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RESUMO

O YBayCuzO7.5 (onde & representa o desvio a estequiometria ideal para o oxigénio)
€ um composto supercondutor de alta temperatura critica. A temperatura de
transicdo da fase normal para a fase supercondutora, chamada de temperatura
critica (Tc) é de aproximadamente 92 K. Este trabalho tem por objetivo estudar as
propriedades de transporte elétrico AC em uma amostra ceramica de YBa,Cu3Oz7.5
nas proximidades da Tc por impedanciometria. E importante salientar que esse
sistema néo foi detalhadamente estudado com essa técnica. A amostra em estudo
foi confeccionada no Laboratério de Supercondutividade da Universidade Federal do
Rio Grande do Sul, onde testes foram realizados para comprovar a
supercondutividade da amostra. Em uma experiéncia de impedanciometria, a
amostra é submetida a um campo elétrico alternado e a diferenca de potencial entre
dois pontos de sua superficie € medida. Esta diferenca de potencial tem uma
componente real, devida a resisténcia, e uma parte imaginaria, associada a
reatancia. O estudo foi realizado variando-se a frequéncia da corrente AC (37 a
30kHz) e a temperatura (80K e 140K). Com os resultados experimentais, obtém-se
informagOes sobre os efeitos da frequéncia da corrente AC nas propriedades
eletrbnicas do YBa,Cu30O7.; nas proximidades de T¢. Os resultados indicam que, em
altas frequéncias, uma reatancia indutiva pode ser identificada. Em geral,
investigam-se os efeitos da frequéncia nas partes real e imaginaria da impedancia
no regime de aproximacéao ao estado de resisténcia nula.

Palavras-chave: Supercondutividade; sistema YBa2Cu307-d; impedancia;
reatancia indutiva.



ABSTRACT

YBa,Cu307.5 (where o represents the deviation to the optimal stoichiometry for
oxygen) is a superconducting compound of high critical temperature. The transition
temperature from the normal phase to the superconducting phase, termed as critical
temperature (CT), is approximately 92 K. This work has the objective of studying the
AC electrical transport properties in a ceramic sample of YBa,CuzO;_s at levels close
to CT by impedanciometry. It is worth highlighting that this system was not deeply
studied with this techniqgue. The sample in question was prepared in the
Superconductivity Laboratory of the Federal University of Rio Grande do Sul, where
tests were performed to prove the superconductivity of the sample. In an
impedanciometric experiment, the sample is submitted to an alternating electric field
and the difference in potential between two points of its surface is measured. This
potential difference has a real component, due to resistance, and an imaginary part,
which is associated with reactance. The study was held by varying the frequency of
the AC current (from 37 to 30kHz) and the temperature (80K and 140K). With the
experimental results, we can obtain information about the effects of the frequency of
the AC current in the electronic properties of YBa,Cu3O7_s at levels close to CT. The
results have indicated that, at high frequencies, an inductive reactance can be
identified. Generally, we investigate the effects of frequency on the real and
imaginary parts of the impedance in the regime approaching the zero-resistance
state.

Keywords: Superconductivity; YBa2Cu307-d system; Impedance; Inductive
reactance.
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1 INTRODUCAO

O fenbmeno da supercondutividade foi observado pela primeira vez em 1911,
enquanto se estudava a variacdo da resistividade do metal mercdrio em
temperaturas muito baixas, proximas do zero absoluto. Em 1986, a
supercondutividade a uma temperatura superior a 30 K foi observada em um
composto oxido contendo La, Ba, Cu e O. A partir de entdo, comecou a busca por
supercondutores de temperaturas criticas mais altas e , em 1987, descobriu-se o
composto YBa,Cu3z07;, , também conhecido como YBCO, com T¢ acima dos 90 K.
Até hoje, o sistema YBCO é um dos mais estudados, embora j& se tenha descoberto
compostos com T¢ superiores.

O sistema YBCO possui simetria ortorrdmbica e uma estrutura cristalina
complexa, caracteristica dos materiais supercondutores 6xidos, a qual € constituida
por planos atdémicos de cobre-oxigénio que se repetem regularmente em toda
estrutura. Esta caracteristica estrutural confere uma forte anisotropia planar ao
YBCO. Em uma amostra policristalina desse composto, € grande o numero de
defeitos e imperfeicbes. Entre os possiveis defeitos, destacam-se as vacancias de
oxigénio, discordancias, defeitos de empilhamentos, precipitados, poros e contorno
de gréo. Geralmente esses defeitos se somam a distribuicdo aleatéria dos gréos
supercondutores e afetam diretamente o carater do estado supercondutor que se
estabelece na amostra.

Dentre os fatores que influenciam a transicdo supercondutora estudada
atravées de medidas de resistividade elétrica estdo a presenca de um campo
magnético, a intensidade da corrente elétrica aplicada e, em medidas AC, a
frequéncia da corrente alternada que percorre o supercondutor. A presenca de um
campo magnético tende a produzir uma diminuicdo na temperatura critica, podendo
até suprimir o estado supercondutor, dependendo da intensidade do campo. A
supercondutividade também poderd ser suprimida se a intensidade da corrente
elétrica aplicada no supercondutor exceder um dado valor. Do mesmo modo, se a
frequéncia da corrente aplicada exceder a largura do “gap” supercondutor, pares de
Cooper serao destruidos e o estado supercondutor pode colapsar.

O objetivo deste trabalho é a investigacao dos efeitos da frequéncia da
corrente alternada aplicada em uma amostra supercondutora granular de YBCO pela
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técnica da impedanciometria. O estudo é feito no limite de baixas frequéncias.
Queremos estudar os efeitos da freqiéncia na resisténcia e na impedancia total do
supercondutor nas proximidades de Tc. Chama-se a atencdo para o fato de que
esse tipo de estudo é praticamente inédito, jA que ndo se encontrou na literatura
especializada relatos de investigacbes experimentais focadas no estudo da
impedancia dos supercondutores ceramicos de alta temperatura critica, tanto na
fase normal quanto no estado supercondutor.

