros vizinhos e nula entre os demais. Eles introduzem frustragdo no acoplamento
entre os gridos supercondutores por meio dos fatores de fase 4; A frustragio no
acoplamento abre a possibilidade de que em um “cluster” grande de grios
supercondutores possa existir uma série de estados diferentes com aproximadamente a
mesima energia. Shih, Ebner e Stroud [4] prevéem com este modelo a existéncia de uma
fase supercondutora metaestavel com comportamento similar aos vidros de “spin”
magnéticos.

Miiller, Takashige e Bednorz [1] sugerem que esta fase, com comportamento

similar ao dos vidros de “spin”, que eles denominam de vidro supercondutor, seja a
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responsavel pelo comportamento diamagnético dos novos supercondutores abaixo da
linha de irreversibilidade. Por analogia com os sistemas de vidros de “spin” eles
consideram que a linha de irreversibilidade, que seria a linha divisoria entre regides com
comportamento ergodico e nio-egordico, teria um comportamento similar ao da linha de

de Almeida-Thouless [43], dada por:

Y:g Y
H= HO(I T ] (2.39)

com y=13/2. T, representa a temperatura de transi¢do, que seria idéntica a temperatura de

irreversibilidade apenas no caso de um experimento quase estatico [1].

2.6 Vidro de Vértices

Em sistemas com uma quantidade elevada de centros de aprisionamento
aleatoriamente distribuidos, o grau de desordem congelada (quenched disorder) da rede
de fluxoides é elevado ¢ pode haver a destrui¢do da ordem translacional de longo alcance
[44] desta rede. Fisher [S] propde que neste caso seria possivel a ocorréncia de uma fase
similar 4 de vidro de “spin”, que ocorre em materiais magnéticos. Esta fase apesar de néo
ter simetria translacional de longo alcance, teria uma coeréncia de longo alcance na fase
do par@metro de ordem. Fisher chama esta fase de vidro de vortices, em analogia com a
de vidro de “spin”. Esta coeréncia de longo alcance na fase do pardmetro de ordem
formaria um padrfio estatico, ainda que aleatorio, nas posi¢des dos vortices, ditado pela
distribuigdio particular dos centros de aprisionamento na amostra [45]. A principal
caracteristica desta fase seria que no limite de baixas densidades de corrente ela teria
resistividade linear (6hmica) nula, tal como a fase Meissner. Fisher [5] considera esta uma
fase verdadeiramente supercondutora tal qual a fase Meissner, no sentido literal da palavra
supercondutora. Também considera que este seria um verdadeiro estado termodinamico e
ndo um estado metaestavel. A denominagio de “vidro” vem de analogia com os vidros de
“spin” e ndo com os vidros convencionais [18].

Com o aumento da temperatura a fase de vidro de vortices se tornaria instavel face
as flutuagdes térmicas e fundiria tal qual a rede de Abrikosov [46]. A fusdo da fase de
vidro de vortices seria uma transigéo de fase continua (de segunda ordem) em contraste

com a fusdo da rede de Abrikosov que, a principio, seria uma transicio de fase de
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primeira ordem [46]. O liquido de vortices formado seria caracterizado pela auséncia
completa de ordenamento, devido a movimentagio dos vortices. A linha de
irreversibilidade neste modelo seria a linha de fusdo da fase de vidro de vortices [5].

Nas transigBes de fase continuas ocorre um comportamento de escala critico
(critical scaling behaviour). Este comportamento pode ser atribuido a existéncia de um
comprimento caracteristico, &, que diverge na transigio seguindo uma lei de poténcias

com um expoente critico v. Portanto, espera-se que ao se aproximar de 7, [47]:
Sy AT-T, [ (2.40)

Espera-se também uma redugdo critica da dindmica do sistema, com um tempo de
relaxacdo 7 divergindo com uma poténcia z do comprimento de correlagdo, onde z ¢

chamado de expoente critico dinamico [47]:
T m &L AT T, (2.41)

Com base na teoria de grupos de renormalizagio de fendmenos criticos proximos
a transi¢des de fase de segunda ordem, que trata os expoentes criticos como nimeros
universais que caracterizam © tipo de transicio, embora insensiveis a detalhes
microscopicos do sistema, Fisher, Fisher ¢ Huse [46, 47] propdem uma série de leis de
escala (scaling laws). Eles predizem, por exemplo, que a resistividade linear (6hmica) no

resfriamento vai a zero, para T — T, D2 seguinte forma:

py AT~ T, I (2.42)

g

onde: s= Wz-1). Predizem também que a linha de fusdo da fase de vidro de vortices, na

regifo proxima a T, sera dada por:

T~ T, « H" (2.43)

[~
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onde 7\, € a temperatura de fusio e o expoente critico tem um valor esperado v = 2/3
[46], ou seja espera-se que a linha de irreversibilidade tenha a forma de uma lei de

poténcias do tipo [45]:

( TVSJMS
H=a1- (2.44)

onde a € um coeficiente de proporcionalidade.
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3 Procedimento Experimental

3.1 Introducao

Na regido de campo magnético e temperatura em que um supercondutor tem
comportamento magnético irreversivel, medidas de magnetizagio tomadas com historias
termo-magnéticas diferentes, levam a valores de magnetizacio diferentes. Na regido em
que o supercondutor tem um comportamento magnético reversivel as medidas levam
sempre a0 mesmo valor de magnetizagio, independente da historia termo-magnética.
Portanto, o ponto de unido de curvas de magnetizagdio tomadas com historias termo-
magnéticas diferentes define, em principio, o ponto de irreversibilidade. Existem casos em
que historias termo-magnéticas diferentes tornam-se equivalentes (veja o item 3.5). Neste
trabalho obtivemos o ponto de irreversibilidade a partir de curvas M vs. T.

As medidas de magnetizag8o utilizadas neste trabalho foram feitas em um
magnetémetro com sensor SQUID (dispositivo supercondutor de interferéncia quéntica)
comercial, produzido pela QUANTUM DESIGN. A principal caracteristica deste
magnetdmetro é a sua alta sensibilidade, entre 107 ¢ 10" emu, porém ele apresenta alguns
problemas de controle de temperatura e uniformidade do campo magnético que serdo
discutidos abaixo.

Neste trabatho estudamos em detalhe trés amostras de Nb policristalino puro, uma
amostra de Nb com oxigénio dissolvido intersticialmente (Nb-O) e uma amostra de
YBa;Cu307;5 texturizada por fusdio. O contetido de oxigénio na amostra de Nb-O foi
inferido a partir de medidas da temperatura critica e difragdo de raios-x. Utilizamos

também de medidas de difracio de raios-x para orientar a amostra de YBa,Cu;Oq;
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texturizada por fusio. A temperatura critica das amostras foi medida com um

susceptémetro ac que construimos.

3.2 Medidas de Magnetizagao

3.2.1 Equipamento

O magnetometro com sensor SQUID (dispositivo supercondutor de interferéncia
quantica) utilizado foi o modelo MPMS-5 (5.5 T), produzido pela companhia
QUANTUM DESIGN. Ele ¢ equipado com um magneto supercondutor, figura (3.1),
capaz de produzir campos no intervalo de -55 a 55 kOe e com um sistema para o controle
de temperatura no intervalo de 1.9 a 400 K. Na figura (3.1) temos um diagrama do
equipamento, mostrando o magnetometro juntamente com a unidade de controle. Todas
as suas fun¢des sdo programaveis via computador, por meio de “software” fornecido
junto com o equipamento.

O sistema de detecgiio do magnetdmetro-SQUID [48] consiste de um conjunto de
bobinas de coleta (pick-up coils) que estdo acopladas ao circuito sensor por meio de um
transformador de fluxo. O circuito sensor ¢ composto de um lago contendo uma jungio
Josephson que ¢ acoplado a uma fonte de VHF, as bobinas de coleta ¢ a um amplificador
especial. As bobinas de coleta sdo enroladas em uma configuracio de segunda derivada,
figura (3.2), para minimizar a influéncia de fontes de campo magnético proximas, o que
permite ao sistema funcionar sem blindagem para campos magnéticos externos. O
movimento da amostra no interior das bobinas coletoras produz uma variagio de fluxo
magneético nestas, gerando um sinal de voltagem proporcional a0 momento magnético da
amostra. Este sinal ¢ detectado pelo circuito sensor, produzindo uma voltagem

proporcional ao momento magnético da amostra na saida do amplificador.
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Figura (3.1) Diagrama do magnetometro-SQUID mostrando os diversos componentes, 1)Suporte de
amostra, 2)Mecanismo para girar 4 amostra, 3)Mecanismo para o transporte da amostra,
4)Visor, 5)Sensor de nivel do He, 6)Magneto supercondutor, 7)Impedincia de fluxo
{para controle de temperatura), 8)Capsula do sensor SQUID, 9)Gabinete do Dewar,
10)Dewar, 11)Impressora, 12)Fonte do magneto, 13)Controlador dc¢ temperatura,
14)Gabinete, 15)Unidade de controle geral de poténcia, 17)Unidade de controle do fluxo
de gas, 18)Computador, 19)Monitor. (extraido da ref. [48])

O processo de medida usualmente empregado neste magnetdmetro € o seguinte: a
amostra ¢ posicionada abaixo das bobinas coletoras (no limite minimo de movimento) ¢ a
tenso na saida do amplificador ¢ lida enquanto a amostra é puxada até acima do topo das
bobinas coletoras (no limite maximo de movimento). Este procedimento, mostrado na
figura (3.2), é denominado de varredura (scan). O numero de pontos coletados (em
fungdo da posicio da amostra), durante o transporte da amostra e a distdncia total
percorrida pela amostra durante a varredura (scan length) sdo ditados pelo usuario ( as
disténcias entre o limite minimo e maximo de movimentagdo e o centro da bobina coletora
devem ser simétricas). Como o processo de leitura € muito rapido (~5 ms) pode-se tomar
a média de varias leituras da tensiio de saida em cada posi¢do da amostra, aumentando

assim a resolugo da medida. O resultado de uma varredura é mostrado na figura (3.2). O
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Figura (3.2) Esquema mostrando a bobina coletora do magnetdmetro-SQUID ¢ a movimentagio da
amostra no seu interior. Ao lado temos uma curva tipica de tensdio vs. posicdo da
amostra. (extraido da ref. [48])

usudrio também pode realizar uma média entre diversas varreduras tomadas em uma

mesma temperatura ¢ campo magnético, este procedimento aumenta a precisio da
medida.

Os valores de voltagem coletados do modo descrito no parigrafo anterior
constituem os dados crus (raw data) obtidos com o magnetdmetro-SQUID. Para
extrairmos o valor do momento magnético da amostra, precisamos analisa-los e compara-
los com a curva de calibragdo, geralmente obtida da medida de um padriio de Pd, em
diferentes campos magnéticos. O programa de aquisi¢do de dados extrai em tempo real o
valor do momento magnético da amostra a partir dos dados crus, para isto sdo oferecidos
trés métodos ao usuarto [48)].

O método basico empregado para obter o momento magnético € o de calcular a
raiz quadrada da soma dos quadrados dos valores de voltagem vs. posi¢do e normalizar o
resultado com o numero de pontos e os fatores de calibragdo anteriormente obtidos. Este
processo, denominado de método de varredura completa (full scan method), minimiza os
erros devido a variagdes no volume da amostra. A aplicagio deste procedimento
diretamente aos dados crus maximiza o ruido da medida, uma vez que a soma dos
quadrados enfatiza os picos de ruido presentes nos dados, sendo eficaz apenas quando a

relagdo sinal ruido € elevada. Para minimizar o ruido dois outros métodos para o calculo
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do momento magnético sio oferecidos, a regressfo linear e a regressio interativa. Ambos
resolvem este problema ajustando aos dados de voltagem vs. posic;ﬁo uma curva teorica
do sinal esperado, figura (3.2), e usam o melhor ajuste para calcular os valores do
momento magnético pelo método da varredura completa. A regressdo interativa € a mais
eficiente na minimizagio do ruido e a linear € mais eficiente para tratar com sinais em que
a amostra nfo esta corretamente centrada [48].

O melhor desempenho do magnetdmetro-SQUID € obtido a partir do balango
conveniente entre os diferentes pardmetros envolvidos, O fabricante recomenda, para
maximizar o desempenho, usar de 15 a 20 leituras por ponto, 32 pontos por varredura e
um comprimento de varredura de 4 a 6 cm. Apds uma série de testes, com as diferentes
amostras utilizadas neste trabalho, optamos por seguir a recomendagdo do fabricante no
que diz respeito ao numero leituras por ponto e numero de pontos por varredura. Porém,
optamos por um comprimento de varredura (scan length) de 3.0 cm, devido a pouca
uniformidade do campo magnético gerado pelo magneto supercondutor (ver proxima
se¢@o). Optamos também por utilizar uma média de 2 varreduras e pela regressdo
interativa como método de analise. Esta opgdo foi um bom compromisso entre o tempo
(cada uma destas varredura toma em média 15 s) e a precisio da medida. Tipicamente o
desvio padrido desta média foi de 2 a 3 ordens de grandeza menor que o valor do
momento magnético medido.

