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RESUMO

GARCIA, Evelin da Luz, Estudo da relaxacdo magnética em supercondutores de
YBa,Cuz;0,_5 que exibem o efeito Meissner paramagnético 2015, 135p.
Dissertacdo (Mestrado em Fisica) — Programa de POs-Graduacdo em Fisica,
Departamento de Fisica, Instituto de Fisica e Matematica, Universidade Federal de
Pelotas, 2015.

O presente trabalho consiste de um estudo experimental sobre o comportamento da
relaxacdo do momento magnético FC (Field Cooled) em amostras que apresentam o
efeito Meissner paramagnético (PME). Para isso foram utilizadas amostras
supercondutoras texturizadas de YBa,Cu;0,_s com 30% da fase Y,BaCuO: (Y211),
crescidas pela técnica Top Seeding Melt-Texturing (TSMT), e cedidas pelo
Departamento de Ciencia de los Materiales e Ingenieria Metallrgica da Universidad
de Barcelona. As amostras foram analisadas através de microscopia eletronica de
varredura (MEV), onde foi possivel observar uma estrutura de camadas
supercondutoras empilhadas ao longo do eixo c, caracteristico de materiais
texturizados. Foi possivel observar a presenca da fase Y211 e a sua dispersao na
matriz supercondutora. Com o0 objetivo de caracterizar o efeito Meissner
paramagnético foram realizadas medidas de magnetizacdo FC (Field Cooled) nas
modalidades FCC (Field Cooled Cooling) e FCW (Field Cooled Warming) em funcéo
da temperatura para campos magnéticos entre 0 e 50 kOe, nas orientacdes H//ab e
H//c. Adicionalmente foram feitas medidas de magnetizacdo ZFC (Zero Field
Cooled), as quais mostraram o comportamento diamagnético usual para todos os
campos magnéticos aplicados. Constatamos para as medidas FC a ocorréncia do
efeito paramagnético para campos magnéticos aplicados acima de 1 kOe, bem
como o0 aumento da sua intensidade com o campo. O comportamento do efeito
Meissner paramagnético foi discutido em funcdo do aprisionamento do fluxo
magneético, causado pela dispersdo das particulas Y211 no interior da amostra,
associada com um forte mecanismo de compressdo de fluxo. Foram realizadas
também medidas de relaxagdo do momento magnético FC, onde foi possivel
constatar o aumento da resposta paramagnética com o tempo, 0 que contrasta com
o comportamento diamagnético esperado, porém, com uma forte conexdo com o
efeito Meissner paramagnético. De forma a compreender melhor a relaxagéo
paramagnética, realizamos um tratamento matematico nestas medidas utilizando
uma funcdo exponencial associada, a qual revelou a existéncia de dois regimes
distintos de relaxagédo. Atribuimos o regime observado nos instantes iniciais da
medida a dindmica de vortices intergranular do tipo Josephson, enquanto que o
regime de relaxacdo observado nos instantes de tempo posteriores séo oriundos,



possivelmente de uma dindmica de vortices intragranular do tipo Abrikosov. Esse
trabalho apresenta uma analise simples sobre o comportamento da relaxacao
paramagnética, porém, o mesmo pode fornecer importantes informagfes sobre um
tema cujo aprofundamento na literatura, ao nosso ver, ainda néo existe.

Palavras-Chave: supercondutividade de alta temperatura critica, vértices, relaxacao
paramagnética






ABSTRACT

GARCIA, Evelin da Luz, Study of magnetic relaxation in YBa,Cu30;_s
superconductors exhibiting the paramagnetic Meissner effect 2015, 135p.
Dissertation (Mester Degree in Physics) — Programa de Pos-Graduacao em Fisica,
Departamento de Fisica, Instituto de Fisica e Matematica, Universidade Federal de
Pelotas, 2015.

The present work consists of an experimental study on the behavior the FC (Field
Cooled) magnetic moment relaxation in samples showing the Paramagnetic
Meissner Effect (PME). Were investigated melt-textured samples containing 30 wt%
of phase (Y211), grown by top-seeding technique and provided by the Department of
Materials Science and Metallurgy Engineering of the University of Barcelona, Spain.
The samples were investigated by scanning electron microscopy (SEM), where it
was possible the observation of a long platelet structure of superconducting layers
stacked along the c-axis, typical of melt-textured materials. It was also observed the
presence of the Y211 phase dispersed into the superconducting matrix. In order to
characterize the PME, FC magnetization measurements in function of the
temperature were performed according to FCC (Field Cooled Cooling) and FCW
(Field Cooled Warming) prescriptions, for magnetic fields from O up to 50 kOe
applied parallel and perpendicular to the ab planes. Additionally magnetization
measurements were performed according to ZFC (Zero Field Cooled) prescription,
that shown the usual diamagnetic behavior for all applied magnetic fields. The
occurrence of the PME was observed for FC measurements, for applied magnetic
fields above 1 kOe, which apparently increases as the magnetic field is increased.
The PME was discussed in terms of the flux pinning caused by the Y211 particles
associated with a strong flux compression into the samples. The measurements of
the FC magnetic relaxation showed an anomalous paramagnetic response
increasing with time, contrasting to the expected diamagnetic behavior, however,
with a strong correlation with the PME mechanism. In order to understand the
paramagnetic relaxation, we performed a mathematical analysis of the relaxation
measurements adopting an double exponential function, which showed two distinct
relaxation regimes. We attribute the regime in the early stages to a Josephon-type
dynamics (intergranular vortices), while the relaxation regime for long time to an
Abrikosov-type dynamics (intragranular vortices). Finalizing, this work presents a
simple analysis of the paramagnetic relaxation, however, in our view these results
may provide important informations on a interesting subject whose comprehension is
under development yet.

Keywords: High temperature superconductivity, vortices, paramagnetic relaxation
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1 INTRODUCAO

Uma das principais caracteristicas do estado supercondutor € o efeito Meissner,
onde uma resposta diamagnética € observada em virtude da expulsdo do fluxo
magnético do interior do material. Porém, em varios casos 0S materiais
supercondutores podem exibir uma resposta paramagnética em consequéncia de
um processo de admissdo de fluxo magnético. A esta resposta chamamos de efeito
Meissner paramagnético (PME — Paramagnetic Meissner Effect). Desde a sua
descoberta, o PME ja foi verificado em diversos materiais supercondutores e sob
diferentes regimes de campo magnético, fato que tem originado sua investigacao por
diversos grupos de pesquisa para tentar explica-lo, ja que o mesmo apresenta um
comportamento contrario a resposta diamagnética usual. A busca por um modelo
que expligue a origem do efeito Meissner paramagnético ainda estd em aberto, ja
gue as propostas existentes na literatura ndo sdo conclusivas até o momento. Além
deste comportamento peculiar, em alguns casos, determinadas amostras
apresentam uma relaxacdo paramagnética em experiéncias do tipo FC (Field
Cooled), onde 0 momento magnético tende a aumentar positivamente com o passar
do tempo. Resultados experimentais deste comportamento, e sua relacdo com o
PME, podem ser encontrados em diferentes materiais supercondutores, entretanto
também ndo hd um modelo tedrico que explique tais efeitos observados. Diante
desta realidade, o estudo da relaxacdo paramagnética torna-se um tema de grande

interesse, 0 que nos serviu de motivagao para a realizacéo deste trabalho.
Este trabalho encontra-se esquematizado da seguinte maneira:

O capitulo 2 apresenta o fenbmeno da supercondutividade e as principais
caracteristicas estruturais do YBa,Cu;0,_s. E realizada uma discusséo sobre as
técnicas de crescimento e a microestrutura dos materiais supercondutores, assim
como a apresentacdo de alguns resultados sobre as propriedades magnéticas e
elétricas do YBa,Cu;0,_g texturizado, finalizando com uma breve apresentacdo de

algumas aplicacdes tecnologicas.

No capitulo 3 sdo apresentadas as propriedades magnéticas basicas do sistema,

YBa,Cu3;0,_5 com destaque para o comportamento da relaxacdo magnética. Além
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disso, € realizada uma discussdo sobre o efeito Meissner paramagnético e 0s

principais modelos tedricos existentes na literatura para sua interpretacao.

No capitulo 4 sdo apresentadas as técnicas experimentais empregadas no
crescimento e caracterizacdo magnética e microestrutural, das amostras de
YBa,Cu3;0,_s texturizadas usadas neste trabalho. Ao fim, é feita a apresentacéo e
discusséo dos resultados obtidos com a analise feita por microscopia eletrénica de
varredura (MEV).

No capitulo 5 sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos a respeito do
comportamento da magnetizacdo ZFC (Zero Field Cooling) e FC. O capitulo inclui
um estudo detalhado sobre o comportamento da magnetizacdo FC com relagdo aos
procedimentos FCC (Field Cooled Cooling) e FCW (Field Cooled Warming),
abordando especialmente as caracteristicas do efeito Meissner paramagnético e a

sua consequente interpretacdo a partir de modelos tedricos existentes na literatura.

No capitulo 6 sdo apresentados e discutidos os resultados obtidos através das
medidas de relaxacdo paramagnética, assim como as parametrizacdes realizadas
nos dados experimentais. Por fim, é feita uma andlise sobre o comportamento da
relaxacdo paramagnética em funcdo da dinamica de vortices e sua relacdo com o

efeito Meissner paramagnético.

Ao final, sdo apresentadas as principais conclusdes obtidas neste trabalho.
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2 O SUPERCONDUTOR YBa;Cu30,_s TEXTURIZADO

2.1 Introducao

Em 1911, Heike Kamerling Onnes, em seu laboratério em Leiden, Holanda,
observou pela primeira vez o fendbmeno da supercondutividade [1]. Poucos anos
antes desta descoberta, Onnes havia obtido a liquefacdo do gas hélio submetendo o
mesmo a varios ciclos de resfriamento, obtendo desta forma temperaturas inferiores
a4K.

Diante desta situacdo, Onnes resolveu investigar 0 comportamento da resisténcia
elétrica para varios metais. Na época surgiram algumas ideias de que a resisténcia
apresentaria uma queda continua e se anularia a zero Kelvin. Outra ideia era de que
a resisténcia seria infinita a zero Kelvin devido ao congelamento dos elétrons
responsaveis pela condugcdo, mas Onnes observou um fato inesperado e intrigante
para o mercurio. A resisténcia do mercurio apresentou uma gueda abrupta em torno
de 4,2 K. Esta temperatura foi denominada como temperatura critica T, abaixo da
qual, entdo, o sistema se encontrava no estado supercondutor devido a ocorréncia
de uma transicao de fase. Além do mercurio, foram descobertos outros elementos
que se tornam supercondutores a baixas temperaturas como, por exemplo, o
estanho, o chumbo e o niébio, cujas temperaturas criticas sédo de 3,7 K, 7,2 K e 9,2
K, respectivamente [2]. Ligas de diversos metais também se tornam
supercondutoras a baixas temperaturas, como a liga de Nb-Ti, com T, = 10 K, Nbs-
Sn, com T, = 18 K e Nb3-Ge, com T, = 23 K [3].

Na década de 80 a supercondutividade foi observada em 6&xidos ceramicos,
especialmente nos cupratos. A primeira descoberta foi em 1986, por Georg Bednorz
e Karl Alex Miiller [4], os quais evidenciaram a supercondutividade em um composto
ceramico contendo lantanio, bario, cobre e oxigénio (La-Ba-Cu-O), que apresentou
uma temperatura critica de 30 K. Este foi o primeiro éxido supercondutor de alta
temperatura critica (High Temperature Superconductor - HTSC) descoberto, sendo
que posteriormente foi realizado uma modificacdo na estequiometria obtendo-se o

composto La,_4Ba,CuO,, com T, de 38K.
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Em 1987 foi descoberto por M. K. Wu et al. [5] um composto constituido por itrio,
bério, cobre e oxigénio, cuja férmula quimica é dada por YBa,Cu;0,_s , onde &
representa o desvio a estequiometria ideal de oxigénio. Este cuprato apresenta um
T. de aproximadamente 92 K e foi o primeiro material a exibir supercondutividade a

uma temperatura superior ao ponto de ebulicdo do nitrogénio liquido (77 K).

2.2 Estrutura cristalina

O sistema YBa,Cu30,_5(YBCO), denotado por Y123, possui uma estrutura cristalina
com o ordenamento do tipo perovskita e uma célula unitaria ortorrémbica, cujos
parametros de rede apresentam os seguintes valores: a = 3,822 A, b=3,891Aec=
11,677 A [6]. A caracteristica principal da célula unitéaria € a presenca de dois planos
atomicos de CuO,, denominados de camada de condugéo e separados por um plano
de atomos de itrio. Acima e abaixo desses planos duplos de CuO; estao localizados
outros planos que contém atomos de bario (Ba), cobre (Cu) e oxigénio (O),

ordenados e justapostos ao longo do eixo-c, como pode ser visto na Figura 2.1.

CAMADAS
RESERVATORIO
DE CARGAS

CAMADAS DE
CONDUGAO

Figura 2.1 - Estrutura cristalina do supercondutor YBa,Cu;0,_g5 . Adaptado de [6].
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Na célula unitaria do YBCO os dois atomos de Cu(2) que se encontram em cada
plano de CuO, estdo ligados a cinco atomos de oxigénio. Um terceiro atomo de
cobre Cu(l) encontra-se ligado a quatro atomos de oxigénio e esta localizado nas
camadas que separam o0s planos duplos de CuO,, chamadas de camadas de

reservatério de carga, como mostra a Figura 2.1.

A disposicao linear dos atomos de Cu(1) - O - Cu(1) ao longo do eixo b formam as
chamadas cadeias lineares de Cu-O. A distancia entre os planos de Cu-O; € de
aproximadamente 3,4 A, e a distancia entre os planos de conducdo subsequentes é
de 8 A [6]. Esta estrutura cristalina evidencia a acentuada anisotropia planar que é

caracteristica do YBa,Cu30,_g.

Porém, o sistema YBa,Cu3;0,_s pode ser encontrado na forma de duas estruturas
cristalinas diferentes, dependendo da quantidade de oxigénio e da temperatura que
se encontra:

1) Com 0,65 < & < 1 e temperatura acima de 750°C, a estrutura é
tetragonal e ndo supercondutora,

2) Com & < 0,65 e temperatura abaixo de 750°C, a estrutura é

ortorrébmbica. Para © = 0,07 o valor de T. é o mais alto, em torno de 93 K.

Outros elementos do tipo terra-rara podem substituir o itrio (Y), originando a mesma
estrutura cristalina (ortorrombica ou tetragonal) e supercondutora [7]. Entretanto,
alguns elementos ndo podem substitui-lo como, por exemplo, o cério (Ce) e o térbio
(Tb), pois ndo formam a fase Cel23 e Th123 [8]. O praseodimio (Pr) forma a fase
Pr123, porém néo pode substituir o itrio porque ndo apresenta supercondutividade

[9].

A concentracdo de oxigénio presente em uma amostra de YBa,Cu;0,_s também
influencia no comportamento do T., como mostra a Figura 2.2. No intervalo de
0<0<0,18 o T é estavel, em torno de 90 K, e entre 0,35<6<0,45 o T, aparenta ser
constante préximo de 56 K. Para & > 0,5 o T, cai rapidamente atingindo zero em & =

0,65 [10]. Isso ocorre porque quando & = 0,65 a estrutura do material sofre uma
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transicdo de fase ortorrdbmbica para tetragonal, onde o YBa,Cu;0,_5 comporta-se

como um isolante.

100 S
80

< 60
= 40

20

0 - . 1 L 1
0.0 02 04 06 08 1.0
S

Figura 2.2 - Variacdo da temperatura de transicdo supercondutora em funcdo da concentragdo de
oxigénio para uma amostra de YBa,Cu;0,_gs [10].

Devido a formacao de cadeias de Cu-O toda a regido que circunda os ions de Ba
fica desbalanceada eletricamente. Este desbalanceamento faz com que essa regiédo
retire elétrons dos planos de Cu-O, 0s quais existem acima e abaixo dos ions de
terra-rara. Assim, a adicdo de atomos de oxigénio na estrutura cria lacunas nos

planos de Cu-O, as quais servem como portadores de carga nesse tipo de material

[1].

2.3 Anisotropia planar e resistividade elétrica

As propriedades que dependem do numero de portadores de carga, como a
resistividade elétrica, apresentam comportamentos fortemente anisotropicos. A
anisotropia pode ser observada em medidas de resistividade elétrica em funcédo da
temperatura. Nos resultados apresentados na Figura 2.3 percebe-se que a
resistividade ao longo do eixo b € menor do que no eixo a, devido a presenca das
cadeias de CuO, o que favorece a conducdo elétrica ao longo do eixo b. A
resistividade elétrica € maior para o eixo ¢ do que paraae b.
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Figura 2.3 - Resistividade elétrica anisotrépica ao longo dos eixos a, b e ¢ para uma amostra
monocristalina de YBa,Cu;0,_s. Para uma amostra deficiente em oxigénio, a
resistividade do eixo ¢ se comporta como a curva tracejada no alto da Figura [1].

