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Resumo

Apresentamos neste trabalho um estudo da influéncia da superficie na relaxagao
magnética em niébio supercondutor. Discutimos também a relevdncia do estado da
superficie da amostra na retenc¢io de luxe magnético e no surgimento de um estado
paramagnético associado A retencdo de fluxo na amostra. Realizamos medidas de
magnetizagio, utilizando um magnetometro SQUID, em uma barra monocristalina
de niébio. As medidas de magnetizagio foram feitas para diferentes estados da su-
perficie. Utilizando o modeio de relaxacdo magnética proposto por Anderson-Kim
em 1964, obtivemos a energia de ativagio efetiva para diversas condicoes de campo
magnético aplicado e temperatura para cada estado da superficie. Comparando
os resultados obtidos para os diferentes estados da superficie, tentamos distinguir
as contribuigbes volumétrica e superficial da energia de ativagio. Observamos nas
medidas de relaxacio magnética uma assimetria entre entrada e saida de fluxo da
amostra, assinetria esta que em geral € reduzida com a deterioracéo da superficie, o
que é condizente com os resultados obtidos por Burlachkov para barreira superficial.
Verificamos, entretanto, que considerando apenas efeitos decorrentes da influéncia
da barreira superficial, nao é possivel explicar a totalidade dos resuitados que obtive-
mos. Conclufmos que, com o lixamento da superficie, surge uma casca superficial
de material danificado que apresenta um fator de Ginzburg-Landau (k) mais alto
que o interior da amostra. A influéncia desta casca de x mais alto acaba por mas-
carar o efeito da barreira superficial nas medidas de magnetizagio. Associamos
também a presenca desta casca com o aumento do valor de Hcg, com a degradagdo
da superficie, observado nas curvas M x H. Finalmente, discutimos o aparecimento
proximo & transigido supercordutora em curvas M x T de um pequeno patamar
paramagnético, sendo que o lixamento tende a ampliar este patamar. Interpreta-
mos este efeito como sendo causado pela retencio de fiuxo no material devido ndo
apenas ao aprisionamento volumétrico, mas também devido a presenca da camada
de alto x. Para refor¢armos esta hipdtese, realizamos uma nova série de medidas
feitas agora em um anel de niébic policristalino. Verificamos assim que o maximo
paramagnético observado depende fortemente da geometria da amostra, como seria
esperado no modelo de fluxo retido.



Abstract

We present in this work a study of the surface influence in magnetic relaxation of
superconducting niobium. We also discuss the relevance of the sample surface con-
dition on magnetic flux trapping associated with the occurrence of a paramagnetic
frozen state. Magnetization measurements were made, using a SQUID magnetome-
ter, on a single-crystal Nb bar, for different sample surface conditions. Using the
model for magnetic relaxation proposed by Anderson-Kim in 1964, we obtained the
effective activation energy for some applied magnetic fields and temperatures, for
each surface condition. Comparing the results obtained in this way, we tried to
separate the surface and bulk contributions to the activation energy. We observed
an asymmetry between flux entry and exit in the magnetic relaxation measure-
ments. This asymmetry diminished with surface roughening, which is in agreement
with theoretical results obtained by Burlachkov for surface barrier effects. How-
ever, the influence of the surface barrier alone cannot explain all of our data. We
conclude that the surface roughening with sandpaper created a superficial layer of
damaged material which have a higher Ginzburg-Landau factor (k) than the bulk
material. The influence of this high-x layer masks the effects of the surface barrier
in magnetization measurements. We propose the increase of H.s with the surface
roughening, found in M x H measurements, is a consequence of the high-« layer.
Finally, we discuss the occurrence of a small paramagnetic maximum near the super-
conducting transition in M x T data. The surface roughening tends to increase this
paramagnetic maximum. We propose that this effect is caused by flux trapping due
to the presence of the high-x layer. To confirm this hypothesis we made a new set of
measurements on a polycrystal Nb ring. We found that the paramagnetic maximum
is highly dependent of the sample geometry, as expected in the flux trapping picture.
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Capitulo 1

Introducao

Uma das caracteristicas mais marcantes dos materiais supercondutores é sua capacidade de ex-
pulsar completamente o campo magnético do seu interior, propriedade esta que ficou conhecida
como Efeito Meissner, e foi dentro do paradigma do diamagnetismo perfeito que o estudo dos
materiais supercondutores foi conduzido nas primeiras décadas apés a descoberta deste efeito
em 1933. Os conceitos de diamagnetismo perfeito e supercondutividade foram rapidamente
associados de uma forma indissoliivel e a crenca em ser esta uma propriedade bésica de todos
os supercondutores colaborou para que o comportamento anémalo apresentado por certos ma-
teriais supercondutores, particularmente ligas e materais impuros, fosse considerado como mero
efeito relacionado as impurezas, sem despertar um maior interesse na época. O trabalhe de A.
Abrikosov [1], publicado em 1957, veio langar uma nova luz sobre esta questdo.

Abrikosov defendia a idéia de que estes materiais “andmalos” poderiam constituir uma nova
classe de supercondutores com propriedades intrinsicamente diferentes, nao cabendo unicamente
as impurezas a responsabilidade pelo comportamento estranho destes materiais. A idéia de
Abrikosov baseava-se no fato destes materiais apresentarem uma energia de superficie negativa
ou, em outras palavras, para estes materiais pode ser energeticamente favoravel a criagiao de
uma interface supercondutor-estado normal. Assim, quando estes materiais sdo submetidos a
um campo magnético superior a um campo critico caracteristico do material, H.;, ocorre a
penetragao quantizada de campo no interior da amostra na forma de tubos de fluxo magnético
( tratados usualmente como fluzdides ). Cada fluxdide contém um quantum de fluxo magnético

wo = he/2e ~ 2,07 x 10~7 Gem?, sendo que o campo magnético local atinge seu valor méximo
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Figura 1-1: Esquema da estrutura de um fluxdide indicando a variagio da densidade de su-
perelétrons e do campo local com a distancia ao centro do vértice (extraido de [31]).

no centro do vértice e decai exponencialmente devido a uma corrente de blindagem, num raio da
ordem da distancia de penetragdo A. Por outro lado, a densidade de superelétrons vai a zero no
centro do fluxéide e atinge seu valor maximo num raio da ordem do comprimento de coeréncia
. Uma descrigio aproximada destes “tubos de fluxo” é considerd-los como sendo formados por
um nicleo normal de raio £ e cujo campo cai exponencialmente até zero em 7 = A (ver figura
1-1). Devido a estas mesmas correntes de blindagem a interagio entre os fluxéides é repulsiva.
Assim os fluxdides tendem a se distribuir uniformemente por toda a amostra, buscando a maior
distdncia possivel dos seus vizinhos. Abrikosov mostrou que para um material homogéneo a
configuracao de equilibrio dos fluxéides corresponde a uma rede hexagonal, hoje conhecida como

rede de vortices ou rede de Abrikosov.



A movimentagao desta rede de vértices é um assunto de grande interesse pratico (e académico)
que tem sido exaustivamente discutido na literatura. Este interesse é, em grande parte, de-
vido ao fato de que a movimentagio de fluxo no material supercondutor gera uma dissipacgio
de energia, que por sua vez pode alimentar instabilidades térmicas podendo levar numa au-
toalimentagéo catastréfica todo o material para o estado normal. Certamente nio € o tipo de
propriedade que queremos num material para aplicagido tecnoldgica.

Se o estudo da relaxagao magnética nos supercondutores cldssicos ji era uma drea de intenso
trabalho, com a descoberta dos supercondutores de alta temperatura houve um verdadeiro
“boom” nesta area. Nao apenastemperaturas mais altas entraram em cena, tornando a ativagao
térmica de coadjuvante para a grande regente do movimento de fluxo, mas a prépria anisotropia
caracteristica das cerimicas supercondutoras trouxe uma gama de novos efeitos e novos regimes.
Um dos efeitos que ganhou grande destaque com os materiais de alta temperatura critica, ainda
que ja fosse estudado nos materiais cldssicos, foi a influéncia da superficie no comportamento
magnético dos supercondutores. Isto porque a importancia da barreira superficial € maior na
regido de altas temperaturas e as propriedades intrinsecas do material {tal como apresentar um
alto k), fazem com que a contribuigdo da superficie seja mais facilmente discernfvel. A grande
dificuldade em realizar um estudo sistemético sobre efeitos da superficie na magnetizagio destes
materiais est4 na dificuldade em se produzir monocristais grandes. Assim, tanto o sinal da
amostra é, em geral, pequeno (e portanto distiguir apenas uma parte dele pode vir a ser uma
tarefa ingrata) como as amostras sio frageis, sendo necessarias técnicas mais sofisticadas para
alterar a superficie destes materiais.

Neste trabalbo procuramos discutir a importancia dos efeitos da superficie, em particular
nas medidas de relaxagio magnética, abordando ndo apenas a presenga da barreira de Bean-
Livingston como também a influéncia que defeitos superficiais introduzidos com a degradagao da
superficie possam ter nestes resultados. Faremos primeiramente uma breve introdugao tedrica,
abordando os aspectos essenciais da dindmica de vdrtices e da interagio destes com os defeitos
do material supercondutor, Isto nos levara entio a abordar a idéia de propriedades irreversiveis
e a0 conceito de estado critico, chegando entdo, com a introdugdo da ativagio térmica, ac mo-
delo de relaxagio magnética de Anderson-Kim. A seguir introduziremos a influéncia da su-

perficie discutindo a origem da barreira superficial de Bean-Livingston, apresentando suas



principais caracterfsticas. Uma vez completa esta discussio tedrica, apresentaremos os resul-
tados que obtivemos no estudo da barreira superficial em uma barra monocristalina de niébio
a qual submetemos a varios tratamentos da superficie. Apresentaremos por fim a observagio
de momento paramagnético congelado para esta amostra, assim como para um anel de niébic
policristalino, e discutiremos a relagio entre o aparecimento deste sinal paramagnético com

fluxo retide no material devido a degradacgio da superficie.
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Capitulo 2
Aspectos Teoricos

2.1 Dinamica da Rede de Vortices

2.1.1 Forcas de Lorentz e de Magnus

O modelo da rede de Abrikosov descreve a situagio de equilibrio para um material ideal, que
apresenta uma certa distribuicio espacial de corrente elétrica. No eantanto, quando o sistema
estd fora de equilibrio (logo ap6s uma brusca variagio do campo externo, por exemplo} ou
quando aplicarmos uma corrente de transporte no material, esta distribuicdo de corrente é
modificada, e é da interacdo dos fluxéides com esta densidade de corrente de ndo-equilibrio que
surgirdo forgas agindo sobre o fluxéide que tenderdo a levar o sistema para uma nova condigéo
de equilibrio. Faremos entao neste capitulo uma revisiao deste assunto, baseados nas referéncias
(18] e [37].

Consideremos um supercondutor isotrépico submetido a um campo externo B =Bfeno
qual aplicamos uma densidade de corrente J_; = J.% . Forgas passam a agir sobre o vértice que
se move dentro do supercondutor com uma velocidade #, (ver figura 2-1).

Se agora escrevemos a densidade de corrente na amostra, a partir do referencial do fluzdide,

temos
—
Jer = nse (7 — ;)
onde n, é a densidade de superelétrons por unidade de volume e e a carga do elétron. Temos

11
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Figura 2-1: Diagrama esquemaitico indicando as forgas que agem sobre um voértice em movi-
mento. Fr é a for¢a de Lorentz devida a correntes externas e Fyy é a for¢a de Magnus.

entdo uma densidade de forca por unidade de volume

-

}E-’=LX_E"+_:
c

(Zx?)-~ox¢ (2.1)

alm

O primeiro termo a direita, que é simplesmente a for¢a de Lorentz total sobre o fluxéide

parado, pode ser escrito de uma forma mais ilustrativa

L x )= (EF) = £ (%)

onde foi usado que B = ny, onde n é a densidade de fluxdides por unidade de drea. Utilizando

a eq. de Maxwell T = c/4mV x ﬁ, obtemos

E(ExH) = - (B xvxH)
- - (V@ B)-(F-V)7)
¢ finalmente
(@)= v (5T )+ £ (F-0)F

Observe que o primeiro terme da direita, na expressio acima, pode ser pensado como uma

12



pressiao magneética que age sobre o fluxdide na direcio do gradiente de campo, enquanto o
segundo termo da direita estd associado a uma tensdo ao longo do fluxéide, que é proporcional
A deformacéo sofrida pelo mesmo. Isto significa que a for¢a de Lorentz age sobre os vértices de
forma a reduzir o gradiente de campo na amostra e também a curvatura das linhas de campo.

O segundo termo da direita na expressio (2.1) pode ser derivado compondo a densidade de
corrente de blindagem do vortice com a corrente externa, que resulta numa pressao magnética.
Por analogia ao caso hidrodinidmico, equivalente de um corpo que gira se deslocando num meio
viscoso, esta forga é conhecida como For¢a de Magnus. Veja que esta é uma forga sempre
perpendicular & velocidade do fluxdide.

Temos também uma for¢a que se opde 4 movimentacao dos fluxdides, conhecida como forca
de aprisionamento ou de pinning. Nos analisaremos a origem desta forga com mais detalhes na
préxima segio. Por hora nos basta saber que imperfeigoes do material geram depressdes locais
na. energia livre das linhas de fluxo, que tendem a ficar presas nestes centros de aprisionamenio.
Estes centros exercem uma for¢a por unidade de comprimento do fluxdide fp que se opde a
movimentacio das linhas de campo.

Considerando agora que a movimentagio do fluxo sofre ainda o efeito de wma forgca de
amortecimento viscosa 7, e supondo que estejamos numa situagdo estaciondria, temos final-

mente que a movimentacdo dos fluxdides é dada pela equagio

0=

T = 3€ .y — 7
(%% @)~ f=up x @ —n5 — Jy =0 (2.2)

onde 1 é a viscosidade. O fator f foi introduzido por Van Vijfeijken [38] para generalizar a idéia
da forca de Magnus, indicando o quanto ela é ativa. A direcdo de movimentagao dos fluxdides
depende, portanto, dos pardmetros f e 7.