Considerando-se o conjunto de par&@metros que escolhemos para este trabalho,
cada valor de momento magnético obtido representa na verdade a média de
aproximadamente 1200 leituras diferentes, tomadas na mesma condigfo, 0 que nos
garantiu uma alta reprodutibilidade dos dados.

Todos os métodos de analise da curva de voltagem vs. posi¢do da amostra, partem
do principio de que a amostra pode ser vista como um dipolo magnético (fonte puntual) e
de que a varredura ¢ simétrica em relagfio ao centro das bobinas (0 método de regressio
linear corrige pequenos desvios de simetria). O fabricante [48] considera que, para a
geometria das bobinas coletoras do equipamento, amostras com tamanho comparével ao
da amostra padrio (cilindro circular reto de 3.0 mm didmetro por 3.0 mm de altura)
podem ser consideradas uma fonte puntual com uma acuracidade de 0.1%. Todas as

amostras utilizadas neste trabalho tém dimensdes menores que esta.
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Para garantir que a varredura fosse simétrica em relagiio ao centro das bobinas, as
amostras foram centradas toda vez em que foram inseridas no equipamento. O
procedimento utilizado para centrar a amostra € o seguinte: inserimos a amostra no
equipamento ¢ a resfriamos abaixo de sua temperatura critica, aplicamos um campo de
~100 Qe ¢ a seguir realizamos uma varredura obtendo a curva de voltagem vs. posigio.
Em seguida avaliamos o guanto a amostra esta deslocada do centro e a movemos,
repetindo este procedimento até a amostra ficar posicionada corretamente. Este
procedimento nos permitiu centrar as amostras com um desvio maximo de £0.3 mm (1%
do comprimento de varredura), figura (3.3). O posicionamento preciso da amostra €
necessario para utilizarmos o método de regresséo interativa.

Quando sio medidos pequenos valores de momento magnético, o suporte de
amostra pode tornar-se uma fonte importante de erros. O suporte de amostra além de ter
um susceptibilidade magnética baixa, deve ser homogéneo e simétrico em relagdo ao
centro da amostra, para evitar distor¢Ges na curva de voltagem vs. posicio e
consequentemente erros no calculo do momento magnético da amostra. Devido a simetria
do conjunto de bobinas coletoras, qualquer haste homogénea e suficientemente longa
(L > 10 cm), que atravesse todo o conjunto de bobinas coletoras, aparentara um momento
magnético nulo para este equipamento. Os suportes que utilizamos neste trabalho foram
todos baseados nesta caracteristica do e'quipamento. As amostras foram montadas no
centro de tubos de PVC de parede fina (canudos de refresco) de ~20 cm. As amostras de
supercondutores convencionais eram sustentadas no centro do tubo por pedagos de tubo
colados com graxa de silicone (graxa de vacuo), colocados simetricamente em relagio a
amostra, figura (3.4a). No caso da amostra YMT, devido a necessidade de orienta-la,
fomos obrigados a usar um suporte que ndo era perfeitamente simétrico, figura (3.4b).
Entretanto, minimizamos o problema devido ao momento magnético do suporte fazendo a
pega de sustentagdo em teflon (fracamente diamagnético) com o menor volume que foi
possivel. A pega de teflon foi usinada e em seguida atacada com uma solugdo de HCI,
para evitar problemas devido & contamina¢dio da pega por particulas ferromagnéticas

(residuos).
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Figura (3.3) Curvas de tensfo vs. posigdo tipicas mostrando o procedimento para centrar a amostra.
a)Curva de tensfio vs. posicdo mostrando a amosira ~6,5 mm fora do centro das
bobinas coletoras. by Curva de tensdo vs. posi¢io da amostra corretamente centrada.

3.2.2 Limitacdes do equipamento

3.2.2.1 Campo Magnético

Os supercondutores do tipo II usualmente tém um comportamento fortemente

histerético em relagio ao campo magnético, ou seja, o valor do momento magnético de
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uma amostra supercondutora sujeita a um determinado campo magnético depende da sua
historia termo-magnética. No processo de medida do momento magnético no
magnetdmetro-SQUID a amostra tem que percorrer uma distincia (comprimento de
varredura) razoavelmente grande (entre 2 a 6 ¢cm) no interior do magneto. Isto exige que
0 magneto produza um campo magnético bastante uniforme para evitar interferéncias com

a historia termo-magnética da amostra e consequentemente erros sistematicos na medida

[49].
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Figura (3.4) Alguns dos suportes de amostra utilizados para as medidas no magnetdmetro-SQUID.
a)Suporte da amostra Nb-O, similar aos utilizados com as amostras Nb-2 ¢ Nb-3.
b)Suporte da amostra de YBa,Cuy07.5 (amostra YMT)

A figura (3.5) mostra o perfil do campo magnético para o magneto de 55 kOe com
o qual o magnetdmetro é equipado [48]. A varagio total do campo magnético durante a
varredura vai de 0.005%, quando utilizamos um comprimento de varredura de 2.0 c¢m,
para 0.2%, quando utilizamos um comprimento de varredura de 4.0 cm. Para minimizar a
influéncia da nfo uniformidade do campo na histéria termo-magnética da amostra o ideal
seria utilizarmos um comprimento de varredura de 2.0 cm, porém o erro no calculo do
momento magnético aumenta muito quando utilizamos comprimentos de varredura muito
pequenos. Optamos por utilizar um comprimento de varredura de 3.0 cm, 0 que leva a
uma variagéo total no campo magnético de ~0.05% durante a varredura.

Os magnetos supercondutores sdo confeccionados com fios de supercondutores
do tipo II, portanto eles sempre vdo apresentar um campo magnético remanente apds

serem descarregados, isto constitur-se em um problema sério quando desejamos trabalhar
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Figura (3.5) Variagio do campo magnélico em fungdo da posicio no magneto de 55 kOe do
magnetémetro-SQUID. Na insergio temos uma ampliagio mostrando a variagfo do
campo magnético durante uma varredura de 3.0 cm.(dados extraidos da ref. [48])

com campos magnéticos pequenos. Uma maneira de eliminarmos totalmente o campo
magnético remanente ¢ aquecer 0 magneto acima da sua temperatura critica, logo apos
este ser descarregado. Esta operag@o no entanto € muito custosa e nio € possivel adota-la
no trabalho rotineiro. Um procedimento que minimiza o campo magnético remanente € o
de decrescer o campo no modo "oscilante", de maneira que o magneto atinge o valor de
campo magnético final através de uma série de oscilagbes com amplitude decrescente.
Quando o magneto € descarregado a partir de campos elevados, no modo usual, 0 campo
remanente ¢ da ordem de 50 G. Porém, quando descarregado no modo "oscilante”, o
campo remanente ¢ de 2 a 6 G [48]. Para manter 0 campo remanente constante ao longo
de cada série de medidas de M vs. T adotamos como procedimento padrio, carregar o
magneto com 10 kOe e descarrega-lo em seguida no modo "oscilante" até 0 Oe, com a
amostra ainda no estado normal, antes de iniciarmos cada medida.

O campo remanente do magneto também néo € uniforme, figura (3.6), e isto pode
causar erros sistematicos [49], tais como o aparecimento de momentos "paramagnéticos"
[50]. Para evitar este problema colocavamos a amostra no centro do magneto (centro das

bobinas coletores) sempre que resfridvamos a amostra abaixo da transi¢éo supercondutora
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Figura (3.6) Perfil do campo remanente no magneto supercondutor de 55 kOe de um magnetdmetro-
SQUID do mesmo modelo que utilizamos. (extraido da ref. [49))

sem coletar dados, principalmente quando resfriavamos a amostra sem campo magnético
aplicado (zfc).

QOutra carateristica comum a todos os magnetos supercondutores é que logo apos
o magneto ser carregado com um determinado campo magnético e colocado no modo
persistente, o campo decai devido ao “flux creep” ativado termicamente, produzindo uma
pequena variagdo temporal logaritmica no campo magnético aplicado. No caso do
presente trabalho esta variagdo ndio teve nenhuma conseqiiéncia importante, porque a
maioria das medidas foram de M vs. T com um éampo magnético constante e com

duragio curta, em média de 4 horas.

3.2.2.2 Controle de Temperatura

O comportamento histerético dos supercondutores do tipo 1I revela-se também
quando este é sujeito a variagbes de temperatura, uma vez que as propriedades
supercondutoras e a for¢a de aprisionamento dos fluxdides (pinning force) variam com a
temperatura. Portanto, o comportamento de um supercondutor do tipo 1I em fungfio da
temperatura depende de sua historia termo-magnética. Nas medidas de M vs. T o modo
com que se varia a temperatura entre dois valores determinados ¢ tdo importante quanto o

préprio controle de temperatura.
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O sistema de controle de temperatura do magnetdmetro-SQUID foi utilizado no
presente trabatho com os ajustes originais do fabricante e ndo apresentou nenhum
problema quanto ao controle de temperatura propriamente dito. A estabilidade da
temperatura durante a medida do momento magnético da amostra ¢ muito boa,
apresentando uma variagio de no maximo 0.01 K. Porém, ao variar a temperatura entre
dois valores distintos o sistema de controle de temperatura submete a amostra a um ciclo
térmico que em alguns casos pode comprometer a medida. O ciclo térmico ocorre porque
o controlador antes de atingir a temperatura alvo leva a amostra a temperaturas acima
desta (“overshoot”) ou abaixo desta (“undershoot”). A extensio do “overshoot” ou
“undershoot” depende da variagio de temperatura requisitada ao sistema, sendo que
varia¢Ges de temperatura acima de 10 K levam a “overshoot” ou “undershoot” da ordem
de 1 Kelvin. Um resfriamento muito rapido, a partir de temperaturas da ordem de 100K,
para temperaturas da ordem de 10K, pode resuitar em um “undershoot” da ordem de 5 K.
O aquecimento a partir de temperaturas abaixo de 4.2 K para temperaturas acima, ou da
ordem, de 4.5 K geralmente leva a um “overshoot” de até 6 K, isto ocorre porque o
sistema tem que evaporar o LHe coletado em uma antecidmara.

Este sistema de controle de temperatura tem seu melhor desempenho em baixas
temperaturas. Na faixa de 2.0 a 4.2 K nfio ocorre praticamente nenhum ciclo térmico
quando se varia a temperatura da amostra. No intervalo 4.5 a 10 K, que foi o intervalo
utilizado nas medidas das amostras Nb e Nb-O, ocorre durante o aquecimento da amostra
um pico de temperatura acima da temperatura alvo (overshoot) de ~0.1 K quando se varia
a temperatura em passos de 0.1 K, figura (3.7a). No resfriamento ocorre uma queda da
temperatura abaixo da temperatura alvo (undershoot) da ordem de 0.05 K para passos de
0.1 K, figura (3.7b). Estas variagdes de temperatura podem ser consideradas como sendo
um limite superior. Provavelmente a variagio de temperatura na amostra é menor que as
mencionadas, principalmente o "overshoot" no aquecimento que tem duragio muito curta,
porque estas variagdes foram medidas utilizando os sensores de temperatura do proprio
equipamento. O posicionamento destes sensores de temperatura proximos ao aquecedor e
do fluxo de LHe, juntamente com a inércia térmica da cdmara de temperatura controlada,
faz com que as variagdes de temperatura nesta cimara sejam mais lentas do que as

variages registradas pelos sensores.
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Figura (3.7) Comporiamento tipico da temperatura em fungdo do tempo no magnetdmetro-SQUID
em baixas temperaturas (intervalo de 5-10 K), quando a temperatura ¢ variada em
passos de 0.1 K: a)aquecimento ¢ b)resfriamento.