2.4 Técnicas de crescimento
2.4.1 Sinterizag&o convencional e microestrutura das amostras

A sinterizacdo € um dos principais processos utilizados na fabricacdo de ceramicas,
a qual consiste na compactacdo de um pé para obtencdo de amostras volumétricas
através de processos térmicos. A sinterizacdo nao envolve fusdo do material,
podendo ocorrer na presenca de fase liquida ou ndo. Quando ndo ha presenca de
fase liquida, denomina-se sinterizacdo em estado sélido. Uma das vantagens da
sinterizacdo de materiais é a preparacdo de amostras com formato preciso, o que

pode ser util em aplicacbes praticas.
Para a obtencdo de amostras sinterizadas via reacdo de estado solido inicia-se a

preparacdo misturando pés de alta pureza de 6xido de itrio (Y,O3), carbonato de

bario (BaCO3) e mondxido de carbono (CuO3), obedecendo a estequiometria

1/, Y,05 + 2BaC0; + 3Cu0 > YBa,Cu30,_5 + CO, . (21
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AplOs a mistura os pos sao calcinados por um periodo de 1 até 24 horas em
temperaturas entre 850 °C e 950 °C. Este processo € usualmente repetido mais de
uma vez para garantir uma melhor qualidade do material no processo final de
sinterizacdo. Posteriormente o pd é prensado no formato desejado e sinterizado em
temperaturas em torno de 950° C. A repeticdo da calcinacdo € importante para a

microestrutura da amostra, como pode ser visto na Figura 2.4.

Figura 2.4 - Amostra de YBa,Cu3;0,_g calcinada (a) uma vez (b) trés vezes [11].

A Figura 2.4(a) apresenta a estrutura de uma amostra de YBa,Cu;0,_g Sinterizada a
900°C por 24 horas utilizando p6s que foram calcinados uma Unica vez, a qual
apresenta uma distribuicdo de grdos de tamanhos diferentes. E possivel observar
também que a amostra apresenta regifes com diferentes contrastes, o que indica
um carater inomogéneo. Entretanto, repetindo-se a calcinacdo & mesma temperatura

a estrutura torna-se mais homogénea, como vemos na Figura 2.4(b) [11].

Um resfriamento lento da amostra durante o processo térmico deve ser feito para

garantir a transicdo da fase tetragonal para a fase ortorrdbmbica, a qual situa-se em
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temperaturas da ordem de 700°C, tornando com isso o sistema YBa,Cu;0,_s com

propriedades supercondutoras.

Uma caracteristica da microestrutura de amostras produzidas pelo método de
sinterizacdo é a acentuada desordem dos grados supercondutores, como ilustra a
Figura 2.5.

Y
Om

-~

Figura 2.5 - Imagem de microscopia Otica de uma amostra de YBa,Cu;0,_s sinterizada, onde
observa-se um forte carater de desordem dos gréos supercondutores [11].

Devido a pressdo que se acumula em torno das bordas dos grdos durante a

prensagem podem surgir rachaduras ao longo dos mesmos, como pode ser visto na
Figura 2.6.

Figura 2.6 - Microestrutura de uma amostra YBa,Cu;0,_g Sinterizada, onde observa-se a presenca de
uma rachadura ao longo das bordas do grdo. Adaptado de [11].
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2.4.2 Crescimento e microestrutura de filmes finos de YBa,Cuz0-_g

A producédo de filmes finos consiste na deposicdo de um precursor sobre um
substrato com posterior tratamento térmico. Durante este processo a difusdo entre o
substrato e o material depositado pode acontecer, resultando na formacédo de uma
fase isolante, a qual ndo é desejavel, pois ocasiona uma diminuicdo na densidade

de corrente critica (J¢).

Uma alternativa para evitar a difusdo é fazer o uso de uma camada, denominada
buffer, entre o substrato e o filme (Figura 2.7), a qual pode ser de fluoreto de célcio
(CaF), sulfeto de zinco (ZnS), carbeto de silicio (SiC), nitreto de gélio (GaN) ou 6xido
de magnésio (MgO) [12].

Filme

Buffer

L

— Substrato

Figura 2.7 - llustragdo representando o uso de uma camada buffer entre o substrato e o filme fino.

Diante das técnicas existentes utilizadas para deposicdo do precursor no substrato
podem ser citadas a deposicao idnica (sputtering) [13], deposi¢do quimica de vapor
(Chemical Vapor Deposition — CVD) [14], deposicéo fisica de vapor (Physical Vapor
Deposition - PVD) [15] e a deposicdo de solucdo quimica (Chemical Solution
Deposition — CSD) [16].

A producédo de filmes finos por deposicdo pode ser realizada mediante a técnica
spin-coating, a qual consiste na deposicdo de uma solugdo precursora sobre a
superficie do substrato, o qual € posto a rotacionar em seu proprio eixo com uma
velocidade de rotacdo suficientemente alta para que a solugcdo se espalhe
uniformemente. O tempo de rotacdo do substrato deve ser suficiente para que o

excesso da solucéo se evapore, como ilustra a Figura 2.8.
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Figura 2.8 - Esquema representativo do processo de spin—coating. Adaptado de [17].

Outra possibilidade para o crescimento de filmes finos € através da técnica de dip-
coating. O processo é feito mergulhando-se o substrato perpendicularmente dentro
da solucao precursora, a qual esta dentro de um reservatorio, seguido por uma lenta
retirada do substrato do recipiente, permitindo-se que ocorra a formacédo de uma fina

camada da solucédo em torno do substrato, como ilustra a Figura 2.9.

| 1

T

substrato Filme

' |
M E R

Precursor (a) (b) (c)

Figura 2.9 - llustracdo do processo dip-coating, representando a (a) imerséo; (b) umidificacéo; (c) e
a consequente retirada do substrato [17].

Em um trabalho de Roma et al. [18] foi realizado a deposi¢éo da solugdo precursora
de YBa,Cu;0,_g sobre um substrato de LaAlO;(LAO) através da técnica spin coating,
em uma velocidade de rotacdo de 6000 rpm e aceleracdo de 6000 rpm/s. Em
seguida o filme passou por um processo de pirdlise, sendo crescido a uma
temperatura de 795°C e posteriormente oxigenado [18]. Podemos notar na Figura
2.10 (a) que o filme apresenta muita porosidade nesta temperatura de crescimento,
entretanto ao aumentar a temperatura a porosidade é reduzida (Figura 2.10 (b)).
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Figura 2.10 - Imagem de microscopia eletrénica de varredura para um filme de YBa,Cu;0,_g crescido
em diferentes temperaturas (a) 795 °C (b) 830 °C [18, 19].

2.4.3 Método Sol-gel

As propriedades dos supercondutores de alta temperatura critica, assim como suas
aplicacOes tecnoldgicas, dependem da homogeneidade e microestrutura do material,
0 que torna o desenvolvimento de técnicas de sintese extremamente importantes. O
método de sintese sol-gel é uma alternativa interessante para produzir amostras de
YBa,Cu;0,_s devido a sua simplicidade, versatilidade e reprodutibilidade, porém, o

mesmo envolve varias etapas.

Neste processo o0 sol, solucdo precursora, evolui através de reacfes de hidrélise e
condensacéo para a formacao de um sistema chamado gel, que € um composto que
se caracteriza por apresentar uma estrutura resultante da agregacdo de particulas
primarias que ocorre devido as alteracdes das propriedades fisico-quimicas da
solucéo inicial. Para cada tipo de secagem que o gel pode ser submetido, existe
uma morfologia e estrutura atbmica especifica para o material como, por exemplo,
0S criogéis que resultam de uma secagem a baixas temperaturas [20], ou os
aerogeéis que passam por um processo de secagem supercritica [21]. A combinacdo
dos processos de deposicdo e secagem permite a producdo de materiais
compactos, filmes finos, nanofios, ou pd, como ilustrado na Figura 2.11.
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Figura 2.11 - Possibilidades de processamento para a producédo da amostra através do método sol-
gel. Adaptado de [22].

A utilizacdo da técnica de sol-gel para a producdo de nanofios de YBa,Cu;0,_g traz
algumas vantagens, como a obtencdo de Oxidos complexos com composicao
homogénea na estequiometria desejada. A Figura 2.12 mostra um conjunto de
nanofios obtido pela técnica sol-gel.

Figura 2.12 - (a) Conjunto de nanofios de YBa,Cu;0,_s com didmetro e 50 nm; (b) Imagem de
microscopia eletrénica de transmissdo de um nanofio de YBa,Cu;0,_scom didmetro
de 45 nm. Inset: padréo de difracdo de elétrons de um unico cristal do nanofio [23].
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2.4.4 Texturizagéo por fusao

O processo de texturizagcdo foi desenvolvido como um meio para minimizar 0s
efeitos do fraco acoplamento entre os graos e melhorar os baixos valores de
densidade de corrente critica (J;) observados em amostras policristalinas de
YBa,Cu30,_5 [24]. A texturizacdo de amostras pode ser realizada por diferentes
técnicas, dentre elas a texturizacdo por alinhamento magnético [25], texturizacédo
mecanica [26] e texturizacdo por fusdo [27, 28]. Entretanto, neste trabalho em
particular abordaremos a texturizacdo por fusdo, destacando os métodos Bridgman
e Top Seeding Melt-Texturing (TSMT).

O primeiro trabalho sobre a técnica de texturizagdo por fusdo no composto
YBa,Cu;0,_5 (Y123) foi desenvolvido por Jin et al. [29]. O processo basicamente
envolve uma transformacédo que produz o crescimento de graos ao longo do plano
ab, formando longas placas alinhadas paralelamente umas as outras. No caso do
sistema YBa,Cu;0,_g 0 processo envolve o aquecimento da fase Y123 acima da sua
temperatura de fuséo, denominada temperatura peritética (Tp), seguido de um lento
resfriamento para alinhar os grdos que sédo formados, levando a um crescimento

orientado.

A texturizacdo se origina de uma reacdo peritética que consiste em uma reacao
quimica onde a fase soélida e a fase liquida, em conjunto, formam uma segunda fase

solida a uma determinada temperatura Ty, ou seja,
Liquido + a (fase s6lida) ——» [ (fase sdlida) (2.2)

Quando o YBa,Cu30,_s € aquecido acima da sua temperatura peritética (T,), em
torno de 1010°C [30], o sistema sofre duas decomposi¢des. De 1010°C a 1300°C, o

YBa,Cu;0,_g (Y123) se decompde numa fase liquida e numa fase sélida:
Y,BaCuO;s + L(3BaCuO, + 2Cu0) - 2YBa,Cuz0,_5 . (2.3)

Para temperaturas acima de 1300°C o Y,BaCuO¢ (Y211) se decompde em uma fase

sélida de composicdo Y,03e uma fase liquida, de acordo com a rea¢do abaixo:
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Y03 + L(BaO + CuO) = Y,BaCuOs (2.4

A microestrutura tipica de uma amostra de YBa,Cu;0,_s texturizada pode ser
visualizada na Figura 2.13 (a). A fase Y211 apresenta-se como uma estrutura
alongada e com diversos tamanhos, além da mesma estar aprisionada pela fase
Y123. Para a temperatura de 1400°C a fase Y211 se decompde nas fases

apresentadas na Equacao (2.4), o que esté ilustrado na Figura 2.13 (b).

Figura 2.13 - Microestrutura para uma amostra de YBCO (a) a uma temperatura de 1200°C e (b) a
uma temperatura de 1400°C [31].

2.4.4.1 Texturizacao pelo método Bridgman

O método Bridgman é um processo de solidificacdo direcional que consiste na
excursdo da amostra no interior de um forno, mediante um gradiente térmico na
zona de aquecimento. Este processo pode ser realizado através de um cadinho

movel ou movendo-se o forno ao longo da amostra.

A velocidade de excursdo da amostra € lenta, tipicamente em torno de 1 a 3 mm/h, o
que ocasiona uma lenta solidificacdo. Para esta técnica o precursor de YBa,Cu30,_s
é utilizado na forma de p6 compactado ou de uma amostra sinterizada. A Figura

2.14 ilustra o principio de texturizagdo atraves do método Bridgman.
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Figura 2.14 - Texturizacdo pelo método Bridgman. Adaptado de [32].

2.4.4.2 Método da semente

Conhecido como Top Seeding Melt-Texturing (TSMT) [11, 27, 33], o método da
semente é uma técnica de crescimento em que se utiliza uma semente localizada
geralmente na superficie da amostra, que atua como um centro indutor para o
crescimento orientado do material precursor, conforme ilustra a Figura 2.15. A
orientacdo da semente deve ser tal que o eixo c fique perpendicular a superficie da
amostra. E importante que a semente apresente parametros cristalograficos
correspondentes aos da amostra precursora, e que a temperatura peritética seja
mais alta [26]. Estes critérios sdo adotados devido ao fato de que a semente nao
deve fundir nem perder a orientacdo propria durante o processo de fusdo. Caso haja
a perda de orientacdo da semente, perde-se o controle sobre a orientagcdo do
crescimento. Sendo o0 YBa,Cu3;0,_5 (T, = 1010°C) o material a ser texturizado, as
sementes mais usadas sdo os monocristais de SmBa,CuzO75 (Tp = 1060°C) e
NdBa,CusO7.5 (T, = 1085°C). A Figura 2.15 ilustra a montagem experimental para o

crescimento de uma amostra texturizada pelo método da semente.
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Figura 2.15 - Esquema do crescimento de uma amostra texturizada pelo método da semente.
Adaptado de [34].

7

Neste tipo de método € importante o uso de um substrato entre o cadinho e a
amostra precursora (Figura 2.15), para evitar uma eventual contaminagdo da
mesma. O substrato mais utilizado é o 6xido de cério (Ce0,). Para evitar outra
contaminagao, desta vez entre o substrato e a amostra, utiliza-se uma camada de

oxido de itérbio (Yb0,) intercalando ambos.

A Figura 2.16 apresenta um monodominio orientado formado ao final de um

processo de texturizagao.

Figura 2.16 - Amostra texturizada de YBa,Cu;0,_5 crescida utlizando-se uma semente de
SmBa,Cu;0,_s, onde é possivel perceber a fase Y123 texturizada [35].
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2.5 Microestrutura dos sistemas texturizados

Materiais sinterizados por métodos convencionais possuem um grande
desalinhamento dos grdos e muitas ligacdes fracas, diferentemente dos materiais
gue sao submetidos ao processo de texturizagdo, oS quais apresentam grédos com
elevado alinhamento cristalografico. Porém, varios defeitos microestruturais, como
falhas de empilhamento [36], deficiéncias de oxigénio [37], deslocacdes [38] e fases
secundarias [35] também s&o observados depois do processo de crescimento do
YBa,Cuz0-_g.

A Figura 2.17 apresenta a microestrutura de uma amostra de YBa,Cu;0,_gs, onde é
possivel observar uma regido da amostra texturizada e uma regido néo texturizada,
além de microrachaduras e poros. Também se observa a presenca da fase Y211 e

aglomerados de BaCO5 [39].

Regidondo ' Regiao
'texturizada P Texturizada

7

£
™ y
:%

Micro-rachaduras

Figura 2.17 - Imagem de microscopia 6ptica ao longo do plano ab para uma amostra de YBa,Cu30,_s,
mostrando (a) poros, microrachaduras e regides texturizadas e ndo-texturizadas, e
também (b) fases secundarias e aglomerados [39] .

Devido a tensdo que a amostra é submetida durante o tratamento térmico, além da
transicao estrutural tetragonal-ortorrdombica, rachaduras ao longo da mesma acabam

surgindo, como indicado na Figura 2.17.
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2.5.1 Influénciada fase Y211

O processo de crescimento do supercondutor YBa,Cu;0,_g texturizado envolve a
reacao peritética entre uma fase liquida e uma fase solida, como esta descrito na
secdo 2.4.4. Durante este processo a solubilidade da fase liquida do itrio (Y) é
limitada [40], prejudicando a formacdo da fase Y123. Logo, a adicdo da fase Y211
no composto € importante, pois ela fornece 4&tomos de Y para formar a fase Y123.
Esta fase ndo se dissolve por completo, sendo possivel observar inclusdes de
Y,BaCuOs espalhadas pela amostra, conforme apresentado na Figura 2.13. Além
disso, esta fase atua como centro de aprisionamento de fluxo magnético dentro do
material supercondutor. O tamanho das particulas de Y211 é importante para que
haja uma reducéao de rachaduras, refinamento da fase Y123, e menor segregacao
de fases indesejaveis, tais como CuO e BaCuO. Para promover o refinamento das
particulas Y211 se faz o uso de aditivos, o que resulta também no melhoramento

das propriedades magnéticas dos sistemas texturizados.

Entre os aditivos usados estéo o zirconio (BaZrOs3) [41], o cério (CeO,, BaCeOs) [42]
e a platina (PtO,) [43]. A Figura 2.18 (a) ilustra a forma das particulas Y211 em uma
amostra de YBa,Cu3;0,_s que nao contém nenhum aditivo. A adicdo de CeO,

promove o refinamento das particulas Y211, como mostra a Figura 2.18 (b).