No capitulo de Revisdo Bibliografica ¢é abordado o tema da
supercondutividade e suas propriedades gerais, como o calor especifico e o Efeito
Meissner. Uma descricdo mais detalhada do material supercontudor YBa,CuzO7s
também é apresentada. Também, nesse capitulo, é feita uma revisdo conceitual
sobre o tema da impedancia.

No capitulo Metodologia, sdo descritas as etapas de preparacdo da amostra,
assim como o0s equipamentos utilizados para realizar as medidas de impedancia e o
método usado.

No capitulo Resultados e Discussao, sdo apresentadas as caracterizacdes da
amostra preparada através de MEV e EDS. Apds, sdo apresentadas as medidas de
resisténcia e da impedancia em funcéo da temperatura para algumas frequéncias da
corrente AC aplicada na amostra. Os resultados sdo analisados e discutidos com
base na teoria de Landau-Lifshitz para a impedéancia de um condutor longo, no limite
de baixas frequéncias.

Por fim, nas Consideracfes Finais, um breve resumo dos resultados obtidos e

as perspectivas futuras desse trabalho sdo apresentados.
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2 OBJETIVO

Estudar as propriedades de transporte elétrico AC em uma amostra ceramica

de YBa,Cu307.; nas proximidades da T¢ por impedanciometria.



12

3 REVISAO BIBLIOGRAFICA
3.1 Supercondutividade: Propriedades Gerais

A resistividade elétrica de um material expressa a dificuldade oferecida pelo
material & passagem de uma corrente elétrica em seu interior. A definicdo desta
propriedade é feita através da conhecida lei de Ohm, que pode ser pensada como
uma relacdo entre estimulo e resposta. Segundo esta lei fenomenoldgica, a
aplicacdo de um campo elétrico (estimulo) a um material condutor resulta numa

densidade de corrente (resposta) linearmente proporcional ao campo, ou seja,
E=p] 1)

onde E é 0 campo, fé a densidade de corrente e a fungéo resposta p é denominada
de resistividade, a qual é uma propriedade do material condutor.

Um dos mais espetaculares fenébmenos da fisica dos materiais solidos é a
supercondutividade. Nos sistemas supercondutores, a resisténcia a passagem de
uma corrente elétrica continua € total e abruptamente suprimida quando o material é
resfriado abaixo de uma temperatura bem definida, denominada de temperatura
critica (Tc) (PUREUR, 2012). Em termos mais precisos, a resistividade elétrica do
supercondutor torna-se nulaem T < Tc.

A presenca de um campo magnético tende a produzir uma diminuicdo na

temperatura critica, conforme ilustra a figura a seguir.
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Figura 1 — Curvas de resistividade em funcao da temperatura em filme fino de
YBCO, com diferentes campos magnéticos aplicados perpendicularmente ao plano

do filme. Figura modificada.
Fonte: Lang et al., 2000, p.1830.

Se a magnitude do campo magnético exceder um dado valor caracteristico,
denominado campo magnético critico (Bc) o estado supercondutor € suprimido e o
material passa a apresentar um comportamento resistivo normal. Além disso, se a
corrente elétrica que percorre 0 supercondutor exceder uma dada intensidade,
denominada de corrente critica, a supercondutividade também sera suprimida
(PUREUR, 2012).

Muitas outras propriedades fisicas revelam a presenca de

supercondutividade, dentre elas estéo o calor especifico e o efeito Meissner.
3.1.1 Calor Especifico
A contribuicdo dos elétrons de conducdo ao calor especifico de um

supercondutor apresenta um comportamento peculiar, conforme mostrado na figura

esquematica abaixo.
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Figura 2 — Contribuicdo dos elétrons de conducéo ao calor especifico de um metal
supercondutor, comparada com o calor especifico eletrénico do mesmo metal no

estado normal.
Fonte: Pureur, 2012, p.144.

Na temperatura critica, o calor especifico eletrénico sofre uma variacao
abrupta e, em baixas temperaturas, tende a zero segundo uma lei exponencial. O
comportamento observado nas vizinhancas de T¢ € conhecido como anomalia do
tipo lambda, em razdo da semelhanca com a letra grega de mesmo nome.

Contrastando com este comportamento, num metal normal, o calor especifico
eletrdnico € uma funcédo linear da temperatura. Como o calor especifico é uma
propriedade de equilibrio termodindmico, a anomalia lambda observada na
temperatura critica assinala a ocorréncia de um fendmeno de transicdo de fase
envolvendo o sistema eletrénico do material supercondutor, ou seja, pela transicéo

da fase normal para o estado supercondutor.
3.1.2 Efeito Meissner

Outra propriedade muito importante do estado supercondutor € o efeito
Meissner (Figura 3).

O painel (a) dessa figura mostra que um campo magnético aplicado permeia
totalmente um material supercondutor quando este se encontra no estado normal.
Porém, se a temperatura for diminuida, observa-se a expulsdo abrupta das linhas de
inducdo do campo do interior do material durante a transicdo ao estado
supercondutor em T = T¢. Esta configuracdo permanece estavel em T < Tg, tal como

mostra o painel (b).
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Figura 3 - Efeito Meissner. (a) Em temperaturas superiores a T¢, um campo
magnético aplicado externamente permeia um material supercondutor. (b) Em
temperaturas inferiores a T¢, a indu¢cdo magnética € expulsa do interior da amostra

supercondutora.
Fonte: Pureur, 2012, p.145.