Uma consequéncia do movimento de fluxo gerado pela forga de Lorentz, de fundamental
importancia para qualquer projeto de aplicago tecnolégica de um supercondutor tipo II, é que

o movimento da rede de vértices induz um campo elétrico

—3 —

EFE=B8Bx-=*t (2.3)
Se a componente transversal da velocidade dos vértices v, for nao nula, como é usualmente o

13



caso, teremos entdo uma voltagem longitudinal resistiva, o que provoca dissipagdo de energia.
Temos entdo a situagio de um material supercondutor que apresenta uma. resisténcia nfo nula
(resisténcia de “fiux flow”) e, em alguns casos, sequer desprezivel. Entretanto, ignorando a forga
de pinning na equagdo (2.2) e considerando f = 1 por simplicidade, vemos que a velocidade
resultante v, - ¥, deve ser perpendicular a ¥, (caso contririo a equacdo (2.2) sé admitiria
a solugdo trivial). Segue diretamente que a componente v, ndo pode ser maior que v,/2,
independentemente do valor de 7. Isto significa que para um certo valor da densidade de
corrente hd um limite para esta resisténcia de “flux flow”,

A movimentagido dos vortices pode gerar também uma voltagem Hall transversal de-
vida exclusivamente & componente v,, e esta voltagem € maxima para o caso ndo viscoso
n =0, onde T, — ¥; ( 0 que significa que os Aluxdides estdo sendo “arrastados” junto com a
corrente externa). Neste caso o campo elétrico longitudinal é zero, havendo apenas o campo
Hall transversal. Observe ainda que, como a forga de Lorentz é sempre perpendicular a diregéo
da corrente externa, a voltagem Hall deve-se exclusivamente a for¢ca de Magnus. O caso oposto
ocorre para f = 0, quando os fluxdides movem-se perpendicularmente a corrente aplicada pro-

duzindo apenas o campo elétrico longitudinal.

2.1.2 Interagao entre linhas de fluxo

No item anterior tratamos da interagio dos fluxéides com a densidade de corrente de nao-
equilibrio. No entanto, isto é um recurso analitico, j4 que o vértice ndo tem como distinguir
entre correntes devidas aos demais fluxdides e a corrente externa aplicada. O que analisaremos
agora € justamente o outro lado da histéria: a interacio entre os fluxdides apenas.
Comecemos nossa discussdo determinando a expressiao para o campo local associado a um

fluxdide. Considerando a equagio de London corrigida pela presenca do fluxéide na posicio 77

(18]
4 A2

; Vx T+ & = Zpeba( 7 — 77) (2.4)
Usando a equagdo de Maxwell V x = 471‘7/ ¢ e considerando que
V. h =0, obtemos de (2.4)
_)
g5+ R _ Yo,



A solugdo desta equacio é bem conhecida

hr) = 3o55K0 (3) (2.5)

Consideremos agora dois vértices isolados nas posigdes Ty e 75. O aumento na. energia livre
por unidade de comprimento dos vortices devido ao campo associado ao outro vértice seria, por
simetria

AF = 22 [hy () + by (7)) = £20 (72) (2:6)

Esta seria a energia de interagdo entre os vértices. Para obtermos a forga entre estes dois
vortices entdo basta tomar a derivada espacial de (2.6). Considerando o eixo z coincidindo com

a reta que une os dois vortices temos para a componente x da forga sobre o segundo vértice

0o Oh1 (T3) _ @0

faz = 4x Bz c Sy
Voltando para a forma vetorial
E=Rmx2 27

Considerando agora um conjunto de vértices, podemos superpor o resultado (2.7) para cada
um dos vizinhos e chegar ao resultado para a forga total sentida por um vértice-teste, devido a

sua interacio com seus vizinhos

S R
f:JfXT

—
onde J; representa a soma da densidade de corrente devida a todos os vizinhos no local do
vortice-teste. Como seria de se esperar, esta é a expressido da forga de Lorentz sobre o vértice-

teste gerada pela parte da densidade de corrente total devida aos vdrtices apenas.

2.1.3 Forcas de aprisionamento ou pinning

Em um material com a rede cristalina perfeita o fluxdide move-se livremente, arrastado pelas
forcas discutidas nas segOes anteriores . A presenca de inomogeneidades no material, entretanto,
pode gerar depressdes locais na energia livre do fluxéide e assim reté-lo na sua vizinhanga. Sao,

portanto, chamados de centros de aprisionamento. H4 varias formas de interacdo entre estas

15



inomogeneidades e os virtices que levam a este resultado. Vamos entao apresentar rapidamente

estas interactes para depois seguir com a discussio sobre forgas de aprisionamento.

1. Interacao com o nmiicleo do vértice
Como ja foi dito anteriormente, o nucleo do vértice (no modelo simplificado adotado
aqui) consiste numa regido normal de raio £, sendo que a energia de condensacio que é
dispendida para gerar este ndcleo normal, por unidade de comprimento do vértice, seria

H?

ECOI"'C STT

w€?

No entanto, se alguma parte do niicleo do vértice estiver em uma regido normal ou onde
o parimetro de ordem seja menor do que seu valor regular (como, por exemplo, no caso
de uma inclusdo normal), parte desta energia é “poupada”, o que faz com que seja ener-

geticamente favordvel para o vortice permanecer nesta regido. A forca de aprisionamento

maxima por unidade de comprimento, neste caso, seria entio

Eeore _ HEE

fpcou = VE«:m‘e = 'E 3

2. Interagac magnética
Quando trabalhamos com uma rede de vértices, temos de considerar a interagdo do vértice
com os campos e densidades de corrente locais. Algumas inomogeneidades podem modi-
ficar a distribui¢ao local de campo magnético e densidade de corrente, alterando assim a
energia livre do sistema. Um exemplo de centro de aprisionamento com esta caracteristica
seria a presenga de uma inclusio isolante. A condi¢dc de contorno para a densidade de
corrente na superficie da inclusio é a mesma que para a interface normal-supercondutor,
equivalente ao caso eletrostitico de uma carga elétrica proxima a um plano condutor.
Analogamente a estes casos (ver se¢do 2.4), temos atragdo do vortice pela sua imagem es-
pelhada na superficie da inclusdo. Podemos obter a for¢a de interagio magnética usando

esta idéia como sendo

_ (pﬂHcl
fpmag - 4:7|'A
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3. Interacgao elastica
No estado supercondutor a densidade e as constantes eldsticas do material s@o ligeiramente
menores do que no estado normal. Assim, o micleo do fluxdide é um pouco mais denso e
rigido do que o material ao seu redor, gerando uma certa tensio mecanica que interage

com os defeitos do préprio material.

Enquanto consideramos os centros de aprisionamento como tendo origem nas inomogenei-
dades introduzidas aleatdriamente no material, é razoavel supor que tenhamos uma distribuigao
uniforme dos centros de aprisionamento no material. Podemos entdo definir uma densidade de
pinning constante em toda amostra. A forca de aprisionamento por unidade de volume pode
ent&o ser escrita como f‘)p = n?,:, onde ?p) é a forca de aprisionamento por unidade de com-
primento do vértice e n é a densidade de vértices. E interessante definir esta densidade de
forga de aprisionamento pois, como apontado por Anderson[2], consideraremos que os vdrtices
movem-s¢ sempre em pacotes ou feixes de N fluxdides! e ndo por fluxdides isolados. Esta
idéia do feixe de fluxo como a unidade dindmica na movimentacio de vortice esta relacionada
com a interagic entre os fluxdides e leva~-nos ao conceito de pinning coletivo. Quando dize-
mos qtte a rede de vdrtices estd aprisionada, ndo significa necessariamente que todas as linhas
de campo estdo presas. De fato, apenas algumas linhas estao localmente presas nos centros
de aprisionamento, mas devido ac comportamento coletivo da rede, o resultado é que tudo se
passa, como se o pacote todo estivesse aprisionado e, de pacote em pacote, a rede como um
todo fica aprisionada. Outra consequéncia direta da uniformidade na distribuigio dos centros
de aprisionamento é o fato de uma rede composta de vértices rigidos apresentar uma forga de
aprisionamento média nula, j4 que na média o vortice é atraido por uma distribuigdo uniforme
de centros de aprisionamento, resultando numa forga de pinning média nula, como podemos
visualizar na figura 2-2. Se ¢ fluxdide é flexivel, ele pode se moldar de forma a ajustar-se aos
centros de pinning ao seu redor, maximizando assim o seu aprisionamento. Fica claro entao

que a eficiéncia do aprisionamento depende crucialmente das propriedades elasticas da rede de

1A forga de interagio entre os RuxGides pode ser escrita de acordo com Abrikosov [1] na forma Fj,; =
Hf/%ﬂzKo (|77 — 75| /A). Como K; tem uma variagio logaritmica para r — 0 enquanto que para ¥ — 00
temos Ky ~ e ™/*, vemos que variagies locais na densidade de vértices é muite desfavordvel energeticamente.
Assim esperamos que s6 tenhamos inomogeneidades na distribuicio de campo numa, escala major que A. Dai a
idéia que somente o movimento coletivo de um feixe de fuxdides é possivel.
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Figura 2-2: Distribuicao das forgas de pinning para o caso de vértices rigidos (a) e flexiveis (b),
para a rede de virtices movendo-se da esquerda para a direita,

vortices. As propriedades eldsticas dos fluxéides foram extensamente discutidas por Brandt
{ver, por exemplo [9]), mas nfo entraremos em maiores detalhes neste trabalho.

Outro fator que deve ser considerado é o chamado “depinning térmico”. Vimos que a
intensidade da forca de aprisionamento depende fortemente da posigdo do vértice em relagao
ao centro de aprisionamento. Assim, no caso da interagio com o niicleo do vértice, quanto maior
for a sobreposicio do niicleo do vdrtice com o centro de aprisionamento, tanto maior serd a forga
de pinning. No entanto, para temperaturas nio nulas, os fluxdides apresentam uma oscilagiio em
torno do ponto de equilibrio. Desta forma, quando a amplitude das oscilagdes se torna maior que
o niicleo do vértice, (u?),, > £, a sobreposi¢io do nicleo do fluxdide com o centro de pinning
oscila no tempo e, na média, o vértice sentird um potencial menor do que sentiria se estivesse
parado, “encaixado” da melhor forma possivel no centro de aprisionamento. Eventualmente,
para temperaturas suficientemente altas, esta ativacio térmica pode realmente anular o aprisio-
namento, liberando a rede de vértices, que passaria a se mover livremente no material. Este
regime de escoamento de fluxo é conhecido como escoamento de fluro termicamente assistido e

voltaremos a este assunto mais adiante,
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2.2 O Conceito de Estado Critico: os Modelos de Bean e de
Kim

Vimos na se¢éio 2.1.1 que sobre uma linha de vértice, devido a sua interagdo com a densidade
de corrente local, atuam forgas que tendem a movimentd-lo de forma a reduzir o gradiente de
campo magnético. A magnetizagio neste caso seria reversivel e nfo teriamos fluxo retido. No
entanto, devido as forgas de aprisionamento (ver se¢do 2.1.3), a movimentac¢do dos fluxéides
na amostra néo € livre ¢ antes de conseguir movimentar os virtices, é preciso soltd-los dos
centros de aprisionamento. Isto significa que podemos manter um gradiente de campo dentro
da amostra desde que a densidade de corrente em todoe o material seja menor que uma densidade
de corrente critica J, definida de forma que a forga de Lorentz por unidade de volume seja igual
a forga de aprisionamento por unidade de volume
J.x B
=X =R (2.8)
em todo o material. Quando isto ocorre dizemos que nossa amostra estd no Estade Critico,
J4 que esta é uma situagdo de equilibric metaestivel, uma vez que a forga de Lorentz estd no
limiar para arrancar os vértices dos centros de aprisionamento. Qualquer pequena perturbagio
do sistema (tal como a ativagdo térmica) poderd induzir a movimentacio de fluxo. Partindo de
{2.8) e utilizando a equagio de Maxwell V x "= 411'7/ ¢ obtemos
V x H x B

A = FP(B) (29)

que, no caso unidimensional de uma placa infinita, orientada no plano zz de tal forma que

B = Bz, podemos escrever (2.9) como

1 6H 1 0H oB

A expressio acima comprova, a idéia inicial de que um gradiente de campo magnétice pode
ser mantido no material, impossibilitando o equilfbrio termodinamico e fazendo com que as

propriedades magnéticas do material sejam irreversfveis. A partir da equagdo (2.10) podemos
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(@) (b)

Figura 2-3: Perfis de campo previstos pelos modelos de (a) Bean e {b) Kim.

entio obter o perfil de campo B(y) no interior da amostra, desde que seja conhecida a de-
pendéncia da densidade da for¢a de aprisionamento com B. Temos ent&o dois modelos que sao
usualmente adotados. No Medelo de Bean, assume-se que a forga de pinning seja proporcional
ao campo, Fp ~ B, implicando num perfil de campo linear, 3B/8y = cte. Uma outra forma
de se colocar o modelo de Bean é dizer que a densidade de corrente em um dado ponto do
material 56 pode assumir um de trés valores possiveis: J;, —J. ou 0 (ver figura 2-3(a)). Ji o
Modelo de Kim considera a forga de pinning como sendo independente de B de tal forma que
BaB/dy = cte (estamos considerando implicitamente que B ~ H), ou seja, assume um perfil
de campo curvo. Todo o desenvolvimento tedrico que se segue utiliza 0 modelo de Bean para

descrever o perfil de campo no interior da amostra.
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2.3 Arrastamento de Fluxo Termicamente Ativado (flux creep):

0 Modelo de Anderson-Kim

De acordo com ¢ que vimos até aqui, o perfil de campo numa amostra supercondutora pode
variar temporalmente de forma a reduzir o gradiente de campo por toda a amostra, devido
a forga de Lorentz, até que se atinja o estado critico, quando entdo a pressdo magnética é
compensada pelas forgas de aprisionamento e as linhas de fluxo ficam retidas nos centros de
pinning. Esta é uma configuracao de equilibrio, jA que as forgas que agem sobre a rede de
vértices estdo exatamente equilibradas®. No entanto, como trabalhamos a temperaturas finitas
(no caso dos HTSC com temperaturas relativamente altas até), ndo podemos desconsiderar o
efeito de ativagio térmica. Acrescentando este efeitc veremos que pode ocorrer movimentagio
de fluxo mesmo no estado subcritico, quando J < J.. Esta idéia foi estudada inicialmente por
Anderson e Kim[2] e posteriormente por Beasley et al.[6],utilizando o modelo de estado critico
proposto por Bean [4]. A discussiio que apresentaremos aqui segue proximamente a apresentada
por Hagen e Griessen [17] e Beasley et al. Uma interessante discussio nesses mesmos moldes
foi apresentada por Feigel'man et al.[15].

