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4
Discussao

Uma discussao dos resultados a luz do que se sabe sobre os compostos
da familia 115 se inicia aqui. O foco inicial é feito na construcao de diagra-
mas de fases pressao-temperatura a partir dos resultados obtidos em cada
concentracao estudada, e na comparacao com o conhecimento disponivel na
literatura.

A fusado dos diagramas pressao-temperatura de cada composicao é repre-
sentada no diagrama final, do tipo pressao-composi¢ao-temperatura, exibido e

discutido na secao final deste capitulo.
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4.1
Amostra com x=0,15

4.1.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.15
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Figura 4.1: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura da amostra
com x=0.15.

Nota-se no diagrama da figura [A.1] que um domo supercondutor surge
numa regiao onde a temperatura de Néel nao pode mais ser identificada nas
medidas de resistividade.

Nota-se também uma transicao, provavelmente de origem magnética, que
surge dentro da regiao de ordem antiferromagnética (AF). Sua temperatura
aumenta com a pressao até que deixa de ser visivel, ainda dentro do domo AF.

A temperatura do maximo da resistividade descreve uma parabola pouco
acentuada com méaximo em 5kbar. Apods atingir um minimo em 9kbar, dispara
para cima claramente correlacionada com o surgimento da supercondutividade.

Os valores exibidos no diagrama estao listados na tabela

Uma comparacao deste diagrama com o diagrama obtido de uma con-
centracao proxima (x=0,10) nos compostos 115 pode ser vista na figura [£.2]

Apesar de as duas amostras nao serem exatamente da mesma concen-
tracao, a diferenca entre elas é tao pequena quanto o erro experimental relaci-

onado com o valor de x, permitindo uma comparacao qualitativa entre ambas.
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Figura 4.2: Comparacao entre os diagramas dos compostos Cea Rhg 85170 15113
e CeRh079]r0710]n5.

Nota-se, comparando os dois diagramas desta concentra¢ao, que a super-
condutividade no composto 218 se manifesta numa pressao 2kbar mais baixa
que no composto 115.

Nota-se, também, que a assinatura da temperatura de Néel na resistivi-
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dade deixa de ser visivel no composto 218 numa pressao aproximadamente dois
tergos mais baixa que no composto 115. Além disso, a temperatura critica no
composto 218 é menor que no composto 115 por um fator aproximadamente
2.

As temperaturas de transicao antiferromagnética no composto 218
também sao 75% menores que no composto 115 e, em baixas pressoes, a tem-
peratura do maximo da resistividade é quase uma ordem de grandeza menor
que no composto 218 que no composto 115.

O diagrama mostra, ainda, que a evolugao da temperatura do maximo
da resistividade passa por um um valor minimo melhor definido no composto
218 que no composto 115.

A partir das observacoes acima pode-se concluir que, considerando a
pressao central das regioes supercondutoras igual a 19 kbar no composto 115
e 17 kbar no composto 218, pode-se supor que o Celng quase 2D no composto
218 estd sob pressao quimica 10% maior.

Conclui-se, também, que a ordem AF é desfavorecida com a adigao de
mais uma camada de C'eInsg ao composto 115, mas as flutuagoes magnéticas
consequentes de sua extingado parecem comegar a OCOrTer em pressoes menores.

A supercondutividade também parece ser desfavorecida com a adicao
de mais uma camada de Celns ao composto 115, pois 7. diminui. Este
comportamento, no entanto, é mais proximo do Celnz 3D que o apresentado
pelo composto 115.

Por ultimo, a existéncia de dois fatores distintos que influenciam na
supercondutividade é sugerida pois, apesar da regiao supercondutora se alargar

no composto 218, o valor maximo de sua temperatura critica ¢ menor.

4.1.2
Medidas de resisténcia elétrica com campo magnético aplicado.

O campo necessario para suprimir completamente a supercondutividade

nesta amostra é superior a 2,5T.
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Figura 4.3: Variacao da temperatura de transicao supercondutora com o campo
magnético aplicado no plano AB a pressao de 19kbar. A temperatura de
transicao foi tomada no meio da transicao.
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4.2
Amostra com x=0,25

4.2.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.25
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Figura 4.4: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura da amostra
com x=0.25.

O procedimento para determinacao da temperatura de Néel foi o mesmo
utilizado na amostra com 15% de iridio.

No diagrama de fases desta amostra pode ser visto, novamente, que
o domo supercondutor surge abaixo da regiao onde a transicao antiferro-
magnética nao pode mais ser determinada.

O domo de supercondutividade reentrante é visivel dentro do domo
supercondutor, que possui um maximo em torno de 14kbar.

O comportamento da temperatura do maximo da resistividade é ascen-
dente com a pressao. As regides cuja derivada é maior sao o inicio e o centro
do domo de supercondutividade.

