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Resumo

Neste trabalho é apresentado um estudo sistenuifcefeitos da adicdo de Ced
sistema supercondutor (&gLe)Ba,Cu0O;_5, com 0,0< x < 0,05, na forma policristalina. As
amostras foram obtidas seguindo a técnica padraealgio de estado solido onde foram
utilizados precursores quimicos de alta pureza9€88), GdOs;, CeQ, BaCQ e CuO. A
caracterizagao estrutural das amostras foi reaizath auxilio da técnica de difragé@o de raio
X e de imagens de microscopia eletronica de vareedWEV). A caracterizacdo das
propriedades fisicas e a analise dos expoentasrforam realizadas a partir de medidas da
resistividade elétrica contra a temperatura. Qslt@dos obtidos, a partir de medidas de
resistividade elétrica em funcdo da temperaturatnanmsque a adicdo do Ce@rovoca
reducdo na temperatura da transicdo normal suphrtama, alargamento no intervalo de
temperaturas no qual ocorre a transicdo normalrsopéutora, acentua o carater granular do
sistema tornando-o mais sensivel aos efeitos deenter e induz um desdobramento na
transicdo de pareamento. A analise das flutuagéiesmale T revela dois regimes, primeiro
um regime gaussiano homogéneo tridimensional migiarde de € e, na regido muito
proxima de E o regime de flutuacdes genuinamente criticas, omsleexpoentes sdo
interpretados como aqueles previstos pela classenidersalidade 3D-XY. Foi observado
também, um regime de flutuagBes criticas com expsén= 0,25, A = 0,18 eL = 0.08, que
nao possuem ainda uma fundamentacéo teorica @nigsisNa regido paracoerente, abaixo de
Tc, nas vizinhancas imediatas de,T 0s expoentes encontrados apresentam valores
correspondentes a transicdo paracoerente-coereoteleim granular.

Palavras-chave: supercondutividade, cério, sis{@&uda,Ceg)BaCusO7 _;,



Abstract

This work presents a systematic study of the effemt CeQ addition to the
superconductor system (&gLe)BaCusO75, with 0,0< x < 0,05, in polycrystalline form.
Samples were obtained following the solid statetiea standard technique in which high
purity chemical precursors (99,99%) were employadOs, CeQ, BaCQ and CuO. For the
structural characterization of the samples, X- ddiraction and scan electronic microscopy
(SEM) were used. Physical properties characteamasind critical exponent analysis were
carried out from the electrical resistivity measneats at different temperatures. Results
obtained, from the electrical resistivity measurataeas a function of temperature revealed
that CeQ addition produces reduction of the superconductwmal transition temperature,
widening the temperature interval in which the saopeductor normal transition occurs,
highlights the granular nature of the system maltimgore sensitive to the current effeand leads
to a splitting of the parity transition. The anadysf fluctuations above I presented two
regimes, first a tridimensional homogeneous Gaanssagime ahead cland, in the T very
proximal region the genuinely critical fluctuatiomegime, in which the exponents are
interpreted as those foreseen by the universaiysc3D-XY. A critical fluctuation regime
with exponents. = 0,251 = 0,18 andh = 0.08, for which there is no consistent theoadtic
foundation, was also observed. In the paracohesgion, below E, in the Tco immediate
surroundings, exponents found presented valuessmondent to the paracoherent transition,
coherent of granular order.

Key-words: Superconductivity, Cerium, G&€LeBaCusO; _5 system.
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Introducao

Os sistemas (RE)B@wO;s tém sido amplamente investigados principalmente
devido ao seu potencial para aplicacdes tecnolggiaa interesse na compreensdo dos
fenbmenos fisicos observados e em especial, nesballto, o estudo das flutuacdes
termodindmicas na condutividade elétrica.