O efeito Meissner é responsavel pelo fendbmeno da levitagdo de um pequeno
ima sobre uma peca de material supercondutor. A expulsdo do campo do interior do
supercondutor € acompanhada pela geragcao de “supercorrentes” superficiais ao
material, que produzem uma magnetizacdo cujo sentido é oposto ao do campo
magnético externo. Assim, uma interacdo repulsiva € estabelecida entre o
supercondutor e o material magnético. Essa interacdo € sempre repulsiva,
independentemente do sinal do pélo magnético proximo ao supercondutor, e pode
ser suficientemente forte para compensar a forga gravitacional e produzir levitagéo

(PUREUR, 2012).

3.1.3 Supercondutores Tipo | e |l

O comportamento magnético dos supercondutores permite a classificacao
desses sistemas em dois tipos. Nos supercondutores do tipo |, o efeito Meissner é
completo, ou seja, o fluxo magnético é totalmente expulso do interior da amostra,
como se observa no painel (b) da Figura 3. Essa situagdo permanece até que o valor
do campo aplicado atinja o valor critico B¢. Entéo, a supercondutividade é suprimida
bruscamente, o efeito Meissner cessa, e 0 campo volta a penetrar livremente no

material.
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A grande maioria dos supercondutores € do tipo Il. Nesse caso, ha dois
valores criticos para o0 campo magnético. A expulsao total do fluxo ocorre somente
se a magnitude do campo aplicado for menor que o campo critico inferior,
caracteristico do material, e denotado como Bc;. O campo magnético penetra
parcialmente na amostra, sem destruir o estado supercondutor, se seu valor for
superior a Bc; e inferior ao campo critico superior Bc; (ver Figura 4). Se o campo
magneético externo tiver intensidade igual ou superior a B¢, 0 estado supercondutor
é destruido (PUREUR, 2012).

B/Td

Estado Normal

Estado Misto

B+ 0

8i(0) b BafTh

Estado Meissner

0 Te

Figura 4 — Diagrama de fases B - T para um supercondutor do tipo II. Figura
modificada.
Fonte: Cyrot; Pavuna, 1992, p.32.

3.1.4 Teoria BCS

A teoria BCS foi proposta para explicar o fenbmeno da supercondutividade.
Esta teoria propde que ndo é adequado descrever o movimento dos elétrons de
conducdo nos supercondutores segundo a concepcdo valida para os metais
classicos, em que tais particulas podem ser descritas como elétrons independentes
e quase livres.

A ideia fundamental da teoria BCS consiste na suposicédo de que os elétrons

de conducdo mais energéticos se associam em pares com velocidades opostas e
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spins (momento magnético intrinseco da particula) também opostos. A associacao
dos elétrons em pares, chamados de pares de Cooper, se da em razdo de uma
interacdo efetivamente atrativa entre os componentes do par. Tal atracdo, que deve
superar a repulsdo natural entre particulas de mesma carga elétrica, € mediada
pelas vibracdes da rede cristalina. Esse processo indireto de atracéo entre elétrons é
que leva a formacdo de pares fracamente ligados, 0os quais ocupam extensas
regides no interior do solido. Assim, o volume espacial ocupado por um par de
Cooper contém os centros de massa de um numero muito grande de outros pares
de Cooper. Isso significa que os pares de Cooper, embora formados por elétrons de
conducéo, ndo podem ser considerados como entidades isoladas.

O condensado resultante se comporta como um coletivo quantico que se
estende por escalas de tamanho macroscopico. Assim, quando posto em movimento
pela acdo de um campo elétrico, 0 condensado supercondutor avanca sem ser
detido por eventos que, embora capazes de degradar a propagacdo de elétrons
independentes, ndo possuem energia suficiente para afetar o condensado
globalmente. Dessa forma, pode-se entender por que, num supercondutor, uma

corrente elétrica se propaga sem encontrar resisténcia (PUREUR, 2012).

3.1.5 Supercondutores de Alta Temperatura Critica

Durante mais de setenta anos, o fendbmeno da supercondutividade ficou
restrito ao dominio das temperaturas muito baixas, até que, em 1986, K. Alex Miiller
e J. Georg Bednorz reportaram a observacdo de supercondutividade em
temperaturas superiores a 30 K num composto 6xido contendo lantanio (La), bario
(Ba), cobre (Cu) e oxigénio (O). O sistema precursor, de formula quimica La,CuQy,, é
um isolante elétrico, como geralmente sdo os compostos oxidos no estado solido.
Porém, a substituicdo parcial de La por Ba torna o sistema um condutor elétrico e,
mais do que isso, um supercondutor, com temperatura critica Tc = 36 K. Todavia,
guando os resultados foram reproduzidos e melhorados por pesquisadores
japoneses, fortaleceu-se o interesse cientifico pelo tema da supercondutividade. O
trabalho pioneiro de Miller e Bednorz foi reconhecido através da concessao do
prémio Nobel de 1987.

No inicio de 1987, um grupo de pesquisadores das universidades de Houston

(Texas) e do Alabama, reportou a observacdo de supercondutividade num sistema
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contendo itrio (YY), bario (Ba), cobre (Cu) e oxigénio (O), no qual a temperatura critica
alcancava 91 K (WU et al., 1987). A ideia que produziu esse resultado foi somente a
substituicdo do La por Y na composicdo do sistema investigado por Miuller e
Bednorz.

O material descoberto por essa equipe, cuja féormula quimica € YBa,Cu3zOz-s,
popularmente conhecido como YBCO, ou ybacuo, tornou-se um dos sistemas mais
estudados de todos os tempos. A razdo da tremenda excitagdo causada por sua
descoberta estava relacionada ao fato de que a temperatura critica do YBa,Cu3O7-5
excede a temperatura de ebulicdo do nitrogénio liquido (77 K). Isso significava que,
pela primeira vez, dispunha-se de um material cujo estado supercondutor podia ser
alcancado com métodos incomparavelmente mais simples e com menos custo que
0S necessarios para resfriar os materiais metélicos convencionais, hoje ditos
supercondutores classicos (PUREUR, 2012).