Vamos considerar que um supercondutor encontra-se no estado critico, tal como definido
por Bean, para o tempo ¢t = 0, e que o processo de relaxagdo magnética ocorre através de
saltos das linhas de fluxo por sobre barreiras de energia que separam centros de aprisionamento
adjacentes. Se nao houvesse um gradiente de campo local, de modo que a forga de Lorentz seja
nula, a energia de ativacio seria a mesma em todas em diregbes, assim como a frequéncia de
saltos dos fluxéides. Desta forma o nimero de fluxdides saltando para a direita, grosseiramente
falando, se igualaria com o numero de fluxdides saltando para a esquerda. Se tivermos, no
entanto, uma densidade de corrente J associada a um gradiente de campo, a for¢ca de Lorentz
qute age sobre este feixe de linhas de fluxo seria entdo F, = BJV/c, sendo B o campo locale V
o volume do feixe de vértices. A energia de ativacao neste caso nao seria mais homogénea, mas
terfamos uma reducéo no seu valor na diregdo do gradiente do campo (como esquematizado na

figura 2-4(b}). Considerando o caso unidimensional por simplicidade, para o qual a densidade

Trata-se de um equilibrio de forcas metaestdvel; o equilibrio termodinamico s6 seria obtido com uma dis-
tribuicfio uniforme de campo em toda a amostra.
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Figura 2-4: Esquema do potencial efetivo sentido pelo vortice causado por um arranjo uanidi-
mensional de centros de aprisionamento igualmente espacados e de mesma intensidade quando
tem (b) ou ndo (a) um gradiente de campo dentro da amostra.

de corrente é simplesmente J = ¢/4w(0B/0x), obtemos que a energia de ativagio efetiva pode
ser escrita como [17]
B aB

+ _ 2 ittt
U U+ J:OV4W6$

onde 2z; € a largura da barreira e o sinal é dado pela dire¢io do salto (contra ou a favor do
gradiente de campo). A taxa de saltos entre dois centros de aprisionamento adjacentes m e

m + 1 pode ser expressa na forma da expressiao de Arrhenius

—UE k1
Priiom = e /

onde vy seria uma frequéncia de salto intrinsica (comumente referida na literatura como “at-
tempt frequency”). A densidade de corrente de linhas de fluxo no ponto z entre os centros de

aprisionamento m e m + 1 pode entdo ser escrita simplesmente como
Jo (z,t) = 220 (B (@m, t) Pnomy1 — B(Tmirt) Pratiom)
e, fazendo uma aproximacio em primeira ordem para B(z,,) ¢ B(Zm41), temos
oB OB oB
= — —U/kT h{eB— —— cosh B—) 2.11
Jo (z,t) 2zp1ge [Bsen (aB 63:) + xp 50 <% (a o (2.11)
onde a = 2xV/4nkT. Obrigando que a movimentagdo das linhas de fluxo obedega a equagéo
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da continuidade, obtemos de (2.11) a equagdo de arrastamento de fluxo continuo:

dB _ _umr O 0B B_B 0B
i 2xrgige . [Bsenh (aBa) + z o7 cosh (GBEE)]

Esta equagdo ndo foi resolvida analiticamente até hoje. No entanto, Beasley et al.[6] obtiveram
uma solugdo explicita para o limite U/KT > 1 e considerando todas as derivadas espaciais
como constantes exceto aquelas dentro das exponenciais. O resultado obtido desta forma para
a dependéncia temporal da magnetizagdo total na amostra ( M = (B — H,) /4w, onde H, é o
campo externo) seria

M) =MO)[L- 5 In(1+t/m)] (2.12)
onde Tp seria um tempo caracteristico de relaxagio, cujo valor seria
1o = 8xkT/1yV B2 A equagio (2.12) é a bem conhecida lei de Anderson-Kim para o de-
caimento da magnetizacio. Mas se a forma da expressdo (2.12) é muito utilizada por descrever
bem quase todo o processo de relaxaciio (especialmente nos supercondutores cldssicos), o mesmo
ndo se aplica & interpretagio dada a 1. De fato, ndo hd um consenso sobre esta expressio de Ty,
havendo trabalhos distintos que chegam a resultados discrepantes {ao menos aparentemente).
Gurevich [16], por exemplo, através de um cilculo auto-consistente argumenta que 19 depende
nao apenas do modelo adotado (fiux creep, TAFF, etc.) mas também da geometria da amostra
e do critério de corrente critica adotado. 7 ndo seria entdo uma caracteristica intrinsica da
amostra, mas dependeria de uma escolha arbitrdria. J4 Blatter et al. [7], seguindo a mesma
linha de analise desenvolvida por Beasley obtém para o caso de uma placa semi-infinita de
espessura d o resultado 7y = wTd?/2 |0U/8j}i cvoH, onde vy é a velocidade dos vértices. Ob-
serve que neste resultado também aparece uma dependéncia de 1y com a geometria da amostra.
Apesar da divergéncia quanto ao valor exato deste tempo caracteristico, parece haver um certo
consenso atualmente quanto ao fato do seu valor estar na faixa de 10~° a 1s, enquanto antes

era considerado ser da ordem de 1019,

2.3.1 Escalas de tempo em relaxagao magnética

A determinagio experimental do valor do parametro 7o apresenta uma certa dificuldade pois

para a janela temporal normalmente utilizada nos experimentos (t > 7g), a forma assintética da
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equacdo (2.12) ndo nos permite separar M(0), U, e To. Isto nos obriga a estudar o estégio inicial
da relaxacio magnética. Mas para obtermos uma anéslise confidvel para tempos pequenos, é
necessdrio definir rigorosamente a origem temporal do processo de arrastamento de fluxo. Esta
questdo foi discutida por Sun et al{33] para o caso particular de uma amostra cilindrica de
raio a, utilizando o modelo de estado critico de Bean e o modelo de arrastamento de fluxo de
Anderson-Kim.

Sun e colaboradores chamam a atengio para o fato de que gasta-se um tempo néo desprezivel
para se elevar o campo magnético de zero até o valor em que a medida de relaxacgéo serd feita.
Durante este processo teremos campo penetrando na amostra, gerando um perfil de campo em
seu interior. Uma vez que tenhamos um gradiente de campo, devemos ter o inicio da relaxagio
magnética mesmo antes de atingirmos o campo de medida. Se nds imaginarmos que a aplicagio
do campo externo é feita em pequenos saltos AH a intervalos de tempo constantes Af, podemos
pensar que para um dado tempo inicial ¢y seja induzido um perfil de campo linear onde J = J,
na regido onde houve penetragéo de campo e que este perfil entdo relaxard, extendendo-se mais
para o interior da amostra, até o instante ty + A¢ quando teremos um novo salto no campo
externoc que restaurara a inclinagio original e assim por diante. No entanto, para uma amostra

suficientemente espessa, a partir de um dado campo H' dado por [33]

OH /ot

'—
H = Ja aJ/at

o salto dado pelo campo externo nio é mais suficiente para restaurar a densidade de corrente
critica em toda a regido em que temos penetragio de campo; a partir deste momento temos um
encontro do novo perfil com o perfil induzido anteriormente e j relaxado e obtemos assim um
perfil de campo total ndo-linear (ver figura 2-5).

O perfil de campo induzido num tempo ¢’ atinge no instante ¢ > ' uma distancia do centro

N SH/Y
r(t,t) = (a+ 6__—_—J(t,t’)/3t’) (2.13)

da amostra

Assumindo a relagao de Anderson-Kim para a densidade de corrente

oy
J(tt) = Jo [1~%1n(ttot +1)]
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Figura 2-5: Distribui¢do de h (r,¢;) induzida por um campo externo H aplicado em saltos de
mesma amplitude AH em intervalos de tempo regulares At = ¢;41 — ¢;. Os raios r; indicam a
posi¢io onde o perfil de campo induzido em t = ¢; encontra o perfil (j relaxado) induzido no
instante anterior ¢;_;. Destaque: construgio usada para o cilculo de r; (extraido de {33]).

aJtty = -C

= K
ot t—t’+t0+a

onde C = JokT /U, K = OH/3t e a = 8J/3H. Podemos determinar apartir da equagio (2.13)

qual o tempo £* para o qual r (¢,¢*) = 0 (centro da amostra):

aC/K

tr=1t—
14+ o

+ g (2.14)

Qual a importincia de t* na nossa discussio? Definido desta forma, ele seria ¢ 1iltimo instante
tal que o perfil de campo induzido neste tempo atingin o centro da amostra no instante de
medida t. Vemos assim que t* age como a verdadeira origem temporal da relaxagio, ja que
para determinar o momento magnético da amostra no tempo £ nos s6 precisamos considerar os
perfis de campo induzidos em t’' > £*. Uma caracteristica importante a se ressaltar da expressio
de t* é sua dependéncia com o tempo de medida ¢, o que neste contexto é bastante razodvel.

Observamos entido que ha um pequeno intervalo de tempo At entre ¢* e ty (tempo no qual

25



atinge-se o valor final do campo externo}, que nfo é normalmente considerado ao estudarmos
a relaxacio magnética®.
aC/K

At =ty —1t =1+aa—(t—tH)—t9 (2.15)

Da expressio 2.15, vemos que Af = 0 para t — tg = aC/K (1 + aa), considerando tp
desprezivel frente o primeiro termo da direita. Assim, se desconsiderarmos o intervalo de ty
até t = At, teremos ty agindo como a verdadeira origem da relaxagio. Devemos entdo ter
a0 menos uma estimativa do valor de t* para sabermos a partir de que instante podemos ter

confianca nos nossos resultados. Esta estimativa estd apresentada na secdo 3.2.2.

2.4 Influéncia da Barreira Superficial

Toda a teoria de relaxacdo magnética revisada até agora levou em conta basicamente efeitos
volumétricos, sem dar maior atengdo a superficie. Se considerarmos que a influéncia da barreira
superficial n3o trard um desvio do decaimento logarftmico, podemos embutir a contribuicdo da
superficie na energia de ativacio efetiva. No entanto, o efeito da barreira superficial é algo
essencialmente diferente, como veremos a seguir.

A existéncia de uma barreira de energia associada a superficie da amostra, foi estudada
inicialmente por Bean e Livingston[5]. Eles consideram a interagio de um vértice isolado
com o campo local préximo da superficie e mostram que a origem da barreira superficial
deve-se & competigdo entre a pressdo magnética que empurra o fluxdide para o interior da
amostra e a atragio que o fluxdide sente pela sua imagem refletida na superficie (a existéncia

desta “imagem” é uma forma de expressar as condi¢des de contorno na superficie, a saber,

h,= He (v x h)
1

teracio entre o vértice e a superficie € exatamente equivalente ao desenvolvido na segio 2.1.2,

= 0). O procedimento para obter uma expressio para a for¢a de in-

utilizando a equagdo (2.4) e lembrando que agora o campo local seria a soma do campo externo
hy = Hexp(—z/A) (considerando uma superficie infinita coincidindo com o plano yz) com o

campo do fAluxdide e de sua imagem. Fazendo este cdlculo obtemos diretamente que a energia

3 At seria entio uma medida do erro que cometemos ac considerarmos a origem da relaxagao como o instante
final da aplicagao do campo magnético.
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livre para um linha de fluxo préxima da superficie do material seria

_ %0 _mY_ 1w g (2T g
AF“M[HEXP( ,\) 227rA2K0()\) (H Hﬂ)}

onde x; € a distincia entre o vértice e a superficie. O primeiro termo da direita indica a pressio
magnética empurrando o vértice para o interior da amostra, o segundo é um termo atrativo que
origina uma forca com exatamente a mesma forma da interagic entre fluxéides (eis a atracao
pela sua imagem) e o Wltimo termo é simplesmente a energia da linha de fluxo no interior da
amostra. Analisando a variagdo do valor da energia livre do vértice com o campo aplicado,
vemos que a entrada de fluxo na amostra s6 se torna energeticamente favorivel para valores de
campo magnético maiores que um dado campo de primeira penetragio Hp, = @ /40 > He.
Vale ressaltar que este calculo é feito considerando um Gnico vortice dentro do material.

Uma anAlise mais detalhada do comportamento da barreira superficial, considerando também
a interagdo entre os vortices, foi desenvolvida por Clem [14] e Ternovskii e Shekata [34]. Uti-
lizando o modelo de Clem, onde o aprisionamento volumétrico de véirtices é desprezado e as
propriedades irreversiveis do material sdo creditadas unicamente & superficie, Burlachkov (12]
discutiu o comportamento da barreira superficial e da magnetizagao tanto para a entrada quanto
para a saida de campo. A discussiao que segue é baseada neste trabalho de Burlachkov.

Quando consideramos a situa¢io em que a distancia d entre os vértices é menor que a profun-
didade A e desconsideramos o pinning volumétrico nés obtemos uma condi¢io de equilibrio de
forgas (mas ndo necessariamente em equilibrio termodindmico) quando o campo local na regido
ocupada pelos vértices € constante. Isto pode ser obtido assumindo que a rede de vértices esteja
a uma distancia xy = Acosh™ (H/B) da superficie da amostra. Neste caso o campo local pode

ser escrito como

h{z) = Bcosh (m‘f;x) 0<x<zy (2.16)

hr) = B x>z (2.17)

Uma vez que o campo na regido ocupada pelos fluxéides é constante, entdo estamos na condicao
de equilibrio de forgas. Para que ocorra a penetragio de um novo vértice é necessirio que

a pressio magnética (yg/4m)dh/dx, onde h é dado por (2.16) supere a atracdo do vértice
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pela prépria imagem dada por (w2/8m?A3} K (2z/A). A partir destes resultados podemos
determinar o valor do campo para o qual ocorre a primeira penetragdo de campo (e entdo
B = 0) Hp =~ @p/4mA{ e também a dependéncia da magnetizagio “reduzida” (m = —4nM)

com O campo

Men ~ s (2.18)

me = 0 (2.19)

para o processo de entrada (m.,) e saida (m,)de linhas de fluxo. O resultado (2.19) foi obtido
considerando que s6 haverd saida de fluxo quando z; = 0, o que 83 ocorre para = B e,
consequentemente, m; = 0.

Consideremos agora o caso em que o campo externo é elevado rapidamente de zero até um
certo valor H e mantido constante. A magnetizagdo da amostra atinge entdo o valor m,, (H)
e com o passar do tempo relaxa até atingir seu valor de equilibrio termodindmico mey. Isto
significa que neste fnterim temos nucleacio de novos fluxéides na superficie, que saltam a

barreira superficial e penetram na amostra. O perfil de energia para a nucleagiio destes vértices

em T < xy pode ser escrito como

) N R AN
%n($)~4ﬂl2( A ) +meq m]

onde foi deprezada a energia associada a atra¢io do vértice pela prépria imagem por ser esta

muito menor que os demais termos [12]. Para x > xy temos Ven & meg — m e dai vemos que a

penetragao de um novo vértice se torna energeticamente desfavoravel assim que m = m,,. Este
é o potencial que deve ser vencido pelo vértice para penetrar na amostra.
A energia de um niicleo curvo de um vértice submetido a um potencial externo V' (z) pode

ser obtida através de cilculo variacional (ji que temos de determinar a forma de equilibrio do

U= —\%j\/v (z) (f%f—:—l - V(:c))dx

onde V (x1) = V (x2) tal que para entrada de fluxo temos #; = 0 e V {z3) = 0, enquanto para

vortice) como sendo
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saida de fluxo z3 = x5 e V (1) = V (xy). Utilizando este resultado e o fato de me, > meyg

obtém-se para a maior parte da reglao m., > m > me,

U == PoAMeq (Hcl meq)1/2
- 3 B m

Para o caso de saida de ftuxo o procedimento é andlogo ao esquematizado acima e o resultado

final obtido é

970/\ Hcl 1/2
Uv,=IT-—"
y n m ('yB)

Um cdlculo mais detalhado da energia de ativagio para nucleagio de vdrtices foi desenvolvido
por Koshelev na referéncia {21].

