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Resumo

Neste trabalho, estudamos o comportamento da linha H*(7) em amostras
filamentares de BSCCO, crescidas pela técnica LFZ, Laser Floating Zone. Estudada
previamente em outros espécimes preparados por rotas especificas - por exemplo, amostras
de MgB, deficientes em Mg; de YBCO preparadas pela técnica Sol-Gel; ou amostras
policristalinas de Nb - a fronteira H*(7) delimita a regido do diagrama de fases magnéticas
acima da qual a densidade de corrente critica intergranular torna-se nula.

A linha H*(T) é uma caracteristica extrinseca, dependente da preparacdo e do
posterior tratamento térmico das amostras, sendo observada apenas em espécimes que
apresentam uma distribuicdo estreita de correntes criticas intergranulares, que pode ser
obtida a partir do controle de propriedades tais como a granularidade.

Medidas de suscetibilidade-ac em funcdo da temperatura foram realizadas, para
diferentes valores do campo magnético de excitacdo, encontrando-se um ponto, 7%, acima
do qual a suscetibilidade-ac independe da intensidade do campo magnético de excitagao.
Isto significa que acima de 7* apenas as regides intrafilamentares sdo capazes de
transportar supercorrentes. Relacionando as medidas magnéticas com os resultados das
medidas de transporte elétrico usando duas técnicas diferentes — quatro terminais e

transformador de fluxo — constatamos uma total similaridade entre 7* e a temperatura
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critica de offser, T,%0. Verificamos ainda que T* depende do campo H, de modo que o
diagrama de fases HxT inclui a fronteira extrinseca H*(T), caracteristica da amostra. A
inclusdo das linhas H;,(T) e H.2(T), que sdo caracteristicas do material, no mesmo diagrama
HxT, permite situar a linha extrinseca no cenario composto pelas fronteiras intrinsecas do
material.
Medidas de relaxagdo temporal da resistividade e da magnetizagdo evidenciam que
os vortices penetrados t€m menor mobilidade na regido que fica abaixo da fronteira H*(7),
confirmando a expectativa inicial de que o espago intergranular que margeia os graos de um
sistema com granularidade controlada, pode constituir-se em um arranjo para a ancoragem
eficiente de fluxo magnético, o que ocorre de fato na regido delimitada superiormente por
H*(T), na qual as correntes criticas intergranulares sdo diferentes de zero.
E notavel que amostras diferentes tenham apresentado fronteiras H*(T)
praticamente coincidentes, o que reforca a previsdo de que a linha estudada tenha carater
universal, desde que a amostra satisfaca o critério de exibir uma distribui¢do estreita de

correntes criticas intergranulares.



Abstract

In this work, we have studied the behavior of the line H*(7) in filamentary samples
of BSCCO, which were grown by the LFZ technique, Laser Floating Zone. Previously
studied in other specimens prepared by specific routes — for exemple, samples of Mg-
deficient MgB,; YBCO prepared by the Sol-Gel technique; or polycrystalline samples of
Nb — the H*(T) frontier defines the region in the magnetic fase diagram above which the
intergranular critical current density vanishes.

The H*(T) line is an extrinsic feature, dependent on the preparation and subsequent
heat treatment of the samples, observed only in specimens having a narrow intergranular
critical current distribution, which can be obtained controlling properties such as
granularity.

Measurements of ac-susceptibility as a function of temperature has been performed,
for different values of the magnetic excitation field, from which a point was determined,
T*, above which the ac-susceptibility is independent of the intensity of the magnetic
excitation field. This means that, above T7*, only the intrafilamentary regions are able to
transport supercurrents. Relating the magnetic measurements with results of transport
measurements — four terminals and flux transformer — we have found a complete similarity

between T* and the offset critical temperature, 7.%. We have also verified that 7* depends
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on the field H, so that the magnetic phase diagram includes an extrinsic frontier H*(7),
confirming the original expectation that the intergranular space surrounding the grains of a
system with controlled granularity, may constitute an efficient set of pinning centers for
magnetic flux, what occurs, in fact, in the region to which H*(7T) is an upper bound, where
the intergranular critical currents are nonzero.

It is quite impressive that different samples present practically coincident H*(T)
frontiers, what reinforces the prediction that the studied line has a universal character, as
long as the sample fulfills the criterion of exhibiting a narrow intergranular critical current

distribution.
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INTRODUCAOQO

INTRODUCAO

Determinar a influéncia da aplicacdo de um campo magnético ou da inje¢do de uma
corrente elétrica em um supercondutor de alta temperatura critica, HTS, é um passo
importante no processo de caracterizagdo das amostras, pois permite encontrar os limiares
nos quais a supercondutividade deixa de existir. Particularmente interessante ¢ a
possibilidade de delimitar, no diagrama de fases magnéticas do material, a regido na qual
supercorrentes intergranulares podem transitar na amostra sem dissipacao de energia.

As duas caracteristicas distintivas de um material supercondutor sdo a ocorréncia de
resisténcia nula a passagem de corrente elétrica’ e a expulsio do campo magnético do seu
interior, este ultimo conhecido como o Efeito Meissner’. Os supercondutores conhecidos
até 1986 eram metais ou ligas metélicas, bem descritos pela teoria BCS?, com temperaturas
criticas que ndo excediam 30 K. No entanto, com a descoberta de supercondutividade de
alta temperatura critica em 6xidos cerdmicos®, ficou evidente a necessidade de novos
modelos para explicar os mecanismos que regem os HTSs’.

Esses Oxidos ceramicos, na sua maioria com estrutura perovskita’, despertaram
grande interesse no meio cientifico. Todos possuem planos de cobre ligados com oxigénio,
que sdo os principais responsaveis pelas propriedades eletronicas desses compostos,

separados por camadas de 6xidos, que formam os reservatorios de cargas.
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Em um supercondutor do tipo II, o estado misto ¢ caracterizado pela penetracdo do
campo magnético em coexisténcia com o estado supercondutor. O fluxo magnético
penetrado no material supercondutor é quantizado e confinado espacialmente em uma
regido cilindrica que recebe a denominacdo de vortice ou fluxdide. Esses fluxoides
distribuem-se pelo supercondutor de modo a minimizar a energia, formando uma rede
bidimensional, hexagonal centrada, conhecida como a Rede de Abrikosov’, que possui
propriedades similares as da matéria condensada, sendo por isso chamada de matéria de
vortices, MV.

Uma das propriedades almejadas de um supercondutor é que este possa suportar
uma elevada densidade de corrente sem transicionar para o estado normal, na maior
temperatura possivel. Dessa forma, quando tratamos de um supercondutor policristalino do
tipo II, torna-se indispensavel o estudo sistematico do estado misto, pois € ele que governa
o limite de transi¢do do estado supercondutor para o estado normal.

A melhor forma de aumentar a eficiéncia do transporte de supercorrentes ¢ evitando
o movimento viscoso dos fluxoides, devido ao qual o supercondutor dissipa energia no
estado misto. O modo mais simples de conter o movimento viscoso dos fluxoides ¢
inserindo centros de aprisionamento mais eficientes no material supercondutor, os quais
atuam como pocos de potencial atraindo fluxdides - um ou mais, dependendo de suas
dimensdes. O que se verifica no estado misto ¢ uma competicdo entre as For¢as de Lorentz,
que sdo as responsaveis pelo movimento dos fluxoides, e as Forcas de Pinning, que surgem
em decorréncia do potencial atrator associados aos centros de aprisionamento e tendem a
ancorar os fluxoéides.

Os centros de aprisionamento sdo, tipicamente, defeitos estruturais ou

estequiométricos. Dentre os defeitos de carater estequiométrico, podemos citar a inser¢ao
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de atomos substitucionais ou a deficiéncia de oxigénio para os supercondutores cupratos.
Por outro lado, nos materiais policristalinos encontramos contornos de grdo, materiais
intergranulares que geram fases secundarias, além de possiveis defeitos estruturais, tais
como regides tensionadas, decorrentes de variagdes abruptas da temperatura durante o
processo de sinterizagdo das amostras.

A investigagdo sistematica que aqui relatamos foi motivada por um recente estudo
realizado no GSM, referentes as respostas magnéticas ¢ de transporte em amostras de
YBazCu3O7_58 e Mg B, (0 <x < 0.15)9, preparadas por rotas especificas. Essas amostras
possuiam similaridades entre si, tais como grdos com dimensdes parecidas, estreita
distribuicdo na densidade de corrente critica intergranular, caracteristicas necessarias para
originar uma linha bem definida, denominada H*(7), que delimita uma regido do diagrama
de fases, acima da qual as supercorrentes intergranulares sao nulas.

Investigando a resposta magnética dos 6xidos policristalinos filamentares BSCCO,
verificamos propriedades semelhantes as descritas acima, apresentando a linha H*(7), que
nos motivou a aprofundar nossos estudos. Um atrativo adicional para este estudo decorre do
fato de que este tipo de material ¢ utilizado na fabricagao de fitas supercondutoras, de modo
que a determinacao de H*(T) permite localizar a regido do diagrama de fases em que o
transporte de supercorrentes ocorre de forma mais eficaz.

Neste trabalho estudaremos a linha H*(7) em amostras supercondutoras
filamentares de BSCCO, com estreita distribuicdo de correntes criticas interfilamentares.
Dessa forma no primeiro capitulo, faremos uma revisao dos conceitos tedricos necessarios

para a compreensao do problema proposto.
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No segundo capitulo, a esséncia dos métodos de medidas e os procedimentos serdo
brevemente descritos.

O método de fabricagdo das amostras, bem como sua caracterizacdo, quanto a
estrutura cristalina e possiveis fases secundarias, sdo discutidos no terceiro capitulo.

O quarto capitulo apresenta as discussdes e resultados obtidos a partir de medidas da
suscetibilidade-ac e magneto-transporte usando um arranjo de seis terminais conhecido na
literatura como transformador de fluxo. Medidas complementares de magnetizacdo em
funcdo do campo magnético aplicado e da temperatura também foram realizadas,
possibilitando a constru¢do de um diagrama de fases, representando a linha H*(T) e os
campos criticos de transi¢do dos materiais supercondutores estudados.

As discussdes finais e conclusdes estdo contidas no quinto capitulo.



CAPITULO 1 SUPERCONDUTORES TIPO II

1 SUPERCONDUTORES TIPO 11

1.1 Estado Misto

Em razdo de seu comportamento diferenciado quanto a exclusdo plena ou parcial de
fluxo de seu interior, os supercondutores sdo classificados em dois tipos: 1 e II. Os
supercondutores do tipo I, ndo admitem a penetracdo do campo magnético, apresentando
dessa maneira um diamagnetismo perfeito, que caracteriza o Efeito Meissner. Tal efeito ¢
visto em temperaturas menores ou iguais a temperatura critica, 7, onde ocorre a transi¢cao
do estado supercondutor para o estado normal. A passagem do estado supercondutor para o
estado normal também pode ser obtida a partir da aplicagdo de campo igual ou maior que o
campo magnético critico, H,. J& os supercondutores do tipo II sdo aqueles que apresentam o
estado misto, no qual o campo penetra de modo quantizado na amostra, formando uma rede
hexagonal centrada, a Rede de Abrikosov. Dessa forma para um supercondutor do tipo II
existe um campo magnético critico inferior, H.;(7), que indica a passagem do estado
Meissner para o estado misto, e outro campo magnético critico, H.,(7), sempre maior que
H./(T), que delimita a passagem do estado misto para o estado normal. A dependéncia

destes campos criticos com a temperatura estd esquematizada na Figura 1.
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H A
Hc

Estado normal

Estado Mejssner

Tipo |
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Hc?2
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Estado nonmal

Estado misto

Estado Meissner

i~
fc T
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Figura 1: Diagrama de fases esquematico de supercondutores do tipo I e I1.

A montagem de um diagrama de fases, como acima representado, decorre da analise

do comportamento da magnetizacdo em fun¢do do campo magnético em uma dada

temperatura, conforme mostra a Figura 2.

ILM

Estado ~H
aissn

Tipo |

Het He2
Estado | Estado il
GFSSHB.":

: Tipo Il

Figura 2: Representagdo de isotermas de magnetizagdo em fun¢do do campo magnético

para supercondutores do tipo I e I1.

Para um supercondutor, o0 modulo da magnetizagdo M ¢ maximo em H, (tipo 1) ou

H,.; (tipo II), pois este ¢ o valor médximo do campo magnético que a amostra consegue

excluir plenamente. Em um supercondutor do tipo II, a penetragdo do campo magnético na

amostra durante o estado misto, diminui seu momento magnético, de forma que o modulo
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da magnetizagdo decresce gradativamente, desde o valor méaximo em H,;, tornando-se nulo
em H,,, acima do qual o campo estard totalmente penetrado e a amostra tera alcangado o
estado normal.