Os valores plotados no diagrama estao listados na tabela [3.3]

4.2.2
HxT x=0.25

O campo necessario para suprimir a supercondutidade nesta concen-

tracao de iridio é 2,5T e, portanto, menor que no caso da amostra com x=0.15.
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Figura 4.5: HxT para x=0.25 a 19kbar.
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4.3
Amostra com x=0,60

4.3.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.60
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Figura 4.6: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura com x=0.60.

A figura mostra um domo supercondutor com maximo em torno de
3kbar. A temperatura de Néel a pressao ambiente foi obtida da literatura (ref
Moreno).

O valor do méaximo da resistividade parece aumentar linearmente com
a pressao, em claro contraste com as outras amostras. Os valores plotados no

diagrama estao listados na tabela 3.4
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4.4
Amostra com x=0,75

44.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.75
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Figura 4.7: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura com x=0.75.

O diagrama mostra que o domo supercondutor atinge valores de pressao
mais elevados que os atingidos pela amostra com x=0,60. Mostra também que
a temperatura do maximo de resistividade varia com a pressao de maneira
andloga a da amostra com x=0,60.

O valor de Ty & pressao ambiente foi obtido da literatura. Infelizmente,
sua evolucao com a pressao aplicada nao pode ser observada.

Os dados exibidos no diagrama estao listados na tabela

Comparando-se o diagrama 218 com x=0,75 com o diagrama 115 de
mesma concentragao ¢ possivel notar que a temperatura da transicao super-
condutora é 75% menor no composto 218 que no composto 115. Nota-se, ainda,
que ambos os compostos sao supercondutores a pressao ambiente.

Os diagramas mostram, também, que nos dois compostos a reducao de T,

com a aplicacao de pressao é de aproximadamente 20% nos primeiros 15kbar.
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Figura 4.8: Comparacao entre os diagramas dos compostos Cea Rhg 95170 75113
e CGRhO,25[7"0775[7”L5. Ref. (()3)
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4.5
Amostra com x=0,80

4.5.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.80

O diagrama de fases, apesar de nao exibir informagoes muito significativas
para estas amostras, revela um comportamento crescente da temperatura
do maximo da resistividade elétrica com a pressao. Os valores expostos no

diagrama se encontram na tabela
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Figura 4.9: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura com x=0.80.
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4.6
Amostra com x=0,95

4.6.1
Diagrama de fases da amostra com x=0.95

A auséncia de transicoes magnéticas ou supercondutoras deixa este
diagrama pouco interessante, porém o comportamento da temperatura do
maximo da resistividade, aumentando a taxa de variagao com a pressao a
partir de 9kbar pode ser comparado a outras amostras, onde uma variagao
andloga estava relacionada ao surgimento de supercondutividade.

Os valores expostos no diagrama se encontram na tabela 3.7
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Figura 4.10: Diagrama de fases resistividade-pressao-temperatura com x=0.95.
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4.7
Diagrama de fases pressao-composicao-temperatura do composto
CeyRhy_ Ir Ing.

Os dados anteriores permitem a elaboragao de vérios diagramas de fases
a pressoes constantes. Nem todas as amostras, no entanto, foram medidas sob
as mesmas pressoes, dificultando a exposicao dos dados sem a utilizacao de
recursos tridimensionais.

Afim de facilitar a visualizacao e levando em conta que o erro na
estimativa da pressao foi de aproximadamente um kilobar, alguns dados estao
expostos no diagrama abaixo em pressoes até um kilobar fora da pressao em
que foram medidos.

O diagrama obtido revela a presenca de duas fases supercondutoras,
possivelmente distintas, na série CeRhy_,Ir,Ing e coloca este composto como

o quarto férmion pesado conhecido a apresentar esta caracteristica.
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Figura 4.11: Diagrama de fases obtido.

No diagrama da figura B.1T] pode-se observar que a transigao antiferro-
magnética responde a pressao aplicada ocorrendo em concentragoes proporci-
onalmente menores de iridio.

Observa-se, também, que fase supercondutora induzida por pressao pa-
rece estar relacionada com a pressao onde Ty, deixa de ser identificavel nas

medidas de resistividade.
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No diagrama, a fase supercondutora a pressao ambiente é inibida pela
aplicacao de pressao e desaparece completamente em pressoes superiores a
10kbar.

Quanto ao estado supercondutor, ele nao se manifesta em valores de x
maiores ou iguais a 0,8.

As observacoes acima sugerem as seguintes hipoteses:

1. O domo supercondutor a pressao ambiente pode estar sediando dois tipos

de fases supercondutoras coexistentes.

2. A fase SC induzida por pressao seria mediada por flutuagoes magnéticas

e a composicao de pressao e concentracao de iridio parece favorecé-la.

3. A fase supercondutora em torno de x=0,75 pode ter origem magnética
com simetria diferente da primeira. Pode, também, estar relacionada com

flutuacoes de valéncia, como no caso do composto C'eC'uySis.