Figura 2.18 - Imagens da microestrutura da fase Y211 (a) sem e (b) com 5% de CeO, [44].
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2.6 Propriedades fisicas dos sistemas texturizados

2.6.1 Propriedades elétricas

A inclusdo da fase Y211 dispersa na matriz supercondutora promove um aumento
na densidade de corrente critica (Jc). A Figura 2.19, do trabalho de Sandiumenge et
al. [45], apresenta resultados obtidos de J. em funcdo do campo magnético para
uma amostra de YBa,Cu3;0,_s com concentracdes de 4% e 30% da fase Y211. E
notorio que a adicdo desta fase promove um aumento nos valores da J;, 0 que da
suporte ao fato de que a fase Y211 atua como um centro de aprisionamento de fluxo

magnético.
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Figura 2.19 - Valores de J. em fung&o do campo magnético para duas amostras texturizadas de
YBa,Cu;0,_s com diferentes concentra¢des da fase Y211. Adaptado de [45].

Outra analise que pode ser feita acerca das propriedades elétricas do YBa,Cu3;0,_s
texturizado é através de medidas de resistividade elétrica em funcéo da temperatura,
como descrito no trabalho de Pedro Rodrigues e Jorlandio Félix [39] e representado
na Figura 2.20. E possivel observar através da Figura que existe uma grande
diferenca entre a resistividade elétrica no eixo-c em relagdo ao plano ab,
caracterizando um comportamento anisotrépico do supercondutor YBa,Cu;0,_s. Esta
discrepancia no comportamento da resistividade elétrica é resultado da anisotropia

planar caracteristico YBa,Cu;0,_s.
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Figura 2.20 - Medidas de resistividade elétrica em funcdo da temperatura para uma amostra de
YBa,Cu;0,_s texturizado. Observa-se uma forte anisotropia entre a resistividade
elétrica ao longo do plano ab e do eixo ¢ [39].

2.6.2 Propriedades magnéticas

A partir de medidas de susceptibilidade magnética em funcdo da temperatura

verifica-se que amostras submetidas ao processo de texturizacdo apresentam uma

transicdo magnética mais estreita em relacdo as amostras sinterizadas, como pode

ser visualizado na Figura 2

21 [28].
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Figura 2.21 - Comparacéo entre a susceptibilidade magnética para uma amostra texturizada e uma
amostra sinterizada de YBa,Cu;0,_5, submetidas a um campo magnético de 1T.

Adaptado de [28].
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2.7 Aplicagdes tecnologicas

O aprimoramento das técnicas de crescimento tem possibilitado a fabricacdo de
supercondutores de alta temperatura critica que possuem elevados valores de
densidade de corrente critica (J¢), capazes de suportar elevados valores de campo
magnético, o que torna estes materiais atrativos para aplicagfes tecnoldgicas.

As aplicacbes eletromagnéticas dos materiais supercondutores texturizados podem
ser divididas em duas categorias, segundo Masato Murakami [46]:
1) Aplicagbes passivas: mancal magnético, bomba criogénica, motor de
histerese, elevador linear e dispositivos de levitacao;
2) Aplicacbes como magneto: separador magnético, trem Maglev, motor

(estator) e magneto quase permanente.

Nas aplicacdes passivas uma fonte externa de campo magnético € utilizada para
suspender um objeto no ar, enquanto que nas aplicacbes como magneto, o préprio
supercondutor atua como fonte geradora de campo magnético. O trem Maglev é um
exemplo desta aplicacdo em que se faz 0 uso do YBa,Cu;0,_5 texturizado [47]. Os
trilhos sdo compostos por magnetos permanentes de NdFeB, o que leva o sistema
apresentar propriedades superiores, como melhor estabilizacdo e baixo nivel de
ruido em relacéo aos sistemas de levitacdo que fazem uso de supercondutores de
baixa temperatura critica. Apesar de ser um moderno sistema de transporte de
levitacdo magnética, o seu alto custo ainda é um dos desafios a serem superados

para que a tecnologia se expanda.
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3 FUNDAMENTOS TEORICOS

3.1 Comportamento magnético dos supercondutores

Para um material ser considerado um supercondutor, ele deve exibir duas
propriedades: resistividade nula e diamagnetismo perfeito (inducdo magnética nula)
quando resfriado em temperaturas abaixo da sua temperatura critica (T.). Os
materiais supercondutores podem ser classificados como tipo | ou tipo Il de acordo

com o seu comportamento mediante a aplicacdo de um campo magnético externo.

Os supercondutores do tipo | se caracterizam por apresentar apenas os estados
Meissner e normal. O estado Meissner consiste na expulséo total do fluxo magnético
do interior da amostra até um valor de campo critico H.. Acima de H. o campo
magnético penetra totalmente no material, fazendo com que este transite para o

estado normal, onde a supercondutividade é totalmente suprimida.

Os supercondutores do tipo Il apresentam trés estados e dois campos criticos. Um
deles é o estado Meissner, semelhante ao comportamento do supercondutor tipo |,
na qual ocorre a expulsédo do fluxo magnético do interior do material até um valor de
campo critico H¢1. Excedendo o valor de H¢i, o fluxo magnético penetra parcialmente
no material na forma de pequenos filamentos circundados por supercorrentes de
blindagem. Esta configuragdo é denominada de vortice ou fluxdide. Este estado é
limitado até um valor de campo critico H¢,, acima do qual o material retorna ao seu

estado normal e a supercondutividade é totalmente suprimida.

Um diagrama de fases de H-T para o comportamento dos supercondutores do tipo |

e Il estd ilustrado na Figura 3.1.

Os supercondutores do tipo | e do tipo Il podem ser caracterizados através do
parametro de Ginzburg-Landau (K), o qual é dado pela razdo entre o comprimento
de penetracdo de London (A;) e o comprimento de coeréncia (§). Se K < 0,7 tem-se

um supercondutor do tipo | e, se K> 0,7 trata-se um supercondutor do tipo Il.
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Figura 3.1 - Diagrama de fases representando o comportamento magnético dos supercondutores do
tipo | e do tipo Il.
3.2 Vortice

Como foi discutido na secao anterior, no estado misto ocorre a penetracao do fluxo
magnético no supercondutor na forma de pequenos filamentos quantizados
denominados vortices, onde em seu interior existe exatamente um quantum de fluxo
magnético, ¢, = h/2e = 2,07 x 10~*> Tm?, como ilustra a Figura 3.2. O vortice possui
uma forma cilindrica composta por um nucleo normal de raio ¢ (comprimento de
coeréncia), o qual esta envolto por supercorrentes de blindagem que se distribuem
numa espessura A;, (comprimento de penetragcdo de London), blindando o campo

magnético em pontos afastados do eixo do cilindro.
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0
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Figura 3.2 - llustrag&o da estrutura de um Unico vdrtice.
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No interior do caro¢co normal a supercondutividade € suprimida, o que resulta na
anulacdo da densidade de superelétrons (ng) e do parametro de ordem
supercondutor. Através da Figura 3.3 podemos observar o decaimento de ng, 0 qual
atinge valor nulo no centro do vortice, com a maxima indugdo magnética B neste

mesmo local.

densidade de superparticulas

nticleo do vértice de raio &

Figura 3.3 - Representacéo da indu¢do magnética B e da densidade de superelétrons em um vortice
isolado num supercondutor do tipo Il. Adaptado de [48].

3.2.1 Vortices intragranulares — Vortices de Abrikosov

Na fase mista de um material supercondutor do tipo Il, entre H¢; e Hg, como visto na
secdo 3.1, o campo magnético penetra parcialmente no material na forma de um
arranjo de filamentos cilindricos, onde cada uma destas estruturas carrega um
guantum de fluxo magnético. Entretanto, a medida que o campo magnético aplicado
torna-se mais intenso, a concentracdo de vértices no interior do material aumenta

até atingir o campo critico Hcz, quando o material transita para o estado normal.

Os vortices se arranjam numa rede hexagonal ou triangular (Figura 3.4) a qual, de
acordo com a teoria de Abrikosov [49], corresponde a maior estabilidade estrutural, e
consequentemente ao estado de menor energia para um supercondutor homogéneo.
Esta rede é conhecida como rede de Abrikosov, e 0s vortices presentes nesta rede
séo conhecidos como vortices de Abrikosov ou intragranulares, ja que se encontram

no interior do gréo supercondutor.
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Figura 3.4 - Rede de vértices de Abrikosov.

Para esse tipo de arranjo a distancia média de separacdo entre os vortices,
designada por a, (parametro de rede), € dada por:

a, = 1.075 \g (3.1)

Ao se elevar o campo magnético, a inducdo magnética B também aumenta dentro
do supercondutor, diminuindo a distancia aa entre os voértices. Elevando-se ainda
mais o valor de B, os ndcleos normais dos vortices se sobrepbem até que o estado
supercondutor do material seja destruido, ocorrendo entdo uma transicdo para o

estado normal.

3.2.2 Vortices intergranulares — Vortices de Josephson

O efeito Josephson [1] é o resultado do tunelamento de pares de Cooper (pares de
elétrons) em uma juncdo de dois supercondutores separados por uma barreira
isolante muito fina (1 a 2 nm) ou um metal normal, conforme ilustra a Figura 3.5. A
fase supercondutora pode ser medida através do parametro de ordem
supercondutor, o qual é descrito por uma fun¢éo de onda do tipo W(r) = |W(r)|e? ™,
A transferéncia dos pares de Cooper pela barreira isolante deve-se ao acoplamento

das fases 6 nos dois lados da juncéo.
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Figura 3.5 - llustracdo do efeito Josephson com dois supercondutores S; e S, separados por uma
barreira isolante ou metal-normal.

Clem [50] elaborou um modelo teérico baseado na ideia de que o material & formado
por graos supercondutores, 0s quais sdo acoplados por juncdes Josephson idénticas
e que possuem uma densidade de corrente critica de Josephson Jo;. Devido ao fraco
acoplamento intergranular, o campo magnético penetra com mais facilidade e
profundidade entre os graos até um comprimento de penetracdo maximo da ordem
de 4, ~10~* m (o subindice J significa uma quantidade intergranular), do que nas
regides intragranulares com comprimento de penetracdo 4, (o subindice g significa

uma quantidade intragranular), pois 4, >> A,.

Pela teoria de Ginzburg-Landau, o estado misto é caracterizado pelos campos
criticos H¢yj (T) € Hepp (T). Estudos em cerédmicas supercondutoras de YBa,Cuz0;_s
[51] revelam que para baixos campos, H < H.y; (T), uma corrente de blindagem é
induzida na superficie da amostra. Entretanto, para Hcqy (T) < H < H;(T), o campo
magneético penetra na forma de vortices intergranulares que se alojam nas regides
entre os grados supercondutores. Para H > H.;(T) o fluxo magnético penetra na
forma de vortices de Abrikosov, deprimindo o parametro de ordem, e devido ao
aumento do campo magnético o acoplamento dos gréos € enfraquecido. Cada
acoplamento de gréos possui um campo critico H; (T), o qual € destruido quando
H > H; (T). A Figura 3.6 ilustra as redes de vortices intragranulares de Abrikosov e
intergranulares de Josephson. Na regido intergranular, onde o vortice de Josephson
se forma, o parametro de ordem é fraco ou nulo, diferente do vortice de Abrikosov
gue se forma no gréo supercondutor. A supercondutividade intergranular € destruida

totalmente quando o campo magnético excede o campo critico superior H,;(T).
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Figura 3.6 - Rede de vértices de Josephson e de Abrikosov em um arranjo de graos supercondutores.

3.2.3 O flux pinning

O aprisionamento das linhas de fluxo magnético no interior de um supercondutor é
chamado de flux pinning. Esse mecanismo € o resultado de variacdes locais do
comprimento de coeréncia ¢ e do comprimento de penetragdo A, as quais podem ser
causadas devido a defeitos estruturais. Esses defeitos podem ser divididos em

funcdo da sua extensdo como [52]:
Microscopicos: vacancias de oxigénio, desordem quimica e impurezas.

Mesoscopicos: defeitos colunares, falhas de empilhamento, bombardeamento de

ions pesados e deslocacgodes.
Macroscopicos: fronteiras de grao, fases nao supercondutoras e precipitados.

Os defeitos que apresentam dimensdes semelhantes ao do comprimento de
coeréncia podem atuar como centros de pinning, colaborando para o efetivo

aprisionamento dos voértices.
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Conforme foi apresentado na secéo 3.2, para a formacdo de um vortice é necessario
gue o parametro de ordem supercondutor seja localmente anulado. Sendo assim o0s
vortices tenderdo a se formar em locais onde o parametro de ordem € naturalmente
suprimido. O aprisionamento de alguns vértices € suficiente para aprisionar a rede
como um todo devido a interacdo entre eles. Quando ocorre o aprisionamento do

vortice em um defeito da amostra, o sistema ganha uma energia de pinning U,, dada

por :

U, = AExV ou

1
Up= —HZV (3.2)

onde AE é a energia de condensacdo por unidade de volume e V é o volume do

vortice aprisionado.

3.3 Magnetizacdo ZFC, FCC e FCW

Os materiais supercondutores apresentam outras caracteristicas magnéticas que
podem ser observadas em medidas de magnetizacdo, que sao os efeitos de
irreversibilidade magnética. Tais efeitos s@o observados mediante diferentes
condicBes e procedimentos experimentais, 0s quais ocasionam diferentes estados

de magnetizagao.

A magnetizagcdo ZFC (Zero Field Cooling) pode ser obtida com a amostra
inicialmente no seu estado normal a uma temperatura acima de sua temperatura
critica, na auséncia de campo magnético. Em seguida, resfria-se a amostra até
baixas temperaturas (T < T.), aplica-se 0 campo magnético, e mede-se 0 momento
magnético enquanto a temperatura é elevada. O comportamento é diamagnético e
resultante da blindagem criada pelas correntes superficiais que impedem a

penetracdo do campo magnético para o interior da amostra.
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O efeito Meissner € determinado a partir de medidas experimentais da magnetizacao
FC (Field Cooled). Neste caso, a amostra é resfriada na presenca do campo
magnético até uma temperatura inferior a temperatura critica, e durante o
resfriamento mede-se o0 momento magnético. Este procedimento € denominado FCC
(Field Cooled Cooling). O momento magnético pode ser medido também durante o
aumento da temperatura, apos o resfriamento da amostra com campo magnético
aplicado. Este procedimento € denominado FCW (Field Cooling Warming). Quando
a amostra é resfriada abaixo de T., o fluxo magnético se distribui de maneira
uniforme em toda a extensdo da amostra, e desta forma obtém-se o momento
diamagnético resultante da expulsdo do fluxo do interior da amostra. A Figura 3.7
mostra 0 comportamento do momento magnético em funcdo da temperatura para 0s
procedimentos FC e ZFC de uma amostra de YBCO com um campo magnético
externo de 7T [48]. Analisando a figura percebe-se também que a resposta da curva
FC difere da resposta da curva ZFC, comportamento este que sera discutido na

secao seguinte.

0,00 —| Estado normal

YBCO
poH =7T

3
i+
Te #
Irr o
g
*
g

P, —

M (emu)

-0,02 | Field cooled

Zero-field cooled

60 70 80 90
T(K)
Figura 3.7 - Medidas do momento magnético segundo o protocolo ZFC e FC para uma amostra de

YBa,Cu;0,_s, cOm 0 campo magnético aplicado paralelamente ao eixo c. Adaptado de
[48].

3.4 Linha de irreversibilidade magnética

A irreversibilidade magnética nos supercondutores do tipo Il tem origem na

movimentacao dos vortices. Este efeito ocorre quando a energia de ativacao térmica
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dos voértices é suficiente para superar as forcas de pinning, permitindo que estes se

movimentem sob a agdo de uma forga motriz.

Analisando ainda a Figura 3.7, percebe-se que as curvas FC e ZFC claramete
divergem entre si a partir de uma determinada temperatura, a qual € denominada
temperatura de irreversibilidade (T;.-). Acima da T,., a fase € magneticamente
reversivel e em temperaturas abaixo da T, a fase é irreversivel. A T, varia de
acordo com o campo magnético aplicado, sendo possivel obter uma linha num
diagrama H-T que separa a fase irreversivel, localizada em temperaturas inferiores a
T+, da fase reversivel, localizada em temperaturas superiores. Esta linha é
chamada de linha de irreversibilidade magnética (LIM), e divide o estado misto do
diagrama H-T dos supercondutores do tipo Il em duas regifes: uma regido de
comportamento irreversivel situada abaixo da LIM, com os vortices apresentando-se
como se estivessem congelados numa fase soélida, e outra regido de comportamento
reversivel, localizada acima da LIM, na qual os vértices movimentam-se livremente
devido a agitacdo térmica, a qual reduz os efeitos de aprisionamento, caracterizando

uma fase liquida.