Um termo muito utilizado nos estudos dos supercondutores do tipo II é Matéria de
Vortices (MV), que surgiu a partir da analogia das propriedades estruturais do estado misto
com as da matéria condensada. A Figura 3 mostra uma microscopia de tunelamento, para o
material NbSe,, em campo H = 10 kOe, na temperatura 7' = 1.8 K, revelando a forma

hexagonal centrada dos vortices da rede de Abrikosov.

Figura 3: Microscopia de tunelamento, para o material NbSe,, em campo H = 10 kOe, em

temperatura T = 1.8 K, revelando a rede de Abrikosov, conforme a Ref. 7.

Quando submetemos um supercondutor a um campo magnético, surgem de forma
natural as correntes de blindagem, responsaveis pelo diamagnetismo da amostra, ou seja, as
supercorrentes percorrem o material de forma a gerar um momento magnético que se opde

ao campo magnético ao qual o material estd submetido. Por sua vez, os portadores de
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cargas das supercorrentes sio os Pares de Cooper, que se formam a partir do acoplamento’
de dois elétrons com spins opostos, separados por uma distancia média de duas vezes o
comprimento de coeréncia (£). A densidade de corrente maxima que uma amostra
supercondutora suporta sem entrar no estado normal ¢ denominada densidade de corrente
critica J,.

Na verdade, qualquer fonte de energia pode ser responsavel pela transicao do estado
supercondutor para o estado normal, basta que esta seja capaz de fornecer quantidade maior
que a energia de gap do supercondutor, que esté4 relacionada com a energia necessaria para

romper um Par de Cooper.

1.1 A teoria de Ginzburg-Landau

Muitos fendmenos da natureza, tais como, a ebulicdo dos liquidos, o
ferromagnetismo, envolvem transi¢des de fase de um estado ordenado para outro
desordenado. Cada uma dessas transicdes pode ser caracterizada por um pardmetro que
tenha um valor finito no estado ordenado e se anule no estado desordenado. A partir dessa
idéia, V. L. Ginzburg e L. Landau, em 1950, formularam uma teoria'” para descrever

fenomenologicamente a transi¢ao supercondutora.

' Nos supercondutores de baixas temperaturas criticas, ditos “supercondutores BCS”, € aceito que a interagdo
seja mediada por fonons. Com a descoberta dos HTSs, algumas alternativas tém sido aventadas, sem que haja
ainda um consenso quanto aos mecanismos da supercondutividade.
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A teoria de Ginzburg-Landau (GL) admite que os portadores de carga do estado
supercondutor sdo formados por superelétrons com massa m*, carga e* e densidade n,*,

que estdo relacionados com elétrons do estado normal, 7, segundo as expressdes abaixo:

m*=2m (1)
e*=2e 2)
n*=(1/2)n, 3)

Dessa forma o estado supercondutor ¢ descrito por uma funcdo de onda
caracteristica, ¢(r), onde a coeréncia do estado supercondutor ¢ descrita por uma fase, @, e
a densidade de superelétrons ¢ igual ao quadrado do modulo da fun¢do de onda, expressa
por:

#(7) = |p(F)le” 4)

O modulo da fun¢do de onda ¢(r), assim como a densidade de superelétrons n,* &
nula acima de 7, e seu valor aumenta gradativamente a medida que a temperatura diminui,
abaixo de T..

As propriedades termodinamicas do estado supercondutor podem ser descritas em
funcdo da densidade de energia livre de Gibbs, que por sua vez pode ser expandida

localmente como o funcional do pardmetro de ordem, |#(r)|, segundo a expressdo abaixo:

G.()=G, + 3 [d'F| 5 Py-Prg = O o1 G)M )+ g7 +2 19 .| )

2m* 2,
P =(ihV +e* 4)
onde G, ¢ a densidade de energia livre de Gibbs do estado normal, Adéo potencial vetor

magnético, a ¢ b sdo fungdes da temperatura. Se o material estiver no estado normal
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—

B=u,H, M=0 e entio a contribuicio magnética sera (1/2)u,H*. Para o estado

supercondutor B=0e¢ M =-H,sendo que a contribui¢io magnética é 1, H”.

No estado supercondutor escrevemos as aproximagdes de a e b segundo as

expressdes abaixo, notando que em 7 =7,, a(T) =0, permanecendo negativo abaixo de

T..
T (6)
a(T) = aO(T—C—lJ
b(T) = b, (7)

Para determinar ¢(r), devemos minimizar a energia livre de Gibbs, tomando a
derivada variacional do integrando em relacdo a ¢*, mantendo ¢ constante, tendo assim a
primeira equacgao de GL:

1

2m*

(hV +e* A)’p+ag+blg ¢=0 (8)

De modo similar, substituindo o campo magnético pelo rotacional do potencial
vetor magnético, usando o calibre de London-Landau, V - A= 0, podemos tomar a derivada
variacional do potencial vetor magnético. Mantendo ¢ e ¢* fixos, encontramos a segunda
equacdo de GL, descrita abaixo.

fie*

I
2m*

Vx(VxA)+ (¢*6¢—¢€¢*)+%Z1|¢|2 =0 )

Usando a Lei de Ampere, VxB= ,qu , podemos reescrever a segunda equagao de

GL da seguinte forma:

%

-

he™ 35 g— vy Agf (10)

e
2m* m*

10
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Um exemplo de aplicagdo da teoria de GL ocorre quando analisamos o interior de

um supercondutor longe das interfaces, sem campo magnético aplicado. Neste caso o

potencial vetor magnético ¢ nulo (4=0) e a fun¢do de onda é constante (V=0 ¢

V24 =0), sendo assim, a densidade de energia livre de Gibbs é escrita da seguinte forma:
G, =G, +d| +%b|¢|4 (11)

Utilizando a primeira equa¢ao de GL, temos a condicdo de minimizagdo de energia

dada por:
ag+bg[ ¢=0 (12)
dessa forma:
'k :%:Z_O{I_TLJ:”S* (13)
0 c

A densidade de energia livre de Gibbs pode ser reescrita da seguinte forma:

2 2
G =G, —l‘i@—ij (14)
2b, | T

c

Outro modo mais criterioso de classificar supercondutores do tipo I e II faz uso dos
parametros A (profundidade de penetracdo de London) e & (comprimento de coeréncia). Em
uma interface normal-supercondutora, o campo magnético sofre um decaimento
exponencial para zero em uma escala de comprimento tipica, determinada por A. A
densidade de superelétrons, que caracterizam o estado supercondutor, aumenta de zero, na
interface do supercondutor com um material no estado normal, at¢ um valor constante no

interior do supercondutor, em uma escala de comprimento tipica, representada por & A

razao entre os dois parametros ¢ denominada constante de Ginzburg-Landau, x = 1/&. Se

11
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x for menor que 1/ V2 , E> V24, a energia de superficie € positiva, ndo favorecendo a
entrada de campo magnético no supercondutor, o que ocorre com os do tipo I. Se « for
maior que 1/ V2 , £< V22, a energia de superficie é negativa, sendo favorecida a entrada

ordenada de campo magnético no supercondutor, o qué caracteriza os supercondutores do

tipo II.

1.3 A penetracdao do campo magnético

No ano de 1935, os irmaos Fritz e Heinz London, propuseram uma teoria simples
que explicava o perfil do campo magnético em uma interface entre um supercondutor no
estado Meissner e um material normal. Para evitar lidar com uma descontinuidade do
campo magnético, os irmaos London assumiram que o modulo do campo decresce a
medida que penetra no interior do supercondutor, de modo que na interface seu valor ¢
igual ao campo aplicado e suficientemente longe da interface torna-se nulo, em uma
distancia tipica A4, denominada profundidade de penetragdo de London. A equagdo de
London, que descreve a penetragdo do campo magnético nas proximidades da interface, ¢

descrita pela seguinte expressao,

(15)

onde a profundidade de penetracdo de London, para temperaturas muito préximas de zero,

¢ descrita em funcdo da massa, carga e densidade de pares de Cooper, da seguinte forma:

12
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% 1/2
A =(’”—2J (16)
/uo”se*

Tomando a equacao de London, para o caso de um cilindro de raio R, em um campo

magnético axial de intensidade By, torna-se direta e simples a obten¢do da sua solucdo,
B(r)=B,, exp(¥j (17)

fornecendo o perfil de penetracdo do campo magnético de acordo com a Figura 4.

Supercondutor normal

B(r)

Figura 4: (a) Perfil de penetracdo do campo magnético com énfase na profundidade de

penetragado de London 1, em (b).

O campo magnético no interior de um supercondutor também ¢ dependente da
geometria da amostra, por meio do fator de desmagnetizagdo. Dessa forma, duas amostras
de mesma composicao, mas geometrias diferentes, apresentam respostas magnéticas
distintas, relacionadas pelo fator de desmagnetizacdo. Quando estudamos as regides do
diagrama de fases magnéticas que formam a fronteira da transi¢ao do estado supercondutor

para o estado normal, a influéncia da geometria da amostra torna-se mais importante, pois

13
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pequenas variacdes do campo magnético no interior do supercondutor podem leva-lo
parcialmente ao estado normal.

Um modelo de estado critico descreve o perfil de penetracdo do campo magnético
no interior de um supercondutor, levando em consideragao alguns parametros que se opoe a
entrada do campo, como as correntes de blindagem.

O Modelo de Bean'""'2, desenvolvido em 1964, é um dos modelos de estado critico
mais conhecidos da literatura. Ele postula que a penetragdo do campo magnético no
supercondutor ocorre de forma linear e que a regido penetrada pelo campo ¢ percorrida por

uma densidade de corrente, de mddulo igual a densidade de corrente critica, J_., que atua

na blindagem magnética do supercondutor.

Algumas situagdes com as quais nos deparamos freqiientemente, como o
aprisionamento de campo magnético por uma amostra supercondutora, podem ser
explicadas mediante o uso do Modelo de Bean. Por outro lado este ¢ um modelo simplista
que nao relaciona as correntes de blindagem com a variagdo do modulo do campo em
fun¢do da posi¢do e também ndo explica o movimento viscoso dos vortices. A Figura 5
demonstra o comportamento do campo e das correntes de blindagem, para uma amostra
supercondutora cilindrica de raio a, indicando o campo magnético /,, definido como o

menor valor de campo requerido para atingir o centro da amostra.

14
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Campo Aumentando Campo Diminuindo
oH,
H, H,
H,/2
Je Je Je Je |
e i e el |

Figura 5: Representagdo esquematica da penetragdo do campo magnético e das correntes

de blindagem segundo o modelo de Bean.

A lei de Ampére permite relacionar /, com a geometria da amostra, de modo que o
campo H,, para uma amostra cilindrica, est4 relacionado com a corrente critica segundo a
Equacao (18).

H =Ja (18)

Conhecendo as médias espaciais do campo magnético no interior da amostra
supercondutora, torna-se possivel a determina¢do da magnetizagdo. Tomando a diferenca

entre as magnetizagdes de um ciclo de histerese, pelo modelo de Bean, ¢ possivel definir o
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valor da densidade de corrente critica de um supercondutor em fungdo da magnetizagdo de

acordo com a Equagao (19).

J, === (19)

Outros modelos de estado critico, mais elaborados, procuram representar a situagao
de formas mais realistas. A Tabela 1 apresenta alguns modelos e as respectivas relagdes
entre o campo magnético e a densidades de corrente critica. J. ¢ a densidade de corrente
critica a campo nulo, B(7) ¢ o campo magnético dependente da posi¢do e B ¢ um pardmetro

associado ao campo interno.

Tabela 1: Modelos de Estado Critico

J(B)=J, Modelo de Bean
J(B) = L Modelo de Pinning Fixo'>!*
|B(r)|/ B, &
J(B) = # Modelo de Kim'>!'®
1+|B(r)|/ B,
J(B)=J, exp|- B(r)/ B, ] Modelo Exponencial'’

J
¢ 18,19

)= [1 N |B(r)|/B ]ﬁ Modelo Generalizado
k

16
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1.4 Quantizacao do Fluxo

Partindo dos conceitos da teoria de GL descrita no topico anterior, ¢ possivel
demonstrar que o campo magnético ¢ quantizado no interior de um supercondutor do tipo II
que esteja no estado misto. Da segunda equacao de GL temos uma relagdo para a corrente

no interior de um supercondutor.