Uma comparagao dos diagramas pressao-composicao-temperatura dos
compostos 115 e 218 é feita na figura

A comparacgao entre os dois diagramas sugere que a supressao completa
da fase supercondutora, nos compostos 218, em valores maiores que = > 0,75
pode estar relacionada com um estado tipo vidro de spin reportado na
literatura (59) em torno do Ceylring e caracterizado por forte desordem
magnética.

Pode-se sugerir, também, que nas duas familias de compostos a aplicacao
de pressao parece favorecer o surgimento do estado supercondutor no lado rico
em rodio.

Nas duas familias de compostos a pressao aplicada desfavorece a ordem
magnética, levando a pressao critica onde a ordem se extingue para valores
menores.

O domo supercondutor a pressao ambiente, a semelhanca dos compostos
115 pode conter dois tipos de ordem supercondutora coexistentes. Neste caso
a aplicagao de pressao faria com que a fase relacionada a extingao da ordem

magnética migrasse para valores de x menores no diagrama 218.

4.8
Sobre a possibilidade de contaminacao dos 218 por 115

Comparando o diagrama obtido dos compostos 218 com o diagrama dos
115 nota-se que as temperaturas criticas por concentragao sao muito diferentes.
Levando-se em conta que as medidas volumétricas realizadas nos com-
postos puros 218 confirmam a supercondutividade, nao haveria motivo para os

compostos dopados 218 nao possuirem supercondutividade volumétrica.
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Figura 4.12: Comparagao entre os diagramas pressao-composicao-temperatura
dos compostos Ces Rhy_ Ir.Ing e CeRhy_ Ir Ins.


DBD
PUC-Rio - Certificação Digital Nº 0124800/CA


PUC-RiIo - Certificacé@o Digital N° 0124800/CA

Diagrama de fases pressdo-composicdo-temperatura do composto férmion
pesado Cey Rh(1_y)I7 () Ing 121

Além disto, regides de mesma concentragao apresentam comportamentos
diferentes em cada diagrama. O lado iridio puro também ¢ diferente nos 115 e
nos 218.

4.9
Expoentes obtidos nos diagramas

Uma analise dos expoentes obtidos nos dados utilizados para compor os
diagramas de fases é apresentada abaixo. Antes, porém, é descrito o método

para obtencao destes expoentes:

1. A resisténcia residual de cada curva restitividade x temperatura foi deter-
minada da melhor maneira possivel, por extrapolagao do comportamento

em temperaturas acima da transicao.

2. A resisténcia residual foi subtraida dos dados e o logaritmo do resultado

foi plotado contra o logaritmo da temperatura.

3. Janelas sucessivas de n pontos (n menor que 15) foram extraidas dos
dados e uma regressao linear foi realizada em cada janela. O parametro
angular e o valor de r? foram extraidos das regressoes e replotados contra

os dados para verificagao.

Ce,Rhg 7511 25Ing

0,0065

0,0060

0,0055

0,0050

0,0045 S

Resistance (ohm)

0,0040

T T T T T T T T
0 50 100 150 200 250
Temperature (K)

Figura 4.13: Curva representativa RxT com escalas lineares nos dois eixos
mostrando as regioes onde os expoentes foram identificados.

4. Cédigos de cores foram gerados para cada ponto experimental baseados

no expoente encontrado. Trés cores foram escolhidas para representar os
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trés expoentes criticos representativos: azul para o expoente 1, verde para
1,5 e vermelho para 2. A intensidade de cada cor foi modulada por uma
gaussiana centrada em torno do expoente e com largura a meia altura

igual a 0,08.

Expoenla

Figura 4.14: A legenda de codificacao dos expoentes.

5. Apés codificar todas as curvas dos diagramas, elas foram plotadas sobre
ele usando o software Origin, usando a pressao como coordenada x,
temperatura como coordenada y e o codigo calculado para definir a cor
do ponto. O resultado pode ser visto na figura[4.17. A cor preta foi usada

onde os expoentes nao se aproximaram dos valores representativos.

Os diagramas obtidos seguem abaixo:

Pode-se notar que a regiao sobre os domos supercondutores apresenta cor
predominante azul, caracterizando uma dependéncia aproximadamente linear
da resisténcia elétrica com a temperatura.

Esta dependéncia sugere que flutuagoes de spin quase 2D relacionadas a
um ponto critico quantico AF estariam mediando a supercondutividade neste
composto.

Pode-se notar, também, uma predominancia da cor verde imediatamente
abaixo da transicao magnética no diagrama para a amostra com x=0.15, na
regiao de pressao onde a supercondutividade nao se manifestou ainda. O motivo
pelo qual o expoente 1,5 estaria relacionado a ordem magnética AF deve ser

investigado.
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Figura 4.15: A mesma curva da figura [4.13] agora em escala logaritmica.
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Figura 4.16: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.15.
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Figura 4.17: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.25.
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Figura 4.18: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.60.
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Figura 4.19: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.75.
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Figura 4.20: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.80.
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Figura 4.21: Expoentes encontrados no diagrama de fases resistividade-pressao-
temperatura da amostra com x=0.95.
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