E interessante introduzir agora uma breve discussio sobre o que obterfamos ao conside-
rarmos o efeito da barreira superficial e o aprisionamento volumétrico juntos. Podemos pensar
que a magnetizacao da amostra num dado tempo pode ser decomposta em uma parte devida
a superficie e outra relativa ao volume. Consideraremos que o perfil de campo no interior
da amostra € linear tal que dM/dx = 4nJ/¢ = cte, de acordo com o modelo de Bean. A
magnetizacio superficial seria determinada por um degrau do perfil de campo na superficie
de valor My,, = [H —B(0)] /47, onde B(0) é o valor da indugéio magnética volumétrica na
superficie (ver figura 2-6)

Consideremos agora a penetragao de um vértice numa dada circunstancia onde a barreira
superficial é significante enquanto ¢ pinning volumétrico é pequeno. Este vortice entdo pene-
trara para o interior da amostra muito rapidamente se compararmos com a razao de salto pela
barreira superficial. O préximo fluxdide a saltar sobre a barreira superficial ndo serd afetado
pelo primeiro, que j4 estara longe no interior da amostra. Desta forma, temos a relaxacao do
perfil de campo no interior da amostra, com o consequente aumento de U, (energia de ativagio
volumétrica) enquanto My, e Usyp (energia de ativagio superficial}) permanecem constantes.
Este quadro permanece inalterado até que Uy = Usyp, quando & taxa de salto sobre a barreira
superficial se iguala a taxa de penetragio no interior da amostra. A partir dai U, € Uyl
comegam a crescer juntas. Esperamos entdo que Uy = Usyp em todo o processo de relaxagao

até que ou a relaxagio superficial ou a volumétrica acabe. Podemos entéo ter duas situagdes

possiveis:
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Figura 2-6: Relaxagdo do perfil de campo para (a) pinning volumétrico mais fraco que a barreira
superficial e (b) pinning volumétrico maior que a barreira superficial (extraido de [12]).

1. A energia de ativagdo superficial é suficientemente maior que a volumétrica
Usup (Maup = Men) > Upot (J = 0). Neste caso a relaxagio volumétrica se esgota rapida-
mente enquanto a magnetizacio superficial pouco muda do seu valor inicial. A relaxagio
volumétrica domina entéo o estigio inicial da relaxagdo. Uma vez completa a relaxagio
volumétrica, a taxa de relaxagao total passa a ser dominada pela parte superficial e de-

vemos ter nesta transicdo de regime uma mudanca na inclinago da curva M x t.

2. O aprisionamento volumétrico é maior que a Dbarreira superficial
Upot (J = J2} > Ugup (Men). De forma semelhante ao item anterior, esperamos que agora
seja a relaxagio superficial que domine o estdgio inicial da relaxagio e, uma vez que esta

esteja completa, seja a relaxagao volumétrica que passe a dominar.

Em qualquer um dos dois casos acima esperamos entio que, dado um tempo de relaxacio
suficientemente longo, nés observemos uma mudanca na taxa de relaxagio total criando duas
etapas distintas da relaxagdo. A segunda etapa da relaxacfo serd sempre mais lenta que a

primeira e determinada essencialmente pela componente de maior energia de ativacao.
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Capitulo 3

Procedimento Experimental

Nosso principal objetivo ao iniciarmos este trabalho era identificar experimentalmente o efeito
da barreira superficial no processo da relaxagio magnética. Em linhas gerais, o que fizemos foi
proceder a um estudo sistemdtico do comportamento magnético de um monocristal de nidbio
para diferentes estados da superficie da amostra. Como a barreira superficial depende forte-
mente da qualidade da superficie (isto é, uma superficie ideal lisa e plana apresentaria uma
barreira superficial mdxima}, esperamos que o efeito da barreira de Bean-Livingston seja entao
mais realgado nas medidas feitas com a superficie da amostra lisa do que nas medidas para a
amostra depois de lixada. A comparacgio destes conjuntos de dados devem nos dar pistas sobre
o comportamento da barreira superficial em si. Para realizarmos nossas medidas utilizamos um
magnetometro comercial SQUID produzido pela Quantum Design, cuja principal caracteristica
é sua grande sensibilidade (da ordem de 10~ 7emu).

Neste capitulo apresentaremos o equipamento utilizado e os cuidados indispensaveis na sua
operagio gue nos permitem obter dados confiaveis e reprodutiveis. Discutiremos também com
algum detalhe as diferentes histérias termo-magnéticas das nossas medidas de magnetizacgio,
ponto este fundamental por estarmos trabalhando com uma amostra que apresenta um compor-
tamento fortemente irreversivel. Finalmente, caracterizaremos a amostra que utilizamos nesta
etapa do trabalho, focando principalmente o método utilizado para degradar de uma forma

razoavelmente controlada a superficie da amostra.
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Figura 3-1: Diagrama esquemdtico do magnetdometro SQUID contendo os seus principais com-
ponentes (extraido da ref. [29]): 1-Suporte de amostra; 2-Mecanismo para girar a amostra
(ndo disponivel); 3-Mecanismo para o transporte da amostra; 4-Visor; 5-Sensor de nivel de
hélio; 6-Magneto supercondutor; 7-Impedéancia de fluxo (para controle de temperatura); 8-
Capsula do sensor SQUID; 9- Gabinete do Dewar; 10-Dewar; 11-Impressora; 12-Fonte do mag-
neto; 13-Controlador de temperatura; 14-Gabinete; 15-Unidade de distribuicio de poténcia;
16-Controlador geral; 17-Unidade de controle do fluxo de gas; 18-Computador; 19-Monitor.

3.1 Equipamento

O equipamento utilizado para a ocbtengao das medidas de magnetizagdo apresentadas neste tra-
balho foi um magnetémetro SQUID modelo MPMS-5, produzido pela Quantum Design Inc {ver
figura 3-1). Ele opera num intervalo de temperatura entre 1,9 e 400 K e seu magneto supercon-
dutor é capaz de produzir campos de —55 a 55 kOe [29]. Todo o controle do equipamento, assim
como a aquisicao de dados, é feito via computador através de um programa préprio. O sistema
de detecgio do magnetoémetro consiste em um conjunto de bobinas coletoras enroladas em uma
configuragdo de segunda derivada de forma a minimizar a influéncia de campos magnéticos

externos. A amostra é posicionada no centro destas bobinas e a sua movimentagao produz uma
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variagéo de fluxo magnético que € sentido pelas bobinas, gerando uma voltagem proporcional ao
momento magnético da amostra. O processo de medida em si consiste em posicionar a amostra
abaixo das bobinas coletoras e entdo mové-la em pequenos passos até o topo das bobinas. A
cada passo destes mede-se a voltagem de saida. Como esta medida € muito rdpida (da ordem
de 5 tns), pode-se tomar a média de vérias leituras da voltagem em cada posigio da amostra,
aumentando assim a resolugdo da medida. Seguindo a sugestdo do fabricante, adotamos 32
pontos por varredura e 20 leituras por ponto. O comprimento de varredura adotado foi de 3,0
cm para evitar problemas com a inomogeneidade do campo aplicado, como discutiremos em
mais detalhes mais adiante.

Uma vez medida a curva da voltagem vs posicdc da amostra, pode-se obter o momento
magnético da amostra comparando este resultado com uma curva tedrica do sinal esperado
para um dipolo, o valor do momento magnético sendo entdo aquele que fornece o melhor ajuste.
Este método chama-se regressdo interativa e foi adotado por minimizar o ruide da medida.
Outros métodos para obtengio do momento magnético sdo possiveis, mas apresentam resultados
inferiores, no nosso caso, que os fornecidos pela regressio interativa. Para melhorarmos ainda
mais a resolugdo das nossas medidas, assim como para obter uma estimativa do seu desvio
padrdo, nés fazemos a média entre duas varreduras em cada ponto. O desvio padrio das
médias feitas desta forma séo em geral 2 ou 3 ordens de grandeza menores que os valores do
momento magnético medido. O tempo total para a medida de cada ponto das nossas curvas de

magnetizagio, utilizando este procedimento, é em torno de 30 s.

3.1.1 Limitagoes do equipamento
Cuidados relativos ao campo magnético aplicado

Um séric problema do processo de medida do magnetémetro SQUID é o fato da amostra
ser movimentada durante a medida. Desta forma, a amostra é exposta a inomogeneidade
do campo magnético aplicado, o que em geral é grave pelo forte comportamento histerético
normalmente apresentado pelos supercondutores do tipo II. A solugio para este problema seria
fazer varreduras tao curtas quanto possivel (uma varredura de 2,0 com leva a uma variago total
de 0,005% do campo magnético ao longo da varredura, contra 0, 2% para uma varredura de 4 cm

- ver figura 3-2). No entanto, varreduras mais curtas prejudica o ajuste do sinal nas regressoes,
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Figura 3-2: Variagdo do campo magnético em funcao da posi¢io em relagdo ao magneto do
magnetometro SQUID, para uma varredura de 4 em. No detalhe mostra-se uma ampliagao
para uma varredura de 3 cm (extraido da ref. [29]).

reduzindo a precisio da medida. Verificamos que a relagio 6tima entre homogeneidade/precisio
¢é obtida para uma varredura de 3 cm, escolha esta utilizada em todas as nossas medidas.
Outro ponto a ser considerado é o fato do magneto do SQUID ser enrolado com fio super-
condutor do tipo 11 e este material tende a manter fluxo magnético aprisionado em seu interior.
Como resultado, este magneto apresenta um campo magnético remanente quando descarregado,
o que é um sério problema quando queremos trabalhar a baixos campos (H < 50 Oe), princi-
palmente. Para minimizar este campo remanente, sempre descarregamos o magneto no moedo
oscilante enquanto a amostra estd no estado normal, o que garante um campo remanente da
ordem de 2 a 6 G (contra um campo remanente maior que 50 G para a descarga direta do
magneto). Este campo magnético remanente apresenta ainda a complicagio extra de nio ser
uniforme (8] ver figura 3-3, 0 que pode levar a erros sistemdticos , tais como o aparecimento
de momentos paramagnéticos [25]. Para evitar este problema, devemos sempre posicionar a
amostra no centro do magneto quando a resfriamos até o estado supercondutor, principaimente

quando este resfriamento é feito a campo “zero”.
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Figura 3-3: Perfil do campo remanente no magneto supercondutor de um magnetometro SQUID
modelo MPMS-5 (extraido da ref [8]).

Um 1iltimo aspecto relevante quanto ao comportamento do campo aplicado esta relacionado
com a relaxacac temporal do magneto. Como qualquer supercondutor do tipo I, o material
de que é feito o enrolamento do magneto apresenta relaxagio magnética, tal comeo foi discutido
na se¢do 2.3. Assim, temos uma pequena variagdo do campo magnético aplicado na amostra
com o passar do tempo. Esta variacdo entretanto é pequena, sé sendo de alguma relevincia
para as medidas de magnetizagio vs tempo e ainda assim apenas nos instantes iniciais (isto €,

relevante para tempos menores que 2 min, aproximadamente}.

Controle de temperatura

O sistema de controle de temperatura do magnetdometro SQUID com os ajustes originais do
fabricante para temperaturas abaixo de 10 K foi utilizado na maioria dos nossos experimen-
tos apresentando uma. estabilidade de temperatura excelente, com uma variagio maxima da
temperatura de 0,01 K. Problemas com a estabilidade da temperatura sio conhecidos para
temperaturas mais altas [20]. Entretanto, para a faixa de temperaturas onde desenvolvemos

este trabalho, tal dificuldade nao foi encontrada.
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Por outro lado, o controle de temperatura nio € satisfatério quando temos a mudanga de
temperatura entre dois valores préximos. O problema aqui € que o sistema antes de estabilizar a
temperatura no valor desejado, leva o banho térmico para temperaturas superiores (overshoot)
ou inferiores (undershoot) & temperatura desejada. A amplitude deste overshoot ou undershoot
depende de gquanto é a variagio da temperatura, bem como do valor da temperatura alvo. Por
exemplo, para temperaturas entre 4,5 e 1{} K e uma variacio da temperatura entre 0,1 e 1,0
K, temos um overshoot da ordem de 0,1 K ou até mais (ver figura 3-4). Isto significa que nés
temos um pequeno cicle térmico com a temperatura subindo e descendo antes de estabilizar
no novo valor. Como as propriedades magnéticas do material supercondutor dependem da
temperatura, este ciclo térmico introduz um erro nas medidas feitas utilizando este método de
controle de temperatura.

Um controle mais eficiente de temperatura foi desenvolvido em nosso grupo {3} e foi adotado
nas medidas de magnetizagio vs temperatura, onde o problema discutido acima é muito rele-
vante. Entretanto, para entendermos este método, devemos antes ver como funciona o ajuste
de temperatura do sistema com um pouco mais de cuidado. Na faixa de temperatura em que
trabalhamos, a temperatura é determinada através do valor da condutancia de um resistor de
germanio colocado préximo da amostra: para cada valor da condutancia observado o sistema
associa a temperatura correspondente. Assim, quando damos o comando para aumetar a tem-

peratura de 7 para 8 K, por exemplo, o programa de controle da temperatura faz o seguinte

procedimento:

1. Desativa o controle de temperatura (que mantém a temperatura estdvel em 7 K)

2. Converte o valor de temperatura pedido (8 K') no valor da conduténcia que ele deve

atingir (2.50 mMho)
3. D4 um pulso de corrente no aquecedor por alguns segundos

4. Reativa o controle de temperatura {que agora tentard estabilizar a temperatura em 8 K

ou 2.50 mMho ).

5. O sistema considerard a temperatura estabilizada quando sua variagio em um minuto

ficar abaixo de uma certa tolerancia (usualmente (.005 K); s6 entdo a sistema estard
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pronto para realizar uma nova medida.