Em temperaturas elevadas, no intervalo entre 70 a 100 K, que foi o utilizado nas
medidas da amostra YBCO, o controlador tem um desempenho bastante inferior ao
desempenho em baixas temperaturas. No aquecimento da amostra apesar de praticamente
ndo haver “overshoot” quando o passo de variagdo da temperatura é de 04 K, a
temperatura faz um ciclo de ~0.3 K, figura (3.8a). Como no caso anterior a variagdo de
temperatura foi medida com os sensores de temperatura do equipamento e provavelmente
a variagdo de temperatura na amostra é menor do que isto. No resfriamento o problema ¢
muito mais grave pois a temperatura tem um “undershoot” de ~1.4 K e um overshoot de
~0.7 K, o0 que resulta em um ciclo térmico de aproximadamente 2.1 K, figura (3.8b). As

medidas realizadas resfriando-se a amostra realmente indicam que esta sofre um ciclo

térmico.
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3.3 Medidas de Susceptibilidade Magnética AC

A susceptibilidade magnética estatica, ou DC, ¢ definida como a razio entre a
magnetizagio e o campo magnético aplicado na amostra, (4. = M/H, e pode ser calculada
facilmente a partir de medidas de magnetizagio obtidas em magnetdmetros tais como o
SQUID, VSM (vibrating sample magnetometer) ou a balanga de Faraday. A

susceptibilidade magnética complexa ou AC, ., € uma quantidade determinada

a)

74 1 ! 1 L) + ¥ 1 I T

73

T ({K)

b)

tempo { min. )}

Figura (3.8) Comportamento tipico da temperatura em fungfio do tempo no magnetdmetro-SQUID
em altas temperaturas (intervalo de 70-100 K}, quando a temperatura € variada em
passos de 0.4 K: ajaquecimento e b)resfriamento. Pode-se observar que o tempo de
estabilizagdo da temperatura é muito maior no resfriamento.

experimentalmente com o auxilio de um campo magnético oscilante (geralmente
sinusoidal e de pequena amplitude) sobreposto a um campo magnético continuo:

H=H,+h, cos(wl) (3.1)

onde: Hy ¢ o campo magnético continuo, A, é a amplitude do campo oscilante e w = 27f ¢

a freqiéncia angular do campo oscilante. A susceptibilidade AC é uma quantidade
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complexa Y. = x-iy , com uma parte real (%) e uma imaginaria (") relacionada com a
dissipagdo de energia pela amostra. No caso de materiais com susceptibilidade magnética
reversivel (nfio histeréticos), y ¢ igual a susceptibilidade magnética diferencial,
xar= dM/dH.

Durante a medida de x,. a amostra é submetida aoc campo oscilante € portanto a
magnetiza¢io de uma amostra histerética passa por um pequeno lago de histerese. A
magnetizaciio da amostra durante o lago de histerese ndio sera necessariamente sinusoidal
e poderdo surgir harmdnicos de ordem superior [29]. Os harménicos de ordem superior
da parte real y, e imaginaria  , de %.. s#o definidos pela transformada de Fourier da

magnetizagiio M(?) [51]:

, 1 In

0= . J; M(t)cos(nw 1)d(@ 1) (3.2)
Yy 1 2 )

X = o i }[M(t)sm(na}t)d(a)t) (3.3)

onde os harmdnicos de primeira ordem (=1} sdo % e ¥, .

Para realizar as medidas de susceptibilidade magnética AC (X..) construimos um
suceptometro AC de indutdncia mutua com 3 bobinas coaxiais. Este tipo de sistema € o
mais sensivel em baixas fregiiéncias (audio-freqiiéncias), enquanto sistemas de auto
induténcia (1 bobina) somente tém uma boa sensibilidade na faixa de radio-freqiiéncias
[52]. O conjunto de bobinas deste suceptometro, figura (3.9), consiste de uma bobina
priméria longa com 96 mm de comprimento, didmetro interno de 10 mm e ~1380 espiras
de fio de cobre, calibre 36 AWG, que prové um campo magnético AC uniforme, e de 2
bobinas secundarias com 7 mm de comprimento, didmetro interno de 3.4 mm e 1730
espiras de fio de cobre, calibre 40 AWG, aproximadamente idénticas e separadas por um
tubo de cobre com 15 mm de comprimento. As bobinas secundarias foram confeccionadas
com didmetro interno pequeno e sem carretel para maximizar o fator de preenchimento
(elas foram resinadas antes da montagem, para que tivessem uma boa resisténcia

mecénica). O tubo de cobre tem por objetivo equalizar as temperaturas da amostra e das
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bobinas e servir de &ncora térmica para o termémetro, um “carbon glass", ndo
encapsulado, que foi colado com verniz no centro do tubo. O conjunto de bobinas foi
montado na ponta de prova de um criostato, figura (3.10), com controle de temperatura
de 2 a 200 K e equipado com um magneto convencional capaz de aplicar campos
magnéticos continuos (DC) de -5 a 5 kOe.

A bobina priméria do susceptometro esta ligada a saida do oscilador interno do
"lock-in" e as bobinas secundarias, enroladas no mesmo sentido, estéo ligadas em paralelo
a entrada diferencial do mesmo "lock-in", de modo que, quando o suceptdmetro esta sem
amostra existe apenas um pequeno sinal devido as bobinas niio serem perfeitamente

idénticas (descompensacfio). A medida é realizada colocando-se a amostra no interior de

amostra, Egs{%%ql@gsos) bobina primaria _‘b
i | Q |
T, B e
suporte PVC + Epoxi  bobina coletora \— bobina de compensacac
. Tubo de Cu

Figura (3.9) Conjunto de bobinas do suceptémetro AC com uma amostra tipica inserida.

uma das bobinas. Este sistema permite medir a parte real ¢ imaginaria de s

As medidas y,. apresentadas neste capitulo foram todas realizadas com uma
freqli€ncia de 10 Hz, A,~0.1 Oe e sem a aplicagdo de campo magnético continuo (Hy=0
Oe). A possibilidade de aplicarmos um campo magnético continuo foi explorada em
trabalhos anteriores, onde analisamos a similaridade entre as transigdes entre o estado
normal e o supercondutor para o p6 de Nb-O (T.~ 7.7 K) e cilindros de YBCO
policristalino sinterizado [53]. Também analisamos a possibilidade de um comportamento

universal, associado com a nucleagiio de supercondutividade superficial, comparando
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resultados obtidos com pos de Nb, de YBCO e um cilindro de YBCO policristalino
sinterizado [54].

O principal problema do suceptometro descrito aqui € que a temperatura das
bobinas varia quando variamos a temperatura da amostra causando variagGes na amplitude
do campo magnético AC e no angulo de fase do sinal de descompensagdo. O tubo de
cobre usado para equalizar a temperatura das bobinas e da amostra também ¢ uma fonte
de problemas devido &s correntes de Foucault induzidas nele. Isto imp&e uma limitagdo na

faixa de freqiiéncias (f < 500 Hz) em que podemos utilizar o susceptémetro. Para resolver
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Figura (3.10)  Esquema do criostato onde o suceptometro AC ¢ utitizado. O magneto ¢ refrigerado
com LN,

estes problemas projetamos outro susceptometro que se encontra em fase final de testes e

esta sendo utilizado por outros membros do laboratério.

3.4 Caracterizacdao das Amostras Utilizadas

3.4.1 Nb Policristalino
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Foram estudadas neste trabalho 3 amostras de Nb puro, obtidas a partir de um
mesmo lote de esferas de Nb (didmetro médio de 0.4 mm) de alta pureza (99.9%),
preparadas por um processo de centrifugagio em alto vacuo que lhes confere o formato
esférico, com superficie homogénea e brilhante. A amostra Nb-1 ¢ formada por um
conjunto de esferas, com massa total de 87 mg, montadas em um suporte de PVC
cilindrico com altura de 3.0 mm e didmetro de 2.8 mm. A Nb-2 constitui-se de apenas
uma esfera de Nb com didmetro de 0.62 mm e massa de 0.86 mg. A Nb-3 constitui-se de
uma esfera similar 2 Nb-2 com 0.46 mm de didmetro e massa de 0.27 mg e com o brilho
da superficie removido com lixa de 600 mesh (riscos < 20 pum). Este lixamento da
superficie foi realizado por meio de um procedimento bastante cuidadoso, ndo havendo
variagdo significativa do didmetro e da massa da esfera. A temperatura critica, T, destas
amostras de Nb ¢ de 9.13 K. Na figura (3.11) temos a curva de ' vs. T, tomada com
campo de 0 Oe, para a amostra Nb-1 mostrando sua transigéo.

Em materiais como o Nb a presenga de impurezas, ainda que em pequenas
quantidades, e tensdes estruturais internas, advindas do processo de fabricagdo, podem
alterar fortemente as caracteristicas supercondutoras do material, como por exemplo o
pardmetro de Ginzburg Landau, x, o campo critico superior, H.2, e a propria temperatura

critica, T, [55, 56, 57]. Para analisar a origem da linha de irreversibilidade, a partir dos
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Figura(3.11)  Curvade y' vs. T da amosira Nb-1, tomada em uma freqiiéneia de 10 Hz e /

na qual ¢ indicada sua T. = 9.13 K (AT, = 0.06 K), 2=0.1 Oe ,
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modelos de fusido e “depinning” da rede de vortices, necessitamos conhecer o x € 0 H(T)
do material.
Em supercondutores do tipo Il temos da teoria de Ginzburg Landau [22] a

seguinte relagdo entre k € Hey:
H (1) =2 . (T) (3.4)

onde: x = A/ é o pardmetro de Ginzburg-Landau, H.»(T) o campo critico superior e
H(T) o campo critico termodindmico, o qual esta relacionado com a magnetizagio por

[22]:
Ho (1) = 2] (-amhyar ) (3.5)

onde M é a magnetizagio tomada a uma temperatura constante. Portanto, podemos obter
o ¥ de uma amostra a partir da integral das curvas de M vs. H (magnetizagio vs. campo),
a temperatura constante, e do valor de H.; naquela temperatura, utilizando as equagdes
(3.4) € (3.5). A magnetizagio considerada na equacgfo (3.5) € a de equilibrio, portanto o
uso de curvas M vs. H de uma amostra histerética fornece apenas um valor aproximado
para k.

As curvas de magnetizagfio foram normalizadas diretamente pela inclinagdo do
trecho diamagnético (4xM/H = -1) para campos bem abaixo de H.;. Este procedimento,
além de mais simples, também corrige os efeitos devidos ao fator de desmagnetizagio da
amostra [58]. Na figura (3.12) temos um exemplo deste procedimento para o calculo de
H.. O valor de H,» utilizado aqui foi o obtido diretamente do trecho reversivel da curva M
vs. H com a qual se calculou k. Através deste procedimento encontramos x ~ 1.5 (em
T =735 K) para a amostra Nb-1. Este valor é muito proximo ao obtido por Koch e
colaboradores [56] para o Nb puro, k=1.4. Este valor de x , juntamente com o valor da

T.~9.13 K confirma 2 pureza deste material.



3. Procedimento Experimental 48

- apmassasstaan ﬁ“.a.g.oé.i.ﬁ
S 4
L O
. 100F o o
O} : '- S
= L . E )
<+ 00tk o S s
: o
300 F e
o " 500
H (Oe)

Figura (3.12)  Curva de 4nMvs. H, com a magnetizagdo dada em Gauss, tomada a temperatura
constante, T=7.5 K, na subida do campo magnético. Esta curva foi integrada ¢ o valor
do H,, H=544 G, obtido utilizando-se¢ a equagdo (4.4). O valor dc¢ H;, H;=1189 Oe,
também ¢ indicado nesia curva, Na insergdio temos a curva original (subida e descida),
com a M dada em “cmu”. A reta continua ¢ o ajuste dos primeiros pontos da curva de
magnetizagio ¢ mostra inclinagiio do trecho diamagnético, H,, utilizado na
normalizagio da curva.

342 NbL-O

A amostra de Nb-O estudada aqui foi preparada a partir de po6 de Nb com
aproximadamente 1.55 at% de oxigénio dissolvido intersticialmente. Este po foi prensado,
com uma pressio de 1 ton./cm’, na forma de um cilindro, com 2.8 mm de didmetro, 2.4
mm de altura e 87 mg de massa. Ele foi posteriormente embebido com epoxi, em vacuo,
para facilitar 0 manuseio. Esta amostra sera referida no texto como amostra Nb-O. A
medida da T. da amostra Nb-O a campo zero, figura (3.13), indica para a amostra uma
temperatura critica de 7.66 K, portanto, em torno de 17% mais baixa que o valor
esperado para o Nb puro (9.20 K). O «k desta amostra foi calculado usando o mesmo
procedimento descrito anteriormente, obtivemos k ~ 6.5 (calculado em T = 6.0 K).

O pé de Nb utilizado na confecgiio da amostra foi preparado pelo método de
hidrogenagdo-desidrogenacgdo, a partir de Nb de alta pureza, 99.99% [59]. A absorgio e
difusdo de oxigénio ocorreu naturalmente apds um periodo de mais de 10 anos em que o

material ficou guardado e exposto ao ar. O método de preparagio do po facilitou a
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absor¢do de oxigénio, pois introduz uma grande quantidade de trincas nas particulas do
po que funcionam como canais para a difusdo do oxigénio.