Num curto intervalo de tempo, diversos outros materiais supercondutores de
alta temperatura critica foram descobertos (ver Figura 5). O recorde alcancou
Tc = 133 K, num composto de estrutura cristalina complexa contendo mercurio (Hg),
bario (Ba), calcio (K), cobre (Cu) e oxigénio (O). O traco comum desses 6xidos,
chamados de cupratos supercondutores, é a presenca de planos atdmicos formados
por Cu e O, na propor¢do Cu-O,. (PUREUR, 2012). Essas camadas se repetem

periodicamente e constituem o “coracgao eletrénico” do sistema.
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Figura 5 - Evolucao cronoldgica da temperatura critica dos materiais

supercondutores.

Fonte: Pureur, 2012, p.151.

3.1.6 O YBCO

3.1.6.1 Propriedades Estruturais

O sistema YBa,CuzO7s

possui
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uma estrutura cristalina complexa,

caracteristica dos materiais supercondutores 6xidos, a qual é constituida por planos

de cobre-oxigénio que se repetem em toda estrutura. Nesse composto, os planos de

Cu-O, ocorrem em pares que sao separados por planos atdomicos de Y. As

estruturas de duplos planos de Cu-O, sao intercaladas por outras camadas

atbmicas, que atuam como reservatérios de cargas, 0s quais liberam particulas

portadoras de carga para o0s planos condutores. Os planos metal-oxigénio séo

responsaveis pela forte anisotropia no sistema, a qual é evidenciada tanto no estado
normal como no estado supercondutor (AZAMBUJA, 2008; PUREUR, 2012).

A estrutura do YBa;CuzO7;s (Figura 6) possui simetria ortorrdbmbica e

parametros de célula unitaria a=3,82 A, b=3,89 A e ¢=11,68 A (BENO et al., 1987).
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Figura 6 - Estrutura ortorrémbica do YBa,Cu3O7.;.
Fonte: Azambuja, 2008, p.4.

Nesta estrutura, os ions de bario estdo ligados aos ions de oxigénio,
formando assim o0s seguintes planos sucessivos: Cu(2)0,-BaO-Cu(1)O-BaO-
Cu(2)0,, ao longo do eixo c. O ion itrio separa cada uma das células e intercala
entre planos atdmicos de CuO, (AZAMBUJA, 2008).

Os defeitos existentes na estrutura cristalina do YBa,Cu3zO;; afetam
diretamente as suas propriedades supercondutoras. Esses defeitos sdo classificados
em trés escalas: a microscopica, a mesoscopica e a macroscopica. Na escala
microscoépica, 0s principais defeitos presentes sdo as vacancias de oxigénio. Na
mesoscopica, as maclas, as discordancias e o0s defeitos de empilhamento
constituem os principais defeitos estruturais. Ja na escala macroscépica, os defeitos
caracteristicos sdo os contornos de graos, precipitados e poros.

Nas amostras policristalinas € grande o niumero de defeitos e imperfei¢cdes, 0
que € consequéncia da distribuicdo aleatéria dos graos supercondutores. Amostras
policristalinas apresentam grdos com dimensdes variando entre 1 ym e 10 ym
(RODRIGUES, 1994).

3.1.6.2 Propriedades Eletrénicas

Uma caracteristica peculiar ao composto YBa,Cu3O7.5 € a possibilidade de se

comportar como um material isolante. Isso ocorre devido a alteracdo na

concentragdo de oxigénio (8), o que implica em mudancas na estrutura cristalina.
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Para garantir a supercondutividade do composto, a concentragcéo do oxigénio
deve variar de tal modo que 0 < 6 < 0,4, sendo que para valores de 6 maiores que
0,4 o comportamento do material passa a ser isolante. A figura abaixo representa
um diagrama de fases do YBa,CuzO7; em funcdo da concentracdo do oxigénio

(AZAMBUJA, 2008).
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Figura 7 - Diagrama de fases do composto YBa,Cu3O7.;. Figura modificada.
Fonte: Cyrot; Pavuna, 1992, p.172.

3.2 Impedéncia
3.2.1 Conceito

Para explicar o que € a impedancia, vamos considerar um circuito que contém
uma combinagdo de elementos: um resistor, um indutor e um capacitor conectados

em série a uma fonte de tensao alternada (Figura 8), conforme Serway (2011).
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Q)

Figura 8 - Circuito em série consistindo em um resistor, um indutor e um capacitor

conectados a uma fonte AC.
Fonte: Serway, 2011, p. 296.

Se a tensdo aplicada (V,,4,) variar senoidalmente com o tempo, a tenséo

instantanea v sera

Av = AV, 4, SIn Wt (2)

onde w € a frequéncia da tensao (AC) aplicada.

Ja a corrente i varia com

[ = Iméx Sin(a)t - (P) (3)

onde ¢ € o angulo de fase entre a corrente e a tenséo aplicada. Em um circuito RLC,
a corrente geralmente ndo esta em fase com a tenséao.