Jo_ ihe*

iU Vo—gVg) —— A|¢| (20)

Substituindo a fungio de onda, referente ao estado supercondutor, ¢(<)= |¢(17 )|ei€,

na expressao acima, temos:

j{hive——A}w (21)

m
RYT ~ . -\ 2 .
Dividindo a equagio acima por e*’ |¢(r)| /m*, e integrando em torno de uma

curva fechada dl , temos:

m* J
Ira

Pela aplicacao direta do teorema de Stokes, ¢ possivel determinar a expressao:

.di+§2i-di=%ﬁe.di (22)

2
e*

e*2§|¢ -dl +jB dS— §d9 (23)

Para que a funcdo de onda do supercondutor seja univoca, a integral da fase no

contorno fechado deve ser um multiplo de 27 . Sendo assim temos:



CAPITULO 1 SUPERCONDUTORES TIPO II

m* J —
27h h
O, = =— 25
O e* Qe 25)

As equagdes acima demonstram que em um supercondutor do tipo II, no estado
misto, 0 campo magnético penetra no seu interior de maneira quantizada, sendo que a soma
do fluxo magnético do seu interior ® com a integral de linha envolvendo a densidade de

corrente critica sdo multiplos de @, .

1.5 Estrutura Cristalografica

A anisotropia cristalografica ¢ uma das caracteristicas inerentes dos cupratos

. ~ ) .
supercondutores, pois todos sio compostos por planos de Cobre e Oxigénio®’. A Figura 6
representa a estrutura cristalina tetragonal do Bi,Sr,Ca,Cuy+1Og12n, com 1 = [, ressaltando

os planos de CuO,.

18
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Figura 6: Representagdo da estrutura cristalina do Bi;Sr;Ca;Cu;0Os.

A alta anisotropia dos cupratos HTSs, também ¢ refletida nas propriedades fisicas
do material. Por exemplo, as medidas da magnetizagdo em um monocristal de YBCO-
123*!, revelam uma razdo anisotropica 30, ou seja, a densidade de corrente critica nos
planos a-b, formados por CuO,, ¢ trinta vezes aquela correspondente a direg¢do do eixo c.

Em conseqiiéncia dos planos de CuO, estarem separados por camadas de oxidos
relativamente espessas, a penetragdo do campo magnético torna-se dependente da direcao
em que o mesmo ¢ aplicado. Segundo o Modelo de Clem?, quando o campo aplicado &
perpendicular aos planos a-b, as linhas de campo podem ser consideradas como uma pilha
panquecas, separadas por distdncias equivalentes as separacdes entre os planos de CuO,,

com movimentos quase independentes umas das outras. Esse modelo tem sido largamente
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utilizado nos estudos da resposta magnética em materiais anisotrépicos como YBCO e
BSCCO?: 2425

As propriedades supercondutoras dos cupratos HTSs sdo extremamente dependentes
da estequiometria de oxigénio. Com o decréscimo da quantidade de oxigénio uma amostra
de YBCO-123, por exemplo, tem sua temperatura critica rebaixada. Por outro lado, a
estequiometria ideal, que maximiza suas propriedades supercondutoras, ¢ obtida quando a
amostra apresenta uma pequena deficiéncia de oxigénio®.

Uma familia de cupratos HTSs muito conhecida, que tornou-se o foco dos estudos
deste trabalho, tem estequiometria dada por Bi,SryCa,Cup1Og:2n. As trés composi¢des mais
freqiientes, correspondem a n = 0, [ e 2. O primeiro composto da série, 0 BSCCO-2201
(n=0) tem a férmula Bi,Sr,Cu,0g, apresenta estrutura cristalina octaedral, com a menor

temperatura critica, 7, 9K . O segundo composto, n = I, com estrutura cristalina
tetragonal e 7, = 90K ¢ o Bi,Sr;,Ca;Cu,Og (BSCCO-2212). O terceiro integrante da série
(n=2) ¢ o Bi,SrCaCu3012 ou BSCCO-2223, com 7, ~110K e estrutura cristalina

ortorrdmbica. Em conseqiiéncia do composto BSCCO-2201 apresentar uma 7, tao baixa, na

maioria dos tratamentos ele se comporta como um composto ndao supercondutor.

20
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1.6 Sistemas Supercondutores com Estreita Distribuicao de

Correntes Criticas Intergranulares

A maioria das aplicagdes praticas de um HTS requer materiais que suportem altas
densidades de corrente. A densidade de corrente critica ¢ uma grandeza extrinseca,
controlada por fatores como microestrutura, tipos de defeitos e suas distribui¢gdes. Em
muitas situacgdes a introducdo de defeitos de maneira bem controlada ¢ desejavel, pois pode
aumentar a densidade de corrente critica.

Um defeito ¢ eficiente quando consegue ancorar um ou mais quanta de fluxo
magnético, evitando seu movimento viscoso € a conseqiiente dissipacdo de energia, sem
degradar as propriedades supercondutoras da amostra. Isso ocorre quando o supercondutor

apresenta um comprimento de coeréncia £ menor ou com a mesma ordem de grandeza das
dimensdes do defeito, que para os cupratos HTSs é & ~ 10A .

E usual descrever uma amostra policristalina de um HTS como uma composicio de
dois subsistemas, um formado pelos grdos supercondutores e outro formado pelos elos
fracos de ligagdo entre eles. E como se os graos supercondutores estivessem incrustados em
uma matriz intergranular, composta pelos elos de ligagdo conhecidos como weak-links,
WLs. Estes, por sua vez, constituem-se em um fator limitante da densidade de corrente
critica, dada a dificuldade de tunelamento de supercorrentes através dessas barreiras, cujas
dimensdes sdo maiores do que o comprimento de coeréncia, que ¢ muito pequeno nos

cupratos. Para densidades de corrente excessivamente altas, hd uma descontinuidade na
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fase da funcao de onda supercondutora, fazendo com que a amostra se comporte como um
conjunto de grdos independentes. Essas regides intergranulares sdo compostas pelos
contornos de grios e por fases secundarias, material ndo reagido ou com variagdes
estequiométricas, que atuam como uma barreira, limitando a densidade de corrente critica.

A contribui¢do intragranular estd associada ao material que compde os graos, onde a
corrente critica ¢ limitada pelo movimento viscoso dos fluxoides. Devido ao baixo
coeficiente de difusdo de oxigénio nos cupratos HTSs e as fases secundarias presentes na
amostra, ¢ possivel encontrar regides inomogéneas em um monocristal, onde a
concentragdo de oxigénio ¢ insuficiente. Sendo assim, dependendo da concentragdo de
oxigénio, at¢é mesmo um monocristal pode apresentar respostas magnéticas que se
assemelham as de um policristal.

Tendo em vista a dificuldade de fabricar monocristais de grandes dimensdes, 0s
esforcos tém sido concentrados em obter amostras policristalinas com as melhores
propriedades supercondutoras possiveis, otimizando as contribui¢cdes intergranulares,
utilizando rotas de preparo que resultam em amostras com WLs fortes e com uma
distribuicdo estreita de correntes criticas intergranulares.

Neste trabalho, determinamos as condi¢des limite de campo magnético e de
temperatura para as quais cessa o transporte de supercorrentes intergranulares em uma
amostra com distribui¢do estreita de correntes criticas intergranulares. Tais condi¢cdes em
um diagrama de fases magnéticas representam uma fronteira bem definida, denominada
H*(T), grandeza extrinseca, dependente da microestrutura da amostra.

Amostras com estreita distribuicdo de correntes criticas intergranulares podem
representar uma rede de Juncdes Josephson (JJ), desde que os WLs obedecam as Equagdes

de Josephson, descritas abaixo,
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J=J,send (26)
dae _ 4reV 27)
dt h

onde J. ¢ a densidade de corrente critica que o dispositivo suporta transportar, € ¢ a
diferenca de fase entre as funcdes de onda supercondutora dos dois -eletrodos
supercondutores e V' ¢ a queda de tensdo na jungdo. A Equagdo (10) relaciona a densidade
de corrente com a funcdo de onda supercondutora e o campo magnético a partir de um

formalismo quantico, que poder ser reescrita:

J =M[W€—%} (28)

’ m c
De acordo com a Equacdo (28), isolando e resolvendo a mesma para o gradiente da

diferenca de fase nas imediagdes da JJ, pode-se mostrar que,
2ep - =
O(x+dx)—-0(x)="—f4-di (29)
hc

desde que a densidade de corrente de blindagem J. for nula no contorno paralelo a JJ. O
potencial vetorial pode ser escrito de acordo com a Equacao (30), onde L ¢ uma distancia
efetiva, equivalente a espessura da jun¢do ¢, somada as duas profundidades de penetracao

correspondentes aos supercondutores que formam a jungao:
§Z4 -dl = H(L)dx (30)

L=A4 +4,+t 31

Em uma JJ a fase da funcdo de onda supercondutora esta diretamente relacionada ao

fluxo magnético ao qual ela esta submetida, que por sua vez, relaciona-se com a corrente
que atravessa a juncdo. Substituindo as Equagdes (30) e (25) na (29) e esta na Equacao

(26), ¢ demonstrada a dependéncia da densidade de corrente com o fluxo magnético.
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(32)

A Equacdo (32), tem forma analoga a do chamado Padrao de Fraunhofer, obtido

através da difracdo da luz por uma fenda extensa. A Figura 7 apresenta a dependéncia da

corrente critica com o campo magnético, para amostras especiais®’de Nb, YBCO e LSCO.

Essas amostras sdo redes tridimensionais desordenadas de JJs, e ttm em comum a

caracteristica pouco usual de apresentarem distribuicdes estreitas de correntes criticas

intergranulares.

2 1,045, 3D-DIJJAs

g me__ Fraunhofer pattern

3 08{ - ° Nb  T=2K

— Vi@@ » YBCO T=2K

.2 0,64 o3 v LSCO T=2K

5

< 0,44 ﬁz

(D] -

-E % v vy

S 0.2- U e

é VEZZ Zvﬂo@ ’ OO@A%VV% v 42405
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Figura 7: Grafico da suscetibilidade em fungdo do campo, mostrando também o ajuste da

Reduced Magnetic Field

expressdo para um padrdo de Faunhofer (Eq. 30).
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A partir de medidas de magnetizagio em fung¢do da temperatura em campos
magnéticos baixos podemos observar o Efeito Meissner Paramagnético, que ¢ uma
caracteristica tipica de sistemas que exibem uma distribuicdo estreita de correntes criticas
intergranulares. Verificado em medidas realizadas ap6s um procedimento FC", o Efeito
Meissner Paramagnético ¢ caracterizado como uma reentrancia no sinal da magnetizacao,
resultado de uma competi¢do dos sinais inter e intragranulares. Em resumo, quando a
temperatura ¢ abaixada na presenca de um campo magnético, as regioes intragranulares
passam ao estado supercondutor e expulsam o fluxo, que fica retido em regides vizinhas,
intergranulares, que possuem propriedades supercondutoras mais frageis, e, em particular,
uma temperatura critica menor que a dos graos. Ao passar a fase supercondutora, boa parte
das regides intergranulares ndo tem como excluir o fluxo para suas vizinhangas, o que se
traduz por uma contribui¢do paramagnética para a resposta da amostra. A Figura 8 ilustra,
esquematicamente, como a superposicao das duas contribui¢cdes a suscetibilidade-dc leva

ao Efeito Meissner Paramagnético em um procedimento FC.

O procedimento FC sera explicado mais detalhadamente na proxima secio.
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Figura 8: Representagdo da suscetibilidade-dc em funcdo da temperatura, para as
respostas correspondentes as regioes inter e intragranular, revelando o Efeito Meissner

Paramagnético na soma das respostas.

Em sistemas policristalinos que apresentam uma distribui¢ao estreita de correntes
criticas intergranulares, a perda do transporte de supercorrentes nas regides intergranulares
corresponde a uma linha bem definida no diagrama de fases magnéticas, denominada
H*(T). O mesmo nao ocorre quando o sistema exibe uma distribuicdo larga de correntes

criticas intergranulares, Havendo neste caso uma faixa de transi¢do, cuja extensdo esta

diretamente ligada a largura da distribui¢do de correntes criticas intergranulares.
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1.7 Linha de Irreversibilidade

A fusdo da rede de Abrikosov, costumeiramente associada a linha de
irreversibilidade (LI), € uma caracteristica intrinseca, dependente apenas do material. No
entanto, dependendo da técnica usada em sua caracterizagdo, a ocorréncia de impurezas e
defeitos pode influenciar os resultados e mascarar a verdadeira posi¢ao da LI.

Diferencas significativas entre penetracdo e saida do fluxo magnético de uma
amostra supercondutora podem ser observadas a partir da comparagdo de medidas
magnéticas feitas por dois procedimentos diferentes: o ZFC (Zero Field Cooling) e o FC
(Field Cooling).