A Figura 3.8 ilustra o diagrama H-T com a presenca da linha de irreversibilidade
magnética separando as fases solido de voértices e liquido de vortices de um
supercondutor do tipo Il. Esta linha foi obtida a partir dos valores de T;, para

diferentes campos magnéticos.
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reversivel. Adaptado de [48].
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Figura 3.8 - Diagrama de fase H-T na regiao mista. A LIM separa as regides de regime irreversivel e




Véarios modelos tebricos existentes na literatura tentam explicar a linha de
irreversibilidade magnética, os quais podem ser divididos em duas categorias. Uma
delas € baseada nos efeitos de ativacdo térmica na rede de vortices de Abrikosov,
onde a linha de irreversibilidade € interpretada como uma linha critica de flux creep
convencional. A outra é baseada na transicdo de fase, na qual a linha de
irreversibilidade representa a temperatura de depinning dos vortices em fungéo do
campo magnético. Acima da linha os vortices se encontram num estado liquido, e
abaixo dessa linha eles estariam congelados numa rede. A seguir é feita uma
sucinta descricdo dos modelos.

Fusdo da rede de vortices

Flutuacdes térmicas podem destruir a estabilidade da rede de vortices e até fundir a
rede num liquido de vértices. Nos supercondutores bidimensionais, a fusdo da rede
de voértices ocorre em razao das flutuacdes térmicas, tornando a mesma instavel
frente a deslocacbes acima da temperatura de fuséo da rede® Ty (H), e resultando
em uma transicao de fase de segunda ordem na rede. A alta temperatura critica do
supercondutor implica em grande quantidade de energia térmica e pequenos valores
nas constantes elasticas da rede de vortices, justificam a fusdo da rede [53]. Em
decorréncia destes fatores, as flutuacdes térmicas produzem deslocamentos de
grande amplitude a partir das posi¢des de equilibrio dos vortices de Abrikosov, o que
podera ocasionar uma perda da correlacdo entre eles. Os deslocamentos
provocados pelas flutuagdes podem ocasionar colisbes entre as linhas de voértices.
Segundo Nelson e Seung [54], dois novos regimes ocorrerdo quando a rede fundir,
gue seriam o liquido de vortices desemaranhado e liquido de vértices emaranhado.
O regime liquido de voértices desemaranhado é caracterizado por altas temperaturas
e baixa densidade de vortices, onde estes se interceptam. Ja o regime liquido
emaranhado de vortices é caracterizado por grandes amplitudes de deslocamentos,

configurando um entrelagamento das linhas de fluxo.

LA temperatura de fusdo da rede de vértices é menor que a temperatura critica do material T, (H), e localiza-se
abaixo do campo critico He, (T).
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Flux creep gigante

Yeshurun e Malozemoff [55] descrevem a regido reversivel dos supercondutores do
tipo Il em termos da dindmica de vortices por ativacao térmica, o flux creep, o qual
pode ser observado numa ampla faixa de temperaturas abaixo de T.. Para os
supercondutores de alta temperatura critica a possibilidade de um vortice ser ativado
termicamente sobre uma barreira de aprisionamento € chamada de flux creep
gigante. O flux creep gigante tem origem no pequeno valor do comprimento de
coeréncia, que esta relacionado com o alto valor de T, e a baixa energia de
aprisionamento dos vortices. Para o modelo de flux creep gigante a linha de
irreversibilidade esta associada ao depinning termicamente ativado dos vértices que
ocorre quando a corrente critica J. torna-se nula. A regido em que J. € nulo
encontra-se acima da LIM no diagrama H-T, onde os vortices se movem liviemente
e a regido abaixo da LIM, J. apresenta um valor finito em virtude do aprisionamento
dos vortices. Yeshurun e Malozemoff consideraram que nos HTSC o aprisionamento
de vortices ocorra devido a efeitos coletivos, porque os supercondutores com alto
valor de T, apresentam o paréametro de Ginzburg-Landau, k > 1 e parametro de

rede a, < A. Para os autores no limite T~T,, é possivel escrever a lei de poténcia

H?? e« (1-t) (3.3)

onde t=T;,(H)/T.(0) € a temperatura reduzida, e T, € a temperatura de

irreversibilidade magnética.

Vidro de vortices

A rede cristalina dos cupratos supercondutores de alta temperatura critica apresenta
um grande carater inomogéneo. As inomogeneidades atuam como centros de
pinning, de tal forma que supercondutores com quantidades elevadas de centros
possuem um alto grau de desordem da rede, influenciando na destruicdo da ordem
translacional de longo alcance, de tal forma que o sistema de vortices congela numa

rede 2D e exibe apenas ordem de curto alcance. Estes efeitos de desordem foram

63



incorporados no modelo de vidro de voértices para descrever a transicdo do
comportamento reversivel-irreversivel no estado misto dos supercondutores de alta
temperatura critica [56]. Neste modelo o estado misto do diagrama H-T de um
supercondutor € dividido em duas regides como mostra a Figura 3.9. Uma fase vidro
de vdrtices, que ocorre entre o estado Meissner e a linha de congelamento (T;),
onde as propriedades magnéticas séo irreversiveis, e numa fase liquido de vortices
onde o sistema apresenta propriedades magnéticas reversiveis. Nesta fase as
flutuacBes térmicas dos vortices sdo predominantes e as propriedades magnéticas
sao reversiveis até o campo critico H.,. A linha de congelamento que separa estas

duas regides é semelhante a linha de irreversibilidade magnética.

Ta(H) N NORMAL

VIDRO DE
VORTICES

MEISSNER
o] Te

Figura 3.9 - Diagrama de fases para o modelo vidro de vértices. Adaptado de [56].

Vidro de Bose

Uma teoria para tratar os defeitos correlacionados na forma de fronteiras de gréo,
defeitos colunares e planos individuais foi sugerida por Nelson e Vinokur [57].
Segundo os autores, para um HTSC que apresente fortes efeitos de desordem
correlacionada, o diagrama H-T é dividido em trés fases: liquido de fluxo (superfluid),
vidro de Bose (Bose glass) e isolante de Mott (Mott insulator). A fase isolante de
Mott ocorre em baixas temperaturas, onde a densidade de vortices na amostra
corresponde exatamente a densidade de centros de pinning correlacionados. Em
baixas temperaturas encontra-se também a fase vidro de Bose, onde as linhas de

vortices estdo aprisionadas nos defeitos colunares e o pinning é fortemente
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anisotropico. Estas duas fases encontram-se abaixo de uma temperatura Tgq, que €
experimentalmente identificada como sendo a linha de irreversibilidade magnética. A
fase liquido de fluxo localiza-se na regiao superior do diagrama H-T, acima de Tgg,
onde as linhas de vodrtices saltam livremente de um defeito correlacionado para

outro, consequéncia do efeito da ativacdo térmica.

3.5 Relaxacdo magnética

A relaxacdo magnética tem origem na configuracdo de nao equilibrio na distribuicdo
dos voértices no interior do material supercondutor. O processo de relaxacdo
magnética leva a uma redistribuicdo dos vértices no supercondutor, e
consequentemente uma redistribuicdo das correntes em torno dos mesmos,

ocasionando desta forma uma variagdo do momento magnético com o tempo.

O efeito da relaxacdo magnética foi exibido primeiramente nos supercondutores de
baixa temperatura critica. Anderson e Kim [58] propuseram o primeiro modelo para
explicar este efeito, na qual eles introduziram o conceito de ativacdo térmica dos
vortices a partir dos centros de aprisionamento. Para eles a energia térmica

necessaria para que os vortices se movimentem é dada por

_ HE

81

& , (3.4)

H? . o . , .
onde é € a energia de condensacgéo por unidade de volume, e ¢ € o comprimento

de coeréncia.

Este modelo apresenta uma relagéo linear entre a densidade de corrente J e a

barreira de energia U da seguinte forma:
— _1
U=1U,(1 ] ) (3.5)

co

onde J¢, € a densidade de corrente critica na auséncia da barreira energeética.
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Esta barreira energética desaparece quando /. = J., € neste caso a forca de Lorentz
encontra-se em equilibrio com a for¢ca de aprisionamento. Uma relacdo entre o
tempo de movimentacdo dos vortices e a energia de ativacdo U(J) foi proposta a
partir da teoria do flux creep, a qual é descrita por

t
U = kgTln (g) , (3.6)
onde t, é uma quantidade macroscopica que depende das dimensfes da amostra,

ks € a constante de Boltzmann e T a temperatura. Assim, através das expressfes

(3.5) e (3.6) obtém-se a equacéo da densidade de corrente dependente do tempo
kT t
J=Jeo |1 =5 tn (5))] , (3.7)

onde kT/Uyln (ti) é o fator de reducdo devido ao flux creep. A Equacado (3.7) é
0

valida somente quando o fator de reducdo for menor do que 1. Para baixas

temperaturas, U, independe da temperatura e o termo de flux creep causa a reducéo

de J.

Uma relacdo entre o flux creep e medidas de E-J (I-V) pode ser estabelecida, de

forma que

U J
E o Bexp|— 12 (1— L) , 3.8
o que demonstra uma dependéncia linear entre U, e J, acarretando em um
comportamento logaritmico para a relaxacdo magnética. Entretanto, para o0s
supercondutores de alta temperatura critica o0 comportamento logaritmico da

relaxacdo magnética ndo é observado, como ilustra a Figura 3.10.
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Figura 3.10 - Comportamento da magnetizagcdo em funcdo do tempo para um monocristal de
YBa,Cu;0,_g, @ uma temperatura de 30K e com H = 1T // c. Adaptado de [59].

Diante desta realidade, um novo modelo foi proposto para esclarecer tal
comportamento, denominado flux creep coletivo. Feigel'man et al. [60] propuseram
gue os vortices sdo aprisionados muito fracamente, o que torna a rede de vortices
um meio elastico. Nesta teoria 0 pacote de vortices depende da densidade de

corrente critica, apresentando um aumento quando J — 0.

Um dos resultados de destaque da teoria do flux creep coletivo € a expressao

matematica de interpolacdo para a densidade de corrente critica:

_ Jco
J(T,) = [1+(UKT/Ug)In (t/ty)]1/H ' (3.9)

onde t, é o tempo em escala logaritmica e o fator 1/p € introduzido com o objetivo

de interpolar a equacado de Anderson-Kim usual e o comportamento para longos

intervalos de tempo.

Porém, no modelo vidro de vértices proposto por Malozemoff e Fisher [61], o fator p
€ um expoente universal menor que 1. Entretanto Feigel'man et al. [60] afirmam que
o fator depende da temperatura e do campo, podendo assumir os valores de
u=1/7 para baixos campos e temperaturas, onde o creep é dominado pela

movimentacgdo dos vortices individuais, e p = 3/2 para altos campos e temperaturas
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devido ao creep coletivo de pequenos pacotes de vortices. Para campos e
temperaturas mais elevados, em que o pacote de vortices € muito maior que o

comprimento de penetragéo de London, o expoente py assume o valor de 7/9.

3.6 Efeito Meissner paramagnético

O efeito Meissner convencional é caracterizado pela resposta diamagnética que o
supercondutor apresenta quando estd submetido a aplicacdo de um campo
magnético. Observa-se a expulsdo do fluxo magnético do interior do supercondutor
em experiéncias do tipo FC (Field Cooled), na presenca de campo magnético
aplicado, conforme discutido na secéo 3.3. Porém, em certos casos, a resposta pode
ser contraria a convencional, ou seja, paramagnética. A esta resposta chamamos de
Efeito Meissner Paramagnético ou simplesmente PME (Paramagnetic Meissner
Effect) [62, 63]. A primeira observagédo experimental do PME em um supercondutor
de alta temperatura critica foi no sistema Bi,Sr,CaCu,04, s, reportado no trabalho de
Svendlindh et al. [64]. Mais tarde o efeito foi observado em véarias amostras de
diferentes supercondutores, tais como: Nb;Pt [65], filmes de Nb [66, 67, 68, 69, 70],
YBa,Cuz0,_5 [71, 72, 73], Bi,Sr,CaCu,05 [74] € Bi,Sr,Ca;_Y,Cuy0g,s5 [75],
preparadas através de diversas técnicas experimentais. Diante das dificuldades
encontradas para explicar o efeito Meissner paramagnético, inicialmente alguns
autores sugeriram que o mesmo tinha origem relacionada com o procedimento de

medida [76, 77], ndo se tratando de um efeito original.

A Figura 3.11 mostra o comportamento da magnetizacdo FC para uma amostra
texturizada de YBa,Cu3;0,_5. Nota-se que para o campo magnético de 0,05 kOe a
amostra apresenta uma resposta diamagnética. Este comportamento diamagnético
pode ser observado no campo de 0,5 kOe em temperaturas superiores a 60 K,
entretanto o aparecimento do efeito Meissner paramagnético pode ser visto para
temperaturas inferiores a 60 K nesta regido de campo. A resposta €

predominantemente paramagnética para campos magnéticos superiores a 20 kOe.
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Figura 3.11 - Magnetizagdo FC para uma amostra de YBCO texturizada com 25% de Y211, e com o
campo magnético aplicado ao longo do plano ab. Nota-se o aparecimento do PME para
campos aplicados a partir de 0,5 kOe [78].

O momento paramagnético também pode ser observado em medidas de relaxacao
magnética. Um exemplo deste comportamento esta ilustrado na Figura 3.12 para um
filme de Nb, onde o momento paramagnético evolui com o tempo, divergindo do

comportamento usual da relaxacdo magnética, como apresentado na Figura 3.10.
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Figura 3.12 - Relaxacdo paramagnética em um filme de Nb que exibe o PME, para um campo
magnético de 700 Oe aplicado perpendicularmente a superficie do filme. Adaptado
de [66].
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3.6.1 Modelos tedricos sobre o efeito Meissner paramagnético

O efeito Meissner paramagnético € um fenbmeno que se mostra bastante desafiador
e intrigante, visto que ele contraria uma das principais propriedades do estado
supercondutor. Os modelos existentes até o momento para descrever o efeito e sua
origem nado sdo definitivos, visto que o0 seu comportamento € variavel em diferentes
intervalos de campo, temperatura e condicdes de resfriamento. O efeito muitas
vezes pode ser observado em campos magnéticos aplicados da ordem de poucos
Oe, ou somente em campos da ordem de kOe [79], e também para diferentes tipos
de supercondutores, o que contribui ainda mais para dificultar o seu entendimento.
Alguns dos principais modelos existentes para explicar o efeito Meissner

paramagnético serdo descritos a seguir.

3.6.1.1 Modelo de Juncdes T

Segundo alguns autores, o PME é o resultado de correntes orbitais espontaneas,

com origem em anéis formados por juncbes Josephson com acoplamento negativo
(uncbes T) em um arranjo granular [80]. De acordo com este modelo, o
acoplamento Josephson nos materiais supercondutores granulares pode sofrer uma
mudanca de sinal de J para —J. Esta mudanca pode acarretar num deslocamento de

fase no valor de 7T, durante o processo de tunelamento de pares de Cooper atravées

das juncdes.

O surgimento de um acoplamento de Josephson negativo pode levar a criacdo de
correntes orbitais espontaneas, com o intuito de preservar a fase da funcdo de onda
supercondutora ao longo do anel fechado, e a quantizacdo do fluxo magnético

através da area delimitada pelo anel.

Estas correntes orbitais espontédneas originam um fluxo magnético espontaneo,
resultando em um momento paramagnético e uma susceptibilidade magnética

descrita por:
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x=c(r-2) , (3.10)

H 41T

onde C é uma constante e M, é o momento orbital induzido pelo anel
supercondutor. Analisando a Equacéo (3.10), em baixos campos, o primeiro termo é
dominante, o que resulta na susceptibilidade paramagnética. Porém, em altos
campos o segundo termo € dominante e a susceptibilidade torna-se diamagnética.
Devido a esta particularidade, o modelo tem sido usado para explicar resultados em
baixos campos magnéticos, falhando nos resultados em altos campos, porém o PME
muitas vezes € observado e intensificado com a aplicacdo de altos campos

magnéticos, conforme apresentado na Figura 3.11, por exemplo.

3.6.1.2 Compresséo do fluxo magnético

Uma possibilidade para interpretar a origem do efeito Meissner paramagnético foi
proposto por Koshelev e Larkin [81]. Os autores consideraram a possibilidade do
momento ser paramagnético devido as condicfes de resfriamento e da geometria da
amostra. Considerando uma fina placa resfriada na presenca de campo magnético
(H/lc), eles calcularam o0 momento magnético para este tipo de geometria. Supondo
que o processo de resfriamento se realize de forma inomogénea, as regides
proximas das extremidades da placa se tornam supercondutoras antes das regifes
mais internas da placa. Dessa forma, a regido mais interna, a qual se encontra no
estado normal, torna-se uma regido de facil circulacdo para o fluxo magnético.
Assim, este fluxo pode ser comprimido no interior da placa conforme a temperatura

decresce e o estado supercondutor se estabelece em todo o volume da amostra.