O carater granular é marcante nestes sistemas, spacia@ nas amostras
policristalinas, as quais apresentam propriedaidesa$ fortemente dominadas por efeitos de
granularidade. Estes efeitos podem ser evidengigoms exemplo, na transicdo normal
supercondutora. A transigcdo normal supercondutesten sistemas, em geral, ocorre em duas
etapas, primeiramente o estado supercondutor aeilezst dentro dos graos, para em seguida
se estabelecer em toda a amostra. Durante estespoosdo observados efeitos provocados
pelas flutuacdes na condutividade elétrica. Outascteristicas destes sistemas, a alta
temperatura de transicéo ;T 0 pequeno comprimento de coeréncia e a suatwstru
complexa favorecem a ocorréncia das flutuacdesowimamicas na condutividade elétrica
em um amplo intervalo de temperaturas o que vibib seu estudo experimental. Nas
regibes acima de.Bao observadas as flutuagdes gaussianas, na begieimais proxima de
T. surgem as flutuacdes genuinamente criticas, as géa fortemente correlacionadas. Na
regido T, < T < T, sdo observados efeitos provocados pela granuligridesses sistemas.

Estes sistemas sado derivados do sistema,GB@;s [1], onde o Y pode ser
substituido por um ou mais elementos da familiaelaas raras. A maioria deles pode ocupar
o sitio do Y sem provocar mudancas significativess rpropriedades estruturais e
supercondutoras. No entanto, os elementos Th, Rnme Be sdo excecbes, pois ndo
contribuem para a formacdo da fase supercondutoraisiema REBELuO;5 [2]. Os
elementos terras raras (Nd, Gd, Sm, Dy, Er e o $#m) considerados ions magnéticos e
qguando substituidos no lugar do Y, apresentam ardento antiferromagnético e uma
temperatura critica superior a 90 K. Este compatdmnao era esperado, pois era previsto
que a presenca de um ion magnético provocasseessap do estado supercondutor [3].

Neste trabalho foi estudado o sistema 1(&#8)BaCusO;5, com 0 objetivo de
investigar os efeitos provocados pela substituggicial do &tomo de Gd pelo atomo de Ce
no composto GdB&wOy;. 5. Foram analisados os efeitos provocados pela@digdCe na

estrutura cristalina, na transicdo normal superctotd e nas flutuacdes termodinamicas na



condutividade elétrica. De acordo com Mofakhamldta a substituicdo parcial do Ce no
lugar do Gd pode levar a supresséo da supercoitthde, devido a formacdo de fases
espurias, que se formam com o aumento da concéatds;Ce. Segundo outros estudos [5, 6,
7], realizados com 0s compostos 1 {€e)BaCwO;;5 , (EnxCe)BaCwO5, € (Ha.
«C8)BaxCus07.5 a substituicdo parcial do Ce no lugar do RE, prawam decréscimo na. €

Teo, @lém disso, para certas concentragfes de Ceeteamsdesdobramento na transicdo de
pareamento, que se deve a uma separacao de fagelangelo Ce.

Este trabalho esta dividido em quatro capitulosfamne descrito a seguir:

No capitulo 1 é apresentada uma breve revisalodpiéfica sobre os diferentes
compostos supercondutores, desde a sua descagepga@mpostos estudados recentemente,
e as principais propriedades do estado supercanduto

No capitulo 2 s&do abordados 0s aspectos gerdevandes aos sistemas
supercondutores REBaw0;5, com énfase ao sistema (G8¢)BaCuO7;5, que € 0 objeto
deste trabalho.

No capitulo 3 sédo descritas as técnicas expetarsentilizadas no processamento e
caracterizacdo estrutural das amostras policnstalibem como, os procedimentos e
equipamentos utilizados nas medidas de resistigidéé#trica.

No capitulo 4 sdo apresentados os resultadogls@sssdes sobre a caracterizacao
estrutural, a transicdo resistiva e as flutuagéesitas.