O problema deste procedimento é gue o sistema perde o controle da temperatura por alguns
instantes, justamente enquanto uma corrente alta esti sendo aplicada no aquecedor. Assim,
quando a mudanga na temperatura é pequena, a demora em reassumir o controle da temperatura
pode permitir que se ultrapassasse o valor desejado. Portanto, se por um lado este método faz
com que a mudanga de temperatura seja rapida, por outro lado é o responsdvel pelo overshoot
indesejavel.

O método que nés adotamos contorna este problema usando diretamente o valor da con-
dutancia da resisténcia de germanio: a0 invés de mandar o sistema alterar a temperatura, nés
alteramos o valor da condutancia que o sistema usa para testar se a temperatura estd estavel
ou nio {no exemplo acima, mudamos a conduténcia para 2.50 mAMho diretamente). Assim, o
sistema age apenas tentando manter a temperatura constante em torno do seu novo valor, sem
aplicar o pulso de corrente ou perder o controle da temperatura. O overshoot é assim drasti-
camente reduzido, como pode ser visto na figura 3-4, significando ndo apenas uma melhoria
na qualidade das medidas, como também nos permite usar passos menores de temperatura,
melhorando a resolugio das curvas. O ponto delicado deste método € que ele sé funciona se o
sistema considerar que a temperatura esta estdvel durante todo o processo. Assim, nds temos
que “enganar” o sistema, colocando uma tolerdncia para a variagiao da temperatura superior
ao valor da varlagdo de temperatura que estamos realizando. Com isso é deixado a critério do
usudrio dizer quando a temperatura estd realmente estavel, j4 que para o sistema ela sempre
estard estavel. Verificamos, por exemplo, que uma espera de 60 s antes de realizar a medida é

suficiente para termos a estabilizagio da temperatura para um passo de 0.1 K.

3.1.2 Histdrias termo-magnéticas das medidas de magnetizacao

O comportamento histerético da nossa amostra faz com que o comportamento da magnetizagéo
seja diferente para diferentes histérias termo-magnéticas. Desta forma, uma curva M x T onde
resfriamos a amostra até o estado supercondutor com campo magnético aplicado é intrinsica-
mente diferente da mesma medida feita resfriando a amostra a campo zero, por exemplo. Esta
secao visa, portanto, apresentar mais detalhes sobre os diferentes procedimentos adotados nas

nossas medidas e introduzir um vocabuldrio comum que facilite a discussdao dos resultados.
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Magnetizagao vs Temperatura (M x T}

Ao longo de todo o trabalho, realizamos medidas da magnetizagao vs temperatura para duas

histérias termo-magnéticas diferentes:

1. ZFC (Zero Field Cooled): A amostra, inicialmente no estado normal é resfriada até a

temperatura minima da medida, a campo zero. Com a amostra entio ji no estado super-
condutor, aplica-se 0 campo magnético de medida e mede-se a magnetizagdo. A seguir a
amostra é aquecida até a proxima temperatura de medida, faz-se nova medida da mag-

netizagdo e assim sucessivamente.

2. FCC (Field Cooled, Cooling): Aplica-se o campo magnético de medida com a amostra

ainda no estado normal. S6 entdo comega-se a resfriar a amostra, medindo a magnetizagéo
para temperaturas decrescentes. Esta medida em geral é feita logo apés uma medida
ZFC para o mesmo campo aplicado. Devemos ter o cuidado, neste caso, de garantir que
a amostra realmente atingiu o estado normal ao final da curva ZFC antes de podermos

fazer a curva FCC.

Além destas duas histérias, na segunda parte do trabalho utilizamos ainda de uma ter-

ceira histéria termo-magnética, FCW (Field Cooled, Warming), onde resfriamos rapidamente

a amostra até a temperatura minima da medida e entdo medimos a magnetizagio para tempe-

raturas crescentes.

Magnetizagao vs Campo Magnético (M x H)

Para as curvas M x H temos também dois procedimentos bdsicos:

1. Ramo Ascendente ou V {Virgem): A amostra é resfriada até a temperatura de medida,

a campo zero, e entdo medimos a magnetizagio enquantc aumentamos ¢ campo aplicado.

2. Ramo Descendente ou FRD (Fluco Retido, Descendo): A amostra é resfriada até a tem-

peratura de medida com um campo aplicado maior que ¢ campo critico superior Hey (T),
permanecendo portanto no estado normal. O campo magnético entdo é lentamente re-

duzido, medindo-se a magnetizagio no processo.
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Aqui novamente utilizamos uma terceira histéria magnética em algumas medidas, FRS
(Fluzo Retido Subindo), onde ao completarmos uma curva FRD simplesmente voltidvamos a

aumentar o campo magnético e mediamos a magnetizagio para campos crescentes.

Magnetizacio vs Tempo (Relaxagoes)

O processo de relaxagio admite apenas duas possibilidades:

1. ZFC" Analogamente ao caso ZFC para as curvas M x T, aqui a amostra é resfriada a
campo zero até a temperatura de medida. A seguir aplicamos o campo magnético desejado

e deixamos o sistema evoluir no tempo {medindo a magnetizagao a cada 1.5 min, durante

5 horas).

2. FC: Sempre feita apds uma curva ZFC. Ao final de uma medida ZFC, aumentamos
o campo aplicado até o dobro do valor do campoe magnético de medida Hpy.4. Reduz-se
entdo o campo magnético novamente para o valor de medida. Desta forma, a variagio
inicial de campo magnético é igual nas curvas ZF(C' e F'C. A magnetizagio é entdo medida

a cada 1.5 min, durante 5 horas.

3.1.3 Caracterizagao da amostra

Na primeira parte deste trabalho utilizamos um monocristal de niébio de alto grau de pureza e
de dimensdes 2.2x1.0x0.9 mm3. A escolha de se trabalhar com nidbio justifica-se por ser, dentre
os supercondutores cldssicos, um dos que apresenta temperatura critica mais alta; o fato de ser
um monocristal muito pure também é importante para minimizar o aprisionamento volumétrico
de vértices e assim real¢ar mais a influéncia da superficie. Esta amostra foi cortada de um
longo monocristal cilindrico de niébio produzido em nosso laboratério. Inicialmente usamos
uma serra de diamante para cortar um disco com espessura de cerca de 1 mm e em seguida
fizemos dois cortes paralelos neste disco de forma a obtermos a barra, como esquematizado na
figura 3-5. Obtemos assim a amostra no estado que chamamos como cortada. Esta seria a
situacdo de maxima degradagio da superficie, j4 que o corte deixou a superficie da amostra

muito machucada. No entanto, este ndo é um estado de superficie muito adequado para nossa

~
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-Figura 3-5: Representagio esquematica apresentando o processo do corte da amostra (extraido
de [3]).

anslise j& que o processo de cortar a amostra introduz muito defeitos ¢ tensdes na estrutura
cristalina do material em uma camada razoavelmente espessa préxima a superficie.

Apds uma, primeira sequéncia de medidas submetemos a amostra a um ataque guimico para
eliminar esta camada superficial de material “estragado” e também para deixar a superficie
do material o mais lisa possfvel (polimento quimico). A solugéo utilizada no polimento é bem
conhecida [28] ¢ consiste em uma solugéo de 4cido sulfirico (H2504), dc. nitrico (HNQO3), 4c.
fluoridrico (H F) e 4gua na proporgdo de 2 : 1 : 1 : 2. Para este novo estado da, superficie, que
chamamos de polida, fizemos entfo uma detalhada sequéncia de medidas no SQUID. O passo
seguinte seria comegar a degradacfio controlada da superficie da amostra.

A degra.dagﬁo da superficie foi feita através de um lixamento suave, onde utilizamos a lixa.
mais fina que tinhamos disponivel (#600) de forma a produzir pequenas ranhuras com uma
largura da ordem de 10 gm . Um primeiro lixamento, muito delicado, foi feito de forma a
produzir ranhuras no sebtido longitudinal da amostra. Algumas medidas foram feitas neste
estagio, mas o pequeno efeito do lixamento nos fez passar rapidamente para um lixamento
um po#co mais vigoroso, onde n&o mais houve a preocupagio de produzir ranhuras paralelas
e longitudinais. Obtivemos assim o estado de superficie que chamamos de lizada (ver figura

3—6)._-"Nova.mente uma, grande série de medidas foi feita no SQUID, sendo entdo os estados da
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(a) (b)

Figura 3-7: Figuras de difragio de raios X, tipo Laue, para a amostra (a) lixada e (b) muito
polida.

superficie polida e lirada os mais sistematicamente estudados. Com relagio a eles é que a maior
parte da andlise das relaxaces fol feita. Para encerrar, realizamos um dltimo atague quimico,
bastante longo, onde reduzimos a amostra & aproximadamente um ter¢o da sua massa inicial,
realizando entdo mais algumas poucas medidas de magnetizagio.

Um aspecto indesejado da supressio da barreira superficial via lixamento da superficie
& que, mesmo procedendo com delicadeza, ao produzir um sulco na superficie da amostra
estamos invariavelmente introduzindo tensdes e defeitos na estrutura cristalina do material. A
influéncia destes defeitos superficiais nos nossos resultados serio discutidos com maior detalhe
mais adiante.

Para nos certificarmos da qualidade do monocristal estudado, procedemos a uma caracte-
rizagio da amostra por raios X. Podemos observar nas figuras de difragao obtidas (ver figura 3-7)
que o material apresenta uma estrutura monocristalina indubitavelmente. Podemos distinguir
ainda na fotografia feita com a amostra lixada a presenga de pequenos arcos proximos dos
pontos mais intensos. Estes arcos sdo causados por pequenas distorgdes da estrutura cristalina,
produzidas pelo lixamento numa camada préxima a superficie da ordem de 2 pm. Comparando
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as figuras para a amostra polida e lixada, vemos que ndo apenas estes arcos desapareceram com
o polimento como os proprios pontos ficaram mais bem definidos, o que indica que o polimento

realmente eliminou esta camada de material defeituoso.

3.1.4 Suporte de amostra

A curva tedrica da voltagem vs posigio, usada para a determinag¢io do momento magnético
pelo SQUID, assume que a amostra seja um dipolo pontual e simétrico com relagdo ao centro
das bobinas. A primeira condigao é automaticamente satisfeita por ser nossa amostra suficien-
temente pequena para ser considerada pontual. J4 a segunda condi¢io exige n&o apenas uma,
cuidadosa centragem da amostra sempre que esta é colocada no magnetémetro, come o suporte
da amostra deve ser homogéneo e simétrico com relagio a amostra para evitar distor¢des no
sinal da amostra. Além disto, o suporte deve apresentar uma susceptibilidade magnética baixa,
para que o seu sinal magnético ndo mascare o sinal da amostra. E importante também que o su-
porte de amostra permita o livre fluxo de hélio pela amostra, assim como ser um bom condutor
térmico, para permitir um equilibrio térmico rdpido e homogéneo na regido da amostra.

(O suporte de amostra utilizado nesta primeira fase do trabalho é bastante simples. Consiste
simplesmente em um tubo longo (~ 20 em ) de quartzo cujo didmetro interno é um pouco maior
que a largura da amostra . A amostra é entdo inserida neste tubo, sendo fixada aproximada-
mente no centro do mesmo com a ajuda de uma pequena quantia de graxa de vacuo. Em uma
das pontas do tubo de quartzo foi colado um pequeno pedago de canudo de refresco que vai en-
volver a ponta da vareta metilica do SQUID (ver figura 3-8). Utilizando um tubo plastico com
didmetro aproximadamente igual ao da ponta da vareta metdlica prendemos entdo o suporte
na vareta. Na outra ponta do tubo de quartzo enrolamos uma fita de PVC de forma a reduzir
o diametro do furo do tubo, mas sem fechd-lo completamente, para que na eventualidade da

amostra se soltar da parede do tubo ela nao caia dentro da ciAmara do SQUID.
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Figura 3-8: Apresentagio esquemdtica do suporte de amostra usado nas medidas com a barra
monacristalina: (a) detalhe do encaixe do suporte na vareta do SQUID; (b) amostra presa no
tubo de quartzo com graxa de silicone.

3.2 Resultados Experimentais

3.2.1 Introducao

O modelo de Anderson-Kim é bastante simples, como visto na se¢io 2.3 e suas limitagdes, assim
como descrigdes alternativas do processo de relaxacio magnética, tém sido assunto de muitos
trabalhos atuais. Grande parte destas questdes, entretanto, sio relevantes basicamente para os
supercondutores de alta temperatura critica e/ou para medidas de longa duragio.

Os resultados que obtivemos em medidas de relaxagio de 5 horas foram sempre bem
descritos pelo modelo de Anderson-Kim, como mostrado na figura 3-9. Vemos que o maior
desvio do comportamento logaritmico observado ocorre para tempos pequencs (t < 5min), o
que ¢ compativel com as consideraghes feitas sobre os efeitos da relaxacio do magneto (segio
3.1.1), assim como a dificuldade de tratar os instantes iniciais da relaxagiio (secio 2.3.1). Como
uma forma de garantir que nenhum destes efeitos influencie nossos resultados, toda a discussio

que se seguird considera apenas a relaxagiio para tempos maiores que t,.y = 10 min. O prego a
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Figura 3-9: Gréfico da magnetizaciio em funcio do tempo para a barra de nidbio monocristalino
polida. As curvas foram normalizadas pelo valor da magnetizagao em t = 10 min.

ser pago por este cuidado € que nio temos como reinvidicar nenhum efeito para estes instantes
iniciais.

Outro aspecto a ser considerado é a existéncia de desvios da lei logaritmica para medidas
de longa duragio [36]. Dentro da janela de tempo em que trabalhamos, entretanto, nao obser-
vamos nenhum desvio significativo. A fim de explorar esta questio com mais detalhe, fizemos
uma relaxagio mais longa, onde deixamos o sistema relaxar por 12 horas. Nesta medida em
particular, esperamos 6 horas para garantirmos que a temperatura estava perfeitamente estdvel
antes de aplicar o campo magnético e comegarmos a medida em si. Assim esperamos evitar
qualquer eventual desvio causado pelo drift de temperatura. O resultado deste experimento estd
mostrado na figura 3-10 e pio apresentou diferencas significativas com relacio as demais me-
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Figura 3-10: Grifico da magnetizagiao vs tempo para barra de nidbio monocristaline lixada.

didas feitas. Desta forma, consideramos que nio se justificaria, dentro deste projeto, trabalhar
com medidas que ocupem tanto tempo de maquina, ja que medidas mais rapidas apresentam
resultados equivalentes.

Uma tiltima consideracgio geral que podemos fazer a partir dos resultados que obtivemos
em nossas medidas de magnetizacio ¢ que o modelo logaritmico de Anderson-Kim descreve
essencialmente o comportamento médio da magnetizacio em fungio do tempo. De fato, em
uma fracio significativa das nossas medidas observamos que a curva da magnetizacio em fungéo
do tempo apresenta pequenos saltos que parecem indicar a ocorréncia de avalanches de fluzo
na amostra,. como podemos ver na figura 3-11.