A quantidade de oxigénio dissolvida na amostra foi inferida a partir da medida da
temperatura critica e confirmada pela analise do pardmetro de rede cristalografico do
material por difrac8o de Raios-X. O oxigénio dissolvido intersticialmente no Nb diminui a
T. ¢ aumenta o k, o H.; e o parimetro de rede cristalografico do material [55, 56]. Outra
possibilidade para a diminui¢&o da T. do material seria a absor¢do de nitrogénio do ar ou
uma desidrogenagio incompleta. Porém, a absor¢io de nitrogénio ou hidrogénio pelo Nb

até o limite de solubilidade destes gases no Nb, levam a uma depressdo na temperatura
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Figura (3.13)  Curva de y' vs. T da amostra Nb-QO, .omada em uma freqiiéncia de 10 Hz e 4,.=0.1 Oc ,
na qual ¢ indicada sua T, = 7.66 K (AT, = (.83 K).

critica de no maximo 4% [55]. Como a depress@io na T. foi de 17%, concluimos que o

oxigénio foi o principal gas absorvido.

O oxigénio € absorvido pelo Nb formando uma solugio solida intersticial. Esta
absorgdo de oxigénio reduz a T, quase linearmente [55, 56]. Da interpolagéo dos dados de
Koch e colaboradores [56] para as solugBes solidas de oxigénio em Nb, considerando
T.=7.66 K para a amostra Nb-O, obtemos que a amostra contém aproximadamente 1.55
at% de O,

O difratograma de Raios-X do p6 de Nb-O, figura (3.14), mostra claramente que a

amostra é composta apenas por Nb, com estrutura cubica de corpo centrado. A relagio
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Figura (3.14)  Difratograma 6-20 para o pé Nb-O mostrando os principais picos de difracio de raios-x.

entre o espagamento interplanar e o parametro de rede para o sistema cubico [60] é dada
por:
2 2 2
1. Qz:ﬁ_”) 66)
onde: d é o espagamento interplanar, (h k 1) sdo os indices de Miller dos planos
cristalograficos e a, o parimetro de rede cristalogrifico. Da analise dos picos do
difratograma, tabela 4.1, obtemos que o pardmetro de rede deste material €

a;=3.309+0.004 A.

Tabela 4.1
(hk) 20 d(A) a, (A)
(110) 38.47° £0.05° 2.340 £0.003 | 3.309 +0.004
(200) 55.53° +0,05° 1.655+0.002 | 3.3100.004
211) 69.58° £0.05° 1.35140.001 | 3.309£0.003

O parametro de rede do Nb com alto grau de pureza, contendo 0.02 at% de O, é

de 3.3002 A e o do Nb com 1.55 at% de O, inferido a partir do valor da T, ¢é de
aproximadamente 3.307 A [56]. Portanto, dentro da margem de erro do experimento, este

valor € coerente com © valor que obtivemos.
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Figura (3.15)  Curva de %' vs. T da amostra YMT, tomada cm uma freqiiéncia de 10 Hz e 5,~0.1 Oe¢ ,
na qual ¢ indicada sua T,=91.0 K (AT, = 1.18 K ).

3.43 YBa;Cu30,; Texturizado por Fusioe

Nas amostras policristalinas de YBaCu;O,5 preparadas pelos processos
convencionais [61], os diferenies grios da amostra estdo orientados aleatoriamente entre
si. Esta orientacdo aleatoria dos grios toma dificil a analise das propriedades
supercondutoras que dependam da anisotropia. Portanto, o estudo de propriedades
supercondutoras que dependam da anisotropia, em amostras policristalinas, s6 é possivel
em amostras texturizadas, isto é, amostras cujos diferentes grios tém o seu eixo ¢
alinhados entre si.

Os resultados apresentados neste trabalho referem-se a uma amostra de
YBa;Cui07.5 policristalina texturizada por fusdo (amostra YMT). Esta amostra tem o
formato de um paralelepipedo, com aproximadamente 2.7x2.5x1.1 mm’ e massa de 20
mg. A diregio média do eixo ¢ da amostra esta inclinada aproximadamente 10° em relagio
a uma de suas faces, sendo que o eixo ¢ dos diferentes grios da amostra tém um desvio
maximo da diregdo média de ~2.5°. A medida da T. desta amostra a campo zero, figura

(3.15), indica para a amostra uma temperatura critica de 91.0 K.
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Figura (3.16)  a) Esquema do método para orientagio de monocristais, o detetor ¢ posicionado em um
angulo 20 e a amosira ¢ girada em relacdo aos eixos AA', BB' € o eixo difratdmetro até
obter-s¢ um maximo na intensidade do feixe difratado. b) Esquema do procedimento
utilizado na localizagfio do eixo ¢ da amostra YMT. ¢) Montagem da amostra YMT,
mostrando a posi¢io do eixo ¢ em relagfio as faces da amostra, as ranhuras representam

a posi¢ao dos planos ah.

A texturizag8io por fusfo parcial dos grios é obtida do seguinte modo [62, 63]: a)
aquece-se o po estequiométrico de YBa;Cu3Os, previamente compactado, acima da
temperatura de transformagio peritética (~1150 °C) b) resfria-se a amostra rapidamente
para 1050 °C, c) introduz-se um gradiente de temperatura de ~1°C/mm, d) resfria-se a
amostra até a temperatura de ~930°C com uma taxa de ~0.5°C/h, e) resfria-se a amostra
até a temperatura ambiente lentamente, seguindo-se o procedimento usual utilizado na

preparagio de amostras policristalinas. Os griaos das amostras obtidas por este processo
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contém maclas, defeitos estruturais, vacincias de oxigénio e inclusdes de fases ndo
supercondutoras {63].

A diregio média do eixo ¢ dos grios da amostra e seu desvio maximo ndo eram
conhecidos com precisdo na amostra YMT. Determinamos estas propriedades utilizando
uma seqiiéncia de varreduras em @ (o scans) tomadas em um difratOmetro de ratos-X
Philips, modelo PW 1710.

Um dos métodos usados para determinar a orientag8o dos eixos cristalograficos de
monocristais utilizando um difratdmetro de raios-x € esquematizado na figura (3.16a)
[60]. Posiciona-se o detetor do difratdmetro em um angulo 28, correspondente a uma
determinada familia de planos cristalograficos para ¢ comprimento de onda da radiagéio
utilizada, varia-se os dngulos ®, B e v até encontrarmos o maximo de intensidade do feixe
difratado. Deve-se tomar o cuidado de escolher uma familia de planos que difrate o feixe
com a maior intensidade possivel, mas com um espagamento interplanar que nio coincida
com o de nenhuma outra familia de planos em outra direg8o cristalografica.

Para determinar a diregio média do eixo ¢ da amostra YMT escolhemos a familia
de planos (005), porque esta familia de planos fornece um feixe difratado intenso e seu
espagamento interplanar nfio coincide com o de nenhuma outra familia de planos, Como a
amostra YMT tem o formato de um paralelepipedo escolhemos como referéncia inicial
uma das faces e realizamos uma varredura em ®, nio obtendo nenhuma resposta acima

do nivel de ruido no detetor. Escolhemos entfio outra face da amostra e realizamos um
nova varredura, figura (3.16b) obtendo um pico com centro no angulo ©;. Entfo,
inclitamos amostra de um angulo AO =0 —w,, figura (3.16c), com o auxilio de um
suporte. 8 € o dngulo de difragiio de Bragg para o espagamento interplanar para a familia
de planos na dire¢do (005). Para certificarmo-nos de que a amostra estava realmente
orientada, realizamos uma nova varredura, tomando a face superior do suporte como
referéncia para o dngulo de varredura, e obtivemos o centro do 0, como esperado. Para
verificar que os planos ndo estavam inclinados também na dire¢do perpendicular a face da
amostra escolhida como referéncia, giramos a amostra de um dngulo B de 90° em relagio
ao eixo BB' (figura (3.16a)) e realizamos um nova varredura. Encontramos novamente o
pico com o centro em 8, o que mostra que ndo ha inclinagdo dos planos na diregdo (005)

em relagdo a face perpendicular 4 de referéncia, ou seja, a amostra estava orientada em
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Figura (3.17)  Difratograma 0-20 da amostra YMT ja orientada. Este difratograma apresenta apenas
picos na diregiio (004), o que demonstra ¢ bom alinhamento da amostra. Na insergio da
figura temos a varredura em © (rocking curve) da amostra ja oricntada, mostrando a
pequena dispersdo (AG ~ 2,3°) dos eixos ¢ dos grios.

relagio a diregdo (00¢). Finalmente, realizamos um difratograma 6-20 com o feixe de
raios-x incidindo no plano perpendicular ao eixo ¢, figura (3.17). Este difratograma
apresenta apenas os picos referentes as familias de planos na diregiio (00¢) [64], o que
confirma a posi¢io média do eixo ¢ na amostra [65].

A varredura em o realizada com a amostra em uma orientagio previamente
determinada € conhecida como "rocking curve", ela permite avaliar o grau de texturizagio
da amostra. Na insergio da figura (3.17) temos a varredura em o (rocking curve) da
amostra YMT em torno do angulo 6 (angulo de difragéo de Bragg para os planos (005)).
Pode-se observar a presencga de 2 picos bem demarcados que indicam a existéncia de 2
familias de grios cuja orientagdo do eixo ¢ diverge em aproximadamente 1.9°. Em cada
uma destas familias a divergéncia entre a orientacio do eixo ¢ é de aproximadamente
0.6°. O desvio maximo do eixo ¢ dos diferentes grios em relagdo a sua posi¢io média na

amostra pode ser estimado em ~2.5°, conforme mostrado na insergio da figura (3.17).
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3.5 Historia Termo-magnética das Curvas de M vs. T

A histdria termo-magnética de uma amostra com comportamento histerético pode
definir uma série de curvas M vs. T que diferem entre si, apesar de tomadas no mesmo
intervalo de temperatura ¢ com 0 mesmo campo magnético aplicado. Quando a amostra
supercondutora tem comportamento reversivel, todas as curvas M vs. T devem coincidir,
independente da sua histéria termo-magnética. As curvas de M vs. T com diferentes
histrias termo-magnéticas mais comumente utilizadas na obtengio do ponto de
irreversibilidade sfo: M,z (resfriada a campo zero, "zero field cooled"), My (resfriada
com campo com dados coletados no resfriamento, "field cooled cooling"), Mr.. (resfriada
com campo com dados coletados no aquecimento, "field cooled warming") e M (com
campo remanente, "remanent").

A curva My, é obtida resfriando-se a amostra em campo magnético nulo até uma
determinada temperatura T, abaixo da temperatura de transi¢do entre o estado normal € o
estado supercondutor, aplicando-se o campo H desejado e iniciando-se em seguida a
medida da magnetizag&o durante o aquecimento da amostra até uma temperatura acima da
temperatura de transicio. Em amostras supercondutoras nas quais a forga exercida pelos
centros de aprisionamento na rede de vortices nfio € nula (gerando o comportamento
histerético da amostra), este procedimento gera um gradiente de fluxo magnético no
interior da amostra, com a intensidade de campo magnético decrescendo da superficie
(onde a intensidade do campo magnético ¢ igual & do campo externo) para o interior da
amostra, onde pode até mesmo ser nulo. No ponto de irreversibilidade a forca de
aprisionamento desaparece e a intensidade de campo magnético no interior da amostra
passa a ser constante.

A curva M. ¢ obtida aquecendo-se 2 amostra a uma temperatura acima da
temperatura critica de transi¢do, aplicando-se o campo H desejado e iniciando-se a medida
de magnetizagdo durante o resfriamento da amostra até uma temperatura T. Este
procedimento também gera um gradiente de fluxo magnético na amostra, porém neste
caso o campo magnético decresce do interior para a superficie da amostra, podendo restar
no interior da amostra fluxo retido quando € atingida a temperatura T desejada.

A curva Mg, € obtida aquecendo-se a amostra acima da temperatura de transigio,

aplicando-se o campo H desejado, resfriando-se a amosira até uma determinada
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temperatura T e a seguir iniciando-se a medida de magnetizagio enquanto a amostra é
aquecida novamente até o estado normal. Neste caso, o perfil de campo magnético no
interior da amostra € mais complexo. Proximo & temperatura T, onde se inicia a medida de
magnetizagfo, o perfil de campo magnético no interior da amostra e consequentemente a
curva M vs. T € similar a Mg, porém com o aumento do campo magnético o perfil de
campo e a curva M vs. T se aproximam da M,g.