Nessa situacdo surgem duas correntes circulando na placa. Uma corrente de
blindagem diamagnética /.14, que flui nas regibes mais externas da placa, e uma
corrente paramagnética (J.) que se encontra nas regidées mais internas, conforme

ilustra a Figura 3.13.
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Figura 3.13 — llustragé@o do surgimento do PME em uma fina placa supercondutora com campo
magnético perpendicular a superficie da mesma. Adaptado de [81].
Embora o modelo explique a origem do momento paramagnético, 0 mesmo
apresenta limitacdes em relacdo a intensidade do campo magnético, visto que o
momento paramagnético diminui a intensidade para campos magnéticos superiores

a 10 Oe, predominando a resposta diamagnética [81].

3.6.1.3 Estado de vértice gigante

Moshchalkov et al. [82] propds um modelo baseado na compressdo de fluxo
magnético em um supercondutor, semelhante ao descrito por Koshelev e Larkin [81].
O modelo sugere que o efeito Meissner paramagnético possa ser causado por um
estado de voértices gigante persistente na amostra, com o niamero quantico orbital
L>0 fixo. Este estado seria formado no campo critico H.;, € para qualquer tipo de

geometria da amostra.
Neste caso, o parametro de ordem nucleado na superficie da amostra teria a forma

Y = |W|exp(Ldy) , (3.11)

onde L € o nimero quantico orbital e ¢, € o quantum de fluxo.

Em baixas temperaturas o parametro de ordem no contorno da amostra,
correspondente a L>1, cresce e comprime o fluxo L¢, preso dentro da amostra. Esta
compressédo de fluxo pode ocasionar a resposta paramagnética. Para valores fixos

do numero quantico orbital L, existe um crescimento do parametro de ordem
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supercondutor com a diminuicdo da temperatura em medidas de magnetizacédo do
tipo FC, como mostra a Figura 3.14.
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Figura 3.14 - Magnetizacdo FC em fungcédo da temperatura t=T/T para o supercondutor YBCO, com
parametro k=10, para diferentes valores do numero quantico orbital L. Nota-se que
para L =1 e L = 2 a resposta é diamagnética e apenas para L = 3 surge a resposta
paramagnética, intensificada para valores maiores [82].

3.6.1.4 Efeito de superficie

Alguns autores tentam relacionar a origem do efeito Meisser paramagnético com a
superficie da amostra, como no trabalho de Pust et al. [70]. No trabalho de
Thompson et al. [69], os autores mostraram que o efeito pode ser reduzido e até
mesmo eliminado através da abrasdo mecanica da superficie da amostra. Isso pode
ser analisado nas medidas FCW e ZFC apresentadas na Figura 3.15 referentes a
um disco de Nb no qual foram removidos cerca de 0,008 mm da parte inferior e

superior do mesmo.
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Figura 3.15 - Medidas de ZFC e FCW para um disco de Nb apds sucessivas abrasdes na sua
superficie, e com campo magnético aplicado perpendicular a superficie do mesmo [69].

Observa-se na medida FCW que a remocdo de aproximadamente 0,004 mm da
superficie do disco séo suficientes para reduzir e eliminar o efeito paramagnético.
Em paralelo, as medidas de ZFC mostram um deslocamento da transicédo
diamagnética conforme a temperatura € elevada. De acordo com o0s autores, iSSO
indica que a microestrutura da superficie fornece os locais de aprisionamento de

fluxo magnético, os quais sao significativos para a formacédo do PME.

3.6.1.5 Arranjos de junc¢des Josephson

Outro modelo para explicar o PME foi proposto por Nielsen et al. [83]. Neste modelo
arranjos supercondutores formados por juncgdes Josephson estdo multiplamente
conectados em uma matriz de Nb — Al,0; —Nb. A Figura 3.16 (a) mostra um
supercondutor convencional que apresenta o efeito de blindagem diamagnética.
Quando um campo magnético externo € aplicado em uma matriz de juncdes
Josephson ideal, uma corrente diamagnética flui ao redor de cada plaqueta. Porém,
para uma matriz real esta representacdo ndo é adequada, pois 0 comprimento de
penetracdo que as correntes fluem no supercondutor é limitado. A representacdo de
uma matriz real de juncdes Josephson pode ser visualizada na Figura 3.16 (b), onde
uma corrente de blindagem diamagnética seria formada nas plaquetas externas da

matriz enquanto que nas plaguetas mais internas uma corrente paramagnética se
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formaria no sentido contrario. Neste cenario o PME podera se desenvolver caso as
correntes paramagnéticas influenciem mais fortemente as plaquetas internas do que

as diamagnéticas nas plaguetas externas da matriz.

ANDNDND] 12121212012
R1I12121 2L L 19
00010121 120 1 10

Q2020120121 120 1L 1 19
2121212 1212121212

(@) (b)

Figura 3.16 - Mecanismo para gerar uma corrente de blindagem diamagnética em torno de uma
amostra supercondutora multiplamente conectada: (a) Cenério convencional em que
cada plaqueta gera uma corrente diamagnética; (b) Cenario proposto, onde as
plaguetas externas da amostra criariam uma corrente de blindagem e uma corrente
paramagnética é induzida no interior da amostra, permitindo o PME [83].
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4 TECNICAS EXPERIMENTAIS

Neste capitulo serdo descritos 0s processos experimentais utilizados para a
preparacdo e caracterizagdo das amostras de YBa,Cuz0,_s, bem como os
procedimentos experimentais adotados para a realizacdo das medidas com uma

breve descricdo dos equipamentos empregados.

4.1 Crescimento das amostras pelo método da semente

Neste trabalho foram investigadas duas amostras supercondutoras texturizadas de
YBa,Cu;0,_s crescidas pela técnica top seeding (semente). Estas amostras foram
crescidas no Departamento de Ciéncia dos Materiais e Engenharia Metallrgica da
Universidade de Barcelona, localizada na Espanha, com a colaboracdo do
pesquisador Dr. Joan Josep Roa Rovira. As amostras foram cedidas em caréater de
colaboracgéo, de tal forma que ndo foi possivel acompanhar o crescimento das

mesmas. Porém, a seguir sdo apresentados alguns detalhes acerca do crescimento.

As amostras de YBa,Cu;0,_gs foram preparadas através de uma reacdo em estado
sélido, envolvendo pés de alta pureza de 6xido de itrio (Y,03), carbonato de bario
(BaCO3), e 6xido de cobre (Cu0), misturados na proporgcéo 1Y: 2Ba: 3Cu. Juntamente
com estes poés, 30% em peso da fase Y,BaCuO; foi adicionado com o intuito de criar
centros de aprisionamento de fluxo magnético, e com isso melhorar as propriedades
supercondutoras das amostras. Juntamente com as fases de YBa,Cu30,_s €
Y,BaCuOs, foi adicionado 1% em peso de CeO, a fim de limitar o tamanho das
particulas de Y211, melhorando assim a distribuicdo dos centros de aprisionamento
de vortices. Em seguida os pos foram misturados, macerados, prensados em forma
de pastilhas cilindricas e sinterizados em uma temperatura de 950°C por 24 horas.
Posteriormente foi realizada a texturizagdo das amostras utilizando sementes
monocristalinas de NdBa,Cu;0,_g crescidas pelo método Bridgman. O processo de
texturizacao foi realizado sobre um substrato de Ce0O,, e durante o crescimento das

amostras foi empregado o tratamento térmico esquematizado na Figura 4.1.
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Figura 4.1 - Tratamento térmico utilizado no crescimento das amostras texturizadas.

Ao final do tratamento térmico a amostra apresenta deficiéncia em oxigénio, sendo

necessario realizar um processo de oxigenacdo durante sete dias em fluxo continuo
em uma temperatura de 450°C.

As amostras texturizadas foram cortadas com o auxilio de uma serra de diamante na

forma de pequenos paralelepipedos. As dimensBes e nomenclaturas das amostras
estdo descritas na Tabela 1.

Amostra Dimensdes (mm)
A 1,08 x 2,32 x 2,40
B 2,29 x 5,59 x 5,64

Tabela 1 - Nomenclatura e dimensdes das amostras.

4.2 Caracterizagdo microestrutural

A caracterizacdo microestrutural das amostras foi realizada através da técnica de
microscopia eletrénica de varredura (SEM — Scanning Electron Microscopy). A
analise microestrutural foi realizada no Laboratdrio de Microscopia Eletrénica da
Divisdo de Metrologia de Materiais (Dimat), do Instituto Nacional de Metrologia,

Qualidade e Tecnologia (Inmetro), que esta localizado em Duque de Caxias — RJ,
em colaborac&o com o pesquisador Cristol Gouvéa.
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As imagens de microscopia foram realizadas através de um microscopio eletrénico
de varredura SEM/FIB Nova NanoLab 600 da Fei Company, composto por um feixe
duplo, um feixe de elétrons, e outro de ions de gélio. Estdo acoplados ao conjunto
do microscopio um sistema de injecdo de gas de carbono (C) e platina (Pt), um
manipulador Omnipobre, e um detector de EDS (Energy Dispersive X-rays
Spectroscopy), conforme ilustra a Figura 4.2. As imagens podem ser obtidas tanto
pelo feixe de elétrons, quanto pelo feixe de ions de galio, porém, para as amostras

deste trabalho foi utilizado somente o feixe de elétrons.

‘ Coluna de

/ elétrons

Manipulador
Omniprobe

Coluna de feixes de
ions focalizados de Ga

Injetor de gds de C

Injetor de gas de Pt

Camara
EBSD

Figura 4.2 - llustracdo do SEM/FIB Nova Nanolab 600 com alguns de seus componentes.

O principio de funcionamento do microscépio eletrénico de varredura consiste na
emissao de feixes de elétrons que sdo acelerados por uma diferenca de potencial
gue varia de 200 V a 30 kV. O feixe passa pelas lentes condensadoras, reduzindo o
seu diametro, e por uma lente objetiva que focaliza o feixe sobre a amostra (Figura
4.3). As bobinas localizadas acima da lente objetiva séo responsaveis pela varredura
do feixe sobre a amostra.
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Figura 4.3 - Representacéo esquematica da coluna de elétrons do microscopio [84].

Para as imagens de microscopia deste trabalho foi utilizado uma corrente de 10 pA e
uma tensao de 10 kV.

4.2.1 Analise por microscopia eletrénica de varredura (MEV)

A Figura 4.4 apresenta algumas imagens de microscopia obtidas para a amostra A.
Nas imagens (a), (b) e (e) é possivel observar as camadas supercondutoras
empilhadas paralelas ao longo do eixo c, caracteristico do processo de texturizacao
empregado. Isto é uma indicacdo de que a amostra apresenta uma boa orientacao
cristalografica, o que € tipico de materiais texturizados. As imagens da Figura 4.5

(b), (d) e (f) também confirmam este fato para a amostra B.

As Figuras 4.4 (c), (d) e (f) e 4.5 (a) e (c) sdo representativas da superficie das
amostras A e B, respectivamente, onde se observa claramente a fase Y,BaCuOg
(Y211) dispersa na matriz supercondutora YBa,Cu3;0,_5 (Y123) na forma de graos de
varios tamanhos, da ordem de 4 pym. Na imagem 4.5 (e) nota-se uma pequena

rachadura.
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Figura 4.4 - Imagens de microscopia eletrdnica de varredura para a amostra A. (a—b) Empilhamento
das camadas supercondutoras, indicativo da orientagdo cristalografica. (c-d) Superficie da
amostra A onde observa-se uma grande quantidade de grdos da fase Y211 embebidos na
matriz supercondutora. (e) Sequéncia de planos supercondutores empilhados ao longo do
eixo c. (f) Superficie da amostra com a presenca de particulas de Y211.
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P

plano ab

Figura 4.5 - Imagens de microscopia eletrdnica de varredura para a amostra B. (a) Superficie da
amostra e presenca de particulas Y211. (b,d) Empilhamento de varias camadas da fase
supercondutora configurando a orientagdo cristalografica da amostra. (c) Uma particula
Y211 imersa na matriz Y123. (e) Presenca de rachadura ao longo do plano ab. (f)
Presenca de particulas de Y211 ao longo das camadas supercondutoras.
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4.3 Preparacdo para as medidas magnéticas

Foram realizadas medidas de magnetizacdo DC em funcdo da temperatura em
ambas as amostras, seguindo as prescricdes ZFC (Zero Field Cooling), FCC (Field
Cooled Cooling) e FCW (Field Cooled Warning) e de momento magnético em funcao
do tempo, seguindo a prescricdo FCC. A seguir serdo descritos o equipamento

adotado, a preparacao das amostras e 0s procedimentos utilizados.

Antes da realizacdo das medidas as amostras foram fixadas em um porta-amostra
atravées de graxa de vacuo, a fim de evitar vibracdes indesejaveis e, por
consequéncia, a obtencdo de valores incorretos do momento magnético. A
contribuicdo magnética do porta-amostra e da graxa de vacuo foram descontadas de

todos os dados de magnetizacao.

4.3.1 Descricao do equipamento de medida

Um magnetdémetro do tipo SQUID MPMS (Magnetic Properties Measurement
System), fabricado pela Quantum Design e localizado no Laboratério de
Supercondutividade e Magnetismo do Instituto de Fisica da Universidade Federal do
Rio Grande do Sul foi utilizado para a realizagcdo das medidas magnéticas. Tais
medidas ocorreram em colaboragdo com os professores Paulo Pureur e Jacob
Schaf. Este equipamento realiza medidas em campos magnéticos de até 50 kOe e
em temperaturas de até 3K, variando a mesma em uma faixa entre 0,001 K/min até
10 K/min. A Figura 4.6 € representativa de alguns dos componentes do

equipamento, o qual se divide em uma parte criogénica e uma eletrbnica.
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Figura 4.6 - llustracdo do esquema geral do SQUID e seus componentes. 1 - cana de medidas, 2 -
rotator, 3 - transporte da amostra, 4 - sonda, 5 - sensor de nivel do hélio, 6 - solendide
supercondutor, 7 - impedéancia, 8 - capsula do SQUID, 9 - bobina supercondutora, 10 —
Dewar do gabinete de isolamento, 11 — Dewar, 12 — impressora, 13 — fonte de
alimentac@o do magneto, 14 — controlador de temperatura, 15 — gabinete do console, 16
— unidade de distribuicdo de forga, 17 — controlador MPMS, 18 — unidade de controle de
gas, 19 — computador, 20 — monitor. Adaptado de [85].

Para a obtencdo do momento magnético da amostra uma fonte de corrente elétrica
fornece alimentacdo para as bobinas do eletroimd, as quais geram um campo
magnético na regido em que a amostra se encontra. Desta forma a amostra €
magnetizada e acaba produzindo um campo magnético induzido. A variacdo deste
campo induzido é lida pelo sensor SQUID (Superconducting Quantum Interference
Device). O magnetébmetro SQUID possui dois sistemas de medida, um deles é o
sistema DC (Direct Current) em que a amostra excursiona para fora da regiao
central da bobina a cada ponto medido, sendo novamente colocado no centro da
bobina supercondutora para a medida do ponto seguinte. O outro sistema de medida

€ 0 RSO (Reciprocating Sample Option), no qual o SQUID opera ho mesmo modo
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de um magnetdmetro de amostra vibrante, com a amostra vibrando em torno de um

ponto fixo centralizado em relagéo a bobina e com uma frequéncia bem definida.

A parte criogénica € constituida por um criostato superisolado constituido de
aluminio, onde é armazenado o hélio liquido (capacidade maxima de 56 litros) e
abriga o sensor SQUID, a cana de medidas, o sistema de termometria e a eletrénica
associada. Em relacdo a parte eletrdnica, o0 magnetdbmetro € constituido por um
computador e sua operacao é feita através de trés controladores. Um controlador é
responsavel pelo mecanismo da cana de medidas, que envolve a translacdo e
transporte da amostra, o acoplamento do aquecedor interno, a detec¢cdo do sinal
SQUID, o sensor de nivel de hélio liquido, a impedancia, a fonte de corrente para a
bobina supercondutora e a chave para a opera¢cdo em modo persistente. O segundo
controlador comanda a chave de fluxo de gas, o aquecedor, a chave de fluxo de ar e
a bomba de véacuo. E o terceiro controlador € uma ponte R/G modelo 1802, a qual €

responsavel pelo sensor de temperatura e aguecimento do gas hélio.

4.3.2 Medidas de magnetizacéao

Foram adotados os procedimentos ZFC, FCC e FCW para a realizacao das medidas
de magnetizacdo. A técnica ZFC, inicia-se com a amostra em uma temperatura
acima da temperatura critica (T > T;) e resfria-se a mesma em campo magnético
nulo até baixas temperaturas, a seguir aplicase o campo, e mede-se 0 momento
magnético em funcédo da temperatura. No procedimento FCC, a amostra é resfriada
a partir de uma temperatura acima de T, na presenca do campo magnético aplicado,
e durante o decréscimo da temperatura o momento magnético é medido. No
procedimento FCW a amostra é resfriada até uma temperatura inferior a T, na
presenca do campo magnético aplicado, e durante o aquecimento 0 momento

magnético & medido.