Podemos ver que, apds cada avalanche, o sistema volta para sua magnetizagio “média”,
reassumindo seu comportamento logaritmico anterior. Isso seria equivalente a dizer que a
relaxacio magnética em supercondutores tipo 11 é um processo auto-organizado; nio vamos,
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Figura 3-11: Ampliacio do grifico da magnetizacio vs tempo (escala logaritmica) para um
campo aplicado de 1000 O¢c ¢ T = TA4K para barra monocristalina polida, ressaltando a
ocorréncia de avalanches de fluxo.

entretanto nos estender nesta discussio,

3.2.2 Apresentagao dos resultados

Estimativa de ¢*

Para que possamos estimar o intervalo de tempo a ser desconsiderado nas nossas medidas,
precisamos obter os parimetros que aparecem na expressio (2.14). A taxa de variagio do
campo aplicado K pode ser determinada medindo diretamente com um crondémetro o tempo
que o equipamento leva para mudar o campo aplicado. Verificamos desta forma que a taxa de

aplicagiio de campo no SQUID depende de quanto queremos variar o campo e do prdprio valor
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Figura 3-12: Curvas de J; em fungio do campo aplicado para a barra de niébio monocristalino
lixada.

do campo aplicado. Fazendo uma média dos resultados obtidos para os intervalos de campo
que usamos nas nossas medidas, obtivemos uma taxa de variagio de campo de K = 15,8 Oe/s.
Para o cilenlo de C e a, precisamos antes obter a dependéncia da densidade de corrente critica
J. em fungio do campo aplicado H. Isto pode ser feito jd que dentro do modelo de Bean de
estado critico, aplicado para um prisma de segao reta retangular, temos que [13]:

(36— a)

Moy = —Jea—p

(3.1)

onde a ¢ b sio as dimensbes das faces da barra perpendiculares ao campo aplicado & My €&
a parte irreversivel da magnetizagio., Podemos assim determinar a magnetizagio de equilibrio
em fungio do campo aplicado das medidas de M = H, obtendo entiio o resultado mostrado na
figura 3-12.

O céleulo de a = 8J/0H = 75 A/Gem?® entdo ¢ direto, enquanto que para determinar C,
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precisamos ainda extrapolar todas as curvas para H = 0 e com estes resultados para varias
temperaturas, tracar uma reta que, quando extrapolada para T = 0 nos dé Jg. Procedendo
desta forma obtivemos Jog ~ 1.4 x 10° A/em?, o que corresponde a C ~ 10* A/em?. Observe
que utilizamos kT /U ~ 0.1, que obtivemos (em média) do cdlculo da energia de ativagio.
Utilizando finalmente os resultados calculados acima, obtivemos um valor para o intervalo
inicial da relaxagéo de t* ~ 6 s. Este valor é muito menor do que a escala de tempo caracteristica
de outros desvios devidos & limitagdo do aparelho que sdo da ordem de um minuto, como
apontado na secao 3.1.1. Esta questfo da real origem temporal da relaxagdo nao é relevante,

portanto, na discussao dos nossos resultados.

Curvas de relaxagao magnética (M x t)

A relaxagfo magnética nos supercondutores cldssicos € um processo muito lento, sendo entéo a
variacao da magnetizagdo muito pequena quando comparada com a amplitude da magnetizagio
em si. Para realgar a relaxagio nestes sistemas € interessante normalizar a magnetizagio pelo seu
valor em um tempo arbitririo 4 nossa escolha. Mais que simples conveniéncia para visualizagio,
vimos que esta é uma etapa necessdria para o cdlculo da energia de ativacio. Para qual tempo
faremos esta normalizagéo, entretanto, é algo completamente arbitrario. Optamos entdo por
normalizar nossas medidas pelo valor da magnetizacdo em t,.; = 10 min, (M), de forma a
evitarmos os desvios observados nos instantes iniciais, tal como discutido na se¢io anterior.

Procedendo desta forma a normalizagdo das medidas de relaxagdo obtemos, para cada valor
de campo aplicado e estado da superficie, conjuntos de curvas para diferentes temperaturas
como o mostrado na figura 3-13.

Podemos entdc observar que a taxa de variagdo da magnetizagido é maior para as curvas
FC do que para as curvas ZFC. Em outras palavras, a relaxagfo magnética é assimétrica
com relagao a entrada e saida de campo da amostra e essa assimetria aumenta juntamente com
a temperatura. A explicacdo mais direta para esta assimetria seria a influéncia da barreira
superficial que, como ja foi discutido na se¢do 2.4, é fortemente assimétrica quanto a entrada
e saida de campo. Como a barreira superficial praticamente independe da temperatura [12]
enguanto o aprisionamento volumétrico cai exponencialmente com a temperatura , a influéncia

da barreira superficial deve ser mais realgada a temperaturas mais altas, o que é condizente com
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o aumento da assimetria observado. Esta interpretagdo ganha mais for¢ca quando comparamos
medidas de relaxagdo para o mesmo campe aplicado € mesma temperatura mas para estados
da superficie diferentes (superficie polida e lixada - ver figura 3-14).

Verificamos entic que com o lixamento reduziu significativamente a assimetria entre entrada
e saida de fluxo da amostra. Este seria o resultado esperado se consideramos que a assimetria
observada é causada pela barreira superficial, jA que o lixamento deve suprimi-la. Entretanto,
a redugdo da assimetria entre entrada e saida de fluxo com o lixamento ndo é tao evidente
para temperaturas e campos aplicados mais baixos. Para colocar esta discussao de uma forma

malis consistente, devemos calcular a energia de ativagdo e ver como esta se comporta com o

lixamento.

Caélculo da energia de ativagao U

O procedimento para o cdlculo da energia de ativagdo é bastante simples. Apartir do re-
sultado 2.12 obtido usandc o modelo de Anderson-Kim, vemos que podemos relacionar a

energia de ativagdo com a derivada da magnetizagio (normalizada) pelo logaritmo do tempo,

S =1/M,.;0M/O1n (t), da forma

U= kT (111 (t—"i) - 1) (3.2)
T0 S

onde M,y é o valor da magnetizagdo para o tempo de normalizagéo arbitrariamente escolhido

como sendo t,..¢ = 10 min. O resultado obtido estd exemplificado na figura 3-15. Podemos ver

que os valores obtidos para a energia de ativagdo para o monocristal de nidbio sdo da ordem de 1

eV | valores estes condizentes com os resultados encontrados na literatura para supercondutores

classicos [6]. O valor da energia de ativagdo efetiva do sistema estd diretamente associada com

a taxa de relaxacio magnética. Obtendo valores diferentes para a energia de ativagio para os

regimes de entrada e de saida de campo, caracterizamos entfo a assimetria entre estes dois
PLOCessos.

Podemos observar que para campos mais altos temos uma aproximacio das curvas ZFC

e FC, o que reflete uma redugdo da assimetria do sistema, ainda que permaneca ainda uma

razodvel assimetria. Além disso, esta reducgao da assimetria praticamente desaparece quando
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consideramos campos mais baixos (ver Agura 3-15(b)}. Tsso fica mals claro quande fazemos
o grafico da razdo da energin de ativacio para as duas histdriss em funcic da temperatira
reduzida (ver fignra 3-16). Podemos ver que para 1600 Q¢ a razio Uz pe/Upe pata s amostra
polida é praticamente o dobro da observada para a amostra lixada em praticamente todo o
intervalo de temperatura medido {ver figura $-16{a)), indicando uma assimetria muito mais
forte na situagio da superficie polida. Chama a atengio também o rapido amncnto da razao
Uzre/Upe para a atnostra polida quando nos aproximamos da temperatura de transigio. Ja
para campos mais bajxos (como, por exemplo, 1000 O¢ - ver figura 3-16{b}), a razio Uy po U pe
¢ praticamente a mesa tanto para a amostra pelida quanto para a amostra livada,

{Os resultados que obtivemos, a partir das medidas de relaxacio magnética e do céleulo da
energia de ativacao, nos deixa com a sensagio de que a assimetria das historias Z#HC e FC seja
o reswltado de uma combinagdo de fatores. De fato temnos uma contribuigdo devids a barreira
siperdicial, contribuigio esta eliminada no lixamente. Entretanto, apenas em condigies bastante
especificas temos um destaque deste termo (1. ., para altos campos e altas temperatiras}, o
que demonstra gue apenas a barreira superficial nao explica a totalidade dos resultados obtidos.
Devemos de fato ter algum outro mecanismo presente que tambeém produza nma resposta
assimettica do sistema quanto s entrada/saida de fluxo da amostra. A necessidade de algum
novo mecsnismo de aprislonaments volumétricn, que possa Induzir uma resposta assimétrica

em curvas de histerese e de relaxagio temporal, também fol ressaltada em estudos feitos em

BiaSrollay C‘E.L_a Om [1 9],

3.2.3 Em busca de outras evidénciaz para a barreira superficial

Como apresentado na segfio anterior, a influéticia da barreira superficial nas medidas de re-
laxacao magnética ndo pode ser facilmente isolada em nossos dados. De fato, estes reaultados
sozinhos ndo nos fornecem informacio suficiente para que possamos afirmar corm conviegan que
a assimetris observada, assim como 4 sna supressao com ¢ lixamento, sejam realmente causadas
pela presenga de uma barreirs de Bean-Livingston. Procuramos entdo ontrax assinaturas da
presencs da barreira supetficial.

Podeman visualizar nma primeirs evidéncia de barreira superficial facilmente a partir dos

resultados obtidos por Burlachkov, apresentados na segao 2.4, De fato, para um sistema onde
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a dindmica dos vortices é determinada exclusivamente pela barreira superficial (i. e., sem a
presenca de pinning volumétrico), o valor da magnetizacio para a saida de fluxo é aproxi-
madamente zero {equacio 2.19). Ao observarmos as nossas curvas M x H, entretanto, temos
um comportamento fortemente histerético para todos os estados da superficie (ver figura 3-17).
Este é um comportamento caracteristico de um material com forte aprisionamento volumétrico,
exatamente o oposto do caso considerado por Burlachkov. Desta forma, mesmo que a barreira
superficial esteja presente, nio temos por qué esperar que a magnetizacio seja zero durante a
saida de fluxo. A observagdo mais cuidadosa da regifo préxima a transigiio entretanto revela
um resultado bastante interessante.

Vemos que quanto mais degradada a superficie, maior o campo para o qual ocorre a transigédo
supercondutora. Além disso, temos a abertura dos ramos ascendente e descendente de uma
forma aproximadamente simétrica com relagio ao zero de magnetizacio, abertura esta tanto
maior quanto mais danificada a superficie. Este comportamento pode ser entendido como
sendo devido a uma camada superficial de material danificado qQue apresenta propriedades
fisicas diferentes do material do interior da amostra. De fato, o lixamento a que submetemos a
amostra, por mais delicado que tenha sido, fatalmente acaba por introduzir defeitos e tensoes
na rede cristalina numa camada de alguns microns préxima a superficie. Isto reduz o livre
caminho médio eletrénico, o0 que leva a um aumento do pardmetro de Ginzburg-Landau x. Por

outro lado, sabemos que 0 campo magnético de transicio depende linearmente de & :
Hyp = V2kH, (3.3)

Vemos entao que o aumento de k nesta camada superficial faz com que o campo critico desta
Tegiao sgja major que o campo critico do interior da amostra. Assim, quando a amostra estd
no estado normal e comegamos a reduzir lentamente o campo aplicado, temos a transi¢do
supercondutora inicialmente apenas nesta camada de & mais alto (campo H*, figura 3-17).
Continvando a abaixar o campo aplicado, temos um volume cada vez maior da amostra no
estado supercondutor, aumentando o sinal magnético da amostra, até que atingimos o valor de
campo aplicado onde ocorre a transi¢io supercondutora de todo o interior da amostra (campo

H~ figura 3-17). A diferenga no comportamento das curvas M x H préximas da transi¢ao
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Campo Aplicado (Oe)

Figura 3-17: Curvas M x H para vérios estados da superficie da barra monocristalina. No
destaque vemos a abertura das curvas conforme degradamos a superficie.
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para os diferentes estados da superficie deve-se entdo ao fato de que quanto mais danificada a
superficie, tanto mais larga esta camada de x mais alto; além disso, um lixamento mais vigoroso
deve introduzir mais defeitos no material ¢ assim o aumento Ak correspondente também deve
ser maior. E importante ressaltar que ainda que estejamos sempre falando em “dois materiais”
com kappas diferentes, nao é isso evidentemente o que ocorre. De fato, 0 que devemos ter é uma
variagio continua de x conforme penetramos na amostra. Os valores de K que calcularemos a
seguir para a amostra lixada, assim como Ak, devem entio ser pensados como valores médios.
Podemos estimar o valor do parimetro de Ginzburg-Landau & apartir da equagdo (3.3)
desde que tenhamos o valor do campo critico termodindmico H,. Mas o campo critico pode ser
calculado a partir da integral da magnetizagao de equilibrio em fun¢io do campo aplicado:
H?

Heg
j(; M dH = o (3.4)

Resta o problema de avaliar a curva M,(H), o que pode ser feito considerando que [39]
1,
Meq = -2' (M + M )

onde M* e M~ denotam o valor da magnetizacio nos ramos descendente e ascendente
respectivamente. Procedendo desta forma obtemos um valor de £ = 2.2 para o material no
danificado, enquanto os valores de Ak para os diferentes estados da superficie calculados para
T = 8K estao listado na tabela I. Este valor de x para o material nio danificado é consistente
com dados da literatura para amostras de niébio com forte aprisionamento volumétrico [27].
No préximo capitulo voltaremos a discutir esta idéia da camada superficial de alto k e sua
relevancia para a retengdo de fluxo na amostra. Por hora voltemos i discussio sobre a busca

de evidéncias da presenca da barreira superficial.
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Tabela 1

Estado da Superficie { Ax
como cortada 1.77
polida 0

pouco lixada 1.40
lixada 1.57

Como vimos acima, a presenca de pinning volumétrico (e superficial também, particu-
larmente apés o lixamento) acaba mascarando uma possivel assinatura da barreira de Bean-
Livingston, que seria M, = 0. Mas h4 ainda um outro teste que podemos fazer utilizando
nossas medidas de M x H. A existéncia da barreira superficial dificulta a entrada de fluxo na
amostra. Isso significa que sd teremos penetragio de fluxo no material em campos aplicados
superiores a um certo valor H, > H.. Ora, sendo o valor de H, dependente basicamente do
estado da superficie, esperariamos que com o lixamento este valor se aproxime de Hy (i. e.,
diminua). Podemos obter o valor de H, observando para que valor do campo aplicado temos
o final do trecho linear Meissner (ou seja, quando comega a ocorrer a penetragio de fluxo na
amostra). Procedendo desta forma, obtivemos os valores de Hy, para os diversos estados da
superficie listados na tabela I, primeira coluna. No entanto, este procedimento ndo é muito
preciso pela dificuldade de determinar com precisic 0 momento em que comega a ocorrer o
desvio do comportamento linear. Um segundo método para determinaro valor de H,, consiste
em observar que, partindo do modelo de Bean [4], podemos escrever que

B = (H_HP)2 _ (H_Hp)3
H JH+?