A curva M., utilizada neste trabalho foi obtida aquecendo-se a amostra até uma
temperatura acima da transigdo, aplicando-se um campo magnético elevado (tipicamente
50 kQOe), maior do que o campo magnético desejado, resfriando-se a amostra até uma
determinada temperatura T, mudando-se o campo para o valor dese¢jado, H, e entdo
iniciando-se a medida da magnetizagdo da amostra enquanto esta € aquecida. Neste caso
estamos, na verdade, monitorando o decaimento do momento remanente com o aumento
da temperatura, o qual deve ser nulo quando atingirmos a temperatura de
irreversibilidade. O valor do campo H aplicado determina o valor de temperatura onde
tem inicio o trecho reversivel da curva de magnetizagio.

Clem e Hao [66], a partir de calculos do perfil do campo magnético em

supercondutores do tipo II utilizando o modelo de Bean modificado, mostraram que
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Figura (3.18) Curvas M vs. T obtidas com diferentes historias termo-magnéticas. Amostra Nb-0 com

um campo aplicado de 625 Oe.
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existe uma determinada temperatura T,, abaixo da temperatura de irreversivilidade, em
que as curvas Mg, € My, coincidem. Isto ocorre porque o perfil do campo magnético no
interior da amostra passa a ser o mesmo. Na figura (3.18), mostramos as curvas de M.y,
M. € Mg, realizadas com a amostra Nb-O, onde pode-se observar claramente o
comportamento predito por Clem e Hao [66].

Nos supercondutores convencionais tomamos como ponto de irreversibilidade o
ponto de uniio das curvas My € Mg.. O critério para considerarmos o ponto de unio das
duas curvas foi de que a separagio entre as curvas fosse menor que o desvio padrio da
média de duas varreduras.

Os problemas de controle de temperatura em temperaturas elevadas, na faixa de
70 a 100 K (ver se¢do 3.2.2.2), impossibilitaram o uso das curvas M,; e My, para
obtermos o ponto de irreversibilidade. Neste caso usamos o ponto de unido das curvas
Miw € M, com o mesmo critéric de unifio das curvas utihzado nos caso dos
supercondutores convencionais. Evitamos usar as curvas Mg € Mgy, como fazem alguns
autores, por causa dos problemas descritos acima. Como a curva My, é mais reprodutivel
que a curva M, , que ¢ mais sensivel a pequenas oscilacdes térmicas devido ao forte

gradiente inicial de campo, optamos por utiliza-la.



38

4 SUPERCONDUTORES CONVENCIONAIS

41 Introdugéo

Nos supercondutores convencionais a presenga de regides extensas de temperatura
e campo magnético, nas quais ocorre a movimentagdo reversivel de fluxo magnético, foi
observada em filmes finos amorfos de Mo-Ge [37], In/InO; [38] e NbsGe [39]. O inicio
destas regides define uma linha no diagrama H vs. T, chamada de linha de
irreversibilidade. Nestes filmes finos amorfos a rede de vortices é bidimensional e a
movimentacio de fluxo magnético € devida a mecanismos diferentes dos que levam &
movimentagﬁo.de fluxo em supercondutores macigos com rede de vortices tridimensional
3]

Suenaga ¢ col. {3] observaram em fios multifitamentares de Nb;Sn (x=30) e Nb-Ti
(x=40) regides reversiveis extensas, em curvas de Mvs T (magnetizagio vs.
temperatura), que definiam uma linha de irreversibilidlade no plano Hvs. T. Eles
relacionaram esta linha de irreversibilidade com a fusio da rede de vortices do
supercondutor e obtiveram um bom ajuste da equagio de Houghton, Pelcovitz e Sudbg,
para a fusdo da rede de vortices [9], com uma c; (constante de Lindemann) de
aproximadamente 0.065 para o Nb;Sn ¢ 0.1 para o Nb-Ti. Este valor da ¢y, obtida para o
Nb-Ti ¢ o esperado por Houghton e col. [9], ja o valor obtido para o Nb;Sn esta abaixo
do esperado.

Schmidt, Israeloff e Goldman [11] observaram posteriormente a existéncia de uma

linha de irreversibilidade em filmes de Nb (x~10), a qual também relacionaram com a
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fusdio da rede e obtiveram um bom ajuste da equagdo de Houghton, Pelcovitz ¢ Sudbd
com uma ¢~ 0.04, bem abaixo do valor esperado, apesar de ser da ordem do valor
encontrado por Suenaga para o Nb;Sn. De fato, a fusdo da rede de vortices em
temperaturas significativamente abaixo de T. € prevista apenas para materiais com x
elevado(x > 10) [9].

Com o objetivo de verificar a ocorréncia e a origem da linha de irreversibilidade
em supercondutores do tipo II de baixo x, estudamos neste trabalho amostras de Nb de
alta pureza com x~1.5 e de Nb contendo oxigénio dissolvido intersticialmente, Nb-O, com
k~6.5. A amostra de Nb-O apresentou um trecho reversivel que aumenta em fungio do
campo magnético e define uma linha de irreversibilidade similar as observadas nos
cupratos supercondutores. Nas amostras de Nb o trecho reversivel comeca a diminuir com
o aumento do campo acima de um determinado valor, vindo a desaparecer em campos
elevados. O valor de campo a partir do qual as amostras de Nb mudam de comportamento
est4 relacionado com o estado da superficie da amostra. Quanto mais polida é a superficie
da amostra menor é o campo onde ocorre 2 mudanga de comportamento.

Consideramos duas possibilidades para a origem da linha de irreversibilidade
nestes dois materiais: (a) fusdo da rede de vortices devido apenas a ativagéio térmica e
(b) “depinning” termicamente ativado dos flux6ides. Néo foi considerada a possibilidade
de influéncia de flutuagdes quéinticas na fusdo da rede devido a alta condutividade elétrica
destas amostras [13]. A possibilidade de fusio da rede de vortices foi testada ajustando-se
a equagdo desenvolvida por Houghton e col. [9] e a possibilidade de “depinning”
termicamente ativado foi testada utilizando o procedimento desenvolvido por Matsushita
e col. [7, 35, 36]. Acreditamos que a abordagem de Matsushita e col. é bastante

apropriada para as amostras que estudamos (ver discussio no item 2.3).
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4.2 NbPuro

4.2.1 Linha de Irreversibilidade e H(T)

Todas as amostras de Nb (Nb-1, Nb-2 e Nb-3) apresentaram um trecho reversivel
bem demarcado em baixos campos, figuras (4.1) e (4.2), que aumenta com o aumento do
campo magnético. Porém acima de um determinado campo o trecho reversivel comega a
diminuir até desaparecer em campos elevados, figuras (4.3) e (4.4). O campo a partir do
qual o trecho reversivel comeca a diminuir depende da qualidade da superficie da amostra.
Na amostra Nb-2 o trecho reversivel comega a diminuir acima de ~130 Oe enquanto que
na Nb-3, que tem uma superficie mais rugosa que a Nb-2, s6 comega a diminuir acima de
800 Oe. A amostra Nb-1, composta por um conjunto de esferas bem polidas, teve o
mesmo comportamento da amostra Nb-2, porém o trecho reversivel nesta diminui mais
lentamente com o aumento do campo.

O campo critico superior H_, destas amostras foi obtido a partir da extrapolagéo
linear do trecho reversivel da curva M vs. T, figura (4.2). Na figura (4.5) temos a curva de
H.(T) obtida para a amostra Nb-3. Os resultados para as amostras Nb-1 e Nb-2 sdo
similares, figura (4.6).

Em campos baixos a dependéncia de H; com a temperatura pode ser aproximada
por:

H,(6)=H,(1-1) 4.1)

onde: =T/T,. Neste caso tanto H,;" quanto T. sdo parametros de ajuste que podem ser
usados como uma aproximagio para H(0) e T.. Chamaremos daqui por diante esta
aproximagio de aproximag&o linear para Hx(T).

O ponto de irreversibilidade (T;;) foi tomado da maneira convencional ou seja,
tomou-s¢ o ponto onde se unem as curvas de magnetizacdo obtidas com a amostra
resfriada sem campo aplicado (zfc) e aquela da amostra resfriada com campo aplicado
(fce), figura (4.2). Foi possivel aplicar este procedimento porque na faixa de temperaturas
utilizadas, 5<T <20K, o “overshoot” de temperatura presente no magnetdmetro
SQUID durante o resfriamento, nfio é tdo significativo, como o é para temperaturas da

ordem de 100 K.
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650 Oe, mostrande o procedimento adotado na obtenggio de Tz ¢ Ty,
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campos elevados.
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Figura (4.6) Linha de H., para as amostras Nb-1 (circulo), Nb-2 (tridngulo para cima) e Nb-3

(tridngulo para baixo). A linha continua mostra o ajuste da aproximagfo linear para
He(T) (eq. 4.1) para a amostra Nb-3, com H,; =6174 Oe e T.=9.13 K..
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Na figura (4.7) temos a linha de irreversibilidade para as amostras Nb-1, Nb-2 e
Nb-3 onde pode-se observar o comportamento do trecho reversivel descrito
anteriormente. A variagdo da linha de irreversibilidade com a qualidade da superficie
sugere que acima de um determinado campo a entrada e saida de fluxo magnético na
amostra ¢ controlada por efeitos de superficie, ou seja pela barreira superficial. O
tratamento deste problema foge aos objetivos do presente trabalho e sera abordado em
um trabalho futuro.

A amostra analisada em maior detalhe neste trabalho foi a Nb-3, e as analises
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Figura (4.7) Linha de irreversibilidade para as amostras Nb-1 (circulo), Nb-2 (tridngulo para cima)
¢ Nb-3 (tridingulo para baixo) ¢ linha de H,; para a amostra Nb-3 (losango preenchido).

foram realizadas considerando-se apenas campos abaixo de 800 Oe, onde a linha de

irreversibilidade esta bem definida. Na figura (4.5) temos a linha de irreversibilidade para a

amostra Nb-3 juntamente com a linha de H_(T).
4.2.2 Fusiio da rede de vértices

Com a finalidade de testar a possibilidade de que a linha de irreversibilidade do Nb
em baixos campos represente a fusio da rede de vortices, escolhemos a abordagem

desenvolvida por Houghton e colaboradores [9]. Ajustamos a equagiio para a fusio da
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rede de vortices na forma completa, equagdo (2.32), de maneira autoconsistente e tendo
como unico parimetro de ajuste a constante de Lindemann.
Para realizar o ajuste da equagdo (2.32) aos dados da linha de irreversibilidade
procedemos do seguinte modo:
(a) realizamos o ajuste da equagdo(4.1), aproximagio linear para H.x(7),
aos dados experimentais de H,(7), obtendo assim H.x(0) e 7.
(b) calculamos o campo reduzido, b(1)=B/H.x(1) (t=T/T;), utilizando os
resultados do ajuste e a equagdo (4.1) para interpolar os valores de
Hoo1).
(c) calculamos os valores da temperatura reduzida, 7=7/7;, utilizando o
valor da 7; obtida no ajuste.

{(d) realizamos a seguinte mudanga de variaveis:

RGO [“(«’5*-1)+1 B
P\ 06 ) t G

e rescrevemos a equacio (2.32) como:

p=ox (4.2)
(e) ajustamos a equagio (4.2) para obter a constante o.
(f) retornamos as variaveis originais para obter a curva tedrica no grafico
Huvs. T.

A equagio (4.1) ajustou-se bem aos dados de Hcx(T) para as amostras de Nb puro,
figura (4.6), com H.,'=6174 Oe e 7.=9.13 K. Estes foram os valores utilizados no
procedimento descrito acima, para o ajuste dos dados da linha de irreversibilidade.

Na figura (4.5) temos a linha de irreversibilidade e o melhor ajuste obtido desta
equagdo, representado pela linha continua. Considerando-se x = 1.5, T.=9.13 K e
H.A{0) = 6174 Oe obtemos que G;=6.84 10", Como o resultado do ajuste ¢ a=9.65,
obtemos que ¢; = 0.0036. Apesar do ajuste ter sido muito bom, o valor encontrado para ¢;
¢ muito abaixo do esperado. Na verdade um valor irrealistico, pois significa que a fusdo
da rede pode ocorrer para um deslocamento médio das linhas de fluxo da ordem de 0.4%

do espagamento entre os vortices na rede de Abrikosov.
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4.2.3 Linha de “depinning”

A interpretagio da linha de irreversibilidade como sendo uma linha de “depinning”
termicamente ativado foi sugerida por Yeshurun e Malozemoff [2], que desenvolveram
este modelo para o YBCO, considerando uma determinada configuragio de “pinning”
(ver segdo 2.3). Matsushita e col. [7] generalizaram o trabalho de Yeshurun ¢ Malozemoff
para diferentes configuragdes de “pinning” e desenvolveram um procedimento utilizando
uma aproximagdo local da teoria elastica para a rede de vortices (ver discussio na segio
2.3). Esta abordagem, apesar de ser apropriada ao tratamento de supercondutores de
baixo «, falha no tratamento de supercondutores de alto « [9, 20]. Portanto, consideramos
que este procedimento para tratar a linha de irreversibilidade € apropriado para este caso,
de supercondutores com baixo x, apesar de nfio o ser para os de alto x para os quais foi
originalmente proposto.