Em uma medida ZFC da magnetizagdo em funcdo da temperatura, a amostra,
inicialmente acima de 7., € resfriada a temperatura inicial de medida na auséncia de campo,
para entdo aplicar o campo magnético e dar inicio as medidas da magnetizagcdo subindo a
temperatura. Em uma medida FC, o campo ¢ aplicado acima de 7. para entdo iniciar as
medidas enquanto a amostra ¢ resfriada.

Um dos modos de determinagdo da linha H,,.(7) esta relacionado a reversibilidade
da curva de magnetizacao em funcdo da temperatura, determinando 7}, ou em fungdo do
campo, determinando H;,,, pois acima de um determinado valor de temperatura ou campo,
as curvas ZFC e FC tornam-se completamente equivalentes e abaixo desse ponto surge uma

~ 2 . \ ~ L
separacdo”® devido a retencdo de fluxo magnético pela amostra.
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Os centros de aprisionamento e¢ os defeitos de natureza extrinseca que os
supercondutores do tipo II apresentam freqiientemente estdo relacionados com efeitos de
irreversibilidades térmicas e histereses magnéticas, pois podem influenciar de forma
diferente a entrada e a saida de fluxo magnético na amostra. Estudos da linha H;,(T) por
técnicas alternativas como a do terceiro harmodnico, originaram o recente trabalho de
doutoramento®’ da aluna Ana Augusta de Oliveira (ainda em andamento), no Grupo de
Supercondutividade ¢ Magnetismo. Pelo uso dessa técnica, ainda pouco explorada,
pretende-se demonstrar que ficam minimizados os efeitos das impurezas e defeitos da
amostra e determinar a LI genuina do material.

Neste trabalho, entretanto, vamos adotar a técnica mais comumente empregada e
determinar a LI a partir de pontos de separacdo nas curvas M(7) e M(H), mesmo porque
estaremos interessados em situar H,,,(7) no diagrama de fases magnéticas apenas como uma
das referéncias para o estudo de H*(7). A Figura 9 apresenta esbogo de um diagrama de

fases magnéticas dando énfase a linha H,,(T).

liguido

sdlido \

o He1(T)
Estado Meissher
22 T

Figura 9: Esbog¢o representando um diagrama de fases magnéticas dando énfase a linha

Hipn(T).
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A linha de irreversibilidade representada na Figura 9 delimita uma fronteira onde
ocorre uma mudanga na dindmica de vortices, verificada apenas nos HTSs mais
anisotropicos. Abaixo de H,.(T), os vortices comportam-se como a rede cristalina de um
solido, formando a rede de Abrikosov. Acima dessa fronteira ocorre a fusdo da rede de
vortices, acompanhada de uma perda de coeréncia longitudinal dos fluxoides, passando de
um regime tridimensional coerente para um regime quase bidimensional incoerente. O
Modelo de Clem trata dessa mudanga de dimensionalidade das linhas de fluxo magnético,
propondo dois ajustes para reproduzir a linha de irreversibilidade.

O ajuste quase bidimensional, representado pela Equacdo (33), ¢ usado quando os
flux6ides passam de um regime estatico tridimensional para um regime dindmico quase
bidimensional, como panquecas.

H = aexp(—pr) (33)

O ajuste tridimensional, expresso pela Equacdo (34), ¢ usado quando ndo ocorre a
mudan¢a na dimensionalidade, ou seja, apenas ocorre a fusdo da rede de vortices. Nas
expressoes (33) e (34), ae fsdoconstantese ¢t =T1/T..

H= a(l;tj (34)

t

Materiais altamente anisotrépicos tais quais os compostos da familia BSCCO,

podem exibir uma mudanga na dimensionalidade dos voértices na regido da fronteira H;,(T).
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2 METODOS E MEDIDAS

2.1 Medidas Magnéticas

No processo de caracterizagdo magnética das amostras, utilizamos a estagdo
experimental MPMS (Magnetic Properties Mesurements System) modelo 5S, produzida
pela Quantum Design, ilustrada pela Figura 10. A estacdo ¢ capaz de gerar campos
magnéticos de até 5 Tesla em uma faixa de temperaturas de operagdao que varia de 1.8 K a

800 K.

Figura 10: Fotografia da estagdo MPMS do GSM.
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A estagdo experimental MPMS ¢ composta por um sensor SQUID
(Superconducting Quantum Interference Devices) acoplado a um magnetometro de
extragdo, ¢ também um moddulo para medidas de suscetibilidade-ac. O sensor SQUID ¢ um
dispositivo composto por um anel supercondutor com duas jungdes Josephson, o que torna
0 MPMS um magnetometro diferenciado, pois € capaz de medir com precisdo variagdes da
ordem de alguns quanta de fluxo magnético.

Uma medida magnética ¢ feita pelo MPMS da seguinte forma. A amostra ¢ fixada
em uma vareta ndo magnética, que faz a ligagdo do ambiente externo com o interior da
camara de medidas, selada por meio de gaxetas e preenchida com Hélio gasoso. Dessa
forma a amostra ¢ excursionada ao longo do eixo das bobinas detectoras supercondutoras,
dispostas na configuracdo de um gradidmetro de segunda ordem de 2.02 cm de didmetro e
comprimento total de 3.04 cm, localizado no centro do magneto que gera o campo em uma
medida. Quando a amostra ¢ excursionada pelo gradidmetro, uma corrente ¢ induzida nas
bobinas de detec¢do, que sera convertido em um sinal de tensdo amplificado pelo sensor
SQUID. Esse sinal de tensdo ¢ convertido na magnitude do momento magnético da amostra

de acordo com o algoritmo expresso na Equagao (35).

u=C[AY W) (35)

Na Equacdo (35) a magnitude do momento magnético, u, € descrita em termos do
somatorio das tensdes, tomadas em n pontos, separadas por excursdes de amplitude Az. C ¢
uma constante de proporcionalidade entre o sinal de corrente e o sinal de tensdo
amplificado pelo sensor SQUID. A transformagdo do sinal detectado em uma medida de
magnetizacdo ou suscetibilidade ¢ feita por meio de um algoritmo interno que pressupoe

que a resposta da amostra seja dipolar.
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2.1.1 Medidas de Magnetizacao

As medidas de magnetizacao sdo geradas a partir de medidas diretas do momento

magnético da amostra. Como sabemos, a magnetizacdo M ¢ descrita de acordo com a

Equacao (36), onde z ¢ o momento magnético e V' ¢ o volume supercondutor da amostra.

M= (36)

< =

Um aspecto fundamental observado em todas as medidas magnéticas realizadas
neste trabalho est4 relacionado com a histéria magnética das amostras. Historia magnética ¢
o termo utilizado para definir todos os procedimentos relacionados a variagdes do campo
magnético ou da temperatura que antecedem o processo de medida. Assim € possivel
aprisionar ou liberar fluxo magnético variando, por exemplo, a temperatura na presenga de
um campo magnético. O procedimento utilizado para apagar a historia magnética de uma
amostra consiste em elevar sua temperatura levando-a ao estado normal na auséncia do
campo magnético.

Medindo a magnetiza¢do em fun¢do do campo magnético, em uma temperatura fixa,
obtemos dados como o representado pela Figura 11, com os quais podemos obter
informacdes sobre o tipo de resposta do material que estd sendo -caracterizado;
diamagnética, paramagnética, ferromagnética ou antiferromagnética. Também podem ser
obtidas informacdes como o campo de irreversibilidade da amostra H,,,., 0s campos criticos

H.;, H., e a corrente critica J..
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Figura 11: Isoterma de magnetizagdo em fun¢do do campo magnético, para a amostra de

BSCCO-2212, indicando H;,., H.; e AM .

A partir da Figura 11 definimos os critérios para determinar algumas grandezas de
interesse. O campo critico inferior H,;, localizado na por¢do virgem do ciclo de histerese,
estd definido pelo maior campo magnético que retorna uma reposta linear da magnetizagao.
O campo de irreversibilidade da amostra H,, estd associado ao menor campo magnético
necessario para que a magnetizacdo seja reversivel. O campo critico superior H.,, ndo
representado na Figura 11, estd associado a saturacdo da magnetizacdo, sendo definido pelo
menor campo acima do qual a magnetizacao seja constante. De acordo com a Equagao (19)
do modelo de Bean, a variacdo da magnetizacdo AM esta relacionada com a densidade de
corrente critica, sendo que para quantifica-la por esta abordagem, a amostra deve ser tratada

como se fosse homogénea, o que ¢ apenas uma idealizacdo. Alternativamente, podemos
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tratar os graos como monocristais idénticos, de forma que o perfil de penetracao seja igual
em todos eles. Neste ultimo caso, as dimensdes relevantes para transformar AM em J. sdo
as do grdo, e a corrente critica assim determinada sera a intragranular.

Visando a economia de tempo e liquidos criogénicos, em geral, uma medida de
magnetizacdo em fun¢do da temperatura em um determinado campo magnético ¢ comegada
resfriando a amostra sem historia magnética até a temperatura inicial de medida ZFC. A
magnetizacdo ¢ entdo medida enquanto a amostra ¢ aquecida até temperaturas superiores a
T.. Esse processo ¢ seguido por uma medida FC abaixando a temperatura até o limite

inferior. A Figura 12 apresenta uma medida Mx7, indicando as temperaturas 7. € T},

BSCCO0-2212
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Figura 12: Medida da MxT com campo magnético de 10 Oe em uma amostra de BSCCO-

2212, revelando T; e T,.

Os campos H.;, H;,, H., determinados em isotermas MxH podem também ser

extraidos de curvas MxT a campo fixo. A Figura 12 ilustra os critérios que adotamos para
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determinar algumas dessas grandezas de interesse. A linha de irreversibilidade da amostra,
H;(T) ¢ determinada pelo primeiro ponto em que as linhas ZFC e FC se sobrepdem. Essa ¢
a T;, correspondente ao campo de medida. Em regides de temperaturas mais elevadas que
as de irreversibilidade determinamos a temperatura critica 7, para o campo de medida
como sendo o primeiro ponto acima do qual a amostra apresenta a resposta da
magnetizacdo constante ¢ nula. Ao ponto H.;, ndo visivel na Figura 12, geralmente
localizado na regido inicial da curva ZFC, associamos uma temperatura que ¢ definida pelo

ultimo ponto em que a magnetizagdo apresenta uma resposta constante.

2.1.2 Medidas de Suscetibilidade

E comum encontrar na literatura referéncias a suscetibilidade-dc que, na realidade, ¢
apenas o resultado de uma medida da magnetizacdo (em fun¢do da temperatura ou do
campo) dividida pelo valor do campo magnético no qual a medida foi realizada. Em nosso
trabalho a determinacdo da suscetibilidade-dc nao acrescenta nenhuma informagao
relevante em relacdo as obtidas com medidas MxT. Por outro lado, as medidas da
suscetibilidade-ac, y,.(T)=cM/JH, fornecem informacdes sobre as tendéncias da
magnetizacdo para diferentes valores do campo, e foram de fundamental importancia neste
trabalho, tendo sido usadas na determinacgao de 7* ¢ H.,.

De posse das medidas de y,.(7) torna-se simples a determinag¢do de 7* A amostra,
sem historia magnética, ¢ levada a temperatura inicial de medida. Entdo ¢ submetida a um

campo magnético constante H, que pode atingir o valor maximo de 50 kOe neste trabalho,
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iniciando as medidas da y,.(7) em um processo ZFC, até temperaturas superiores a

temperatura critica, para diferentes campos de excitagdo 4, cuja magnitude pode atingir até

3.8 Oe. Como y, € a resposta do sistema a aplica¢do de um campo alternado, 4(?), € claro

que o efeito (y,) tem um atraso em relagdo a causa (4), o qué significa que had uma

defasagem entre ambas. Alternativamente, podemos decompor a suscetibilidade-ac em duas

componentes, x’ ey’ . Sabe-se que a componente real y’, negativa, esta vinculada a resposta

dos momentos magnéticos associados as correntes de blindagem excitadas por 4, enquanto

x”’, positiva, estd associada as perdas de energia durante o processo dindmico de excitacdo

dos momentos, cujo pico mais estreito significa uma distribui¢do mais estreita de correntes

criticas.
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Figura 13: Grdfico da suscetibilidade-ac em fungdo da temperatura para a amostra de

BSCCO-2212, indicando o ponto T*.
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A Figura 13 apresenta uma medida da suscetibilidade-ac em fun¢do da temperatura
na presenc¢a do campo remanente da estagdo MPMS, mostrando a temperatura 7%, abaixo
da qual, para véarios valores de /4, temos diferentes curvas de y’(7). Acima de T* as curvas
se sobrepdem, indicando que a resposta magnética y’(7) torna-se independente do campo
de excitacdo h. Como T* depende do campo magnético aplicado H, a determinagdo de
T*(H) permite a determinacdo da fronteira denominada H*(7) no diagrama de fases
magnéticas Hx7T da amostra.