Como os elementos estdo em série, a corrente deve ser a mesma em todos
os locais do circuito e em qualquer instante, isto €, a corrente em todos os pontos de
um circuito em série tem a mesma amplitude e fase. Porém, quando estudamos o
resistor, o indutor e o capacitor individualmente em um circuito AC, sabemos que a
tensdo em cada elemento tem amplitude e fases diferentes. Em particular, a tenséao
no resistor esta em fase com a corrente, a tensao no indutor adianta-se em relacao a
corrente em 90°, e a tensdo no capacitor se atrasa em relacdo a corrente em 90°,

como ilustra a figura 9.
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Figura 9 — RelagGes de fase entre os fasores tenséo e corrente para um resistor, um

indutor e um capacitor.
Fonte: Serway, 2011, p. 296.

max

Utilizando essas relagcbes de fase, podemos expressar as tensodes

instantaneas nos trés elementos do circuito como:

Avp = I, R sin wt = AVy sin wt 4)
Av; = I,4, X Sin (wt + %) = AV} cos wt (5)
Ave = L4, Xc Sin (a)t — %) = —AV, cos wt (6)

onde vy, v, e v, sdo, respectivamente, as tensdes instantaneas da resisténcia, do
indutor e do capacitor, X; é a reatancia indutiva e X, a reatancia capacitiva. Adiante,
sera detalhada a definicdo das reatancias indutiva e capacitiva.

A soma dessas trés tensdes deve ser igual a da fonte AC, mas € importante
reconhecer que, como as trés tensbes tém relacdes de fase diferentes com a
corrente, ndo podem ser adicionadas diretamente. Um calculo simples mostra que

podemos expressar a corrente maxima como

Ly,

AV,
4 — max 7
/\/RZ + (X, — X()? (7)

O denominador da fragdo em (7) é chamado impedéancia Z do circuito, ou

seja,
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Z=\R?+ (X, — X¢)? (8)

Observa-se que a impedancia tem unidades de ohms no sistema SlI.
O angulo de fase ¢ entre a corrente e a tensdo também é facilmente

encontrado, e é dado por
_ -1 (XL—Xc
@ = tan (—R ) (9)

Quando X; > X, (que ocorre em frequéncias altas), o angulo da fase é
positivo, o que significa que a corrente se atrasa em relacdo a tensédo aplicada.
Dizemos, entdo, que o circuito € mais indutivo que capacitivo. Quando X; < X., 0
angulo de fase é negativo, o que significa que a corrente se adianta em relacdo a
tensdo aplicada, e o circuito € mais capacitivo que indutivo. Quando X; = X, o
angulo de fase é zero e o circuito é puramente resistivo (SERWAY, 2011).

Como as componentes reativas e a componente resistiva estdo fora de fase,
€ conveniente representar genericamente a impedancia como uma funcdo complexa

do tipo
3.2.2 Reatéancias Indutiva e Capacitiva

No circuito da Figura 8, Av, = —L(di,/dt) é a tensdo instantanea
autoinduzida no indutor de indutancia L e Av, =q/C é a queda de tenséo
instantdnea no capacitor de capacitancia C. Usando-se as equacodes (2), (4), (5) e

(6), obtém-se que
X, = wlL (11)

é a reatancia indutiva, e
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xc=Y ¢ (12)

€ a reatancia capacitiva. A frequéncia da corrente € determinada pela frequéncia

da fonte de tensdo que alimenta o circuito (SERWAY, 2011).
3.2.3 Efeito Pelicular (Skin Effect)

Quando uma corrente elétrica constante flui em um fio condutor homogéneo,
de secdo transversal nao negligenciavel, ela se distribui uniformemente nesta secao.
O mesmo nédo se pode dizer quando a corrente € alternada. Esta ndo se distribui
uniformemente e a distribuicdo depende da frequéncia, do campo elétrico, da
condutividade elétrica, das dimensdes e da forma geométrica do condutor. No caso
de um condutor de segéo transversal circular a densidade de corrente varia ao longo
do raio, sendo méxima na superficie e minima sobre o eixo. A concentracdo de
corrente proxima a superficie do condutor chama-se efeito pelicular (Skin Effect)
(ROBERT, 2000).

A resisténcia elétrica efetiva do condutor aumenta em relacédo a resisténcia
medida em corrente constante. Consequentemente, havera maior perda sob forma
de calor (efeito Joule), por unidade de comprimento de condutor, que se 0 mesmo
fosse percorrido por uma corrente elétrica constante. A reatancia indutiva interna do
condutor é igualmente modificada.

O efeito pelicular depende do campo elétrico E, dasua frequéncia angular @ e
da condutividade o do condutor (CASIMIR; UBBNIK, 1976). E comum medir o efeito
pelicular por uma grandeza métrica ¢ chamada de espessura pelicular (skin depth) a
qual diminui com o aumento da frequéncia e da condutividade. Em teorias simples a
condutividade & do condutor é proporcional ao livre caminho médio [ dos elétrons de
conducgdo. Quando § < [, a densidade de corrente em um dado ponto ndo sera
determinada simplesmente pela intensidade de campo local e pela condutividade
estatica. Nestas condicdes a teoria classica do efeito pelicular ndo mais se aplica, e
esta situacdo € chamada de efeito pelicular anémalo (ROBERT, 2000).

E possivel dar uma explicacdo qualitativa de como ocorre o efeito pelicular.

Considere a Figura 10 onde se mostra um condutor percorrido por uma corrente [ tal
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que dl/dt > (. Esta corrente gera um campo de inducéo §, cujas linhas de campo

sao circunferéncias, e cuja magnitude cresce linearmente com a distancia radial

numa dada seccéo transversal do fio. Segundo a lei de Faraday, a variagdo temporal

de B produz um campo elétrico ﬁ, que obedece a relacao
VxE=-9B/, (13)

O campo elétrico assim gerado tende a reforcar a corrente préximo a

superficie e enfraquecé-la no centro.

|
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Figura 10 — llustracdo esquemaética do efeito pelicular em um condutor, onde J indica

a corrente no condutor, B o campo magnético e E o campo elétrico.
Fonte: Robert, 2000, p.286