As medidas ZFC, FCC e FCW foram realizadas de forma sequencial para as duas

amostras deste trabalho, para diferentes valores de campo magnético que varia
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desde 1 Oe até 50 kOe, aplicado paralelamente ao plano ab (H//ab) e ao eixo ¢

(H/Ic). Os valores de temperatura empregado nas medidas foram de 3 K até 120 K.

4.3.3 Medidas de relaxacdo magnética

Para as medidas de relaxacdo do momento magnético, o procedimento adotado foi o
FCC. Nesta técnica a amostra é resfriada, com campo magnético aplicado, em uma
certa velocidade pré-determinada, até uma temperatura desejada. Depois de
atingida a temperatura, a evolucdo temporal do momento magnético é medida
mantendo constantes a temperatura e a intensidade do campo magnético aplicado.
As velocidades de resfriamento empregadas nas amostras foram de 0,5 K/min, 2
K/min, 3 K/min e 10 K/min. Durante a medida de momento magnético os parametros
de temperatura, velocidade de resfriamento, orientacdo do campo e campo
magnético sdo mantidos fixos. Para todas as medidas de momento magnético foram

descontados o sinal do porta-amostra e o fator desmagnetizante [86].
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5 COMPORTAMENTO MAGNETICO DO YBa,Cu30,_s TEXTURIZADO —
MAGNETIZACAO ZFC E FC

5.1 Introducao

Neste capitulo seréa feita a apresentacédo e discussédo dos resultados experimentais
referentes as medidas de magnetizagdo, com énfase nos comportamentos do tipo
ZFC e FC, e tendo como foco a discussdo do efeito Meissner paramagnético
observado nas medidas de magnetizacdo FC. Inicialmente serdo apresentados
resultados referentes ao comportamento da magnetizacdo ZFC. Em seguida serao
apresentados os resultados acerca da magnetizacdo FC e ao final do capitulo as
discussbes. Os resultados estdo agrupados conforme a orientacdo do campo
magnético, ou seja, inicialmente para H//ab, e a seguir para H//c.

5.2 Comportamento da magnetizacao ZFC

Nesta secdo serdo apresentados e discutidos os resultados da magnetizacdo ZFC
em funcdo da temperatura e sob a aplicacdo de diferentes valores de campo

magnético.

5.2.1 Campo aplicado paralelo ao plano ab (H // ab)

A Figura 5.1 e a Figura 5.2 apresentam resultados de magnetizacdo ZFC obtidos
para as amostras A e B sob diversos regimes de campo magnético. E possivel
observar nas amostras investigadas o enfraquecimento do efeito de blindagem em

regides de temperaturas e campos magnéticos elevados.

Para a amostra A, Figura 5.1, a blindagem magnética € maxima com o campo
aplicado de 5 kOe, enquanto que para valores de campo magnético mais intenso

nota-se o enfraquecimento deste efeito.

87



N IS — T T T T T T T T T T T T3
0

T -to0f 5 -
= | ot * -
o -200- O % * 3kOe ]
l§ i > ** Amostra A 4 kOe ]
N e * ZFC 5 kOe ]
2t Py*¥ H// ab > 20 kOe ]
g 70r s x O 50 kOe ]
[ D i

_400 -_ P} _-

[ L L 1 1 L L 1 1 L L 1 1 L L L 1 L 1 L 1 1

0 20 40 60 80 100

Temperatura (K)

Figura 5.1 - Comportamento da magnetizacdo ZFC para a amostra A, com H//ab, para diferentes
intensidades de campo magnético aplicado.

Para a amostra B, a Figura 5.2 (a) mostra que o efeito de blindagem diamagnética
tende a aumentar com 0 campo magnético aplicado. Esta resposta diamagnética é
maxima para o campo de 7,5 kOe, como pode ser visto na Figura 5.2 (b). Para
valores de campos magnéticos aplicados entre 10 kOe e 50 kOe, representados na
Figura 5.2 (c), o diamagnetismo enfraguece. Conforme o campo magnético é
aumentado, a capacidade das supercorrentes, que sao geradas na superficie da
amostra, de blindar o fluxo magnético, é enfraquecida. Assim, a penetragcéo de fluxo

magnético através da barreira superficial da amostra é facilitada.
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Figura 5.2 - Comportamento da magnetizacdo ZFC para a amostra B, com H//ab para campos
magnéticos (a) baixos, (b) médios e (c) elevados.
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5.2.2 Campo aplicado paralelo ao eixo ¢ (H// c)

A Figura 5.3 apresenta resultados da magnetizacdo ZFC obtidos para a amostra A
com o campo aplicado ao longo do eixo c. Nota-se que a resposta diamagnética
para os campos de 6 kOe e 8 kOe € praticamente coincidente, em todo o intervalo
de temperaturas considerado. Com isso nota-se também um enfraquecimento do

efeito de blindagem diamagnética a medida que o campo magnético é aumentado.
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Figura 5.3 - Comportamento da magnetizacdo ZFC para a amostra A, com H//c e para campos
magnéticos de 6 e 8 kOe.

Com relagdo a amostra B a blindagem diamagnética permanece praticamente
constante para os campos magnéticos de 0,001 e 0,002 kOe para todos os valores
de temperatura considerados, como representado na Figura 5.4 (a). Porém, na
regido de campos magnéticos mais elevados o efeito de blindagem enfraguece,

como ilustra a Figura 5.4 (b).
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Figura 5.4 - Comportamento da magnetizacdo ZFC para a amostra B, com H//c, para campos
magnéticos de (a) 0,001 e 0,002 kOe, e (b) 3 e 50 kOe.

Analisando todos os resultados da magnetizacdo ZFC nota-se que o efeito de
blindagem diamagnética € presente quando o campo magnético é aplicado paralelo
ao plano ab e ao longo do eixo c. Semelhante a analise feita anteriormente para
H//ab, o efeito de blindagem diamagnética enfraquece quando o campo magnético e

a temperatura sdo aumentados, o que é decorrente da penetracdo de fluxo na
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amostra, conforme discutido na secdo 5.2.1. Na Figura 5.2 (a) a blindagem
diamagnética apresenta uma resposta muito proxima do equilibrio para os campos
de 0,1 kOe, 0,2 kOe e 0,3 kOe em temperaturas inferiores a 60 K. Caso semelhante
pode ser visualizado na Figura 5.4 (a). O efeito de blindagem esta associado
essencialmente aos potenciais de aprisionamento superficial e volumétrico e, desta
forma, a concentracao final da fase Y211, o que pode influenciar na distribuicdo dos
centros de pinning, facilitando com isso a penetracdo de fluxo magnético na

amostra.

Nossos resultados expostos até aqui mostram o comportamento diamagnético usual
da magnetizacdo ZFC quando as amostras sdo submetidas a diferentes
intensidades de campo magnético, o que comprova que as mesmas mantém suas
propriedades supercondutoras. Esse resultado é importante, pois mostrou que as
amostras se mantiveram no estado supercondutor para todos 0S campos
magnéticos aplicados, fato que serd importante para os resultados que serao

apresentados a seguir.

5.3 Comportamento da magnetizacdo FC — Efeito Meissner Paramagnético

5.3.1 Campo aplicado paralelo ao plano ab (H // ab)

As medidas de magnetizacdo FC para as amostras A e B estdo ilustradas nas
Figuras 5.5 e 5.6, respectivamente. Nos resultados apresentados na Figura 5.5 (a)
nota-se que, para cada valor de campo aplicado, a blindagem diamagnética
apresenta um comportamento de quase-equilibrio em todo o intervalo de
temperaturas abaixo de T., porém, com uma pequena tendéncia de diminuicdo da
resposta diamagnética para o campo de 0,3 kOe em baixas temperaturas. Na Figura
5.5 (b) nota-se que com o0 aumento do campo a resposta diamagnética enfraquece,
apresentando uma tendéncia ao comportamento paramagnético, principalmente em
baixas temperaturas. Ja para valores de campos magnéticos acima de 10 kOe a
resposta torna-se paramagnética, como representado na Figura 5.5 (c). Para os
valores de campo magnético de 1 kOe (Figura 5.5(b)) e 20 kOe (Figura 5.5 (c))

observa-se uma grande irreversibilidade entre as curvas FCC e FCW, sendo que a
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magnetizacdo FCW apresenta uma reposta paramagnética mais intensa do que a
FCC. Estas irreversibilidades podem ser atribuidas a efeitos temporais, fato que
contribui para o comportamento da relaxacdo paramagnética, que sera apresentado
no capitulo seguinte. Cabe ressaltar aqui que as medidas FCW foram feitas sempre
em sequéncia, ou seja, imediatamente apos a realizacdo das medidas FCC para
cada campo aplicado.
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Figura 5.5 - Comportamento da magnetizacdo FCC e FCW para a amostra A, com a orientacao H//ab,
no regime de campos magnéticos de (a) baixa, (b) média e (c) elevada intensidade. A Fi-
gura (a) mostra apenas os resultados obtidos para a magnetizacdo FCW.
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Conforme apresentado na Figura 5.6 (a), para a amostra B podemos observar um
enfraquecimento da resposta diamagnética a medida que a temperatura diminui,
para o campo aplicado de 0,2 kOe. Ainda na mesma figura, nota-se que o
comportamento paramagnético torna-se evidente para o campo magnético de 0,3
kOe em temperaturas mais baixas. Para o campo de 0,7 kOe o comportamento é
semelhante, e a resposta diamagnética vai sendo reduzida até temperaturas
proximas de 55 K, passando a ser paramagnética abaixo desta, como representado
na Figura 5.6 (b). Para o campo de 1 kOe, Figura 5.6 (c), a magnetizacdo tende ao
comportamento paramagnético em baixas temperaturas, porém, para campos a
partir de 3 kOe a resposta € paramagnética em quase todo o intervalo de
temperaturas abaixo de T., e sua intensidade aumenta continuamente, como

apresentado na Figura 5.6 (d).

O comportamento diamagnético em altas temperaturas, proximas de T,
possivelmente seja o resultado da expulsdo de fluxo magnético do interior da
amostra. Com o aumento da temperatura ocorre o enfraquecimento das forcas de
pinning, ocasionando possivelmente a liberacdo dos vortices de seus centros de
aprisionamento em virtude do processo de ativacdo térmica, e desta forma o fluxo
magnético excedente € expulso da amostra e o efeito diamagnético usual é

observado.
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Figura 5.6 - Comportamento da magnetizacdo FCC e FCW observado na amostra B com a orientacéo
H//ab, no regime de (a) e (b) baixos, (c) médios, e (d) elevados campos magnéticos.

5.3.2 Campo aplicado paralelo ao eixo ¢ (H// c)

As Figuras 5.7 (a), (b) e (c) apresentam os resultados da magnetizagdao FC
realizadas na amostra A para diferentes valores de campo magnético aplicado.
Semelhante aos resultados apresentados na secdo anterior, o efeito Meissner
convencional é predominante em baixos valores de campo como, entre 0,05 e 0,2
kOe, representado pela Figura 5.7 (a). Ainda na mesma figura, para o campo de 0,7
kOe nota-se que a amostra apresenta um comportamento diamagnético em
temperaturas acima de 60 K, tornando-se paramagnético em temperaturas
inferiores. Para campos maiores que 0,7 kOe o sinal da magnetizacdo € positivo e

se intensifica com o campo até 50kOe, como ilustra as Figuras 5.7 (b) e (c).
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Percebe-se ainda uma irreversibilidade entre as curvas FCC e FCW, a qual pode ser
atribuida a efeitos temporais, conforme discutido na se¢éo 5.3.1.

Os resultados para a amostra B estdo representados nas Figuras 5.8 (a), (b), (c) e
(d). Observando as Figuras 5.8 (a), (b) e (c) nota-se que a magnetizacdo apresenta
um comportamento diamagnético usual até o campo de 1 kOe, porém, esta resposta
perde intensidade e o paramagnetismo comeca a se manifestar a partir de 0,5 kOe,
em quase todo o regime de temperaturas abaixo de T.. Para campos acima de 1
kOe a resposta passa a ser predominantemente paramagnética e aumentando
continuamente até 50 kOe. Verifica-se uma grande irreversibilidade entre as curvas
FCC e FCW para os campos de 0,5 e 0,7 kOe, apresentados na Figura 5.8 (b), onde
a magnetizacdo FCW é mais intensa que a FCC. Conforme discutido anteriormente,
estes efeitos estéo relacionados a efeitos temporais.

Além da resposta diamagnética observada em baixas temperaturas, € possivel notar
este comportamento em um pequeno intervalo de temperatura préximo da transicao
supercondutora, conforme ilustram, por exemplo, as Figuras 5.7 (b) e 5.8 (c). Este
efeito pode ser causado por um processo de ativacdo térmica, o qual enfraquece as
forcas de aprisionamento e ocasiona a expulsdo do fluxo magnético do interior da
amostra, conforme discutido na secéo 5.3.1. Para a amostra A, no regime de altos
campos magnéticos, o efeito paramagnético se mostra fortemente anisotrépico em
relacdo a orientacdo do campo. A Figura 5.7 (c) mostra que para H//c a resposta
paramagnética é mais intensa do que para o H//ab, como pode ser visto na Figura
5.5 (c). J4 para a amostra B a anisotropia em relacdo a orientacdo do campo é
menor em comparagao com a amostra A, e a magnetizacdo se mostra mais intensa
para H//ab (Figura 5.6(d)) do que para H//c (Figura 5.8 (d)).
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97



T T T T T — T T T T T T T T T T T T T T
0,00 0,00 m‘
— Amostra B L ]
ME H//c n i Amostra B
= I H//c il
E) O FCwW |
§ O FcC O o FowW O
e ~0.20r O FcC T
@ -0,20 - L o i
(]
N
=]
)]
c
g
= -0,40
_0'40_. N T B B 1
20 40 60 80 100
L e e Vo1 A AL A S S S B S S B B S ey g
50 kt
7,5 kOe Amostra B 7 Amostra B
""; H/lc - " 40 koe H/lc
s 7 o rew 1 | o FCW
E O FcC i s O FcC
2 10 30 kOe
o
e LG b
© = 20 kOe
N
s 0
1]
e
s 10 kOe
= 0
_2 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 L 1 1 | L | L L

20 40 60 80 100

20 40 60 80 100
Temperatura (K)

Temperatura (K)
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5.4 Discusséao dos resultados

Os resultados apresentados revelam que o efeito Meissner paramagnético pode se
manifestar em diferentes regimes de campo magnético e temperatura. Com o
aumento do campo a resposta diamagnética € suprimida e o efeito paramagnético
comeca a ser claramente observado para ambas as orienta¢des, H//ab ou H//c. Um
fator importante observado € o forte aumento da magnetizacdo sem uma tendéncia
aparente de saturagdo ou inversdo do sinal paramagnético (transicdo para o

diamagnetismo) até o limite de campo magnético aplicado de 50 kOe.

A resposta diamagnética apresentada por algumas medidas FCC e FCW no regime

de campo entre 0,02 e 1 kOe é caracterizada pela expulsdo do fluxo magnético do
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interior da amostra. Conforme a temperatura diminui a total expulsdo do fluxo pode
nao ocorrer em virtude da acéo das forcas de aprisionamento, as quais mantém o
fluxo no interior da amostra, acarretando na manifestacdo do comportamento
paramagnético. A evolucdo do sinal paramagnético deve-se possivelmente a
predominancia dos mecanismos responsaveis pelo aprisionamento de fluxo sobre os
de expulsdo. A medida que o campo magnético aplicado é intensificado e a
temperatura é diminuida, a quantidade de fluxo aprisionado no interior da amostra
aumenta, fazendo com que os vortices figuem confinados em seus centros de
aprisionamento. Situagdo diferente € verificada quando a temperatura se encontra
proxima da transicdo supercondutora. Neste caso 0s vortices sdo ativados
termicamente para fora dos centros de aprisionamento e comecam a ser expulsos
da amostra, diminuindo assim a resposta paramagnética, e consequentemente o

comportamento passa a ser diamagnético.

Conforme mencionado anteriormente, nossos resultados mostram que o efeito
Meissner paramagnético se intensifica a medida que o campo magnético é
aumentado. Uma possivel interpretacdo para este comportamento apresentado pela
magnetizacdo FC pode ser devido ao estabelecimento de um estado de compresséo
de fluxo magnético no interior da amostra, similar ao descrito por Koshelev e Larkin
[81] e apresentado na seg¢ao 3.6.1.2. Os autores tratam 0 comportamento
paramagnético a partir de uma fina placa supercondutora, a qual € submetida a um
resfriamento inomogéneo e mediante a um campo magnético aplicado. Segundo
eles, a medida que a amostra € resfriada as bordas da placa atingem o estado
supercondutor antes que o restante da placa, dessa forma o fluxo magnético que
esta localizado nas bordas da placa podera ser direcionado para regides mais
internas da amostra que ainda se encontram no estado normal. Isso significa que
conforme a temperatura vai diminuindo mais regides se tornam supercondutoras, e
com isso o fluxo magnético seria comprimido na placa até o total estabelecimento do

estado supercondutor.