O fato de y’(7T) nao depender do campo de excitagdo acima de 7*, implica que
apenas as regides intragranulares estdo sendo percorridas pelas correntes de blindagem, de
forma que a suscetibilidade-ac ndo ¢ afetada quando requeremos da amostra pequenas
variagdes na capacidade de blindagem magnética. Ao contrario, abaixo de T7* a
suscetibilidade-ac ¢ dependente do campo de excitagdo aplicado, demonstrando que as
correntes de blindagem percorrem a amostra como um todo, de modo que a resposta y’(7)
tem seu modulo diminuido com o aumento do campo de excitagdo /4, indicando um
decréscimo na capacidade de blindagem magnética.

Portanto, 7* esta relacionado com a capacidade do sistema de blindar campos
oscilantes, evidenciando assim a importancia da linha H*7) do diagrama de fases
magnéticas, delimitando a fronteira onde ocorre uma mudanga na interagdo da matéria de

vortices com o sistema supercondutor.
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2.1.3 Medidas de Relaxacgao

Medidas de relaxagdo temporal da magnetizagdo sdo ferramentas importantes no
estudo da MV e sua dinamica. Neste trabalho foram realizadas medidas pelas técnicas ZFC
e FC, em temperaturas abaixo e acima de 7%,

As medidas realizadas pelo procedimento FC revelam caracteristicas relacionadas a
movimentagao de fluxo magnético aprisionado, ou seja, como ocorre a evolucao temporal
da saida do campo magnético. Por outro lado, medidas pelo procedimento ZFC mostram
caracteristicas relacionadas com a blindagem do campo magnético, ou seja, como ocorre a
evolugdo temporal da penetracao de fluxo magnético. A Figura 14, representada abaixo,
apresenta medidas da relaxacdo magnética, para uma amostra de MgB, deficiente de Mg,

em temperaturas acima e abaixo de 7*.
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Figura 14: Medidas de relaxacdo magnética para temperaturas abaixo e acima de T* para

uma amostra de MgB., deficiente de Mg.

As amostras de MgB,, deficientes de Mg, como mostra a Figura 14, apresentam
uma mudanga significativa da dindmica de vortices na fronteira H*(7)*°. Para medidas
realizadas abaixo de T*, as relaxacdes tornam-se despreziveis quando comparadas as acima

de T*, onde podemos ver o efeito mais evidente pelo procedimento FC.
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2.2 Medidas de Transporte Elétrico

As medidas que envolvem o transporte elétrico foram realizadas com a estagdo
experimental PPMS (Physical Properties Mesurements System), modelo 6000, fabricada
pela Quantum Design, ilustrada na Figura 15, que permite aplicar campos magnéticos de

até 9 Tesla, correntes de até 5 mA, operando em temperaturas entre 1.8 e 400 K.

Figura 15: Fotografia da estagdo PPMS do GSM.

Sabe-se que um supercondutor no estado Meissner pode transportar correntes sem
dissipacdo de energia. Em uma amostra supercondutora que apresenta penetracdo de

vortices, a corrente de transporte gera uma forca de Lorentz sobre as linhas de fluxo que
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podem iniciar um movimento viscoso dissipativo caso seja maior que a forca de Pinning,
fazendo com que apareca uma diferenga de potencial. Assim as medidas de transporte
também s3o um instrumento importante no estudo da interagdo dos voértices com defeitos
do material.

Como tinhamos interesse em estudar também uma possivel perda de coeréncia
longitudinal das linhas de fluxo magnético, fizemos uso da técnica denominada
transformador de fluxo’”%. A técnica de seis terminais, assim chamada muitas vezes,
consiste em injetar corrente elétrica por dois terminais externos ¢ medir a tensao em quatro
terminais mais internos (R1 e R3), localizados dois a dois em faces opostas da amostra.
Pelo fato das amostras em estudo apresentarem geometria aproximadamente cilindrica, alta
anisotropia, com graos alongados considerados filamentos, dois tipos de medidas foram

realizadas, conforme mostram as Figuras 16 e 17.

Figura 16: Representa¢do da montagem da técnica de transformador de fluxo, na

geometria radial, onde a corrente elétrica percorre o diametro da amostra.
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R1

Figura 17: Representa¢do da montagem da técnica de transformador de fluxo, na

«“_

geometria axial, onde a corrente elétrica percorre o eixo “c” da amostra.

As Figuras 16 e 17 representam procedimentos de medidas diferenciados onde
apenas 6 dos 8 contatos ilustrados sdo utilizados simultaneamente em cada uma das
situacdes. Na realidade a adogdo do esquema de oito fios nos permitiu realizar medidas nas
geometrias axial e radial na mesma amostra, mudando apenas a funcdo de cada contato em
experimentos diferentes.

Os contatos entre os fios de cobre e a amostra foram feitos da seguinte forma.
Depois que a amostra foi cortada na geometria ideal, passou pelo processo de limpeza com
o uso de acetona em um dispositivo vibrador em freqiiéncias de ultra-som. Tiras de ouro
foram entdo depositadas por meio de um Sputter (Scancoat Six fabricado pela BOC
Edwards). Os fios de cobre foram soldados com resina epdxi prata (H20E da empresa
Epoxy Technology) sobre as trilhas de ouro, permitindo a obten¢do de contatos que

apresentam baixa resisténcia elétrica.
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Existem vdrias técnicas para determinar 7. a partir das medidas de transporte
elétrico em 4 pontas e, por esse motivo, torna-se necessario esclarecer o método adotado.
De posse de graficos que apresentam a derivada da resisténcia elétrica em funcdo da
temperatura, como ilustra a Figura 18, trés pontos diferentes sdo definidos, 7.”" (onset),

T, (midpoint) e T,”” (offset), aos quais podemos associar a transi¢io supercondutora®>.

Tc midpoint

“ l

dR/dT

Tc offset Tc onset

I |
Temperatura

v

Figura 18: Ilustra¢do dos métodos usados na determinagdo de temperatura critica.

A partir da Figura 18 vemos que mediante ajuste de retas na curva representada pela
derivada da resisténcia podemos determinar 7." e 7.%, sendo que o ponto de méaximo &
definido pelo T, mid

As medidas realizadas pela técnica do transformador de fluxo permitem a

comparac¢do de pequenas variagdes dos sinais resistivos nas faces oposta da amostra. Essas
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variagdes podem indicar um comportamento dissipativo diferente nas duas faces da
amostra, que se deve a perda de coeréncia longitudinal dos vortices, ou simplesmente a alta
anisotropia presente na amostra, causando uma variagdo na densidade de corrente em seu
interior. Estudos mais recentes realizados pela aluna Juliana Sens Nunes, do Grupo de
Supercondutividade ¢ Magnetismo, tratam a dependéncia de 7* com a espessura da
amostra®®, por meio de medidas usando a técnica do transformador de fluxo. A partir de seu
trabalho de mestrado, que incluiu medidas usando a técnica do transformador de fluxo em
amostras de YBCO, foi possivel associar a fronteira H*(7), uma mudanca na dindmica dos
vortices, que passam de um regime tridimensional coerente abaixo da linha H*(7), para um

regime quase bidimensional acima de H*(7).

2.3 Difracao de Raios-X

A técnica de Difragdo de Raios-X (XRD) consiste em incidir radiagdo, de
comprimento de onda conhecido, sobre uma amostra e verificar o padrao de difragao
gerado pelos planos atomicos da amostra para diferentes angulos de incidéncia. Por essa
técnica € possivel obter informagdes acerca da cristalinidade, parametros de rede cristalina,
estrutura atémica, além da detecg¢ao de possiveis fases secundarias presentes.

Os Raios-X gerados em um difratometro sdo provenientes de um tubo de emissao
composto de um alvo, geralmente de cobre, bombardeado por um feixe de elétrons de alta
energia, acelerados entre um anodo e um céatodo (~ 20 - 30 keV). A emissdo de Raios-X

pelo cobre € proveniente do decaimento dos elétrons excitados nas camadas mais internas,
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que sofrem uma transi¢do para um nivel energeticamente mais baixo, gerando raios-X com
comprimento de onda em torno de 1.5 A (linha de emissio K, do Cu).

Em um difratdometro padrdo, o material a ser estudado ¢ fixado em um suporte onde
incidem raios-X em varios angulos e para cada angulo varrido um detector capta a
intensidade da radiagdo difratada pelos planos interatdmicos do material. Em materiais
policristalinos, ou até mesmo em uma amostra moida, como os grdos sdo randomicamente
orientados, por meio de uma varredura no dngulo de incidéncia de raios-X sobre a amostra
obtemos um espectro de difracdo, composto por um grafico da intensidade do feixe
difratado em funcio do angulo, onde os picos indicam maximos de difragio™.

Um modo de determinar a distancia interplanar de uma mesma familia de planos ¢
usando a Lei de Bragg’®, expressa pela Equagio (37), onde a diferenca de caminho que dois
raios percorrem ao serem difratados por dois planos separados por uma distancia d ¢
proporcional a um numero inteiro n, que indica a ordem de difragdo, multiplicado pelo
comprimento de onda, A, da radiagdo incidente que faz um angulo, €, com os planos
atomicos.

2dsend =nAi (37)

De um modo geral, as corre¢des atribuidas as ordens superiores a 1 (n>1), sdo
pequenas e apenas elevam as amplitudes dos picos do difratograma. Dessa maneira
podemos reescrever a lei de Bragg de acordo com a Equagao (38), onde %kl sdo indices que
definem os planos de reflexdes existentes na amostra, e &w define os angulos de reflexdes,
mais conhecidos como angulos de Bragg.

2d,, send,,, =1 (38)
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Um exemplo da aplicagdo da lei de Bragg ¢ dado pela Equagdo (39), onde
determinamos a distancia interplanar de uma amostra com estrutura cristalina cubica e

parametros de rede iguais, a =b = c.

a

Ay = (h2 Wz +12)1/2

(39)

Os difratogramas apresentados neste trabalho foram feitos em um difratdmetro
Philips X-pert, emitindo radiagio K, do cobre (comprimento de onda 1.5418 A), do

Laboratério Central de Analise (LCA) da Universidade de Aveiro, Portugal.

2.4 Microscopia Eletronica de Varredura (MEV)

O MEV, conhecido na literatura inglesa por SEM (Scanning Electron Microscopy) é
utilizado como ferramenta para andlise de materiais, verificando a microestrutura,
concentragdo de elementos e granularidade. Este tipo de equipamento opera usualmente
com resolugdo micrométrica.

O MEV opera pelo principio de incidéncia de um feixe de elétrons acelerados sobre
o material a ser analisado, captando os elétrons espalhados pela amostra para a formacao
das imagens. O feixe de elétrons ¢ emitido por um filamento e acelerado por uma diferenca
de potencial (normalmente 20 kV), formado por uma corrente de elétrons da ordem de 10™
a 10"% A. Esse feixe varre uma area da amostra com uma freqiiéncia determinada por um
sistema de lentes magnéticas e bobinas defletoras que controlam também o didmetro e a

focalizagdo do feixe sobre a amostra. Parte dos elétrons que incidem na amostra sdo
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espalhados por choques elasticos ou ineldsticos, e estes elétrons espalhados sdo captados
por um detector que associa a energia do elétron espalhado com o relevo da amostra. A
resposta do detector de elétrons espalhados pelo material modula o brilho e contraste de um
tubo de raios catodicos de um sistema de video para a formacio das imagens®’.

As micrografias apresentadas neste trabalho foram feitas em um microscopio
eletronico de varredura Hitashi S4100 com resolucdo de 15 A, do Laboratério Central de

Andlise (LCA) da Universidade de Aveiro, Portugal.
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3 PROCEDENCIA E CARACTERIZACAO

DAS AMOSTRAS

3.1 A técnica LFZ

. . 4
No processo de crescimento LFZ (Laser Floating Zone)38’39’  uma amostra

“semente” ¢ colocada no topo de uma amostra de “alimentagdo” em formato de vareta, apds
esta ter sido fundida com um feixe laser de Nd-YAG de 50W, formando uma pequena
regido derretida que se move ao longo de toda a amostra sélida, como mostra a Figura 19.
No processo de crescimento das amostras estudadas neste trabalho, foram utilizados
monocristais de BSCCO-2212 como amostra semente. Neste procedimento a tensio
superficial da amostra fundida ¢ suficiente para evitar o escoamento do material derretido.
A auséncia de cadinho nesta técnica torna-a diferenciada, pois evita a contaminagdo da
amostra durante a reagdo dos componentes precursores, permitindo assim preparar

materiais com elevada pureza.
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Figura 19: Esquema ilustrando a técnica LFZ.