(3.5)

onde H* é o campo aplicado onde o perfil de campo magnético atinge o centro da amostra.
Assim, fazendo o grifico de vB x H, podemos obter H, (ou H,i, caso o efeito da barreira
superficial seja desprezivel), sendo este o ponto em que temos a mudanga do regime B = 0
(Meissner completo) para a situagdo de penetragio de campo (que corresponderia a um trecho

linear no grafico B x H, caso desconsideremos a contribuigdo do segundo termo a direita na
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equacio 3.5). Procedendo desta forma, ver figura 3-18, obtivemos os valores de Hp apresentados
na segunda coluna da tabela II. Os resultados obtidos pelos dois métodos sfo consistentes, mas
ndo observamos (dentro da precisio dos métodos adotados) qualquer variagdo de Hp, exceto

para o caso da amostra como cortada.

Tabela [T
Estado da Superficie | Hp {Oe) (12 Método)} i Hp (Oe) (22 Método)
como cortada 340 +40 310 £15
polida 250 +40 2080 £15
pouco lixada 250 +40 200 £15
lixada 250 +40 200 £15

Medidas M x T e fluxo retido

Como vimos na se¢do anterior, a andlise das medidas de magnetizagio vs campo aplicado re-
velaram duas caracteristicas importantes da nossa amostra que nido haviam sido consideradas
inicialmente. Uma foi a presencga de forte aprisionamento volumétrico; a segunda foi o surgi-
mento de uma casca de material de alto x devido ao lixamento. A presenca destes dois fatores
acabou por mascarar a contribui¢io da barreira superficial nas diversas medidas realizadas,
tornando dibia uma discussdo mais quantitativa e conclusiva deste efeito. Resta-nos ainda a
analise das medidas da magnetizacio vs temperatura, que virio tanto confirmar a discussio
anterior quanto apresentar um novo efeito que nos levara para a segunda parte deste trabalho.

Uma tipica medida M x T para a barra monocristalina é apresentada na figura 3-19 (a).
A magnetizagdo é calculada dividindo o momento magnético pelo volume da amostra. Vemos
entdo que ha uma grande retengio de fluxo na amostra, ji que o médulo da magnetizacao para
a curva F'C'C é muito inferior para temperaturas baixas do que o observado para a curva ZFC.
Este comportamento é condizente com um forte aprisionamento volumétrico. No entanto, é a
observacao mais detalhada da regido préxima a transi¢io que apresenta resultados mais inte-
ressantes. Ampliando esta regido, como mostrado na figura 3-19 (b), vemos que nao apenas ndés
temos a transicdo supercondutora ocorrendo a uma. temperatura mais alta para a amostra com

a superficie mais degradada, como observamos também que a curva FCC apresenta um méximo
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Figura 3-18: Determinagio de Hy para a barra de niébio monocristalino a partir do gréfico de
BY2 x H .Observe que nio temos variacio de H,, com o lixamento.

paramagnéetico bem definido logo apds a transi¢io. A discussio deste sinal paramagnético e sua
possivel associagao com a presenga de uma casca de material de alto & e fluxo retido constituird

a segunda parte deste trabalho.
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Figura 3-19: Curvas da magnetizagio vs temperatura para 600 Oe para barra de nidbio
monocristalino. (a) curva completa, ressaltando a grande retengdo de fluxo na amostra; (b)
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Capitulo 4
Momento Paramagnético Congelado

4.1 Introdugao

Recentemente surgiram na literatura trabalhos onde observa-se o aparecimento de um estado
paramagnético [10][30] para supercondutores de alta temperatura critica. Este efeito foi de-
nominado originalmente Efeito Wohlleber ou Efeito Meissner Paramagnético (PME). Em seu
trabalho, Braunisch et al [10] apresentam uma detalhada discussdo sobre o aparecimento de
PME em amostras de BiySroCaCugQ, . Apés excluir a possibilidade deste efeito ser um ar-
tificio experimental, eles observaram ser este estado paramagnético um estado de equilibrio per-
feitamente reprodutivel, sendo a amplitude do sinal paramagnético tanto maior quanto menor
o campo aplicado (ver figura 4-1). De fato, varias medidas com condigdes iniciais apenas
ligeiramente diferentes sempre resultavam no mesmo comportamento para a magnetizacio em
fungdo da temperatura, assim como permitindo o estado paramagnético evoluir temporalmente
ndo introduzia nenhuma relaxagdo magnética mensurivel. Entretanto, nem todas as amostras
estudadas apresentavam PME e a busca de alguma caracteristica bésica que diferenciasse as
amostras que apresentam este efeito das demais foi infrutifera. O mesmo tipo de momento
paramagnético foi observado em outros supercondutores de alta temperatura critica, como por
exemplo em monocristais de ¥ BaaCuzOr_s [30].

Uma possivel explicagio para a origem deste efeito seria o surgimento de correntes esponta-
neas em junc¢bes #w entre os grios do material, que poderiam entido produzir um momento

magnético paramagnético [24][11]. Para que tenhamos estas jungdes 7, entretanto, é necessario
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Figura 4-1: Susceptibilidades ZFC ¢ FC em funcio da temperatura exibindo momento para-
magnético congelado para campos muito baixos (extraido de [10]).

que a funcdo de onda macroscépica destes materiais seja anisotrépical. Em uma juncio 7 nds
temos uma diferenga de fase adicional entre os dois lados da juncgao de w, o que significaria
uma mudanga de sinal do paradmetro de ordem em relagao ao eixo de simetria. Este foi um dos
motivos do interesse que estes trabalhos despertaram, ja que esta seria mais uma evidéncia a
ser contabilizada a favor da hipétese de que a fungdo de onda macroscépica nas cerdmicas de
alta temperatura critica tenha simetria tipo d. Sigrist e Rice [32] demonstraram que no caso
de um anel com uma jung¢do 7 a energia livre é minimizada com o surgimento de uma corrente
espontinea no anel. Dai que uma colegio destes anéis poderia gerar um sinal paramagnético.
Por outro lado, isto incentivou também a busca deste mesmo efeito para supercondutores
classicos, que indubitavelmente apresentam uma funcdo de onda s e para os quais, portanto, a
hip6tese das jungGes m néo se aplicam. De fato, Minhaj et al. [35] e Kostié et al [23]. observaram
este mesmo efeito em amostras de nidbio. Kosti¢ et al observam em seu trabalho o aparecimento

de momento paramagnético congelado em varios discos de nidébio policristalino com vérias razoes

!Podemos ter uma jungéo 7 também se houver uma impureza magnética na juncgdo.
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Figura 4-2: Medidas em amostras policristalinas de niébio. (a} Magnetizagdo FC para H = 10e
{b) Determinacao de 7T, apartir de medidas F'C para H = 0.010e. Em ambos os graficos os
circulos (tridngulos) indicam a medida feita antes (depois) do polimento das faces da amostra.
Destaque: medida ZFC para outra amostra a H = 0.050e.(Extraido de [23]).

de espessura e diametro. Novamente nem todas as amostras estudadas apresentaram PME, mas
verificou-se que o polimento das faces das amostras suprimiam o sinal paramagnético (ver figura
4-2). Também foi observado uma diferenca na temperatura de transigio entre a amostra antes

e depois do polimento. A interpretagido proposta para estes resultados € a presenca de uma

camada superficial com uma temperatura critica superior a4 do resto do material e, como o

polimento suprime o momento paramagnético, parece razodvel supor que o préprio momento

paramagnético seja causado pela presenga desta camada superficial.

Um possivel mecanismo que associa a presenga de uma casca de alto T, e o surgimento

66



de momento paramagnético foi proposto por Koshelev e Larkin [22]. Eles mostraram que
se tivermos um resfriamento inomogéneo da amostra ou ainda uma camada superficial com
uma temperatura critica maior do que a temperatura critica do interior da amostra, esta casca
superficial ficaria supercondutora antes do resto da amostra, comprimindo o luxo magnético no
interior do material e 0 mantendo aprisionado, originando o esperade momento paramagnético.
De acordo com estas idéias, para que houvesse uma compressio de fluxo grande o suficiente para
que o momento magnético da amostra fique paramagnético, deve-se ter baixos campos, onde a
rede de vortices estd bem diluida e pode entao ser facilmente comprimida. Isto estd de acordo

com o fato de que o efeito paramagnético foi sempre observado a baixos campos (inferiores a
10 Qe).

4.2 Procedimento Experimental

4.2.1 Equipamento

O equipamento utilizado nesta segunda parte do trabalho foi 0 mesmo magnetometro SQUID
MPMS-5, ja descrito nas se¢des 3.1 e 3.1.1, dispensando aqui maiores detalhes. Nos restringire-
mos entdo a caracterizar a nova amostra que utilizamos para testar a hipdtese do aparecimento
de momento paramagnético estar associado com a presenga de uma casca de alto alto ¥ (como
detalharemos a seguir); também descreveremos os suportes de amostra feitos para esta segunda
amostra. Fora estes dois pontos, todo o procedimento experimental é exatamente o mesmo do

utilizado na primeira parte deste trabalho.

Caracterizagao da amostra

Para fazermos um andlogo da hipétese de uma camada de alto x e verificarmos se o sur-
gimento do momento paramagnético esta ou nio associado com ela, resolvemos realizar uma
nova sequéncia de medidas em um anel de nidbio laminado policristalino, esquematizado na
figura 4-3. Esta amostra foi submetida durante a sua preparagio a trabalhos mecanicos intensos
durante sua usinagem em térno mecanico, apresentandoe grande densidade de defeitos estruturais
tanto volumétricos quanto (principalmente) superficiais.

Tal como feito na primeira parte deste trabalho, aqui também realizamos duas sequéncias de

67



24 mm

"155mm

Figura 4-3: Representagio esquemadtica do anel de nidbio policristalino.

medidas para dois estados distintos da superficie da amostra. Inicialmente medimos a amostra
tal como cortada; a seguir ela foi submetida a um ataque quimico de polimento analogo ao
aplicado & barra monocristalina. Repetin-se ent&o as medidas para a amostra polide. Além de
fazer as medidas variando o estado da superficie, agora realizamos também medidas variando
a orientagio da amostra com relagio ao campo aplicado. Desta forma podemos comparar os

resultados obtidos para o campo magnético aplicado paralela ou perpendicularmente ao plano

do anel.

Suporte de amostra

Para que possamos realizar as medidas com o anel tanto paralelo quanto perpendicular ao
campo aplicado, tivemos de desenvolver dois novos suportes de amostra. Para o caso do campo
aplicado paralelamente ao plano do anel, o suporte consiste simplesmente de um canudo de
refresco no qual foi inserido dois pequenos pedagos (argolas) cortados de um canudo idéntico
ao primeiro {ver figura 4-4(b)). Estes dois pedagos sic dobrados em forma de “U” e entram
justos no canudo, onde entdo encaixamos a amostra. Pequenos furos séo feitos tanto no capudo
externo quanto nos dois pedagos internos, de forma a facilitar 0 luxo de hélio na amostra.

J4 para colocarmos a amostra perpendicularmente ao campo magnético, utilizamos um

suporte um pouco mais complicado. Primeiramente encaixamos a amostra em um canudo de
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Figura 4-4: HEsquema dos suportes de amostra usados (a) para medidas com campo aplicado
perpendicular e (b} com campo aplicado paralelo ao plano da amostra.

refresco que entrava justo no fure do centro da amostra; com este canudo preso, centramos
a amostra e evitamos que ela se mova na horizontal (ver figura 4-4(a)). A amostra poderia
entretanto se mover verticalmente. Para impedir isto, a0 mesmo tempo em que garantimos a
horizontalidade da amostra, usamos um outro canudo de didmetro maior que o anterior. Este
canudo foi cuidadosamente cortado ao meio de forma que a amostra pudesse ser presa entre as
suas duas metades. Para evitar que os canudos se desalinhassem ao longo das medidas e assim
surgisse um torque na amostra, fol feito dois enrolamentos com fita adesiva acima e abaixo da
regiao central dos canudos, de tal forma que os canmdos encaixem justos um no outro e o suporte
como um todo fique rigido. Novamente todos os canudos tiveram de ser furados para permitir o
Hvre fluxo de hélio até a amostra. Em ambos os suportes o posicionamento correto da amostra
nio era um processo imediato, ainda que uma vez posicionada, a rigidez dos suportes impedia

qualquer deslocamento da amostra ao longo das medidas.

69



4.3 Observacao de momento paramagnético em niébio

4.3.1 Barra monocristalina

Como apresentado rapidamente no final da primeira parte deste trabalho, nds observamos
inicialmente a presen¢a de momento paramagnético congelado nas medidas feitas na barra mo-
nocristalina, sendo esta a motivagio para esta exploragio mais detalhada. Vamos entao tratar
este assunto com maior detalhe agora.

Vamos considerar as medidas da magnetizacgo em funcio da temperatura para trés campos
magnéticos aplicados: 600, 1200 e 1600 Oe (figuras 4-5 e 4-6). Podemos entao observar que para
o campo mais baixo (600 Oe - figura 4-5) tanto a curva para a amostra polida quanto para
a amostra lixada apresentam um claro trecho paramagnético; mais que isso, vemos gque com
o polimento a amplitude deste trecho paramagnético é fortemente reduzido, até desaparecer
para o caso da amostra muite polida. Isto é uma evidéncia de que a origem deste momento
magnético congelado envolve algum mecanismo de superficie. E importante observar também
que a transi¢do supercondutora é deslocada para temperaturas maiores, para a amostra lixada.
Este ¢ um resultado ansloge ao observado nas curvas M x H, onde a transi¢do ocorria a
campos mais altos, para uma dada temperatura, conforme degraddvamos a superficie. Isto nos
faz pensar que a camada de alto kappa seja também a responsivel pelo sinal paramagnético
que observamos nestas medidas. Finalmente, observamos ainda que conforme aumentamos o
campo magnético aplicado, temos a supressio do sinal paramagnético. Assim, desaparece o
sinal para a amostra polida, mas nao para a lixada, j4 em 1200 Oe. Em H = 1600 Oe, o sinal
paramagnético desaparece para ambos os casos, embora ainda aparega um longo (AT ~ 1K)
patamar diamagnético, indicando retengic de fluxo para a amostra lixada (figura 4-6).