Nossos resultados mostram que o paramagnetismo é mais intenso para a amostra A
na configuracdo de campo H//c. Ja para a amostra B o efeito € mais intenso na

orientacdo H//ab. Esta aparente anisotropia pode ser atribuida a concentracédo final
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da fase Y,BaCu0Og (Y211) contida nas amostras, fato que contribui também para o
efeito paramagnético apresentar diferentes intensidades nas duas amostras. 1Sso
pode ser visto no trabalho realizado por F. Dias et al. [79], onde os autores reportam
gue amostras com a mesma quantidade inicial de fase Y211 apresentam, ao final do
processo de texturizacdo, concentracdes diferentes dessa mesma fase, além de
diferentes formatos e tamanhos de suas particulas. Podemos ver pela analise de
microscopia eletronica de varredura, cujos resultados foram apresentados na se¢ao
4.2.1, que as particulas Y211 dispersas na matriz supercondutora, para ambas as
amostras, ndo se encontram localizadas em uma orientacdo preferencial, e como
existe uma grande quantidade desta fase, existe proporcionalmente um grande
namero de regides interfaciais Y123/Y211, as quais favorecem o aprisionamento e o
aumento da compressao de fluxo magnético. A compresséo de fluxo nas regides
interfaciais pode ser tdo grande que estas atuam como uma bomba de vértices,
admitindo cada vez mais fluxo magnético extra para as regidbes mais internas da
amostra, que ainda nado se tornaram supercondutoras. Este bombeamento de fluxo
magnético pode ser tdo intenso a ponto de provocar um aumento na densidade de
vortices com o passar do tempo. Esta interpretacdo poderia justificar os resultados
da relaxacao paramagnética que nossas amostras apresentam e serdo expostas no

capitulo seguinte.
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6 COMPORTAMENTO MAGNETICO DO YBa,Cu30,_5 TEXTURIZADO -
RELAXACAO MAGNETICA

6.1 Introducao

Neste capitulo serdo apresentados e discutidos os resultados obtidos acerca da
relaxacdo magnética observado nas amostras A e B. Os resultados aqui expostos
seguiram os procedimentos descritos na secao 4.3.3, ou seja, as medidas de
evolucdo temporal do momento magnético foram realizadas para diferentes valores
de temperatura, taxa de resfriamento e campo magnético aplicado. Inicialmente
serdo apresentados os resultados de relaxagcdo magnética em funcédo da taxa de
resfriaimento e da temperatura, seguido da andlise e discussdo do ajuste
experimental adotado. Para tornar possivel a comparacdo entre diferentes
resultados de relaxacdo, todos os valores do momento magnético M(t) foram
subtraidos de seus valores no instante inicial Mo (t=0s). Por conta desta forma de
apresentacao, alguns resultados experimentais apresentados nas secdes 6.2.1 e

6.2.2 poderéo se repetir ao longo do capitulo.

6.2 Relaxacdo magnética FC

6.2.1 Dependéncia da taxa de resfriamento

Amostra A

A Figura 6.1 ilustra resultados obtidos das medidas de relaxacdo magnética para a
amostra A em um campo magnético de 10 kOe, aplicado ao longo do plano ab, para
a temperatura de 80 K e com taxas de resfriamento de 0,5 K/min, 2 K/min e 10
K/min. As medidas tiveram uma duracédo entre 65000 e 80000 s. Os resultados
mostram um momento magnético positivo e crescente conforme a taxa de

resfriamento empregada € intensificada.

101



Amostra A 10 K/min |
0,0004 H = 10 kOe // ab -

0,0002

M - M, (emu)

0,0000

0 20.000 40.000 60.000 80.000
tempo (s)

Figura 6.1 - Relaxagdo magnética da amostra A, com um campo magnético de 10 kOe aplicado ao
longo do plano ab, na temperatura de 80 K e com taxas de resfriamento de 0,5 K/min, 2
K/min e 10 K/min.

As Figuras 6.2, 6.3 e 6.4 mostram o0s resultados da relaxacdo magnética para os
campos de 2 kOe, 10 kOe e 50 kOe aplicados ao longo do eixo ¢ para a amostra A.
Pode-se notar que a intensidade do momento magnético € influenciada pela taxa de
resfriamento. Em um processo de resfriamento mais lento da amostra espera-se que
os voértices se organizem em uma configuracdo mais estavel, préxima do equilibrio
termodindmico. Ja em um resfriamento mais rapido os vortices podem ficar em um
estado de nao equilibrio, distribuidos de forma ndo uniforme e metaestavel, sendo

necessaria a reorganizacdo dos mesmos para minimizar a energia do sistema.
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Figura 6.2 - Relaxagdo magnética da amostra A para diferentes taxas de resfriamento, com um
campo magnético de 2 kOe ao longo do eixo ¢ nas temperaturas de (a) 50 K e (b) 80 K.
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Figura 6.3 - Relaxagdo magnética da amostra A para diferentes taxas de resfriamento, com um
campo magnético de 10 kOe ao longo do eixo ¢ nas temperaturas de (a) 50 K e (b) 80 K.
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Figura 6.4 - Relaxagdo magnética da amostra A para diferentes taxas de resfriamento, com um
campo magnético de 50 kOe ao longo do eixo ¢, nas temperaturas de (a) 50 K e (b) 80 K.

Amostra B

A Figura 6.5 (a) apresenta resultados obtidos com campo magnético de 2 kOe
aplicado ao longo do plano ab, na temperatura de 50 K, e com taxas de resfriamento
de 0,5 K/min, 3 K/min e 10 K/min. Nota-se o aumento do sinal paramagnético com a
taxa de resfriamento a exemplo do ocorrido com a amostra A. Resultados similares
podem ser observados na Figura 6.5 (b) para o campo de 10 kOe aplicado ao longo

do plano ab, para as taxas de resfriamento de 0,5 e 10 K/min, na temperatura de 80
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K. O aumento na intensidade do momento magnético com a taxa de resfriamento
encontra-se provavelmente associado com a entrada e a consequente compressao
de fluxo magnético na amostra, que se estabelece devido ao seu resfriamento

inomogéneo, conforme discutido na se¢éo 3.6.1.2.
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Figura 6.5 - Relaxacdo magnética da amostra B para diferentes taxas de resfriamento, na (a)
temperatura de 50 K para o campo magnético de 2 kOe e (b) temperatura de 80 K para
0 campo magnético de 10 kOe aplicado ao longo do plano ab.
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6.2.2 Dependéncia com atemperatura

Amostra A

A Figura 6.6 apresenta os resultados obtidos para a amostra A com um campo de 50

kOe aplicado ao longo do eixo c, onde observa-se a evolugdo do momento

paramagnético para ambas as temperaturas empregadas, ndo existindo uma

diferenca muito significativa entre as medidas. Porém, ainda assim a resposta

paramagnética € ligeiramente maior para a temperatura de 80 K.
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Figura 6.6 - Medidas de relaxacdo magnética para a amostra A para diferentes valores de
temperaturas, com um campo magnético de 50 kOe aplicado ao longo do eixo ¢ e para
taxas de resfriamento de (a) 0,5 K/min e (b) 10 K/min.
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Na Figura 6.7 (a) e (b) nota-se que para um campo magnético de 2 kOe aplicado ao
longo do eixo ¢ ha um aumento na intensidade da resposta paramagnética com a
temperatura, independente da taxa de resfriamento empregada, porém mais

pronunciada para a taxa mais elevada de 10 K/min.
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Figura 6.7 - Medidas de relaxacdo magnética com a amostra A para temperaturas de 50 e 80 K, com
um campo magnético de 2 kOe aplicado ao longo do eixo ¢ e para taxas de resfriamento
de (a) 0,5 K/min e (b) 10 K/min.
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Amostra B

A Figura 6.8 apresenta resultados para um campo magnético de 2 kOe aplicado
paralelamente ao plano ab. Observa-se que a resposta paramagnética perde
intensidade com o aumento da temperatura, e conforme esta se aproxima da
temperatura de transicdo supercondutora a relaxacdo magnética € enfraquecida. Na
Figura 6.9, para um campo de 10 kOe aplicado paralelamente ao plano ab, a
relaxagdo paramagnética aumenta com a temperatura. Caso similar &€ apresentado
na Figura 6.10, onde a relaxacdo aumenta até a temperatura de 50 K, porém, a
resposta paramagnética enfraquece para a temperatura de 70 K, e também a

medida que a temperatura se aproxima da transicéo supercondutora.

0’00008 | LIS O EN B B B B s B B B N B B B R B B B B B
- Amostra B R y
- H=2kOe// ab e /0K -
0,00006 10 K/min : i
—~ 4
= 4
E .
~ (,00004 .

(=]
s 4
' 4
= 4
0,00002 .
0,00000 RSN
il I N SN N T [N N T T M [N T M N T Y NN N TN N [N TN T T A B B
0 10.000 20.000 30.000 40.000 50.000
tempo (s)

Figura 6.8 - Medidas de relaxagdo magnética com a amostra B para diferentes valores de
temperatura, para uma taxa de resfriamento de 10 K/min, € com um campo magnético
de 2 kOe aplicado ao longo do plano ab.
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Figura 6.9 - Medidas de relaxacdo magnética com a amostra B para temperaturas de 50 e 80 K, para
uma taxa de resfriamento de 10 K/min, e com um campo magnético de 10 kOe aplicado
ao longo do plano ab.
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Figura 6.10 - Medidas de relaxacdo magnética com a amostra B para diferentes valores de
temperatura, com um campo magnético de 2 kOe aplicado ao longo do eixo c, e para
taxa de resfriamento de 3 K/min.
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Os resultados apresentados nesta secdo mostram que a resposta da relaxagao
paramagnética é fortemente influenciada pela temperatura. A perda de intensidade
na resposta da relaxacdo paramagnética para elevadas temperaturas, como
apresentado nas Figuras 6.7, 6.8, 6.9 e 6.10, pode estar associada a processos de
ativacao térmica, onde os efeitos de expulsdo de fluxo sdo predominantes sobre os
de compressao. J4 0 aumento na resposta paramagnética pode estar relacionado a
efeitos de compressdo de fluxo magnético, que podem atuar de forma mais eficaz

em determinadas faixas de temperatura.

6.3 Discusséao dos resultados relativos ao comportamento da relaxacao
magnética

Os resultados obtidos com a relaxagdo magnética FC mostram uma estreita relacéo
com os resultados da magnetizacdo FCC e FCW, apresentados no capitulo 5, em
especial com as irreversibilidades observadas nestes dois procedimentos, como
pode ser observado nas Figuras 5.5 (b) e (c), 5.7 (a) e 5.8 (b). Diferentemente do
comportamento usual dos supercondutores, no qual se espera uma relaxagao
diamagnética, em funcdo da expulsdo do fluxo magnético, nossas amostras
apresentam uma resposta contrastante, dada por uma forte relaxacao
paramagnética, onde é possivel notar o aumento do momento magnético com o
tempo sem uma tendéncia aparente de saturagcdo ou inversdao do sinal
paramagnético, mesmo para intervalos de tempo da ordem de 80.000 s, conforme
apresentado nos resultados anteriores. Apesar das amostras apresentarem um forte
potencial de aprisionamento de vértices, estes podem ser excitados de um centro de
pinning para outro, pois conseguem superar a barreira de aprisionamento e
movimentar-se no interior da amostra. Assim, essa movimentagcdo ocasiona a

variacdo do momento magnético ao longo do tempo.

Resultados de relaxacdo magnética em amostras que exibem o efeito Meissner
paramagnético sdo muito escassos na literatura, sendo que alguns apresentam uma
clara divergéncia com os resultados apresentados aqui como, por exemplo, no

trabalho de K. Niskanen et al. [87], onde a relaxacdo paramagnética em amostras de
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Bi,Sr,CaCu,0g € observada em regimes de campos magnéticos menores que 0,2
Oe, passando a apresentar uma relaxacdo diamagnética para campos mais
elevados. Este resultado é atribuido pelos autores a efeitos de loops de correntes
com juncdes do tipo m, as quais seriam responsaveis pela origem do

paramagnetismo nas amostras.

A inexisténcia de um modelo que possa explicar de forma satisfatoria a causa do
comportamento da relaxacdo paramagnética ndo nos inviabiliza de realizar
comparacdes com trabalhos ja existentes na literatura, e que apresentem resultados
semelhantes aos nossos. Um desses trabalhos foi realizado por A. Terentiev et al.
[66] com filmes de Nb, cujos resultados mostram o efeito Meissner paramagnético
para campos magnéticos de 700 Oe, e a evolucdo deste comportamento
paramagnético com o passar do tempo. Outro trabalho similar apresenta resultados
em amostras texturizadas de YBa,Cu3;0,_5 [79], onde a relaxacdo é crescente com o
tempo para diferentes campos magnéticos aplicados. E sugerido pelos autores que
este comportamento seja caracteristico de um processo de flux creep combinado
com uma forte compressdo de fluxo, o que acaba produzindo esta relaxagao
andbmala. Ja no trabalho teérico de Obukhov [62] o comportamento paramagnético é
tratado a partir de uma casca cilindrica supercondutora. O autor propde que a
geometria da amostra possa influenciar na origem do efeito Meissner
paramagnético, uma vez que este é favorecido pela penetracdo de fluxo magnético
atraveés das arestas e cantos da amostra, durante o resfriamento da mesma com um
campo magnético aplicado. Para o autor, a relaxacdo magnética pode aumentar com
o tempo, como pode também passar de um comportamento diamagnético para
paramagnético em intervalos de tempo longos. Esta mudanga no comportamento
pode ser atribuida ao aprisionamento de fluxo magnético no interior da amostra, em
consequéncia de um efeito de compressao de fluxo magnético devido a atracdo de

vortices pelos centros de pinning.
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6.4 Ajuste experimental

Os resultados de relaxacdo magnética exibidos neste trabalho apresentam um
comportamento ndo usual e de dificil interpretacdo, conforme exposto na secao
anterior. Com o propésito de caracterizar e interpretar o comportamento da
relaxagdo paramagnética, os dados experimentais foram ajustados através da

equacao:
L _t
M-My=Ae "+Ae , (6.1)

onde M, é o momento magnético inicial em t=0 s, t; e t, sd0 0s tempos
caracteristicos da medida e A; e A, sdo constantes com dimensdo de momento
magnético. Cabe ressaltar aqui que inicialmente tentamos ajustar os dados de
relaxacdo magnética com uma funcao exponencial simples, ou seja, considerando
apenas um dos termos da Equacdo (6.1), porém, ndo obtivemos resultados
satisfatorios. Em virtude disso, e por apresentar melhor aproximagcdo aosS Nnoss0S

resultados experimentais, a equacao acima foi escolhida.

6.4.1 Funcédo exponencial associada

A Figura 6.11 representa ajustes matematicos efetuados com a Equacéo (6.1) para
os dados experimentais com a amostra A. Ja a Figura 6.12 representa 0s ajustes

feitos a partir dos resultados obtidos com a amostra B.
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Figura 6.11 - Ajuste matematico (linha solida vermelha) empregado nos dados experimentais (circulos
abertos) da amostra A com a funcdo exponencial associada, para taxas de resfriamento
de 0,5 K/min e 10 K/min. As Figuras (a), (b) e (c) mostram os resultados para um campo
magnético de 10 kOe. As Figuras (d), (e) e (f) mostram os resultados para o campo
aplicado de 2 kOe.
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Amostra B

M - M; (emu)

M - Mo (emu)

M - Mo (emu)

Figura 6.12 - Ajuste matematico (linha solida vermelha) empregado nos dados experimentais (circulos
abertos) da amostra B com a funcdo exponencial associada, para taxas de resfriamento
de 0,5 K/min, 3 K/min e 10 K/min e com campo magnético aplicado de 2 kOe. As Figuras
(a), (c) e (e) mostram os resultados para temperaturas de 50 K. As Figuras (b), (d) e (f)

Os valores obtidos de M,, tq, t,, A; € A,, a partir do ajuste matematico com a funcéo

exponencial associada, estdo representados nas Tabelas 2 e 3. Nota-se que a
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mostram os resultados para as temperaturas de 3 K, 4,2 K e 80 K respectivamente.
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equacao empregada ajustou-se satisfatoriamente aos nossos dados experimentais.

Analisando os valores obtidos para os tempos caracteristicos t; e t, contidos nas

Tabelas 2 e 3, nota-se que a ordem de grandeza dos mesmos diferem entre si,

sugerindo a existéncia de dois diferentes regimes de relaxacdo paramagnética

atuando nas amostras.