3.2.4 Impedancia de um Cilindro Condutor Longo

No estudo da impedancia de fios condutores na forma de cilindros de
seccao transversal uniforme, € conveniente fazer a andlise dos resultados com base

na expressao derivada por Landau e Lifshitz (1960), ou seja

_ Jo(ka)
7 = Rpcka [11 (ka)] (14)
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onde Rj. € a resisténcia elétrica da amostra medida com corrente continua (DC), a
é o raio do cilindro, J, e J; sdo funcdes de Bessel, k = (1 +i)/6 e i é a corrente. A

espessura pelicular 6, como foi dito, descreve o decaimento radial da corrente AC ao

penetrar no interior do condutor. Esta espessura caracteristica é dada por

1
5=Ghﬂm0h (1)

onde p é a resistividade da amostra, f é a frequéncia de oscila¢do da corrente AC, u
é a permeabilidade relativa do meio e u, é a permeabilidade do vacuo. Dado que a
permeabilidade € u =1+ y, onde y é a susceptibilidade magnética do material,
espera-se que num material paramagnético ¢ = 1. Num supercondutor do tipo |, no
qual o fluxo magnético é totalmente excluido da amostra e y = —1, espera-se que
u = 0, ou seja, a espessura pelicular torna-se infinita. Num supercondutor do tipo II,
em que ha penetracdo parcial do fluxo magnético, deve-se ter —1 <y <0 e,
consequentemente, 0 < u < 1.

No limite de baixas freqiiéncias [(a/§) « 1], pode-se escrever as partes real

e imaginaria da impedancia como (FRAGA; PUREUR; BRANDAO, 2002)
1 a 4
R=Rpc|1+(=) (%) + (16)

=) - () Q) w

No limite de altas frequéncias [(a/&) > 1], obtém-se (MESQUITA et al.,
2015)

2= () () @9

2 p
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4 METODOLOGIA

4.1 Preparacao das Amostras

As amostras foram preparadas pelo método de reacdo em estado soélido, que
consiste na mistura dos trés compostos precursores: Y,03, BaCO3z e CuO. Quando
estes compostos sdo combinados na estequiometria correta e submetidos a um
tratamento térmico adequado, ocorre a formacdo da fase supercondutora do
YBa,Cu307.5, chamada de fase Y123 (AZAMBUJA, 2008).

As etapas que compreendem o procedimento experimental para o

processamento das amostras supercondutoras sdo apresentadas na figura a seguir.

1 - Estequiometria 2 - Maceragio

3 — Calcinagio: formagio da
fase Y123

4.» -
- PP .
—= s RRITE -

6 — Sinterizagio 5 — Prensagem 4-Fase Y123
da pastilha da pastilha

Figura 11 — Etapas do processamento das amostras.
Fonte: Azambuja, 2008, p.38.

Primeiro, € feito o calculo estequiométrico dos reagentes, na proporcao
1Y:2Ba:3Cu. A tabela abaixo apresenta o célculo estequiométrico para a obtencao

de uma massa de 1,0 grama da fase Y123.
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Moles — 6xido | Massa molar (mg) | Fator x Massa molar (mg)
Y,03 225,8082 151,3011561
4BaCOs 789,3974 528,9300355
6CuO 477,2364 319,7688084
1492,442 1000 mg = Massa total

Tabela 1 — Célculo estequiométrico dos reagentes precursores para a obtencéao da
amostra na fase Y123.
Fonte: Autoria prépria, 2016.

O fator de correcdo, pelo qual multiplicamos a massa molar de cada
composto precursor para obter 1,0 g de massa total, é de 1,492442.

Determinada a estequiometria dos reagentes precursores, fazemos a
pesagem dos compostos em uma balanca analitica de precisédo, a fim de obter a
concentracdo ideal da massa molar de cada componente. Feita a pesagem,
misturamos e maceramos 0S reagentes precursores, dessa forma obtendo uma
homogeneizacdo da mistura e uma reducdo do tamanho de grdo. Em seguida, é
feito um tratamento térmico da mistura. E nesse tratamento térmico, que chamamos
de calcinacéo, que é formada a fase supercondutora Y123. A figura abaixo ilustra as

etapas do tratamento térmico da calcinagéo:

940°C 3 horas 940°C

2°Cimin

3°C/min

a0°C

20°C

Figura 12 — Rampa do tratamento térmico para a calcinacédo da fase Y123.
Fonte: Autoria prépria, 2016.
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Concluido o processo de calcinagéo, a fase Y123 é macerada até reduzir-se a
um pd muito fino.

Para a obtencdo das amostras na forma de pastilhas, o p6 resultante da
maceracao foi depositado num pastilhador cilindrico e submetido a uma presséao da
ordem de 300 kgf/cm?. Uma vez compactada a pastilha, esta é submetida a um novo
tratamento térmico (Figura 13), esse para a sinterizacdo da amostra. E durante o

processo de sinterizacdo que ocorre 0 crescimento e acoplamento dos graos

supercondutores.
930°C 12 horas 930°C
1°C/min
0,2°C/min
550°C
2°C/min 1°C/min
0,1°C/min
100°C
20°C

Figura 13 — Diagrama de tratamento térmico para a sinterizacdo de amostras

policristalinas de YBa,Cu3O7.s.
Fonte: Autoria propria, 2016.

4.2 Equipamentos e Métodos de Medida

Com a pastilha ceramica supercondutora de YBa,Cu3Oz7.; pronta, a amostra é
preparada para, entdo, serem efetuadas as medidas. A forma geométrica de um
cilindro é a que favorece a analise dos resultados para o efeito peculiar. Como néo
foi possivel chegar nessa forma geomeétrica, a pastilha foi cortada na forma de um
paralelepipedo de secao transversal quadrada (Figura 14), tentando, dessa forma,
se aproximar de uma secdo transversal circular. As dimensfes da amostra apds o

corte estao dispostas na Figura 15.
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Amostra em forma de Amostra cortada
pastilha

Figura 14 — Demonstrag&o do corte feito na pastilha supercondutora de

YBa,Cu3z07.5. Figura modificada.
Fonte: Azambuija, 2008, p. 42.