Matsushita e col. concluem que a linha de “depinning” € descrita por uma lei de
poténcias, equagdio (2.31), cujo expoente n esta diretamente relacionado com a forma
funcional da corrente critica do matenal na auséncia de flutuagdes térmicas, equagio
(2.7). Com o objetivo de testar esta hipotese ajustamos a equagdo (2.31) aos dados da
linha de irreversibilidade da amostra Nb-3, e extraimos o comportamento da corrente
critica em fungiio de H e T, em baixas temperaturas (para minimizar o efeito das
flutuagdes térmicas). Do modelo de Bean [29] nos temos que corrente critica ¢
diretamente proporcional a AM quando o campo magnético esta totalmente penetrado na
amostra, tanto para amostras cilindricas como para amostras esféricas [28]. Como
estamos interessados apenas no comportamento da corrente critica em fungZo do campo ¢
da temperatura (necessitamos apenas dos expoentes da equagio (2.7)) utilizaremos AM
diretamente. AM foi obtida a partir de curvas M vs. H, na figura (4.8) temos a curva de
M vs. H da amostra Nb-3 para T = 2.4 K, onde é mostrado como se tomou AM.

A equagdo (2.31) ajustou-se muito bem aos dados experimentais, figura (4.5),
obtendo-se #=140 e a=6288 Qe. Na constante de proporcionalidade “o” estdo
embutidos fatores que dependem da distribuigio dos centros de aprisionamento no
material e cujo acesso experimental é muito dificil. Porém o modelo prevé que o expoente

n esta relacionado com os expoentes m e ¥, da equagio (2.7), pela equagio:
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(4.3)

Na figura (4.9) temos AM vs. (1-T/T.) em escala logaritmica dupla juntamente
com o melhor ajuste da equagdo (2.7), com m = 3.23. Pode-se observar que o ajuste foi
muito bom para baixas temperaturas e campos magnéticos, conforme o esperado, uma vez
que esta equagdo empirica € valida apenas na auséncia de flutuagdes térmicas. Para
temperaturas e campos maiores o efeito das flutuagSes térmicas faz com que a

dependenma da corrente cntlca com a temperatura e 0 campo se torne mals complexa do
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Figura (4.8) Curvas de M vs. H (subida ¢ descida) da amostra Nb-3 (omada em (emperatura
conslante, T=2.4 K, mostrando o procedimento utilizado na obtengio de AM.
que a dada pela equagdo (2.7).

Do ajuste da equag@o (2.7), considerando-se a temperatura constante, extraimos o
expoente y. Na figura (4.10) temos AM vs. H/H.(0) em escala logaritmica dupla,
juntamente com o resultado do melhor ajuste para y, y=-1.26, em diferentes
temperaturas. Novamente pode-se observar que o ajuste é bom apenas para baixas

temperaturas € campos magnéticos, como anteriormente.
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Figura (4.9)  Grfico de AM vs. (1-T/T.) em escala logaritmica dupla (n), para diferenics valores do
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campo magnético. As linhas cheias sdo paralelas e sua inclinagfio corresponde ao
expoente m da equagiio (2.7), m =3.23. A sela no topo do grafico indica o sentido de

aumento da temperatura.

T

0.316 0.342 0.368 0.438 0.508
H/H_,(0)

Grifico de AM vs. H/H,(0) em escala logaritmica dupla (/w), para dilerentes
temperaturas. Como H.(0) foi utilizado aqui H,; obtido do ajuste da aproximaco lincar
para H,;. As linhas cheias so paralelas ¢ sua inclinagdio corresponde ao expoente y da

equagdo (2.7), y = -1.26.
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A partir dos valores de m e y obtidos do ajuste da equagdo (2.7) obtemos
n = 1.18. Este valor difere 16% do valor # = 1.40, obtido do ajuste da equagio (2.22), o

que consideramos ser um boa concordancia.

4.3 Po6de Nb-O

4.3.1 Linha de Irreversibilidade ¢ H(T)

Contrariamente ds amostras de Nb a amostra Nb-O apresenta um trecho reversivel
que apesar de pequeno é bem demarcado e que cresce com o aumento do campo
magnético em todos 0s campos nos quais realizamos medidas, figura (4.11) e (4.12).

Usando a aproximagédo linear para H.(T), equagido (4.1), obtivemos um bom
ajuste para H,, = 21687 Oe e T.=7.66 K, figura (4.12).

O ponto de irreversibilidade fot obtido a partir de curvas M vs. T, com o mesmo
critério utilizado anteriormente para as amostras de Nb puro, ou seja, tomou-se o ponto
onde se unem as curvas de magnetiza¢iio obtidas com a amostra resfriada sem campo
aplicado (zfc) e aquela da amostra resfriada com campo aplicado (fcc), figura (4.11).

A linha de irreversibilidade obtida para a amostra, figura (4.12), tem um
comportamento similar ao da linha de irreversibilidade nos cupratos supercondutores,

apesar do pequeno trecho reversivel nas curvas M vs. T
4.3.2 Fusio da rede de vortices

Neste caso da amostra Nb-O também utilizamos a abordagem de Houghton e col.
[9], para testar a possibilidade da linha de irreversibilidade ser devida a fusdo da rede de
vortices. Realizamos o ajuste autoconsistente da equagdio (2.32) utilizando o
procedimento ja descrito no item (4.2.2), usando H.; =21687 Oe e T.= 7.66 K, obtidos
da extrapolagéo linear dos dados de H.AT) e deixando como tGnico pardmetro livre para
ajuste a constante de Lindemann, c¢.. A equagio (2.32) ajustou muito bem aos dados,
figura (4.12), com a = 58.47. Considerando que x = 6.5, H,;(0)=2.17 kOe, e T.= 7.66
K, temos G,=4.88 10° e consequentemente ¢.=0.026. Este valor obtido para a
constante de Lindemann apesar de ser maior do que o obtido para o Nb ainda é muito

menor que o valor esperado, ¢, = 0.1 [9].
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Figura (4.11)  Curvas de M vs. T (zfc ¢ fec) para a amostra Nb-O com um campo magnético aplicado
de 2000 Oe. Na figura sio indicados os procedimentos para obtengfio de T, ¢ T
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Figura (4.12)  Linha de irreversibilidade (circulo) e de H; (trifingulo) da amostra Nb-O. A linha
tracejada mostra o ajuste da aproximagfio linear para He(T) (eq. 4.1), com Hp =21687
Oe e T,=7.66 K. A linha pontilhada mostra o ajuste da equagio para a fusio da rede (cq.
2.23) ao dados da linha de irreversibilidade, com ¢;=0.026 e a linha continua mostra o
ajuste da cquagfo para o “depinning” termicamente ativado (eq. 2.22), com »=1.08,
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4.3.3 Linha de “depinning”

Para testar a possibilidade da linha de irreversibilidade ser devida ao “depinning”
termicamente ativado da rede de vortices utilizaremos também neste caso a lei de
poténcias devida a Matsushita e col. [7], equaglo (2.31), uma vez que a amostra Nb-O
também tem um x baixo. O ajuste da equagdo (2.31) a linha de irreversibilidade desta
amostra foi tio bom quanto o da equagio de fusfio da rede de vortices, figura (4.12), com
um expoente #= 1,08 e a=20838 Oe. Os Gnicos pardmetros livres no ajuste foram a
constante de proporcionalidade ¢ e o expoente n.

Uma vez que também neste caso a corrente critica € proporcional a AM, o
comportamento da corrente critica da amostra Nb-O em fungfio da temperatura e campo
magnético foi obtido utilizando-se o mesmo procedimento utilizado anteriormente para
amostra Nb-3.

Na figura (4.13) temos AM vs. (1-T/T;) em escala logaritmica dupla juntamente
com o ajuste da equagio (2.7), considerando-se H constante. A equagido (2.7) ajustou-se
muito bem aos dados experimentais em temperaturas e campos baixos, com um expoente
m=1.85. O ajuste das curvas de AM vs. H pela equagdo (2.7), considerando-se T
constante, figura (4.14), foi obtido com um expoente y=-0.07, também para temperaturas
e campos baixos, como esperado. O valor de n obtido a partir da equagdo (4.3) foi de
1.18, ou seja 8.5% maior que o valor obtido a partir do ajuste da equagio (2.31) aos

dados da linha de irreversibilidade, ou seja, uma boa concordancia.

4.4 Discussio dos resultados

As linhas de irreversibilidade obtidas para as amostras Nb-3 e Nb-O podem ser
interpretadas tanto pela equagio de fusdo da rede de vortices [9] quanto pela lei de
poténcia devida a Matsushita e col. [7] que a representam como uma linha de “depinning”.
Porém os baixos valores obtidos para a constante de Lindemann tornam dificil a defesa de
que estas linhas de irreversibilidade sejam devidas & fusdo da rede de vortices. De fato o
modelo de fusfio da rede de vortices prevé que no caso de supercondutores de baixo x
(k<10), a linha de irreversibilidade devida a fusfio da rede de vortices deveria praticamente

coincidir com a linha de H, [9, 18].
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Figura (4.13) Grifico de AM vs. (1-T/T,), cm cscala logaritmica dupla (/n), para difcrentes vatores do
campo magnético. As linhas cheias sfio paralelas e sua inclinagdo corresponde ao
expoente m da cquagdo (2.7), m = 1.85,
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Figura (4.14)  Gréfico de AM vs. H/H,(0) em escala logaritmica dupla (/n), para difcrentes
temperaturas. Como H.(0) foi utilizado aqui H..™ obtido do ajuste da aproximacdo linear
para H.,. As linhas cheias sdo paralclas ¢ sva inclinagdo corresponde ao expoente y da
equagdo (2.7), y = -1.07.
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No caso do Nb-O e do Nb puro houve uma boa concordancia, menor do que 10%
e 20% respectivamente, entre os valores para o expoente n# obtidos por duas técmcas
diferentes, a partir dos dados da linha de irreversibilidade e dos dados de corrente critica. |
Estes resultados levam-nos a concluir que provavelmente a linha de irreversibilidade em
supercondutores de baixo x é devida ao “depinning” termicamente ativado dos vortices.

E interessante observar que o ajuste de equagdes envolvendo leis de poténcia ¢
bastante sensivel ao valor de T.. VariagOes pequenas na T, podem modificar radicalmente

a qualidade do ajuste, por isto nunca utilizamos a T, da amostra como variavel livre.
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5 YBa,Cu30;; Texturizado por Fusao

5.1 Introdugio

O YBa»Cu3;075 foi o primeiro cuprato supercondutor com temperatura critica da
ordem de 100 K a ser sintetizado [61]. Sua estrutura quimica, assim como a dos demais
oxidos supercondutores de alta temperatura critica, € constituida de planos de CuO,
separados por camadas de outros elementos. Devido a importancia dos planos de CuO;
estes compostos sdo comumente chamados de cupratos supercondutores. No
YBa,Cu30+.5, figura (5.1), temos 2 planos de CuO, separados por atomos de Y e uma
camada contendo atomos de Cu, Ba e O entre as camadas duplas de CuO; separadas pelo
Y. Acredita-se que a supercondutividade ocorra predominantemente nestes planos de
CuO;, com as demais camadas fornecendo os portadores de carga e mecanismos de
acoplamento necessarios a supercondutividade [67]. A estrutura cristalografica do
YBa;CuzO75 € ortorrombica, com ¢ plano ab cristalografico coincidindo com os planos
de CuQ;[64], figura (5.1).