Amostra A
Parametros da Mo (emu) t1 () A1 (emu) to (S) A, (emu)
medida

10kOe // ab 3,91x10* | 4,49x10% | -8,41x10° | 5,86x10* | -2,98x10™
0,5K/min 80K | +3,75x10° | +1,85x10° | +1,83x10° | +1,64x10° | +2,26x10°
10kOe // ¢ 1,64x10% | 7,18x103 |-1,30x10* | 7,50x10" | -1,64x10*

10K/min 80K - - - - -
2kOe // ¢ 2,39x10" | 4,21x10% | -4,73x10> | 3,96x10* | -1,90x10™
0,5K/min 80K | +1,96x10° | +2,79x10° | +4,15x10° | +6,98x10° | #1,54x10°
2kOe /l ¢ 2,71x10* | 2,37x10% | -8,10x10> | 2,73x10* | -1,84x10™
10K/min 50K | #557x107 | +3,28x10" | +5,68x107 | +2,34x10% | +3,06x10”
2kOe // ¢ 5,46x10" | 2,38x10% |-1,65x10" | 2,67x10* | -3,62x10™
10K/min 80K | #1,15x10° | +3,99x10" | +1,41x10° | +2,60x10% | +7,53x10”
10kOe // ab 5,01x10* | 6,39x10* | -3,20x10* | 5,34x10® | -1,51x10™
10K/min 80K | #1,24x10° | +5,18x10° | +7,91x10° | +2,83x10% | +4,81x10°

Tabela 2 - Valores das variaveis My,
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Amostra B

Parametros da | M, (emu) t1 (S) Ai(emu) t2 (S) A, (emu)
medida
2kOe // ab 1,76x10% | 2,53x103 -5,35x10° | 2,18x10% -1,19x10%
10K/min 4,2K | £3,29x107" | +3,96x10* | +4,74x107 | +2,04x10%> | +2,78x10”’
2kOe // ab 4,56x10% | 2,34x103 -1,75x10% | 2,25x10% -2,69x10*
10K/min 50K | #8,43x107 | #2,73x10% | +1,08x10° | +2,26x10° | +6,00x10°’
2kOe /l ¢ 2,67x10% | 3,60x103 -7,11x10° 3,77x10% -1,93x10™
3K/min 50K +1,66x10° | +5,99x10' | +7,71x107 | +7,18x10% | +9,35x10’
2kOe // ¢ 8,93x10° | 4,70x103 -1,85x10™ 4,61x10% -7,00x10™
0,5K/min 80K | +9,19x10°" | +1,50x10% | #4,33x107 | #1,33x10% | +5,07x10”
2kOe // ¢ 1,11x10% | 2,59x103 -2,28x10™ 4,26x10% -8,75x10™
10K/min 50K | #1,16x10° | +7,78x10% | +3,49x107 | +1,08x10° | +8,67x10°’
10kOe // ab 4,30x10*% | 1,06x10% -2,46x10™ 1,37x103 -1,78x10™
10K/min 80K | +7,58x10° | +2,99x10° | +4,93x10° | +8,97x10° | +4,92x107
2kOe // ab 4,90x10™ 1,24x10% -1,17x10* 1,15x10° -3,61x10*
3K/min 50K - - - - -
2kOe // ¢ 8,81x10° | 1,04x10% -2,10x10° 1,03x10° -6,57x10°
0,5K/min 50K | +1,90x10° | +2.46x10%° | +4,98x107 | +5,49x10% | +1,39x10°®

Tabela 3 - Valores das variaveis My, ty, t,, A; e A, obtidos com a equacao (6.1) para a amostra B.

6.4.2 Analise do comportamento exponencial

Conforme apresentado na secéo 6.4.1, a possivel existéncia de dois regimes de

relaxacdo nos motivou a efetuarmos um novo tratamento matematico, com o intuito

de tentar compreender este comportamento. Foram realizadas parametrizagdes nos

dados experimentais de relaxacdo magnética utilizando uma fungdo exponencial

simples com o propésito de analisar quais sédo os intervalos de tempo que o ajuste

empregado anteriormente descreve de maneira adequada os nossos dados. Assim

sendo, nesta sub-secdo serdo apresentados os resultados obtidos com essa

parametrizagcdo. Consequentemente, a Equacgédo (6.1) descrita anteriormente foi
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dividida em duas equacbOes exponenciais simples, de modo que os dados

experimentais foram ajustados por uma equacéo do tipo

M—My=Aet , 6.2)

onde t’ é o tempo caracteristico e t € o tempo referente aos dados experimentais.

A Figura 6.13 representa ajustes mateméticos efetuados com a Equacao (6.2) para
os dados experimentais da amostra A. JA& a Figura 6.14 representa ajustes
realizados nos resultados obtidos da amostra B. Semelhante ao ajuste empregado
com a funcéo exponencial associada foram obtidos valores para as variaveis M, t' e
A, porém, julgamos desnecessério expor os resultados em virtude do tempo t', para
cada ajuste empregado, apresentar a mesma ordem de grandeza dos valores de t; e
t, obtidos com a fungdo exponencial associada, cujos dados se encontram

apresentados nas Tabelas 2 e 3.
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Figura 6.13 - Ajuste matematico (linhas soélidas) empregado nos dados experimentais (circulos
abertos) da amostra A com a funcdo exponencial simples, para as temperaturas de 50
e 80 K e com taxas de resfriamento de 0,5 K/min e 10 K/min. As Figuras (a) e (b)
mostram 0s resultados para um campo magnético de 10 kOe aplicado ao longo do
plano ab. As Figuras (c), (d) e (e) mostram os resultados para um campo magnético de
2 kOe aplicado ao longo do eixo c. A Figura (f) mostra o resultado para um campo
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6.5 Discussao dos resultados relativos ao ajuste exponencial

Os resultados obtidos a partir do ajuste matematico empregado com uma funcéo
exponencial simples, nos instantes iniciais da medida, representados pela linha
sélida azul nas Figuras 6.13 e 6.14, mostram que a equacdo se ajusta
adequadamente aos dados experimentais neste intervalo inicial de tempo,
apresentando uma saturacdo para intervalos de tempo posteriores. Ja 0 ajuste
matematico empregado nos instantes de tempo mais longos da medida,
representado pela linha sdlida laranja nas Figuras 6.13 e 6.14, e utilizando a mesma
funcdo exponencial simples, apresenta também um comportamento satisfatério
perante os nossos dados. Deste modo, podemos interpretar esta diferenga como um

crossover entre dois diferentes regimes de relaxacao.

Conforme dito anteriormente, a diferenca observada na ordem de grandeza dos
tempos t; e t, possivelmente podem estar ligados a pelo menos dois mecanismos de
relaxacdo magnética. No trabalho realizado por S. Chun [88], em amostras
policristalinas de Bi-Ca-Sr-Cu-O, observou-se que em temperaturas abaixo de 80 K
o momento diamagnético decresce, demonstrando uma dependéncia logaritmica
com o tempo. Por outro lado, 0 momento diamagnético aumenta para temperaturas
acima de 80 K, apresentando um comportamento exponencial ao longo do tempo.
Segundo os autores, esta diferenca na dependéncia do tempo em medidas de
relaxacdo magnética, para materiais granulares, pode ser um indicativo de diferentes
mecanismos de relaxacdo atuando na amostra. Segundo o autor, a tendéncia de
aumento da relaxacédo pode ser devido ao acoplamento Josephson entre os graos
supercondutores. Apesar de ser um comportamento diamagnético, a proposta de
interpretacdo para a relaxacdo nos permite realizar uma analogia com 0S Nn0ssos
resultados, onde também observamos, aparentemente, a acdo de dois diferentes

mecanismos de relaxacéo.
Os resultados dos ajustes com a fungdo exponencial simples, apresentados na

secao 6.4.2, mostram claramente um mecanismo de relaxagéo que evolui de forma

rapida nos instantes iniciais e satura em um curto intervalo de tempo. Este fato nos
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leva a interpretar que o primeiro regime de relaxagdo possa ser devido a uma
dindmica de vortices intergranular tipo Josephson. Como podemos observar nos
dados de microscopia eletrbnica de varredura, as amostras texturizadas apresentam
grandes gréos supercondutores, como mostra a Figura 4.4 (e). Apesar das amostras
texturizadas apresentarem um forte acoplamento intergranular, a penetracdo de
fluxo magnético é facilitada nestas regides, ocorrendo na forma de vértices de
Josephson. Por outro lado, em intervalos de tempo mais longos verifica-se um
aumento gradativo da relaxacdo. Logo, entendemos que esse regime possa ser
devido a dindmica de vortices intragranular, tipo Abrikosov. Com o aumento da
densidade de vortices nas regifes intergranulares ao longo do tempo, abre-se
espaco para o fluxo magnético penetrar nas regides intragranulares na forma de
vortices de Abrikosov. Assim, esta aparente diferenca entre os tempos t; e t, pode
estar ligada a estes dois regimes de movimentacao dos vértices, os quais, por sua
vez, estdo relacionados com o mecanismo de compressdo de fluxo magnético

discutido no capitulo 5.

A auséncia de um tratamento matematico na literatura semelhante ao realizado
neste trabalho, bem como um modelo que expligue a origem da relaxacéo
paramagnética, torna dificil & compreenséo deste efeito anémalo, porém motivador.
Nossa analise meramente investigativa e, por vezes, até especulativa, fornece
interessantes informacBes, corroborando com alguns dos poucos resultados
semelhantes existentes na literatura sobre o comportamento da relaxacdo magnética
em amostras que exibem o efeito Meissner paramagnético. Porém, mais resultados
se fazem necessarios, bem como em outros supercondutores que exibem o efeito

Meissner paramagnético, para reforgcar o que foi exposto com este trabalho.
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7 CONCLUSOES

Nesta dissertacdo realizamos um estudo experimental sobre o comportamento da
relaxacdo magnética em amostras do supercondutor YBa,Cu;0,_s texturizado que
apresentam o efeito Meissner paramagnético (PME). Foram analisadas duas
amostras de YBa,Cu3;0,_s submetidas a campos magnéticos entre 0 a 50 kOe,
aplicados paralelo e perpendicularmente ao plano ab, onde foram realizadas
caracterizacdes microestruturais, medidas de magnetizacdo ZFC, FC (FCC e FCW)
e relaxacdo magnética. As principais conclusdes obtidas neste trabalho estéo

resumidas abaixo:

Caracterizacdo microestrutural das amostras

(a) Através da técnica de microscopia eletrdnica de varredura foi possivel observar a
presenca da fase Y,BaCuOs (Y211) com varios formatos e dimensdes, distribuidos na
matriz supercondutora de YBa,Cu;0,_s. O tamanho médio dos graos foi estimado

ser da ordem de 4 um para as duas amostras.

(b) Observou-se nas amostras uma sequéncia de longas placas supercondutoras
empilhadas paralelamente ao longo do eixo c. Isso nos permitiu concluir que as

amostras estudadas apresentam uma boa textura cristalogréafica.

Magnetizacdo ZFC: Efeito de blindagem

(a) Através da resposta magnética ZFC observamos nas nossas amostras o
comportamento diamagnético usual e esperado frente a aplicacdo dos campos

magneéticos.

(b) As duas amostras apresentaram um enfraquecimento do efeito da blindagem
diamagnética em temperaturas e campos magnéticos elevados, em virtude da
ativacdo térmica diminuir o potencial de blindagem das supercorrentes que se
estabelecem na superficie da amostra, permitindo desta forma a penetracéo do fluxo

magnético.
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Magnetizacdo FCC e FCW: efeito Meissner paramagnético

(a) Constatamos a existéncia do efeito Meissner paramagnético para as duas
amostras investigadas, nas orientagdes H//ab e H//c, o qual mostrou um crescimento

positivo da magnetizacdo conforme o campo magnético era aumentado.

(b) Foi possivel observar que o efeito Meissner paramagnético apresentou diferentes
caracteristicas em relacdo ao regime de campo magnético aplicado. No regime de
baixos campos magnéticos, as duas amostras apresentaram uma resposta
diamagnética para as orientacdbes H//ab e H//c. Este comportamento da
magnetizacdo FCC e FCW deve-se a expulsdo do fluxo magnético do interior da
amostra, resultado do enfraquecimento das forcas de aprisionamento a medida que

a temperatura é elevada, configurando o efeito Meissner usualmente observado.

(c) No regime de altos campos magnéticos aplicados (H=10kOe) o efeito
paramagnético persistiu em quase todo o intervalo de temperatura abaixo de T para
ambas as amostras. Observou-se também uma grande irreversibilidade entre as
curvas FCC e FCW, as quais podem ser atribuidas a efeitos temporais da

magnetizagao.

(d) A interpretacdo para o efeito Meissner paramagnético observado nas medidas
FCC e FCW est4 baseado no estabelecimento de um estado de compressao de
fluxo magnético no interior da amostra, em virtude de um resfriamento inomogéneo.
Neste caso, o fluxo magnético localizado nas bordas da amostra é expulso para
regides mais internas, as quais ainda ndo sdo supercondutoras, passando a ser

comprimido até o total estabelecimento do estado supercondutor.

(e) A presenca das particulas de Y211 dispersas na matriz supercondutora de Y123
influenciou na compressdo do fluxo, jA que as regides interfaciais Y123/Y211
admitem uma grande densidade de fluxo magnético extra para as regides internas
da amostra, o que acaba provocando a resposta paramagnética observada em

nossas amostras.
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Relaxacdo magnética

(a) Os resultados de relaxacdo magnética apresentados pelas amostras estudadas
mostraram um comportamento ndo usual, independente da orientacdo do campo
(H//ab ou H//c). Em relacdo a andlise realizada comparando as medidas de
relaxacdo mantendo-se o campo magnético e a temperatura fixos, e variando
apenas a taxa de resfriamento, observamos que a resposta paramagnética se
intensifica conforme a taxa € aumentada. Este comportamento se estabelece em
virtude da formacdo de um estado de ndo equilibrio dos voértices e, por

consequéncia, do efeito de compressao de fluxo magnético na amostra.

(b) Comparando as medidas de relaxacdo para diferentes valores de temperatura,
mantendo fixos 0 campo magnético e a taxa de resfriamento, observou-se para
ambas amostras que a intensidade da resposta paramagnética foi maior para
temperaturas entre 50 e 70 K, o que significa neste caso que uma maior quantidade
de fluxo magnético extra estd entrando na amostra e, com isso, aumentando a
compressédo de fluxo nesta regido de temperatura. JA os resultados obtidos para
temperaturas elevadas mostraram uma diminuicdo na intensidade da resposta
paramagnética, a qual pode ser atribuida ao processo de ativacdo térmica, fazendo
com que o fluxo magnético seja expulso do interior da amostra e, com isso,

reduzindo o momento paramagnético.

(c) Foi possivel observar o aumento do momento paramagnético com o tempo sem
uma tendéncia de saturacdo, mesmo para intervalos de tempo da ordem de 150.000
S, 0 que significa que com o passar do tempo a amostra esta admitindo e
comprimindo cada vez mais fluxo magnético para o seu interior, jA que nado é

observado nenhuma diminuigdo no comportamento paramagnético.
(d) Apesar da falta de um modelo tedrico que expliqgue a relaxacdo paramagnética,

0S N0Ssos resultados se mostram semelhantes com outros trabalhos encontrados na

literatura. Interpretamos o comportamento da relaxagdo paramagnética como sendo
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o resultado de um processo de flux creep associado com uma forte compressao de
fluxo magnético que se estabelece no interior da amostra, influenciando o aumento

do momento paramagnético.

(e) Foi feita uma tentativa de parametrizacdo em todo o intervalo de tempo nas
medidas de relaxacdo utilizando uma funcdo exponencial simples, entretanto n&o
obtivemos resultados satisfatorios. Em virtude dos resultados apresentarem um
comportamento de dificil interpretacdo, os dados experimentais foram ajustados
através de uma funcdo exponencial associada. A funcdo mateméatica empregada
ajustou de modo satisfatério os nossos dados, sendo possivel observar dois tempos
caracteristicos t; e t, em virtude da diferenca observada na ordem de grandeza dos

mesmos, 0s quais sugerem diferentes regimes de relaxagéo paramagnética.

() Realizamos uma nova parametrizacdo utilizando uma funcdo exponencial
simples, com o objetivo de determinar em quais intervalos de tempo cada um dos
dois regimes de relaxagdo € predominante. A partir dos resultados obtidos com esta
parametrizacdo foi possivel observar a predominancia de um mecanismo de
relaxacdo que satura muito rapidamente nos instantes iniciais da medida, o qual
pode ser atribuido a dindmica de vortices de Josephson. Ja nos instantes de tempo
posteriores, observou-se a predominancia do mecanismo de relaxacdo bastante

longo e que pode ser associado a dinamica de vértices de Abrikosov.

Por fim, é importante salientar que este trabalho trata de uma tentativa de relacionar
o comportamento funcional da relaxacdo paramagnética com a possivel dinamica de
vortices exibidas pelas nossas amostras de YBa,Cu;0,_gs texturizado. O tratamento
matematico implementado nos nossos dados de relaxagcdo magnética €, a0 nosso
ver, uma abordagem inédita. Julgamos importante esta andlise servir como base

para futuros modelos de descricao deste efeito.
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