As diferentes solubilidades dos véarios elementos nas fases solida e liquida e as
condi¢cdes de solidificacdo permitem preparar materiais com composicdes bem
determinadas. Os principais pardmetros de crescimento que influenciam a qualidade das
fibras obtidas pelo processo LFZ sdo a poténcia do laser, a velocidade de crescimento da
fibra, a razao de velocidades semente/amostra de alimentagdo, a atmosfera de crescimento e
a extensao e distribui¢do das correntes de convecgao.

O procedimento envolvido na producdo das amostras de alimentagdo para o sistema
de LFZ consiste em uma fusdo seguida de resfriamento rapido, em alternativa a técnica
convencional em reagdo de estado solido. Essa técnica produz amostras de alimentacdo
mais densas, mais uniformes e mais compridas, favorecendo o uso das mesmas em um
sistema LFZ. Como resultado, as fibras crescidas a partir dessas amostras de alimentacao
sdo mais longas, apresentando uma estrutura mais homogénea além de serem mais densas.

No processo de fusdo os materiais precursores (Bi,O3;, SrCOs3, CaCOs e CuO) sdo

misturados e fundidos a 1150 °C em cadinho de platina sendo que o material fundido
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posteriormente ¢ resfriado em um molde de grafite, como mostra a Figura 20, de modo a
conferir uma geometria cilindrica & amostra de alimentagcdo. As dimensdes da fibra sdo
controladas pelas dimensdes da amostra de alimentagao e pela diferenca das velocidades de

deslocamento entre esta e a amostra semente.

Figura 20: Fibra crescida pela técnica LFZ.

3.2 A técnica EALFZ

Na técnica de crescimento EALFZ (Electrically Assisted Laser Floating Zone),
aplica-se uma corrente elétrica durante o processo de solidificacdo da fibra, que altera
significativamente as condi¢des de cristalizagdo do processo convencional de LFZ. O
transporte de soluto na interface sélido/liquido passa a ser fungdo ndo s6 do gradiente de
soluto local, mas também do fendmeno de eletromigragdo, no qual o transporte i6nico €
modificado pelo campo elétrico local*'. Devido as diferentes condi¢des termodinamicas na

interface de solidificagdo, o resultado dessa técnica ¢ alterar significativamente a

microestrutura, as fases secundarias e as propriedades supercondutoras da amostra.
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A elevada velocidade de crescimento associada aos acentuados gradientes térmicos
caracteristicos dos processos LFZ e EALFZ, proporcionam o desenvolvimento de fases
supercondutoras nao equilibradas na estequiometria de oxigénio, juntamente com a
formagao de fases metaestaveis, o que torna necessaria uma etapa posterior de tratamento

térmico, descrita mais adiante.

3.3 Difracao de Raios-X

A difragdo de raios-X € um procedimento padrao utilizado para verificagdo de fases
secundarias e pureza das amostras. Partindo das estequiometrias nominais BSCCO-(2212,
2223, 2224, 2233 e 2234), foram feitas as amostras de alimentacao utilizadas no processo
LFZ e EALFZ, descritas nesta dissertagdo. A Figura 21 apresenta um difratograma de uma
amostra moida, que partiu da composi¢gdo nominal BSCCO-2224, crescida pela técnica

EALFZ com uma corrente de 100 mA.
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Figura 21: Difratograma de uma amostra moida que partiu da composi¢do nominal de

BSCCO-2224.

A Figura 21, apresenta um espectro de raios-X, no qual podemos ver a fase
majoritaria presente na amostra, BSCCO-2212, além de fases secundarias metaestaveis,
com variagdo na estequiometria de oxigénio, dentre as quais a fase BSCCO-2223,
resultando em picos mais largos e a auséncia de alguns deles no espectro, em conseqiiéncia
dos altos gradientes térmicos envolvidos no processo de confec¢do das amostras.

A Figura 22 apresenta um difratograma da amostra BSCCO-2224, moida, apos ter
passado por um tratamento térmico a 860 °C por 24 h seguido de outro a 800 °C por 24 h.
Esse difratograma possui picos mais definidos, com menos fases secunddrias que o

apresentado na Figura 21 em conseqiiéncia do tratamento térmico.
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Figura 22: Difratograma de uma amostra moida que partiu da composi¢do nominal de

BSCCO-2224 apos o tratamento térmico.

3.4 Microscopia eletronica de varredura (MEV)

Durante o processo convencional de solidificagdo das fibras, o LFZ, a primeira fase
metaestavel a cristalizar ¢ o cuprato de estroncio e calcio SryCa;xCuO,, com a forma de
dendritos escuros, alongados e facetados, como mostra a Figura 23. Apos a cristalizagdo da
fase primaria observa-se uma precipitagdo de cristais cubicos de CuO sendo que a matriz

supercondutora ¢ majoritariamente formada por cristais da fase Bi,Sr,CaCu,0Og (fase em
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cinza escuro) com fases secundarias de 2201/2212 (fase cinza claro), as quais crescem
paralelamente ao eixo da fibra, orientando também dessa amaneira os planos de cobre e
oxigénio favorecendo a conducdo nessa diregdo. A quantidade relativa de matriz
supercondutora e segundas fases depende da composicdo nominal das amostras de

alimentacdo e das condi¢des de crescimento.

Figura 23: Microestrutura da sec¢do axial de uma amostra de composi¢ao nominal 2212,

crescida pela técnica LFZ.

Aplicando uma corrente elétrica continua de 100 mA, com os polos positivo e
negativo da fonte aplicados na amostra semente e na amostra de alimentacdo
respectivamente, a primeira fase estavel a cristalizar ¢ o cuprato (SrxCa)14Cu404; em vez
da fase metaestavel SryCa; CuO,, devido ao acimulo de cobre resultante da aplicacdao da
corrente elétrica. A andlise das dimensdes dos cristais (SrxCajx)14Cu2404;, em comparacio
com os descritos anteriormente, mostra que estes t€m em média o dobro do comprimento,

metade da espessura e estdo espacados dos cristais de SryCa; <CuO,, como mostra a Figura
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24. A matriz supercondutora continua sendo composta majoritariamente por cristais de

2212, mas agora com menos fases secundarias de 2201/2212.

>
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Figura 24: Micrografia de uma amostra com composi¢do nominal BSCCO-2224 crescida

pela técnica EALFZ em (A), mostrando alguns detalhes em (B).

Durante o tratamento térmico a 860 °C por 24 h, seguido por outro a 800 °C por
24 h, a fase de cristalizacdao primaria SryCa; CuO, reage com a parcela constituida pelas
fases 2201/2212, conduzindo a forma¢ao de uma matriz predominantemente BSCCO-2212,
como mostra a Figura 25. Nas fibras crescidas a partir da composi¢cdo nominal BSCCO-
2212, quase todo o cuprato reage, enquanto que as composi¢des nominais enriquecidas em
Ca e Cu, BSCCO-2223 e BSCCO-2234, revelam ainda a presenga de poucos cristais
remanescentes de SryCa;xCuQO;, juntamente com o cuprato (SrxCa;)14Cu2404;, além do
surgimento da nova fase, Biy 14511 63Ca; 50Cu3,000y (2223), para a amostra de composi¢do

nominal de BSCCO-2224, crescida pela técnica EALFZ, ap6s o tratamento térmico.
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Figura 25: Microestrutura da sec¢do axial de uma amostra de composi¢do nominal 2224,

crescida pela técnica EALFZ, apos o tratamento térmico(A), com detalhes em (B).

Devido as inimeras variaveis envolvidas na rota de preparacdo das amostras, que
resultam em espécimes com diferentes aspectos morfoldgicos, fases secundarias,
respectivas concentragcdes e orientagdes cristalograficas, restringimos as fronteiras deste
trabalho no estudo das propriedades fisicas referentes a linha H*(7), para duas amostras da

familia BSCCO, descritas no Capitulo 4.
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4 RESULTADOS E DISCUSSOES

4.1 Medidas Magnéticas

Das amostras disponiveis para os estudos da linha H*(7), apresentando composi¢des
nominais BSCCO-(2212, 2223, 2224, 2233, 2234), apenas duas foram escolhidas, BSCCO-
2212 crescida pela técnica LFZ e BSCCO-2224 crescida pela técnica EALFZ, com corrente
elétrica de 100 mA, sendo que ambas passaram por um tratamento térmico a 860 °C por
24 h, seguido de outro a 800 °C por 24 h. A escolha decorre do fato de que foram essas
duas amostras as que apresentaram uma melhor defini¢do da temperatura 7%, verificada em
medidas de suscetibilidade-ac em funcao da temperatura.

A precisdo na determinagdo da fronteira H*(7) ¢ influenciada majoritariamente por
um fator extrinseco da amostra, qual seja, a largura da distribui¢do de correntes criticas
intergranulares, N(J.”*"). Quanto mais estreita a distribui¢do, mais bem definida sera essa
fronteira, de modo que ¢ impossivel determinar a linha H*(7) de uma amostra que
apresente uma distribui¢ao larga de correntes criticas intergranulares.

O Efeito Meissner Paramagnético (EMP) ¢ uma das caracteristicas de amostras que

apresentam N(J,"'“) estreita. Esse efeito é evidenciado em medidas da magnetizagio em
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campos magnéticos baixos, sendo caracterizado por uma reentrancia no sinal magnético,
justificado por uma competi¢do entre o fluxo aprisionado no material intergranular e o
campo magnético gerado pelas correntes de blindagem, dando a impressdo de um
comportamento paramagnético 4 amostra’. E importante ressaltar que o EMP ¢
influenciado pelo campo em que a medida ¢ realizada, pois em um regime de alto campo a
contribui¢cdo do fluxo magnético aprisionado nas regides intergranulares da amostra ¢ muito
menor que a resposta diamagnética gerada pelas correntes de blindagem. A Figura 26
apresenta uma medida FC da magnetizacdo em fun¢do da temperatura, para a amostra de
BSCCO-2212, realizada na presenga do campo magnético remanente do magnetdometro
MPMS (~ 5 Oe). Logo abaixo de 7. observa-se uma reentrancia caracteristica do Efeito

Meissner Paramagnético.
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Figura 26: Medida da magnetizagdo em fun¢do da temperatura, pelo procedimento FC, da

amostra BSCCO-2212, indicando o Efeito Meissner Paramagnético.

" A verdadeira razdo para o nome vem da resposta positiva exibida por algumas amostras a campos baixos.

58



CAPITULO 4 RESULTADOS E DISCUSSOES

De posse dos dados da magnetizagao em funcdo da temperatura em varios campos
magnéticos, obtemos informagdes importantes da amostra, com as quais podemos
determinar as fronteiras intrinsecas H.;(7), H;(T) ¢ H.»(T). A Figura 27 apresenta uma

medida da magnetizacdo em fungdo da temperatura em um campo de 1000 Oe, para a

amostra BSCCO-2224, indicando o ponto referente a linha de irreversibilidade.

Magnetizacao (emu/qg)

Figura 27: Medida da magnetizagdo em fun¢do da temperatura, para a mostra BSCCO-

Em decorréncia dos métodos de fabricagdo utilizados e também da estequiometria
nominal das amostras, o surgimento de fases secundérias ¢ um fator que deve ser levado em
consideracdo. Analisando com mais detalhes a Figura 27, notamos que a amostra

BSCCO-2224 apresenta uma transicdo supercondutora dupla, decorrente da presenca de

BSCCO-2224

—e—H =1 kOe

<

T,=6441K

0 - w
] (J
...
2 o
/./ 0,0
4 /. leccccsccccccoe
% 0.1
-4 - bt il /
/. .
1 ? 0,21 /
® °
/ <4
-6 - /0
? -0,3-
] . .
/. 1 T T T T /' T T
84 o 40 50 60
L) I L) I L)
0 20 40 60 80 100

Temperatura (K)

120

70 80 90 100

140

2224, mostrando a temperatura de irreversibilidade.
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duas fases na amostra, BSCCO-2212 (majoritaria) e BSCCO-2223 (minoritaria). A Figura
28 ¢ uma ampliagdo da regido em que ocorrem as transi¢des. A transi¢ao relacionada a fase
BSCCO-2223 também estd presente nas outras composi¢des nominais, de maneira mais
discreta, sugerindo propor¢des menores da fase BSCCO-2223 em relagdo a fase
BSCCO-2212. Acima da temperatura critica a magnetizagdo apresenta um sinal positivo,

paramagnético, de pequena amplitude, em decorréncia das impurezas presentes na amostra.
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Figura 28: Medida da magnetizagdo em fun¢do da temperatura, para a mostra BSCCO-

2224, mostrando a transi¢do supercondutora dupla.