A substituicdo do Y por outros elementos das terra-raras da origem a uma familia
de supercondutores com propriedades similares as do YBa;Cu;O075 . O YBa,Cu;Oqs,
assim como os demais componentes da sua familia, tém propriedades elétricas, magnéticas
e supercondutoras fortemente anisotropicas. Contudo, sua anisotropia nio é tdo severa
quanto a das familias de supercondutores baseados no Bi, Tl e Hg [68]. A anisotropia, no
YBa;Cu307.5, ocorre na diregio dos 3 eixos cristalograficos, porém as propriedades

supercondutoras variam fortemente apenas na dire¢do do principal eixo de anisotropia, o
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Figura (5.1) Estrutura quimica do YBa,Cu;Os. mostrando as camadas de condugiio alternadas com

camadas que funcionam como reservatdrios de carga. As camadas de condugiio
consistem de 2 planos de CuQ, separados por atomos de Y. Os reservatérios de carga
consistem de cadeias de CuQ, estendidas ao longo da diregdo b. O oxigénio contido nas
cadeias de CuQ, variaentrc 0 a 1.

eixo ¢, ¢ pode-se considera-la como uniaxial na maioria das situagdes, com um fator de
anisotropia de massa, € = (m.s/m.)"? = 1/5 [69, 70].

0 YBa,Cu30,5 € um supercondutor de x (parametro de Ginzburg Landau)
elevado, x ~ 80 [71], com um & (comprimento de coeréncia) pequeno, £, ~ 16 A [72], e
A (profundidade de penetraciio de campo) elevada, A, ~ 1400 A [70, 73]. O x elevado
deste material, juntamente com a sua forte anisotropia e alta temperatura critica, faz com
que as flutuagdes térmicas influenciem fortemente seu comportamento supercondutor
[74].

A origem da linha de irreversibilidade no YBa;Cu307.5, assim como nos demais
supercondutores, ainda ¢ uma questdo controversa. Estudos recentes em monocristais sem
maclas (untwined) relacionaram a linha de irreversibilidade no YBa,Cu;O7s a uma
transigdo de fase de primeira ordem, onde a rede de vortices se funde em um liquido de

vortices [14, 21]. Esta transi¢io de fase foi detectada pelo aparecimento de histerese nas
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curvas de resistividade ws. temperatura destes monocristais. Estudos similares,
desenvolvidos por Kwok e colaboradores {14} em amostras de YBa;Cu:0O75 contendo
uma quantidade crescente de centros de “pinning” desordenados (quenched disorder),
mostraram que, embora a histerese relacionada com a transicéo de primeira ordem tenda a
desaparecer com o aumento da desordem, a linha de irreversibilidade nas amostras com
maior grau de desordem ainda esta relacionada com a fusfo da rede de vortices.

Recentemente Schiling e colaboradores [12] aplicaram a linha de irreversibilidade
de um monocristal de YBa,Cu;0+,s sem maclas, um modelo desenvolvido por Blatter e
Ivlev [13], no qual considera-se o efeito de flutuagSes quénticas na fusdo da rede de
vortices. Este modelo ajustou-se melhor aos dados da linha de irreversibilidade do que o
da fusdo da rede devida somente a flutuagdes térmicas. Posteriormente Blatter e Ivlev
[13], aplicaram este mesmo modelo aos dados de Safar e colaboradores para a linha de
irreversibilidade de monocristais sem maclas, obtidos a partir da histerese térmica nas
medidas de resistividade, obtendo também uma excelente concordéancia.

O principal objetivo deste estudo, utilizando uma amostra de YBa;Cu;07;
policristalino texturizado, foi verificar a relevincia das flutuagdes quénticas na fusio da
rede de vortices de amostras com um grau de desordem (quenched disorder) elevado [15].
Isto foi feito ajustando-se a equagdio para a fusio da rede com corregdes quinticas
desenvolvida por Blatter e Iviev [13] & linha de irreversibilidade obtida para esta amostra.
Discutimos também o resultado do ajuste da equagio de Houghton e colaboradores [9]
para a fusdo da rede de virtices, devida apenas a flutuagGes térmicas, e das leis de
poténcia relacionadas com os modelos de vidro de véortices e “depinning” térmicamente

ativado.

5.2 Temperatura critica e campo critico superior

Para analisar a origem da linha de irreversibilidade necessitamos conhecer a
temperatura critica de campo médio, T.(H). No caso do YBa,Cu;0..5, as flutuagdes na
regifo de transi¢io tém carater tridimensional e podem ser descritas pela teoria de
flutuagdes de Ginzburg Landau para um sistema 3D [74, 75]. Ullah e Dorsey [76] obtém
no limite de campos elevados, leis de escala para varias quantidades termodinimicas e de

transporte. A lei de escala para a magnetizagdo pode ser escrita como [75];
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M. F{ - 7;(;;1)} (5.1

(TH)*" (1H)

onde F € uma fungio de escala. Esta lei de escala faz com que a regido reversivel proxima
ao inicio da transi¢iio diamagnética das curvas M vs. T, tomadas em diferentes campos,
colapsem em uma Unica curva quando tragadas em um grafico de M/(TH)* em funcdo de
(T-TC(H))/(TH)M. O expoente 2/3 que aparece no termo (TH) da equagdo esta
relacionado com o carater tridimensional das flutua¢gdes. No caso bidimensional este
expoente ¢ substituido por 1/2.

A figura (5.2a) mostra a regido reversivel das curvas de M vs. T, para campos de
10 a 45 kOe, aplicados paralelamente ao eixo ¢ médio da amostra, apos a subtragdo das
contribuigbes a magnetizagio do estado normal e do suporte da amostra. Todas as curvas
se cruzam em um mesmo ponto a 89.9 K. Este cruzamento ¢ um marca caracteristica do
efeito das flutuagbes supercondutoras [75]. Na figura (5.2a) temos as curvas Miem € Mgy,
para cada campo, mostrando a reversibilidade da magnetizagio.

Na figura (5.2b) aplicamos a lei de escala para as curvas M vs. T da figura (5.2a),
mostrando que estas convergem razoavelmente bem para uma unica curva no grafico de
M/ATH)? vs. (T-T(H)XTH)**. Ao ajustar a lei de escala aos dados utilizamos T.(H)

como parametro livre, considerando-se a seguinte forma linear:

H
T(H)Y=T +——— 52
A =1, dH , /dTr 2)
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a)Curvas M vs. T da amostra YMT, com as contribuiges do estado normal ja
descontadas, mostrando o cruzamento que ocorre em T =899 K. b)Resultado da
aplicaciio da lei de escala para flutuagdes nas curvas de M vs. T, mostrando que estas
convergem para aproximadamente uma mesma curva. A regifio mostrada nesta figura €
aproximadamente a mesma mostrada na figura (a).
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onde: Ty é a temperatura critica de campo médio a campo magnético zero e dH.»dT é a
inclinagdo do campo critico superior. Esta forma linear para T.(H) equivale a aproximagéo
linear para He(T), eq. (4.1), com dH,/dT = -H,,"/T." . O melhor ajuste da lei de escala foi
obtido com Teo=91.8K e dH,»dT=-1.9 10°0e/K, figura (5.2b). Estes valores para
dH /dT ¢ T, sio compariveis aos valores usuais encontrados na literatura para
monocristais YBa;Cu;0O+;s de boa qualidade[72, 77, 12, 13, 75]. Entretanto, a dispersio
dos pontos em torno da curva média, na figura (5.2b), € maior do que a que ocorre em
monocristais [74, 75]. Provavelmente isto ocorre devido ao fato de que o eixo ¢ dos
diferentes grios da amostra YMT nfo estarem perfeitamente alinhados com o campo
magnético. T.(H) depende da orientagiio do campo em relagéo ao eixo ¢ [72].

Numa primeira abordagem do problema haviamos obtido T.(H) a partir da
extrapolacio linear do trecho reversivel das curvas de M vs. T, figura (5.3), seguindo o
mesmo procedimento [72] utilizado anteriormente com as amostras de Nb. O ajuste da
aproximacdo linear para T.(H), eq. (5.2), aos dados assim obtidos, resultou em T, = 90.6
K e no mesmo valor para dH./dT. Na figura (5.4) temos as linhas de T.(H) obtidas a

partir da lei de escala para flutuagdes e pela extrapolagio linear dos dados, com o eixo ¢
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Figura (5.3) Curvas de M vs. T tipicas, para a amostra YMT, tomadas com H=20 kQe e H // ¢,
mostrando as curvas M;.m ¢ Mg, . Na inser¢io temos uma curva ampliada, tomada com
H=30 kQe ¢ fazendo um dngulo de 60° como o eixo ¢ da amostra. Na insergiio também
540 mostrados os critérios para Ty e T,; .
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médio da amostra orientado paralelamente ao campo. Da figura (5.4) podemos observar
que apesar do critério de extrapolagio linear ndio permitir o acesso aos valores da
temperatura critica de campo médio, permite obter valores de dHc.,/dT similares aos

obtidos por meio da lei de escala de flutuagdes.

50 ' H/c "'._O \\‘ ':
o % -
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Figura (5.4) Diagrama H vs. T, para a amostra YMT, mostrando o deslocamento da linha He(T)
para temperaturas mais elevadas, como resultado do ajuste da lei de escala para
flutuagdes do parimetro de ordem (ver segdo 5.2).

5.3 Linha de irreversibilidade

A linha de irreversibilidade na amostra YMT foi obtida a partir de medidas de
M vs. T, tomadas em um magnetémetro SQUID. O ponto de irreversibilidade, T, foi
tomado no ponto de uniio das curvas € Mg, (ver item 3.5), onde tem inicio o trecho
reversivel, figura (5.3). A curva M. € tomada resfriando-se a amostra a partir de 100 K
em um campo elevado (tipicamente 50 kOe) até 10 K onde o campo é reduzido para o
campo H de medida. A amostra € entdo aquecida até 70 K e inicia-se a medida da Meu(T)
durante o aquecimento lento da amostra, com um AT=0.4 K. Este método ¢é similar ao
descrito por Schilling e colaboradores na ref. [78]. A curva Mg, ¢ tomada imediatamente
apos a M., resfriando-se a amostra a partir de 100 K com o campo H aplicado até 70 K,
onde inicia-se a medida da Mg(T) durante o aquecimento lento da amostra. Todos os

pontos foram tomados com um comprimento de varredura (scan length) de 3.0 cm e o seu
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T(K)

Figura (5.5) Diagrama H vs. T paraa amostra YMT, mostrando os dados da linha de
irreversibilidade para o~0° (H//¢) e a=60°. A linha cheia (x =0° ¢ a tracgjada
(o= 60°) representam os ajustes da equag3o de fusdo com corregdes qudnticas, de
acordo com a equacio (5.3).

valor ¢ uma média de 2 varreduras. Foi considerado como ponto de unido das curvas Mye,
¢ Mg 0 ponto onde a diferencga entre estas era menor que o desvio padrdo da média das
varreduras (ver item 3.2.1).

A linha de irreversibilidade tomada com o campo paralelo ao eixo ¢ da amostra
YMT ¢ mostrada na figura (5.5) juntamente com a linha de irreversibilidade obtida com o
campo magnético inclinado de um angulo de 60° em relagio ao eixo ¢ da amostra. E
interessante observar que a linha de irreversibilidade para a amostra texturizada esta
deslocada para temperaturas menores em relagio a linha de irreversibilidade de
monocristais sem maclas, como seria esperado devido ao maior grau de desordem
(quenched disorder) presente nesta amostra [13, 14]. Por exemplo para H=50 kQe temos

Ti= 75.5 K ao invés de T;;~ 81.0 K como observado para monocristais sem maclas [21].
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5.4 Interpretagdo da linha de irreversibilidade

5.4.1 TFusio da rede de vortices

Um dos principais resultados deste estudo da linha de irreversibilidade da amostra
YMT foi verificagio da relevincia das flutuagdes quinticas na fusiio da rede de vortices
em uma amostra com um grau de desordem elevado. Esta analise foi feita ajustando-se a
equacio (2.32) para a fusdo da rede devido exclusivamente a flutuagdes térmicas,
desenvolvida por Houghton e colaboradores [9], e a equagdo (2.37) para a fusdo da rede
com corregdes quinticas desenvolvida por Blatter e Ivlev [13], a linha de irreversibilidade |
obtida para a amostra YMT.