Capitulol

Sistemas Supercondutores de Alta Temperatura Crita

1.1 - Introducao a supercondutividade

Apds sua descoberta, em 1911, a supercondutivittadmvestigada em muitos
materiais, principalmente nos metais, por seremsboondutores de eletricidade. Foi
verificado que grande parte dos metais e tambéas hgetalicas apresentam a propriedade da
supercondutividadg8]. Entretanto, a supercondutividade n&o se restrimggeeste aos
sistemas metalicos convencionais, sendo tambémt&ada em supercondutores puramente
organicos e nos compostos o0xidos metalicos queepiam altas temperaturas criticas [9].

O primeiro composto supercondutor de alta tempexattitica foi descoberto em
1986, por Bednorz e Muller [10], o La-Ba-Cu-O, oabwapresentou o fendmeno da
supercondutividade a uma temperatura de aproximaat@m30 K. Em 1987, Wu e
colaboradores [1]substituiram lantanio por itrio, resultando no cosip Y-Ba-Cu-O

(YBCO) com um T da ordem de 92 K, conforme mostrado na figura 1.1.

FIGURA 1.1: Transicao resistiva para o ¥,BaO;_; observada por Wu e Colaboradores.

10 —a
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Fonte: CHU, C.W. et al. Superconductivity at 9BKa new mixed-phase Y-Ba-Cu-O compound system at
ambient pressure. Physical Review Letters. V.58, 2087.
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A descoberta dos supercondutores ceramicos de @inperaturas revolucionou o
estudo da supercondutividaf@, pois muitos deles apresentam o estado supercaraiitoa
de 77 K, o que permite utilizar o nitrogénio liquicdomo liquido refrigerante em substituicao
ao hélio liquidoglemento caro e pouco abundante [11].

Motivados por esta descoberta, pesquisadores sifitcemam seus trabalhos
objetivando alcancarem temperaturas criticas maiareque possibilitou a descoberta dos
compostos Bi-Sr-Ca-Cu-O {E 110 K), Tl-Ba-Ca-Cu-O (J= 125 K), Hg-BaCaCuO (T, =
133 K) e Hg-Tl-Ba-Ca-Cu-O (I= 138 K). Em 1994, foi observado que o composto ldg-B
CaCuO sob presséo de 30 GPa, apresenta uma temperatuaasiedo de até 164 K [12].

E fato conhecido que o magnetismo e a supercorndadie sio efeitos excludentes.
Entretanto, em 1971, Roger Chevrel e colaborad@Bddivulgaram a existéncia de sistemas
ternarios do tipo XyMgSs que apresentam a coexisténcia da supercondutevidad
ordenamento antiferromagnético. Apds este fato, dbiservado que 0s compostos
denominados boretos de rodio e terras-raras, cartot niquel, boro e terras-raras e 0s
compostos baseados em YGambém apresentam a coexisténcia da supercoithadiy e
magnetismo [14].

Em 1997, I. Felner e colaboradores [15] confirmara ocorréncia da transicao
magnética nos rutertupratos, fato este que veio a intensificar as yisag sobre a
coexisténcia da supercondutividade e magnetismtesi@ompostos. Alguns compostos,
denominados de ruteno-cupratos, foram e continadocsamplamente estudadBsire eles
podem ser citados os compostos Ru&d,Eu,Sm)CpOs, denominado de (Ru-1212) e
RuSk(Gd,Eu,Ce)Cw010, denominado de (Ru-1222) [14].

Essa nova classe de supercondutores, ndo convaisgipossui em nivel atbmico,
camadas ferromagnéticas e supercondutoras altetnamla seja, a coexisténcia da
supercondutividade e magnetismo [14, 16]. A supetgtividade nesse tipo de material é
provocada pelos planos de Cy-®as propriedades magnéticas estao relacionadgdaams
Ru-0;, [14]. A transicdo magnética, por exemplo, do composteRiP), com ordenamento
predominantemente antiferromagnético e fracamemterhagnético ocorre aproximadamente
a 133 K, nos planos de Ry-© o estado supercondutor se estabiliza em aprdsimente 40
K [17, 18, 19].