Para efetuar as medidas de impedancia, € necessario que se faca os contatos
elétricos na amostra. Os contatos elétricos foram confeccionados a partir da
deposicdo de cola prata sobre a superficie da amostra na forma de quatro tiras
paralelas, duas em cada extremidade da amostra, conforme mostra a ilustracdo a
seguir. Procurou-se fazer os contatos de tensdo o mais distante possivel um do

outro, a fim de obter um melhor sinal da resisténcia e da reatancia.

I+ V+ V- |-

/ 8,155 mm

<«

2,135 mm

‘ﬁ'ms mm

Figura 15 — Esquema da amostra com o0s 4 contatos elétricos e suas dimensoes.
Fonte: Autoria propria, 2016.

A
v

10,83 mm

Para fixar os contatos elétricos, colocamos a amostra em alta temperatura
para que os solventes da cola-prata evaporem. Neste caso, deixamos a amostra
cerca de 12 horas embaixo de uma lampada, onde a temperatura € em torno de 70 —
80°C. Apds, fixa-se a amostra em uma placa de cobre, eletricamente isolada, e

colam-se os fios de cobre sobre os contatos elétricos com a mesma cola-prata com
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gue foram feitos os contatos. Os fios de cobre sdo previamente lixados, para retirar a
capa de verniz isolante, e cobertos com estanho.

Os contatos elétricos mais externos sao 0s contatos de corrente, e 0s internos
Sao 0s contatos que tenséo, conforme mostra a Figura 15.

O equipamento utilizado para realizar as medidas de impedancia esta
representado no diagrama de blocos a seguir:

LOCK-IN
+o A &
I+] Vs V- -
FONTE DE

| ! Amostra CORRENTE

Almsz Malha—_:-_- REF'EXt -

—> Aquecedor
CONTROLADOR DE

TEMPERATURA ‘ Saiace

Figura 16 — Diagrama em blocos do equipamento utilizado para a realizagéao

das medidas de impedancia.
Fonte: Autoria prépria, 2016.

O experimento funciona da seguinte forma: a fonte de corrente envia uma
corrente AC para a amostra e para o amplificador sincrono (lock-in). Uma diferenca
de potencial, entre os terminais de tensdo da amostra, € lida pelo lock-in e
comparada com um sinal de referéncia enviado pela fonte de corrente. Registrando
os sinais em fase e fora de fase no lock-in é possivel separar as partes real
(resisténcia) e imaginaria (reatancia) da impedancia. Dessa forma, medimos a
impedancia em funcdo da temperatura para as frequéncias constantes de 37 Hz,
1 kHz, 10 kHz e 30 kHz.
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bY

Para se chegar a temperaturas abaixo da temperatura critica do YBCO,
utiliza-se um criorrefrigerador de ciclo fechado, fabricado por ARS Inc, que funciona
a base de compressao e expansdo de gas hélio. Este sistema permite a operacéo
em temperaturas entre 18 K e 300 K. A amostra € instalada no interior de uma cana
e fica em atmosfera de He. A cana, por sua vez, fica no interior de um “insert” de

temperatura variavel.
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5 RESULTADOS E DISCUSSAO

5.1 Caracterizacdo da Amostra: MEV e EDS

A andlise da topologia superficial da amostra foi feita através de imagens de
microscopia eletronica de varredura (MEV). A Figura 17 é uma imagem da superficie
da amostra estudada (onde foram depositados os contatos), enquanto que a Figura
18 é uma imagem da lateral da amostra, onde foi feito o corte transversal (chamarei

essa regido de cross section).

Figura 17 — Imagem da superficie da amostra policristalina de YBCO obtida por
MEV.
Fonte: Autoria propria, 2016.
Através dessa imagem, observa-se que a amostra policristalina de YBCO
possui grdos com tamanhos variando, aproximadamente, entre 5 e 20 um (em
destaque na imagem um grdo de 20 um) e poucos poros. Observa-se também a

presenca de precipitados na superficie da amostra.
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Figura 18 — Imagem da regido cross section da amostra policristalina de YBCO

obtida por MEV.
Fonte: Autoria propria, 2016.

Observa-se, na Figura 18, um particulado de pequeno tamanho na superficie
lateral da amostra. Isso porque, apés cortada a amostra, nenhuma preparacao foi
feita para obter a imagem e o “pd” formado pela pastilha durante o corte ficou ali
depositado. Mesmo assim, nota-se uma superficie com poucos poros sob o
particulado.

Para possibilitar a identificacdo da composi¢cdo quimica de regides pré-
determinadas na amostra, foram realizadas andlises com auxilio de EDS (energy-
dispersive X-ray spectroscopy). As imagens abaixo ilustram os resultados dessa

andalise.
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Basesuper(1)

Full scale counts: 101 [] Basesuper(1)_pt1 Cursor:  7.956 keV

Basesuper(1)_pt2 5 Counts

100

80

60

40

klm -39 -Y keV

Figura 19 — Imagem de MEV com as regifes da superficie da amostra em que

foram feitas as analises EDS (pontos 1 e 2 na micrografia).
Fonte: Autoria prépria, 2016.
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[] Base(3)_pti Cursor:  7.956 keV
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Figura 20 — Imagem de MEV com as regides cross section da amostra em

gue foram feitas as analises EDS (pontos 1 e 2 na micrografia).
Fonte: Autoria prépria, 2016.
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Os resultados de EDS para a superficie da amostra e para a regido cross
section mostram que ambas as regides sdo compostas por Y, Ba, Cu e O. Observa-
se também a presenca de Au na composicdo, pois a amostra estudada foi

metalizada com este elemento para se obter uma melhor imagem MEV.