O ajuste da equagio (2.32) foi realizado de maneira autoconsistente, seguindo o
mesmo procedimento utilizado anteriormente para as amostras de Nb (ver se¢iio 42.2) e
tendo como dnico pardmetro livre a constante de Lindemann, ¢;. Para calcular a
temperatura ( ) e campo { b ) reduzidos utilizamos o resultado da temperatura critica de
campo médio, T, obtido do ajuste da lei de escala para flutuagdes do pardmetro de
ordem (secgiio 5.2), ou seja, 1.(0) = To= 91.8 K e H.(0) = (dH./dT)T.o=1.74x10° Qe,
O nimero de Ginzburg utilizado na equagio (2.32) foi G, ~1.06x10°7,,°x"/[H.,(0)&]
~ 5.3310’3, calculado considerando-se os valores de campo médio para 7., e H.(0),
k=80 e £=1/5. Para obter um bom ajuste da equago (2.32) tivemos que nos limitar a
regido de baixos campos. O melhor ajuste foi obtido para H < 20 kOe com uma ¢;, = 0.20,
figura (5.6). O fato do ajuste ter sido bom apenas para campos baixos é consistente com a
previsdo de que as flutuagdes quanticas tornam-se mais importantes em campos mais

elevados [13].
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Em temperaturas proximas a Ty a equagio (2.32) pode ser simplificada em uma
equagio quadratica, eq. (2.33), na variavel (/- #)/1, que aparece como variavel natural em
uma aproximag3o da eq. (2.32) [13]. Esta equagio permite um bom ajuste dos dados
experimentais para H < 10 kOe com a mesma c; =0.20 obtida do ajuste da equagdo
completa, figura (5.6). Ou seja, a equaglo (2.33) descreve bem a linha de irreversibilidade
apenas em campos bem baixos.

O ajuste da equaglio para a fusio da rede com corregdes devido a flutuagdes
quénticas, eq. (2.37), foi muito bom em todo o intervalo de campo medido. O melhor
ajuste, figura (5.6), foi obtido com ¢,=0.24 e v ~ 4. Estes valores obtidos para ¢, e v
concordam quantitativamente com a analise realizada por Blatter e Ivlev [13], para a linha
de irreversibilidade de monocristais de YBCO sem maclas. Na equagdo (2.37) foram
utilizados os mesmos valores para T.o, Ho(T), ¥ € € que no ajuste anterior, e também
Ky=0.17 A" [13].

No desenvolvimento da equagio (2.37) € utilizada uma aproximagio da equagio
(2.32) que na auséncia de corregdes qudnticas leva & equacdo (2.35), que é uma forma

fechada para a equagio de fusdo devido apenas a flutuagdes térmicas(ver discussio no

50 ‘ \
40}
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= E H//c 3
T 20f 3

JEERRTLIFY Termicas (eq. 2.32)
108 - Térmicas aprox. (eq. 2.33)
f - Térmicas + quanticas (eq. 2.37)

T(K)
Figura (5.6) Diagrama H vs. T para a amostra YMT, mostrando os dados da linha de

irreversibilidade e os ajustes das equagdes (2.32), (2.37) e (2.33) juntamente com a
linha de T.(H) obtida a partir da lei de escala para flutua¢des do pardmetro de ordem.
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item 2.4.2). Ajustamos a equagdo (2.35) a linha de irreversibilidade e obtivemos a mesma
constante de Lindemenn ja obtida no ajuste autoconsistente da equagdo (2.32), ou seja, a
equagdo (2.35) é uma boa aproximagiio da equagdo (2.32) com a vantagem de ser uma
forma fechada desta.

Para um teste adicional da hipotese de fusido da rede de vortices, obtivemos a linha
de irreversibilidade com o campo magnético fazendo um édngulo de 60° com o eixo ¢
médio da amostra. Utilizamos a seguinte lei de escala [79, 80] para corrigir os efeitos da

anisotropia na linha de fusdo da rede de vortices:

Bm (0’ T)

Jsz sin®(a) + cos’ &

B.(a,T)= (5.3)

onde a é o dngulo entre 0 campo magnético H e o eixo ¢ da amostra e & ¢ o fator de
anisotropia de massa. Utilizando a equagio (5.3), com £=1/5 e B,(0,T) dado pela
equagio (2.37) com os parimetros ¢; e v obtidos do ajuste da linha de irreversibilidade
obtida com H // ¢, obtivemos um ajuste perfeito aos dados da linha de irreversibilidade H
fazendo um angulo de 60° com o eixo ¢, linha tracejada na figura (5.5). A verifica¢@o da
lei de escala (5.3), sem o uso de nenhum pardmetro livre, mostra a consisténcia da analise

da linha de irreversibilidade desta amostra como sendo devida a fus@o de rede [80].
5.4.2 Leis de poténcia

O estudo da linha de irreversibilidade teve inicio nos novos cupratos
supercondutores com a observagdo de Miiller, Takashige e Bednorz [1] de que o trecho
reversivel extenso, apresentado pelas curvas de magnetizagio do La,BaCuQ,,
policristalino, dava origem a uma linha bem definida no diagrama H vs. T. Eles
relacionaram a linha de irreversibilidade obtida para o La;BaCuQ,4, com uma transigio de
fase, similar 4 transi¢io que ocorre entre o estado de vidro de “spin” e o de liquido de
“spin”, em vidros de “spin” magnéticos. Mostraram também que o comportamento desta
linha de irreversibilidade era similar ao da linha de “de Almeida-Thouless” [1], derivada da
teoria de vidros de “spin” magnéticos. O teste deste modelo resumia-se ao ajuste da

seguinte lei de poténcias:
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H=a(l-1)" 5.4)
onde t=T/T., o € um fator de proporcionalidade e #=3/2.

Yeshurun e Malozemoff [2] observaram que a linha de irreversibilidade de um
monocristal de YBa,Cu307.5, obtida com o campo paralelo ao eixo ¢, seguia esta mesma
lei de poténcias com expoente 3/2, porém eles interpretaram esta linha como sendo devida
ao “depinning” termicamente ativado dos fluxoides.

No modelo de vidro de vortices [46] a linha de irreversibilidade € interpretada
como sendo devida a fusdo de uma fase de vidro de vértices para uma fase de liquido de
vortices. Espera-se que a linha de irreversibilidade tenha a forma da equagio (5.3), com
um expoente 4/3 [45, 46, 81].

Para temperaturas muito proximas a T.(H) a equagdo para a fusio da rede de
vortices, devida a Houghton e colaboradores [9], também pode ser representada de forma
simplificada pela equacgiio (5.4) com expoente n=2.

Na figura (5.7) mostramos diferentes ajustes da equagio (5.4) a linha de
irreversibilidade, obtida para a amostra YMT com o campo paralelo ao eixo ¢, utilizando

o Tc=Typ=91.8 K, para os expoentes 3/2, 4/3 e 2. Pode-se observar que apenas o
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Figura (5.7) Diagrama H vs. T, para a amostra YMT, mostrando a dados da linha de
irreversibilidade ¢ os ajustes das diferentes leis de poténcia.
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expoente 3/2 fornece um bom ajuste para a equagio (5.4). Na verdade, se utilizarmos o
expoente # como pardmetro livre o melhor ajuste € obtido paran ~ 1.47.

E sabido que, em amostras de YBa;Cu;O+.5, a lei de poténcias com expoente 3/2,
sempre se ajusta bem aos dados para a linha de irreversibilidade em campos baixos [2, 12,
13,78]. Porém temos dois modelos, que prop&e origens complemente distintas para linha
de irreversibilidade, que conduzem a mesma lei de poténcias com expoente 3/2. Isto que
mostra que o simples ajuste de uma lei de poténcias ndo ¢ conclusivo [13], séio necessarios

testes adicionais que mostrem a consisténcia do modelo.

5.5 Discussado dos Resultados

O modelo de fusiio da rede de vortices devido a flutuagdes térmicas e quénticas
descreve muito bem a linha de irreversibilidade obtida para a amostra YMT. Os valores
encontrados para a constante de Lindemann, ¢,=0.24, e v~ 4, concordam com os
valores obtidos por Blatter e colaboradores para a linha de irreversibilidade de
monocristais sem maclas de YBayCu3O+s, apesar da linha de irreversibilidade estar
deslocada para temperaturas mais baixas em relagio a estes monocristais. Este
deslocamento da linha de irreversibilidade ¢ esperado, devido ao grau de desordem
presente nesta amostra.

A equacgio da fusdo da rede de vortices devida apenas a flutuagdes térmicas
ajustou-se bem os dados experimentais para campos baixos, H <20 kOe, com ¢, = 0.20,
menor que o valor obtido no ajuste da equagdo com correcdes quinticas. A simplifica¢do
da equagio completa para fusio da rede de vortices, considerando apenas flutuagdes
térmicas, descreve os dados da linha de irreversibilidade apenas para H < 10 kQOe. A lei de
poténcia, considerando a variavel (7 - £) e com expoente n = 2, que foi muito utilizada no
passado como teste para a interpretagio da linha de irreversibilidade como sendo devida a
fusdo da rede de vortices, também descreve os dados da linha de irreversibilidade apenas
para H < 10 kQe.

Finalmente, o fato de que a linha de irreversibilidade obtida com o campo
magnético fazendo um angulo de 60° com o eixo ¢ da amostra tenha seguido a lei de
escala angular, sem nenhum parimetro livre, mostra a consisténcia dos nossos dados e da

nossa inferpretaggo.
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6 Conclusoes

Neste trabalho foi feito o estudo da linha de irreversibilidade em supercondutores
convencionais de baixo x € no cuprato supercondutor YBCO. Estes dois tipos de
supercondutores representam casos bastante distintos. Concluimos que a origem da linha
de irreversibilidade ¢ diferente nos dois casos: no caso dos supercondutores convencionais
de baixo x a linha de irreversibilidade provavelmente é devida ao "depinning"
termicamente ativado dos vortices; no caso do YBCO a origem da linha de
irreversibilidade provaveimente tem origem na fusdo da rede de vortices, devido a
flutuagBes térmicas e quénticas. Isto mostra que ndo devemos esperar gue um Unico
modelo explique a origem da linha de irreversibilidade em todos os supercondutores.

Resumindo, as conclusdes a que chegamos analisando a linha de irreversibilidade
das amostras de supercondutores convencionais de baixo x (Nb e Nb-O) foram as

seguintes:

s A equagdo de fusdo da rede de vortices devido a flutuagBes térmicas ajusta bem os
dados da linha de irreversibilidade de ambas as amostras, porém com uma constante
de Lindemann irrealisticamente baixa.

e A hnha de irreversibilidade para estas amostras também € muito bem ajustada pela
seguinte equacgdo B(7)~ A(1-7/T)" , que considera o "depinning" termicamente
ativado da rede de vortices.

¢ O valor do expoente "n" obtido a partir dos dados de corrente critica tem uma boa

concordancia com o obtido através do ajuste & linha de irreversibilidade. A diferencga
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entre os valores € menor do que 20% para a amostra Nb-3 e menor do que 10% para
a amostra Nb-O.
A hipétese de que a linha de irreversibilidade neste caso seja devida ao "depinning"

termicamente ativado € a mais provavel,

Para o caso da amostra de YBCO texturizado, nossas conclusdes foram as seguintes:

A equagdo de fusdo da rede de vortices, com corregdes devido a flutuagdes quénticas,
ajustou-se muito bem a linha de irreversibilidade, tanto nas medidas realizadas com o
campo magnético paralelo ao eixo ¢ médio da amostra quanto nas realizadas com
campo inclinado de 60° em relagdo ao eixo ¢.

Os valores obtidos para a constante de Lindemann e para o pardmetro v {associado
com as corregGes quinticas) sdo muito proximos aos valores obtidos por outros
autores para monoctistais sem maclas, apesar da linha de irreversibilidade em nosso
caso estar deslocada para temperaturas mais baixas em relagio a linha de
irreversibilidade de monocristais sem maclas. Dai concluimos que a fusdo da rede de
vortices € pouco afetada pela desordem induzida pelos defeitos da rede cristalina, ao
menos na regido de campos moderadamente baixos (H < 50 kQOe) e temperaturas
elevadas (t > 0.8) estudados aqui.

A equagio de fusio da rede de vortices, considerando apenas flutuagdes térmicas,
ajustou bem aos dados da linha de irreversibilidade desta amostra apenas na regido de
H <20 kOe. Este ¢ um resultado consistente, uma vez que é esperado que as
flutuagBes quénticas sejam mais relevantes em temperaturas menores e
consequentemente campos maiores.

A linha de irreversibilidade obtida com 0 eixo ¢ da amostra inclinado 60° em relagdo
a0 campo magnético foi ajustada pela equacdo de fusiio da rede de vértices com
corregOes quénticas sem nenhum parémetro livre, o que confirma a consisténcia desta

analise e dos proprios dados experimentais.

Finalmente, vale a pena salientar que tanto no caso dos supercondutores

convencionais quanto no do YBCO a temperatura critica da amostra nio foi utilizada

como um pardmetro de ajuste. No caso dos supercondutores convencionais obtivemos
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T.(H) (equivalente a H(T)) utilizando a extrapolagio do trecho linear reversivel das
curvas de magnetizagdo. No caso do YBCO obtivemos T.(H} a partir de uma analise

usando uma lei de escala para flutuagdes 3D do pardmetro de ordem supercondutor.
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