A estrutura cristalina do compostoSRGdCyQOg, representada na figura 1.2, é

tetragonal com parametr@s=b < c).
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FIGURAL.2 : Estrutura cristalina do composto RERICOg.

O Cu
- 0
@D Sr
O Ru
c
Gd

Fonte: Adaptada de PIMENTEL JR, J. L. Efeito Halktfaordinario no Supercondutor Magnético
RuSkGdCy0g — Dissertacdo de Mestrado, IF/UFRGS, 2007.

Em 2001, Jun Akimitsu e colaboradores [20] descabirio composto supercondutor
diboreto de magnésio (MgB Este composto é um supercondutor intermetalico am T
em torno de 39 KApresentamaltos valores de campos criticos, alta densidadeodente
critica, baixa anisotropia e uma estrutura hexagonal ssngden propriedades estruturais e
quimicas bem mais simples que os cupratos supearted. Na figura 1.3 esta representada

a estrutura cristalina do MgB

FIGURA 1.3: Estrutura cristalina do composto MgB

Fonte: PARINOV, I. A. Microestruture and PropertisHigh — Temperature Superconductores, Sprirfgew
York, 588p. 2007.
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A grande expectativa em relacdo ao Mg8 o seu potencial econbémico e
tecnoldgico, pois, assim como o NiobmMgB, pode ser utilizado no desenvolvimento de
magnetos supercondutores e dispositivos para netroeica. Considerando a abundancia do
magnésio e do boro na natureza e o fato do MgBesentar um alto,,To que dispensa o uso
do hélio liquido como fluido refrigerante. Juntastas duas caracteristicas reduzem muito o
custo de producéo e utilizagcdo destes disposifRbs

Em 2008 surgiu uma nova classe de materiais supdutares baseados em Fe [22].
Dentro desta nova classe, o composto LaFeAS@ foi o primeiro a ser descoberto [23].
Este composto apresenta uma estrutura tetragamal & = 26 K e sob pressdo pode atingir
43 K. Com base neste composto, a superconduteitladbém foi observada nos sistemas
LnFeAsO (Ln = terras raras), Af%s; (A = Ba, Sr, Ca, Eu), LiFeAs, t&s e Fe-Se. O
sistema Fe-Se apresenta uma temperatura crit@grdeimadamente 8 K, podendo atingir 27
K sob alta presséao [22]. Este composto apresemetesisticas eletrénicas, magnéticas e
estruturais semelhantes ao composto Fe-As [23f enptd de medidas de magnetizacéo foi
observada a coexisténcia da supercondutividaderenfagnetismo [24]. A figura 1.4, é
representativa da estrutura cristalina dos compastipercondutores LaOFeAs, Bak® e
FeSe.

FIGURA 1.4- Estrutura cristalina dos compostos baseados em Fe.

LaOFeAs

Fonte: JOHANNES, M. The iron age of superconditgtiAmerican Physical Society, 1,28, 2008.

Notas: Fe (amarelo), As (verde), La (branco), iDl¢ta), Ba (azul escuro), Se (azul claro).

Recentemente, compostos da familia do YBCO coraralifes estequiometrias

foram obtidos por reagdo de estado solido. Esteypaostos apresentam uma due varia
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entre 92 e 94 K [25].Na tabela 1.1 sdo apresentados estes compostas eespectivos

valores de temperatura critica.
TABELAL.1: Novos compostos de YBCO.

Composto Tc(K)
Y 1-2-3 92
Y 3-5-8 94
Y 5-8-13 93
Y 7-11-18 93
Y 1-5-6 93
Y 3-8-11 94
Y 13-20-33 92

Fonte: UDOMSAMUTHIRUN, P. et al. The New Supercoatbrs of YBaCuO Materials, Original Paper, p.
1377- 1380, 2010.