5.2 Resisténcia Elétrica e Impedéancia

A figura a seguir apresenta os resultados das medidas da resisténcia elétrica
(parte real da impedéancia) obtidos para a amostra de YBa,Cu3zO7.; , com corrente AC

aplicada nas frequéncias de 37Hz, 1 kHz, 10 kHz e 30 kHz.

I ' I I I I
= 37Hz
010 o 1kHz .
A 10kHz
v 30 kHz
0,08 |- —
'
0,06 |- A —
v
—~~ |]
G A
X 0,04 5 -
n
L |
0,02 | ; 4
A
A J i
0,00 -.-J —
" 1 " 1 " 1 " 1 " 1 "
80 90 100 110 120 130 140

T(K)

Figura 21 — Curvas da resisténcia elétrica em funcao da temperatura para uma
amostra supercondutora YBCO, com as frequiéncias de corrente AC indicadas.

Fonte: Autoria propria, 2016.
Analisando as curvas da resisténcia em funcédo da temperatura, observamos

gque a amostra possui temperatura critica Tc = 92.4 K. A posicdo de T¢ esta
assinalada com o trago vertical na figura. Também observamos que a freqiiéncia da
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corrente AC aplicada ndo tem efeito apreciavel sobre a resisténcia acima de T (fase
normal). Isto mostra que as frequéncias aplicadas correspondem ao limite de baixas
frequéncias dado pelas Equacdes (16) e (17). Este resultado € consistente com a
forte resistividade (p = 4,4 m{). cm) da amostra granular estudada.

Porém, efeitos da frequéncia da corrente AC aplicada sdo observados na

impedancia total do sistema, como mostra a figura a seguir.
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Figura 22 — Curvas da impedéancia em funcdo da temperatura para a amostra

supercondutora YBCO, obtidas com as frequéncias indicadas da corrente AC.
Fonte: Autoria propria, 2016.

Abaixo de T¢, € observado um aumento da impedancia com o aumento da
frequéncia da corrente AC aplicada (Figura 23). Como a frequéncia nédo afeta a
resisténcia da amostra, poderia-se concluir que o efeito observado € contribuicdo da
reatancia indutiva, ja que este é proporcional a frequéncia da corrente AC aplicada.
Porém, dado que as frequéncias aplicadas encontram-se no limite de baixas
frequéncias [(a/6) < 1], espera-se que na fase supercondutora a reatancia

indutiva dada pela Equacdo (17) permaneca praticamente nula. Assim, € mais

provavel que o sinal observado na Figura 23 seja originado pela denominada

‘contribuicdo reativa externa” a impedéancia, a qual se deve a montagem
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experimental. No caso de nosso experimento, espera-se que esta contribuicdo
extrinseca a impedéancia seja pronunciada em razao do uso nas experiéncias de um

criostato confeccionado em aco inox, que € um bom condutor elétrico.
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Figura 23 — Ampliacdo das curvas de impedancia em funcédo da temperatura nas

proximidades de Tc.
Fonte: Autoria propria, 2016.

Mais interessante é, neste estagio da investigacdo, a analise dos resultados
na fase normal. Na Figura 24, mostra-se a impedancia em funcao da frequéncia nas
temperaturas fixas T = 110 K e T = 130 K, que sao suficientemente afastadas de T¢.
Nestas temperaturas, a principal componente da impedancia é a resistiva e o efeito
externo, numa primeira aproximacao, pode ser ignorado.

Usando as Equacdes (16) e (17), obtém-se a impedéancia no limite de baixas

frequéncias, ou seja,

=1+ Q)+ w

Substituindo a Equacao (15) na Equacéao (19), obtém-se
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ma’ug

Z=Rpc |1+ (—4,, )f] (20)
Portanto, supondo a validade da aproximacao de baixas frequéncias, espera-
se que Z varie linearmente com a frequéncia, conforme mostra a Equacéo (20) e o

gréafico obtido (Figura 24).
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Figura 24 — Gréfico da impedéancia em funcao da frequéncia para as

temperaturas de 110 K e 130 K.
Fonte: Autoria propria, 2016.
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6 CONSIDERACOES FINAIS

Neste trabalho foram realizadas a preparacédo e caracterizacdo com MEV
e EDS de uma amostra supercondutora, com morfologia granular, do sistema YBCO.
Nesta amostra foram realizadas medidas de impedancia elétrica em funcdo da
temperatura, tanto na fase normal quanto na fase supercondutora. Frequéncias de
corrente AC entre 37 Hz e 30.000 Hz foram aplicadas.

Destas medidas obtivemos a resisténcia em funcdo da temperatura para
algumas frequéncias de corrente AC. Desses dados foi possivel determinar a
temperatura critica de transicdo da fase normal para a fase supercondutora, Tc.
Observamos que a Tc ndo varia dentro da faixa de frequéncia estudada. Também
podemos verificar um aumento linear da impedancia na fase normal com a
frequéncia da corrente AC aplicada. Este resultado corrobora a hipétese de que as
freqUéncias aplicadas estdo no limite de baixas freqiéncias no caso do sistema
YBCO granular, o qual tem resistividade elevada.

Temos, como perspectivas futuras, realizar novas medidas a fim de monitorar
a componente externa da impedancia. Importante também € a aplicacdo de
freqiéncias mais elevadas de modo que se possa atingir o limite de frequéncias
elevadas, em que a espessura pelicular tem forte influéncia nos resultados. Também
se incluem nessas perspectivas a realizacdo de novas medidas com a aplicacéo de
campo magnético na orientacdo paralela a corrente, com o objetivo de fazer um

estudo da magneto-impedancia em materiais supercondutores.
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