Uma das caracteristicas tipicas dos sistemas supercondutores cerdmicos ¢ a pequena

parcela Meissner presente nos diagramas de fases magnéticas. Como podemos ver pela

60



CAPITULO 4 RESULTADOS E DISCUSSOES

Figura 27, ¢ impossivel definir uma temperatura abaixo da qual a amostra ainda ndo esta
penetrada pelo campo magnético, pois para a temperatura de 10 K e um campo magnético
de 1000 Oe aplicado, a magnetizacdo ja deixou de apresentar uma resposta constante. Pelas
medidas da magnetizacdo em fun¢do do campo magnético, como por exemplo a medida
mostrada pela Figura 29, podemos extrair os valores de H.;, H;, ¢ H.,, equivalentes aos de

uma medida MxT.
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Figura 29: Medida da magnetizagdo em fungdo do campo magnético, para a amostra de

BSCCO-2212, mostrando H.(T).

O fator limitante das medidas MxH ¢ o campo magnético aplicado, pois quanto
menor a temperatura em que a medida ¢ realizada maior sera o campo necessario para
revelar os pontos H;(T) e H.»(T). A Figura 29 apresenta a situagdo acima descrita onde o

campo magnético de 50 kOe ¢ insuficiente para revelar H.»(40 K).
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Pela variagdo da magnetizacdo AM, poderiamos calcular a densidade de corrente
critica intragranular, mas devido as amostras estudadas ndo disporem de uma distribuicao
estreita das se¢oes médias dos graos, como mostram as micrografias de varredura descritas
no capitulo anterior, ndo calculamos a densidade de corrente critica intragranular, pois para
1sso, deveriamos admitir que todos os grdos tivessem dimensdes semelhantes uns aos
outros.

Pelas medidas da suscetibilidade-ac determinamos 7*, a temperatura em que as
supercorrentes intergranulares se anulam. A temperatura 7* ¢ definida neste trabalho, como
a primeira temperatura em que as curvas de suscetibilidade-ac, obtidas em um processo

ZFC, para varios campos de excitacdo /, se sobrepdem, como mostra a Figura 30.
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Figura 30: Medida da suscetibilidade-ac, em um campo H = 500 Oe, para a amostra

BSCCO-2224 determinando T*.
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Outra observagdo importante que podemos fazer a partir da Figura 30 diz respeito a
dependéncia da blindagem da amostra com o campo de excitagdo 4, abaixo da temperatura
T*, sendo que quanto maior o campo 4, menor serd a eficiéncia da blindagem da amostra, o
que ¢ revelado por um menor sinal diamagnético visto na suscetibilidade-ac.

A convic¢do na afirmacdo de que 7* ¢ a temperatura que determina a fronteira de
transi¢do, na qual as supercorrentes intergranulares deixam de existir estd baseada em dois
aspectos visiveis a partir das medidas de suscetibilidade-ac. A primeira justificativa usada
leva em conta a natureza dessa medida magnética, pois a parte y’ da suscetibilidade-ac
carrega consigo informagdes referentes a parcela indutiva, relacionada as correntes de
blindagem. E sabido que o material intragranular apresenta melhores propriedades
supercondutoras que o material intergranular, ou seja, suporta uma densidade de corrente
critica mais elevada. O fato de que acima da temperatura 7* a componente y’ da
suscetibilidade-ac nao depende da amplitude do campo de excitagdo /4, deixa evidente que
nestas condi¢cdes apenas o material intragranular estd sendo percorrido pelas correntes de
blindagem.

Outra evidéncia de que acima da temperatura 7* a densidade de corrente critica
intergranular se anula ¢ dada pela medida da suscetibilidade-ac em fun¢do do campo de
excitagdo /. E sabido que a parte y>> da suscetibilidade-ac estd associada as perdas de
energia durante o processo dindmico de excitagdo dos momentos e que essas perdas de
energia também possuem vinculo com o campo de excitagdo ao qual a amostra estd

2

submetida. A Figura 31 apresenta medidas de y’° em func¢do do campo de excitacao,
realizada na amostra de BSCCO-2212, sendo que para a temperatura de 84 K, a amostra

requer um campo de excitagdo 4 ordens de grandeza maior do que nas proximidades de 7%,
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para revelar o pico em y’’ conseqiiente das perdas de energia, que pode ser justificado pelo
desligamento dos WLs ocasionando a perda da capacidade de transporte de supercorrentes
nas regides intergranulares. Em outras palavras, ¢ possivel relacionar o campo de pico, 4,
com J." (conforme Equagio 18 do capitulo 1). Vemos que o valor de %, — e,

conseqiientemente J,. — decresce a medida que 7 aumenta em direcao a 7%, tendendo a sair

inter

da janela experimental. Isso significaque J.© — 0 quando 7' — T *.
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Figura 31: Medida da componente y’’ da suscetibilidade-ac em funcdo do campo de

excita¢do, em varias temperaturas abaixo de T*, para a amostra de BSCCO-2212.
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Medidas de relaxagdo magnética em funcdo do tempo podem revelar informagdes
referentes a mudanga da dinamica envolvida na penetragdo e saida de fluxo magnético da
amostra. A Figura 32 apresenta uma medida da relaxagdo magnética da amostra
BSCCO-2212 para um campo de 10 kOe, na qual é observada uma pequena variacao nos
resultados tomados acima e abaixo de 7*, sendo que as curvas FC, em todas as medidas
apresentaram relaxagdes mais expressivas comparada as curvas ZFC, indicando maior
dificuldade da saida do fluxo magnético da amostra, em relacdo a penetragdo do mesmo do

interior do supercondutor.
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Figura 32: Medida de magnetizacdao em fungdo do tempo para amostra BSCCO-2212.

A Figura 33 apresenta os dados da Figura 32 normalizados a 1 para t = 0 s,

possibilitando a visualizagdo mais detalhada de todas as curvas em um so6 grafico. Como a
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amostra possui muitas fases secundarias e alta anisotropia, as curvas FC e ZFC para
temperaturas mais altas que 7%, apresentaram relaxagdes mais expressivas que os resultados
obtidos abaixo de 7%*, indicando maior mobilidade dos fluxdides nessa condig¢do. Esses
resultados possuem interpretacdo andloga aos representados na Figura 14, para uma

amostra da MgB, deficiente de Mg.
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Figura 33: Normaliza¢do da relaxa¢do magnética para a amostra BSCCO-2212.

As Figuras 34 e 35 apresentam medidas da relaxagdo magnética e sua normaliza¢do
respectivamente, com campo de 10 kOe, abaixo e acima de 7*, para a amostra BSCCO-
2224. Os resultados obtidos para essa amostra revelaram padrdes de relaxacao analogos aos

descritos anteriormente para a amostra BSCCO-2212, sendo que as medidas que mais
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relaxaram foram tomadas em temperaturas acima de 7%, indicando menor eficiéncia no

ancoramento de fluxoides nesta condigao.
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Figura 34: Medida da Magnetizacdo em fungdo do tempo para a amostra de BSCO-2224.
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Figura 35: Normaliza¢do da relaxa¢do magnética para a amostra BSCCO-2224.

A Figura 35 nos mostra resultados parecidos aos descritos pela Figura 34, onde as
relaxacdes mais evidentes ocorrem acima de 7* Algo verificado na medida FC na
temperatura de 75 K, para a amostra de BSCCO-2224, que ndo foi constatado em nenhuma
medida anterior, esta relacionado com a perda do sinal dipolar da amostra com o tempo,
ocasionando os degraus presentes na curva. Esse fendmeno foi verificado nas medidas FC
com H = 10 kOe e T = 75 K de forma sistematica, podendo estar relacionado com a
microestrutura filamentar das amostras envolvendo mudancas na dinimica dos vortices. E
provavel que, com o passar do tempo, o fluxo aprisionado se acomode de tal forma nas

regides interfilamentares que sua distribuicdo multipolar ndo corresponda a de um tnico

dipolo. Esfor¢os serdo concentrados neste fendmeno no futuro préximo, visando
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compreender as razdes que levam a perda do comportamento dipolar nessas condigdes de

medida.

4.2 Medidas de Transporte Elétrico

Embora as amostras tenham dimensdes relativamente reduzidas e uma geometria
cilindrica, com altura e didmetro aproximados de 1.5 mm, foi possivel, com algum esfor¢o
e muito cuidado, fazer 8 contatos elétricos em cada uma delas, que permitiram a realizagao
das medidas usando as técnicas de quatro terminais e do transformador de fluxo. E sabido
que ambas as técnicas, transformador de fluxo e quatro terminais, minimizam a influéncia
da resisténcia dos contatos elétricos na medida, o que garante que as respostas obtidas
refletem verdadeiramente o comportamento da amostra.

O processo de medida que envolve a técnica do transformador de fluxo permite a
comparacdo das pequenas variagdes nos sinais de tensdo, medidos em faces opostas da
amostra. Em decorréncia da geometria cilindrica, dois tipos de medidas foram realizadas
em cada uma das amostras estudadas. No primeiro deles a corrente elétrica ¢ injetada na
amostra em sentido radial, sendo que no segundo tipo de medida a corrente elétrica ¢
injetada na amostra em sentido axial.

Pela primeira série de medidas radiais realizadas na amostra BSCCO-2224, como
mostra a Figura 36, resultado de uma medida da resisténcia elétrica pela temperatura a um
campo nulo, podemos perceber que as respostas obtidas nas duas faces opostas da amostra

exibem comportamentos similares. Uma das constatacdes que podemos fazer a partir da
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Figura 36 ¢ que a amostra apresenta WLs relativamente fortes, pois nenhuma diferenca
significativa foi constatada entre as medidas em que a corrente elétrica foi de 1 mA e 5 mA.
Pode-se quantificar um limite inferior para J."* dividindo a corrente pela area transversal,
o que nos leva a < J," >~ 20 A/em’, o que é consistente com outras medi¢des obtidas

42
para amostras com WLs fortes™.
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Figura 36: Medida da resisténcia elétrica em fun¢do da temperatura, em um campo

magnético remanente, para a amostra BSCCO-2224.

A comparacdo entre as medidas de resisténcia em fungdo da temperatura e de
suscetibilidade-ac em fungdo da temperatura, por meio de um diagrama de fases

magnéticas, nos permitiram concluir que 7* exibe o mesmo comportamento que 7,%
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(temperatura na qual a resisténcia deixa de ser nula), definindo dessa forma duas maneiras
diferentes para determinar 7*. A pequena separagdo entre as medidas das faces opostas, nas
proximidades de 7., que a Figura 36 apresenta, ¢ justificada pela composi¢ao de duas fases
supercondutoras, BSCCO-2212 ¢ BSCCO-2223, presentes nas amostras em conseqiiéncia
da composicao nominal e da rota de fabricagao utilizada.

Tendo em vista a orientacdo axial dos filamentos na amostra ¢ a menor quantidade
de WLs nesta dire¢do, a geometria radial de medida induz uma distribui¢do homogénea de
correntes no seu interior, que ¢ verificada pela sobreposicao dos sinais da resisténcia nas
faces opostas.

Repetindo as medidas Rx7T para varios campos magnéticos, como mostra a Figura

37, podemos visualizar a evolucio da grandeza 7.% com H.
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Figura 37: Medida da resisténcia em fungdo da temperatura para varios campos

magnéticos, aplicando uma corrente elétrica de 5 mA, para a amostra de BSCCO-2224.
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Pela Figura 37 podemos ver a influéncia do campo magnético, sendo que quanto
maior o campo aplicado, menor a temperatura 7.%. Outra constatagdo feita é que o campo
exerce maior influéncia na resposta resistiva da amostra apenas nas proximidades da
transicdo supercondutora, ja que para temperaturas muito acima ou muito abaixo de 7,% as
curvas para diferentes campos tendem a coincidir.

De posse das medidas Rx7T para a geometria axial, como mostra a Figura 38,

podemos visualizar a equivaléncia com 7,% obtido na geometria radial.
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Figura 38: Medida da resisténcia em funcdo da temperatura em um campo magnético

remanente, para varias correntes elétricas, na amostra de BSCCO-2224.
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Pela andlise da Figura 38 torna-se mais evidente a alta anisotropia presente na
amostra, revelada pela diferenga significativa dos sinais resistivos acima de 7.%, medidos
nas faces opostas da amostra, em conseqiiéncia de uma distribuicdo nao homogénea da
corrente elétrica no seu interior.

Estudos recentes realizados no GSM, ainda em andamento, conduzidos pela
doutoranda Juliana Sens Nunes, relacionam 7* com o ponto de separacdo das curvas
referentes aos sinais das faces opostas da amostra, sendo que dependendo da espessura da
amostra e da qualidade dos WLs, T* pode ser maior que 7.7, localizando-se em uma regido
de dissipagdo de energia.