Notas: Os nameros indicam Y, Ba e Cu respectivéanen

Entre estes compostos podemos destacar o compos3eb-8 que possui uma
estrutura similar ao composto Y 1-2-3, contendéags de Cu@e 3 cadeias de CuO na cela
unitaria [26], podendo apresentar umde até 102 K [27]. Na figura 1.5 € apresentada a

estrutura cristalina do Y 3-5-8.
FIGURA 1.5: Estrutura cristalina do composteB&CugO5 (Y 3-5-8).

; g_;}F'Iﬂnu-‘-.-’
-
€a) Cadeia

Fonte: TAVANA, A.; AKHAVAN, M. How Tc can GO abovd0OK in the YBCO family, The European
Physical Journal B, p.1-5, 2009.
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Atualmente, as diferentes linhas de pesquisas ioeladas aos sistemas
supercondutores que apresentam altas temperattitessc tém como foco principal a
compreensao dos mecanismos responsaveis pela @uhaivcidade nesses sistemas. Isto
porque a teoria BCS nao explica satisfatoriamesigarcondutividade em altas temperaturas
[20].

Conforme descrito acima, atualmente sdo estudaddsrentes sistemas
supercondutores de alta temperatura critica, fai® €ue vem colaborar para uma
compreensao cada vez melhor da supercondutividzlel iSC.

Na figura 1.6, [28] é possivel observar a evolug@onoldgica dos materiais
supercondutores e suas respectivas temperatutisasrDe acordo com a figura, até 1986, a
supercondutividade foi observada somente em el@senetalicos e em ligas metalicas, os
quais apresentam baixas temperaturas criticasp sendaxima em torno de 23 K para o
Nb,Ge. A partir de 1986, surgem 0s compostos Oxidosalthss temperaturas criticas,
denominados de cupratos supercondutores que, caetc@x do composto La-Ba-Cu-O,
apresentam temperaturas criticas acima da tempeerdtunitrogénio liquido. Além destes,
atualmente, sdo estudados; os composto intermetdigB,, que apresenta um, @e 39 K,
sendo a maior temperatura critica de uma liga iataté entdo encontrada e os compostos
baseados em ferro, descobertos em 2008, que al&updacondutividade, alguns também

apresentam ordenamento ferromagnético.
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FIGURA 1.6: Evolugéo historica da temperatura caitios supercondutores desde a sua descobertalém 19
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Fonte: Adaptado de SACHDEV, S. Quantum Phase Tiansj Department of Physics, New Haven, USA,

P.44, October 4, 2004.
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1.2 — Propriedades do Estado Supercondutor

1.2.1 — Parametros do Estado Supercondutor

Os materiais supercondutores, aspesonstante, dependem de trés parametros que
definem uma superficie tridimensional no interiar gual o material se encontra no estado
supercondutor, e fora dela no estado normal [12igéra 1.7, [29] representa essa superficie
tridimensional, na qual o estado supercondutor Bstdado basicamente pelo valor da

temperatura criticacJ pelo campo critico He pela densidade de corrente critica J

FIGURA 1.7: Superficie tridimensional que limitestado supercondutor.

Temperatura critica

l c

-—
¢
.>—
H. Campo
/ﬁ:\ magnético critico
Densidade de

corrente critica

Fonte: ARAUJO-MORREIRA et.al. O fascinante murths materiais supercondutores, Univerciéncia9p. 3
48, dez/2002.

Qualquer valor de corrente ou camplicado em uma amostra, que excede o valor
critico pode destruir o estado supercondutor, ga, sk acordo com a regra de Silsbee,
nenhum material supercondutor pode suportar unrarger maior do que aquela que produz
um campo magnético critico em alguma regido da aenfist, 30].