Nossa. interpretagio para estes resultados estd baseada na presenca desta casca de k mais
alto e em como ela favorece a retengio de fluxo no material. O ponto central a ser analisado, para
que possamos entender como esta casca de material estragado pode levar a amostra a apresentar
um momento paramagnético, é observar que esta capa superficial apresentaria evidentemente
propriedades diferentes do resto da amostra, entre elas uma temperatura de transigio (T,(H))

mais alta.

Atingindo primeiro o estado supercondutor, esta camada de s maior comprime fluxo no
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Figura 4-5: Ampliacio da curva M x T para H = 6000e proximo da transicio supercondutora,
mostrando a redugio do sinal paramagnético com o polimento da amostra.
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Figura 4-6: Gréaficos da magnetizacio em funcio da temperatura para H = 12000e e H =
L6000, onde podemos ver a supressao do sinal paramagnético com o aumento do campo

aplicado.
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interior da amostra. Quando o volume do material torna-se supercondutor também, tenders a
expulsar o excesso de fluxo. No entanto, a casca de x mais alto, estando supercondutora, nao
permitird que o fluxo magnético a atravesse e saia da amostra. O fluxo fica entao aprisionado,
gerando um sinal paramagnético. Entretanto, manter muito fluxo retido significa ter boa parte
do volume do material no estado normal, sendo esta configuragio tanto mais desfavorivel ener-
geticamente guanto mais baixa é a temperatura (e, portanto, maior a energia de condensagio).
Chega-se assim eventualmente a uma situagio em que finajmente a camada externa de alto &
ndo consegue mais reter todo aquele campo no seu interior e temos a expulsio de parte deste
fluxo da amostra. Neste modelo, o surgimento do momento paramagnético depende de dois pro-
cessos antagonicos: por um lado temos a expulsdo de fluxo da casca de alto kappa que produz
um sinal diamagnético; por outro lado temos fluxo retido tanto nos centros de aprisionamento
da casca gquanto no interior da amostra, o que produz um sinal paramagnético. Observemos, no
entanto, que mesmo apresentando uma resposta diamagnética para temperaturas mais baixas,
ainda permanece uma grande quantidade de fluxo retido na amostra, dado a grande densidade
de centros de aprisionamento, tanto volumétricos quanto superficiais.

A discussdo que apresentamos aqui é fortemente apoiada em discussdes anteriores sobre
Estado Meissner Paramagnético (ji citadas na introdugio da segunda parte deste trabalho),
onde sempre se argumenta gue tal efeito s6 poderia ser detectado a campos baixos (da ordem
de 1 Oe ou menos). Entretanto, ndo vemos qualquer contradi¢io entre as idéias apresentadas
naqueles trabalhos e o fato de termos observado tal efeito em campos da ordem de 1000 QOe.
Vejamos a seguir algumas diferencas entre os nossos resultados e os apresentados na se¢io 4.1,

e porque estas diferengas mais confirmam nossa hipétese do que a enfraquecem:

1. O sinal paramagnético observado a campos baixos apresenta uma amplitude comparavel
ao sinal Meissner total da amostra. J4 no nosso caso, este momento paramagnético é
algo entre 2 e 4 ordens de grandeza menor que o sinal Meissner total, sendo necessaria
uma grande ampliagio da regiao préxima da transigio supercondutora para que possamos
observé-lo. Dentro da idéia de fluxo retido isto é razodvel, ja que para campos baixos nds
temos uma rede de vértices muito mais diluida e, assim,é muito mais facil comprimi-la,

levando ao surgimento de maiores momentos paramagnéticos.
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2. Qutro ponto é justamente o fato do sinal paramagnético que ndés observamos estar
restrito a um pequeno trecho préximo a transicio, enquanto que nos demais trabalhos o
momento paramagnético permanece inalterado mesmo quando a amostra é resfriada até
temperaturas bem abaixo da temperatura de transicdo. Isto também é condizente com
a idéia de fluxo retido. De fato, a campos altos a repulsio entre os vértices, assim como
a energia magnética do sistema, s&o muito maiores. Isso significa que energeticamente é
muito “caro” manter este fluxo comprimido no material, neste caso. Portanto, é razoavel
esperar que em um dado momento o sistema acabe por expuisar o excesso de fluxo e o

momento magnético volte a ser diamagnético.

() surgimento de momento paramagnético devido a uma diferenga do valor de x entre a casca
e o miolo da amostra, devido a degradagio da superficie, deve ser mais facilmente observéavel nos
supercondutores classicos do que nos materiais de alta temperatura critica. Isto porque qualquer
pequena mudanga no k£ da superficie é proporcionalmente muito maior nos supercondutores
cldssicos, j4 que estes apresentam um x muito menor {k < 5) que as cerdmicas de alto T}
{k ~ 100).

Acreditamos ainda que este pode nio ser o (inico mecanismo capaz de produzir a compressio
de fluxo no interior da amostra. Existe também a possibilidade de que a capa de supercondutivi-
dade superficial possa causar o mesmo efeito, na configuracio de campo paralelo 4 superficie da
amostra [26]. Esta seria uma possivel explicagio para a observagéo do efeito na amostra polida.
No entanto, como apés o polimento final 0 momento paramagnético desaparece (ver figura 4-5),
acreditamos que simplesmente o primeiro polimento quimico que fizemos nao tenha sido sufi-
ciente para eliminar toda a camada superficial defeituosa, gerada pelo corte da amostra. Desta
forma, teriamos a comparagio ndo entre uma amostra lisa com uma lixada {como acreditavamos

inicialmente), mas sim entre dois niveis diferentes de degradacio da superficie.

4.3.2 Anel policristalino

Se a hipétese de que 0 momento paramagnético congelado deve-se a compressdo de fluxo no
inerior da amostra for verdadeira, entio este efeito deve depender fortemente da geometria
do nosso problema. Procedemos ento a um teste da nossa idéia fazendo uma nova série de

medidas, desta vez em uma amostra em forma de anel de niébio laminado, descrita na segdo
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4.2.1. A idéia aqui é simular esta camada de kappa mais alto como sendo o anel em si. Ao
aplicarmos o campo magnético perpendicularmente ao plano do anel nés teremos fluxo retido
tanto no buraco quanto no prdprio material da amostra, da mesma forma que o fluxo ficava
retido no interior da barra monocristalina. Ao aplicarmos o campo paralelamente ao plano do
anel, teremos fluxo retido em uma regido muito menor e esperamos que o sinal paramagnético
seja muito reduzido.

Inicialmente realizamos varias medidas com a amostra tal como cortada, estando entao
a superficie do material extremamente danificada e assim devendo apresentar um sinal para-
magnético acentuado. A seguir procedemos a uma decapagem quimica onde reduzimos a massa
da amostra quase pela metade (de 47 mg para 26 mg) de forma a eliminar esta capa superfi-
cial totalmente e repetimos as medidas. Comparando as medidas da magnetizacio vs campo
aplicado para a amostra como cortada e depois de polida (figura 4-7), observamos a presenca
aqui também, para a amostra como cortada, de nm deslocamento do campo critico H.; para
valores mais altos, como era esperado. Isto significa que hd nesta amostra uma camada de alto
% e devemos ter um sinal paramagnético devido ac campo aprisionado no material da amostra
também, e ndo s6 o retido no buraco do anel.

As medidas de magnetizagdo versus temperatura com o campo magnético aplicado perpen-
dicularmente ao plano da amostra trazem um resultado interessante. Para campos baixos (por
exemplo 10 Oe, ver figura 4-8) temos, como esperado, uma grande quantidade de fluxo retido na
amostra, sendo que o valor da magnetizagio permanece com wm valor paramagnético constante
ao longo de todo intervalo de temperatura medido tanto para a amostra como cortada quanto
para a amostra polida. Ji para um campo de 100 Oe (ver figura 4-8) nés vemos primeiramente
que a corrente de blindagem para a amostra polida ndo é suficiente para manter tanto fluxo
retido e podemos observar que, apds um pico paramagnético logo apés a transi¢do supercon-
dutora, o valor da magnetizagio para a FCC cai para um valor diamagnético de equilibrio,
permanecendo entdo constante até temperaturas da ordem de 5 K. Para a amostra como
cortada, a magnetizagio ainda permanece paramagnética em todo o intervalo de temperatura
observado, mas passa por um maximo logo abaixo da temperatura critica antes de atingir o
seu valor de equilfbrio. Acreditamos que este miximo deva-se ao fluxo que inicialmente per-

maneceu comprimido no material da amostra, e de uma forma ansloga ao observado na barra
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monocristalina, acaba por ser expulso com o resfriamento da amostra . No entanto, as curvas
FCW para ambos os estados da superficie permanecem paramagnéticas sempre. Esta diferenca
emtre as curvas FCC ¢ FCW deve-se ao rdpido resfriamento da amostra na curva FCW, néo
permitindo uma grande expulsio de fluxo. J4 na medida F'CC, o resfriamento ¢ lento, favore-
cendo uma maior expulso de fluxo da amostra. Para as mesmas medidas feitas em 300 Oe
{ver figura 4-9), tanto a FCC quanto a FFCW para a amostra polida apresentam uma mag-
netizagdo diamagnética para baixas temperaturas. Observemos ainda que o valor maximo da
razio M/Mpseissmer diminui conforme aumentamos o campo aplicado {ver figuras 4-8 e 4-9).
Isto comprova o argumento que apresentamos na se¢do 4.3.1, onde consideramos que nio hé
paradoxo em observar momentos paramagnéticos a campos tdo altos quanto 500 Oe, desde que
a amplitude destes momentos fosse menor do que os valores observados a campos baixos, da
ordem de 1 Qe.

Até aqui, o comportamento do anel policristalino tem sido condizente com a idéia de ser o
momento paramagnético congelado causado por fluxo retido devido a uma casca de x mais alto.
Vamos agora fazer o teste de aplicar o campo magnético paralelamente a face do anel. Neste
caso, ndo temos fluxo aprisionado no furo da amostra e, desconsiderando aspectos de geometria,
a situagdo seria analoga ao caso da barra monocristalina. Observando entdo o resultado obtido
para um campo de 100 Oe (ver figura 4-10}, temos que para a curva FCC, para a amostra
como cortada, proximo a transigdo supercondutora, ocorre um pequeno trecho paramagnético
muito semelhante aos observados na barra monocristalina. A redugdo no valor do maximo
paramagnético para a medida feita com o campo aplicado paralelamente ao plano da amostra,
quando comparado com a situagdo de campo aplicado perpendicularmente, reforca a tese de ser
este efeito devido a retencio de fluxo na amostra. O polimento quimico da amostra, entretanto,

reduziu o intervalo de temperatura em que aparece o sinal paramagnético mas néo reduziu sua

amplitude.
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o polimento.
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Figura 4-9: Ampliacio de grifico da magnetizagiao em funcio da temperatura para H = 300
Oe. Observem que para a amostra polida ndo se observa momento paramagnético.
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Capitulo 5

Conclusao

Neste trabalho estudamos a influéncia da superficie em medidas de magnetizacdo em amostras
de nidbio. Para real¢armos o efeito da barreira superficial, comparamos medidas para diferentes
estados da superficie. Observamos, entretanto, que o lixamento da superficie da amostra gerou
uma. camada superficial de material danificado com & mais alto, que dificultou a identificacao
dos efeitos da barreira superficial.

As medidas de relaxac¢io magnética apresentaram uma assimetria entre a taxa de entrada
e safda de luxo do material, especialmente para altas temperaturas. O lixamento da superficie
da amostra provocou uma reducio sensivel desta assimetria para os campos aplicados mais
altos (H = 1600 Oe), mas ndo verificamos o mesmo efeito para campos mais baixos (H < 1200
Oe). A redugfo da assimetria com o lixamento estd de acordo com a idéia de supressdo da
barreira superficial com a degradacdo da superficie. Utilizando ¢ modelo de Anderson-Kim,
determinamos a energia de ativagfo tanto para entrada quanto para saida de fluxo. Obtivemos
assim valores da ordem de 1 eV, condizentes com o que é relatado na literatura. Verificamos
que a energia de ativacio é fortemente assimétrica tanto para a amostra polida quanto para a
amostra lixada. O fato da assimetria da energia de ativagdo ndo ser praticamente afetada pelo
lixamento para campos aplicados baixos, assim como sua supressio apenas parcial para campos
altos, sugere a possibilidade da existéncia de mecanismos de aprisionamento volumétricos que
sejam assimétricos quanto a entrada e saida de fluxo.

As medidas de magnetizagdo em funcdo do campo aplicado, no entanto, ndo apresentam

outras assinaturas caracteristicas de barreira superficial, tais como m = 0 para o ramo descen-
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dente da curva M x H ou uma redugdo de Hy (campo de primeira penetragio de vértices) com
o lixamento. Q valor de x = 2.2 (obtido para a barra monocristalina polida) indica a presenca
de aprisionamento volumétrico, o que poderia mascarar os efeitos da barreira superficial. Ob-
servamos ainda um aumento de Hy com o lixamento (em ambas as amostras estudadas, H.o
era tanto maior quanto mais degradada a superficie). Concluimos assim que o lixamento da
superficie da amostra gerou uma camada superficial de material danificado que apresenta um &
mais alto, assim como maior densidade de centros de aprisionamento, do que o material do inte-
rior da amostra. Esta casca se tornaria supercondutora a campos mais altos (para uma mesma
temperatura) que o interior da amostra, daf o aumento de Hgy com o lixamento. Concluimos
entdo que as diferengas observadas, em medidas semelhantes, feitas para diferentes estados da
superficie da amostra devem ser causadas pela soma dos efeitos associados & barreira superficial
e & casca de alto &,

As medidas da magnetizacio em funcio da temperatura apresentaram uma grande retencao
de fluxo, o que reforca a idéia de forte aprisionamento volumétrico. Observamos ainda a
existéncia de um pequeno maximo paramagnético préximo da transi¢ao supercondutora. Con-
cluimos que o aparecimento deste mdximo paramagnético estd associado 4 compressio de fluxo
no interior da amostra, devido a presenca da casca de alto . Verificamos que a intensidade
relativa do sinal paramagnético, frente ao sinal Meissner total, diminui conforme aumentamos o
campo aplicado. Desta forma, acreditamos ser possivel correlacionar os resultados que obtive-
mos, para campos aplicados da ordem de 1000 Oe, com observagdes de momento paramagnético

relatadas na literatura, sempre feitas para H < 5 Oe, para materiais tanto de alta quanto de

baixa T..
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