Para a amostra BSCCO-2212 verificamos um comportamento similar, sendo que 7*
definido a partir das medidas de suscetibilidade-ac em funcdo da temperatura exibe o
mesmo comportamento que 7.7, que pode ser definido por uma simples medida da
resisténcia em fun¢do da temperatura pela técnica de quatro terminais.

A Figura 39 representa uma medida da resisténcia em fun¢do da temperatura, obtida

pela técnica de quatro terminais, para a amostra de BSCCO-2212, no campo magnético

remanente da estacdo experimental, para varias correntes aplicadas.
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Figura 39: Medida da resisténcia em fungdo da temperatura, para varias correntes

aplicadas na amostra de BSCCO-2212.

Pela Figura 39 podemos observar que para a amostra BSCCO-2212 nao ha
diferencas significativas no sinal resistivo mesmo quando a corrente injetada na amostra ¢
quintuplicada. Tomando a derivada da resisténcia em relagdo a temperatura de um dado
referente a uma medida RxT realizada pela técnica de quatro terminais, como mostra a
Figura 40, obtemos a temperatura critica, 7., definida como aquela referente a0 maximo

na derivada de R(7).
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Figura 40: Derivada da resisténcia em relagdo a temperatura (dR/dT), plotada em fun¢do

da temperatura, para a amostra de BSCCO-2212.

Outro fendmeno observado através das medidas de transporte ¢ a relaxacdo
temporal da resisténcia elétrica, que esta intimamente associada as medidas de relaxacdo
temporal magnética. Como a temperatura da amostra ¢ constante durante as medidas, uma
variagdo na resisténcia em fun¢do do tempo estd associada a0 movimento viscoso dos
flux6ides no interior da amostra, que pode ser causado por dois fatores majoritarios. O
primeiro fator estd relacionado com o campo magnético externo aplicado e com o tempo
necessario para que os fluxoides entrem em equilibrio. O segundo fator tem relagdo com a
corrente elétrica que injetamos na amostra durante a medida, que também gera um campo

magnético que pode perturbar o sistema.
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A Figura 41, mostra medidas de relaxacdo temporal da resisténcia na amostra de
BSCCO-2224, sob uma corrente elétrica de 5 mA na geometria axial, usando a técnica do
transformador de fluxo, com campo magnético de 500 Oe. As curvas foram tomadas a 78 K

e 85 K, sendo que estas sdo temperaturas abaixo e acima da linha H*(7), respectivamente.
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Figura 41: Medida da relaxa¢do temporal da resisténcia elétrica, para a amostra de

BSCCO-2224, com corrente elétrica de 5 mA, campo de 500 Oe.

Como podemos ver a partir da Figura 41, para a temperatura de 78 K, a amostra de
BSCCO-2224 nao apresentou relaxacdo temporal da resisténcia elétrica, indiferente do
procedimento de medida, ZFC ou FC. A explicacdo para esse fenomeno ocorre quando
relacionamos 7* com 7.%, ou seja, para o campo aplicado de 500 Oe, a temperatura de 78

b

K ¢ menor que 7* sendo que a amostra ainda estd no regime de resisténcia nula, sendo



CAPITULO 4 RESULTADOS E DISCUSSOES

dessa forma impossivel apresentar uma relaxacdo temporal. As medidas realizadas acima
de T* confirmaram a relaxa¢ao em conseqiiéncia do movimento dos vortices no interior da

amostra, confirmando os resultados obtidos pelas medidas magnéticas.

4.3 Construcdo do Diagrama de Fases Magnéticas e

Interpretacdo Fisica da Linha H*(T)

De posse dos resultados obtidos por medidas magnéticas e medidas de transporte
elétrico, construimos diagramas de fases magnéticas referentes as duas amostras estudadas
neste trabalho, de composi¢des nominais BSCCO-2212 e BSCCO-2224. Pela analise dos
respectivos diagramas de fases, podemos observar os fendmenos relacionados com as
propriedades magnéticas e de transporte elétrico com mais facilidade. A Figura 42
representa o diagrama de fases magnéticas da amostra BSCCO-2224, apresentando as
linhas H,,,(T), montada a partir dos dados referentes as medidas da magnetizagdo em funcao
da temperatura; H*(7), obtida por meio de medidas de suscetibilidade-ac em funcdo da
temperatura e dos dados referentes as medidas de transporte elétrico realizadas por duas
geometrias de medidas diferentes, axial e radial; além da linha H.»(T), obtida por medidas

magnéticas e de transporte.
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Figura 42: Diagrama de fases magnéticas da amostra BSCCO-2224.

Por meio do diagrama de fases apresentado na Figura 42, torna-se visivel a
concordancia entre as técnicas de determinacdo da linha H*(7), sendo que para as amostras
estudadas neste trabalho, a grandeza 7* obtida por medidas da suscetibilidade-ac iguala-se
a T, obtida por meio de medidas de transporte elétrico. Todas as medidas foram feitas no
intervalo de temperaturas entre 10 K e 130 K.

A seguir discutimos o que ocorre nas diferentes regides do diagrama de fases
referente a amostra BSCCO-2224. Acima da linha H.;(T)", o campo magnético inicia o
processo de penetracdo rumo as regides mais internas da amostra, dando origem a Rede de

Abrikosov, que persiste até as imediacdes da linha H;,(7T). Ao cruzarmos a linha H,.(7),

¥ A fronteira H,;(T) ndo foi representada neste diagrama, pois na escala da figura, confunde-se com o eixo
horizontal H = 0.
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ocorrem dois fendmenos na amostra. O primeiro deles diz respeito ao aprisionamento de
fluxo magnético na amostra, sendo que acima de H;.(7) a entrada e saida de fluxo
magnético ocorre com a mesma facilidade, ndo existindo aprisionamento de fluxo
magnético. O segundo fendmeno esté relacionado a dissipagdo de energia em conseqiiéncia
do movimento dos vortices. Como na faixa do diagrama de fases entre a linha H;,(7) ¢ a
linha H*(T), ¢ encontrado o patamar nulo em medida de transporte elétrico (temperaturas
menores que 7.”7), podemos afirmar que nesta faixa do diagrama de fases 0 movimento dos
vortices se torna imperceptivel pelas medidas baseadas em técnicas de magneto-transporte.
Na regido do diagrama entre as linhas H*(T) e H.»(T) duas constatagdes sao feitas.
Os elos de ligacao entre os graos deixam de conduzir supercorrentes, sendo que apenas o
material intragranular responde como um supercondutor. Além disso, nessa mesma faixa, o
movimento dos vortices comeca a tornar-se mais expressivo, dando inicio ao processo
dissipativo de energia, constatado nas medidas de transporte elétrico. Neste mesmo
diagrama observamos quatro linhas H.,(7), obtidas por técnicas diferentes. Observamos a
boa concordancia entre os dados pela técnica de magneto-transporte, para as duas
geometrias de medida, axial e radial, sendo que esses dados indicam a temperatura e o
campo magnético em que a resisténcia elétrica apresente a maxima variacao (dR/dT) na
transicdo supercondutora. Pelas medidas da magnetizacdo em fun¢do da temperatura
haviamos observado uma transi¢do dupla, indicando a presenca de dois subsistemas
supercondutores, Bi,Sr,Ca;Cu,0x e Bi,Sr,Ca,Cu3Ox. Vemos que a mais baixa delas chzz 12 ,
estd em razoavel concordancia com aquelas determinadas por medidas de transporte. Acima

da linha H.,”**’, toda a amostra deixa de exibir o comportamento supercondutor.
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A Figura 43 mostra o diagrama de fases magnéticas da amostra BSCCO-2212, com
aspectos analogos aos apresentados na Figura 42, no qual podemos ver as linhas, H;,(7),

H*(T) e H.,(T), obtidas a partir das medidas magnéticas e de transporte elétrico.

® H (T)-MxT
Diagrama de fase BSCCO-2212 A H (T)-MxH
100000 v HX(T)-xT
& HXT)-RxT
) ’ < (mit?
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Figura 43: Diagrama de fases magnéticas para a amostra BSCCO-2212.

A dificuldade no processo de confec¢do dos contatos elétricos, devido as dimensdes
reduzidas da amostra BSCCO-2212, impossibilitou a realizagdo das medidas de transporte
usando a técnica do transformador de fluxo. Sendo assim apenas foi possivel a confec¢do
de quatro contatos que possibilitaram a realizacdo das medidas de transporte pela técnica de
quatro pontas, possibilitando a analogia entre os resultados 7,%” ¢ T* que, como mostra o
diagrama de fases, ¢ muito boa.

Mesmo partindo da composi¢do nominal de BSCCO-2212 na fabricagdo das

amostras, ¢ possivel por meio de medidas MxT, detectar a presenca da fase secundaria
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Bi,Sr,Ca,Cu;04, dando origem a duas transigdes criticas observadas na amostra, H.,*"? (T)
e Hc22223 (D).

A relacdo entre as curvas H*(T), obtidas pela técnica magnética e de transporte
elétrico, para as duas amostras estudadas neste trabalho, estd apresentada na Figura 44, na
qual podemos perceber grande semelhanga entre as duas respostas das amostras em toda a

afixa de campos e temperaturas.

100000
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i - ®  RxT-T_ axial
80000 — ® . XT-HXT)
A A RXxT - T radial
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Figura 44: Comparagdo entre as linhas H*(T) das amostras BSCCO-2212 e BSCCO-2224.

Uma das possiveis explicagdes para a semelhanga entre as linhas H*(7) das
amostras BSCCO-2212 e BSCCO-2224, esta relacionada com a composicao final de ambas
e com a rota de preparo. Como as duas amostras apresentam uma microestrutura

semelhante, com a formagdo das mesmas fases secundarias, as parcelas intergranulares
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tornam-se similares sob esse aspecto, propiciando o surgimento de WLs idénticos nas duas
composi¢des. Sendo assim nao ¢ de se estranhar a similaridade entre as linhas H*(7) das
duas amostras estudadas neste trabalho. Além disso, verificar-se que, embora extrinseca, no
sentido de que sua ocorréncia dependa de caracteristicas da amostra fortemente ligadas a
rota de preparacdo, a fronteira H*(7) ¢ reprodutivel e realmente refere-se as propriedades

da rede de WLs que se intercala entre os graos.
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5 CONCLUSOES E CONSIDERACOES FINAIS

A maioria das aplicagdes praticas de um HTS requer materiais que suportem uma
alta densidade de corrente, que por sua vez, ¢ uma grandeza extrinseca, controlada por
fatores como a microestrutura, tipos de defeitos e suas distribuicdes. Por meio da
descoberta da linha H*(7), tornou-se possivel a determinacdo das condi¢des de campo
magnético e temperatura em que o transporte de supercorrente ¢ maximizado.

Neste trabalho, estudamos o comportamento da linha H*(T) em amostras
filamentares de BSCCO-2212 e BSCCO-2224, crescidas pela técnica LFZ, Laser Floating
Zone. A fronteira H*(T) delimita a regido do diagrama de fases magnéticas na qual a
densidade de corrente critica intergranular se anula. Sendo uma caracteristica extrinseca,
dependente da preparacdo e do posterior tratamento térmico das amostras, a linha H*(7T) ¢é
observada apenas em espécimes que apresentam uma distribui¢do estreita de correntes
criticas intergranulares, que pode ser obtida a partir do controle da granularidade.

A temperatura 7* foi determinada a partir de medidas de suscetibilidade-ac para
diferentes valores do campo de excitagdo, coincidindo com a temperatura critica de offset,
T.%7 obtida a partir de técnicas de transporte. Como 7* depende do campo H, a fronteira
H*(T) pode ser incluida no diagrama de fases Hx7, o qué permitiu situd-la em comparagao

com as linhas intrinsecas H;,(T) € H.2(T).
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A taxa com que relaxam a resistividade e a magnetizagdo evidencia que vortices
penetrados tém menor mobilidade na regido que fica abaixo da fronteira H*(7),
confirmando uma das hipdteses iniciais deste trabalho de que ¢ possivel ancorar fluxo de
modo eficiente no espaco intergranular que margeia os graos de um sistema com
granularidade controlada.

Como a linha H*(T) ¢ uma caracteristica inerente ao material intergranular da
amostra, a semelhanga encontrada entre as linhas H*(7) das amostras BSCCO-2212 e
BSCCO-2224 esta relacionada com as suas composigoes finais e com a rota de preparo que
proporcionaram microestruturas capazes de suportar densidades de correntes criticas
intergranulares semelhantes. A notavel semelhanga entre as fronteiras H*(7) exibidas pelas
duas amostras sugere fortemente que, como havia sido previsto em trabalhos anteriores
nesta mesma linha, que H*(T) seja uma caracteristica universal de amostras que exibem

distribuicdes estreitas de correntes criticas intergranulares.
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