O campo critico necessario para destruir a supdwtmdade, apresenta

dependéncia com a temperatura segundo a relacéo;

He =Ho@=(T/Tc)%) (L1
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1.2.2 — Resistividade Nula e Efeito Meissner

Uma das principais propriedades aarésticas do estado supercondutor é a
resistividade nula, ou seja, quando o material gfriaglo, a resistividade diminui
continuamente e cai abruptamente a zero quandgeadirtemperatura critica [8, 30]. Outra
propriedade, ndo menos importante que a ja citadaeito Meissner, onde uma amostra
supercondutora, quando submetida a um campo megrs&itransforma em um diamagneto
perfeito, expulsando o campo magnético do seuidntdsto ocorre devido ao surgimento de
correntes de blindagem na superficie da amost®,d§o origem a um campo magnético
dentro do material, exatamente igual e oposto agpoaplicado [8, 14, 30, 31Assim, pode-
-se observar a levitagdo magnética de um ima sosbreupercondutor.

1.2.3 — Os Pares de Cooper

De acordo com a teoria BCS, o estadpercondutor se estabelece devido a
formacdo de pares de elétrons (pares de Coopexinm® da superficie de Fermi. Ao se
movimentar na rede, um elétrpnovoca uma distor¢do na mesma atraindo ions yositias
suas proximidades. Essa distor¢cdo pode ser entendido uma vibragado na rede cristalina, a
qual é denominada de fonons. Essa vibracdo segaaié encontrar um segundo elétron, o
qual é atraido pelo excesso de carga positiva geiaeformando um par de Cooper.
Portanto, os pares de Cooper sdo formados a plartuma interacdo mediada pela rede
cristalina, a interagéo elétron-fénon.

Os pares de Cooper sdo quase-bésons, pois, sensandede modo muito
semelhante ao condensado de Bose-Einstein, posspuianotal nulo e todos podem ocupar
um mesmo estado quantico, ndo obedecendo assimapm de exclusdo de Pauli [8, 9].
Esses pares ndo podem ser tratados como partiadegendentes, pois, sdo fortemente

correlacionados com os demais pares e com a rede.

1.2.4 — Calor Especifico Eletronico

Em amostras supercondutoras, a curva do calor ifispespresenta inicialmente um
comportamento linear. No entanto ao atingir dxibe um comportamento andmalo que

evidencia uma transicao de fase de segunda orde30][EEm T ocorre uma descontinuidade
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no calor especifico medido a pressédo constange €Cabaixo de J € observado uma

dependéncia exponencial com a temperatura seguredacao;
Cc~expl-o/K,T) (1.2)

onde kg € a constante de Boltzmanm esta relacionado ao gape de energia que se anula e
T.. O comportamento abaixo de & provocado pelas excitacées dos elétrons attivgape
de energia que separa o estado fundamental dabestacitados. A existéncia deste gape é
prevista pela teoria BCS e esta relacionado a Bojgede Fermi [9].

A figura 1.8 é representativa do comportamentoaler especifico de um metal no

estado normal e no estado supercondugor C

FIGURA 1.8: Calor especifico em funcdo da tempesapara um metal no estado normal (linha tracejada
estado supercondutor (linha cheia).

narmal

superconduior

: -
T: T

Fonte: PUREUR, P. Supercondutividade e MateBaisercondutores, Parte |: Supercondutividade, IRGE,
Porto Alegre, 2004.

1.3 — Supercondutores do tipo | e do tipo II

Os materiais supercondutores apresentam comportasndiferentes quando séo
sujeitos a aplicacdo de campos magnéticos, parsasoclassificados em supercondutores do
tipo | e do tipo Il. Os supercondutores do tipdotaangem a maior parte dos supercondutores
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metalicos (elementos puros e ligas) e apresentanerge o estado Meissner e o estado
normal. Se os mesmos forem submetidos a um campaoétieo fraco, observa-se o estado
Meissner, onde ndo pode haver penetracdo de flagmético, mas, se o campo aplicado for
superior ao campo criticocHo material transiciona para o estado normal I8, 2

Os supercondutores do tipo Il, abrangem todosoagpostos ceramicos, algumas
ligas metdlicas, varios compostos intermetalicos elementos puros Nb e V [8, 9]. Esse tipo
de material apresenta dois valores de campos megmériticos. O campo inferior achj
limita a regido onde a amostra apresenta o estagigsher. Para um campo H >t
material se encontra no estado misto, ou estadortiees, que se deve a penetragdo de linhas
de fluxo magnético no interior da amostra, dandgeon a regides normais em meio a regioes
supercondutoras. [8, 30, 32]. Na figura 1.9 estjwesentados os diagramas H x T para os

supercondutores do tipo | e do tipoll.

FIGURA 1.9: Diagrama de fases para o supercondiadipo I(esquerda) e do tipo Il (direita).

H | H |
He2
He Normal
Hel |
Meissner
— -
Te T T

Fonte: a autora

Quanto maior for o campo aplicado em uma amosparsandutora, que se encontra
no estado misto, maior sera o numero de vorticestador da mesma. Um vortice é formado
por cilindros ou carocos, blindados por superceesnue impedem que o campo se espalhe

por toda a amostra supercondutora. As supercosrenute blindam cada vortice interagem
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com 0 campo que passa por outro vortice, provocarm@pulsdo entre os mesmos. Devido a
essa interagdo, 0s carogos se organizam em unjogoeaiodico triangular [30].

Se o0 campo aplicado exceder g lds vortices se sobrepdbem e o0 material transita
para o estado normal [14]. No entanto, as impurezasnomogeneidades nos sistemas
supercondutores podem atuar como centros de apamento de vortices, 0 que mantém o
material no estado supercondutor [33, 34].

A figura 1.10 representa o arranjo periodico tridag denominado de voértices de

Abrikosov.
FIGURA 1.10: O estado de vértices de Abrikosov.

Fonte: ROSE-INNES, A.C.; RHODERICK, E.#htroduction to Superconductivity, 2*ed. Vol. 6, Pergamon
Press, Oxford, 1978.

As medidas magnéticas realizadas em materiais Qupirtores permitem a
determinacdo de comprimentos caracteristicos dal@supercondutor, podem confirmar os

valores de temperatura critia tambéma determinacdo dos valores de densidades de

correntes criticas e campos criticos.

1.4 — Comprimentos Caracteristicos

1.4.1- Comprimento de penetracaa, e comprimento de coeréncid

Quando um material supercondutor € sujeito a umpoamagnético, surgem as

correntes superficiais que ocupam uma camada ffindiama superficie da amostra. Devido a
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presenca destas correntes, o campo induzido ndomte material ndo cai abruptamente a
zero, mas, decai exponencialmente, penetrando sjgemaima fina camada que se denomina
comprimento de penetracap, a qual corresponde a regido onde se encontrasoreentes
superficiais [35].

Na figura 1.11 pode-se observar que 0 campo magngénetra apenas numa regiao
muito fina na superficie do material supercond@tatecai exponencialmente a zero no seu
interior.

FIGURA 1.11: Penetracdo de campo magnético noidmtde um supercondutor.

H

Supercondutor

Superficie | M

Marmal

Fonte: MOURACHKINE, A. Room — Temperature Superammitvity. Cambridge International Science
Publishing, 2004. 327p.

O comprimento A, é denominado “profundidade de penetracdo de Ldndon
definido como;

mO |5

em quem* ee*? sdo, respectivamente, a massa e a carga elétdgaades de elétrong, é a
permeabilidade magnética no vacygé a densidade de pares de Cooper. Este comprimento
caracteristico do estado supercondutor varia ctemaeratura, o qual diverge para o infinito
quando T tende a:T9].

O comprimento de coeréngipode ser definido como a distancia de correlagéo d
fase entre os elétrons de um par de Cooper [84]9,glie corresponde a escala de variacdo
espacial do parametro de ordem do estado supercoijdQ].
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Os dois comprimentos citados acinm@g@ndezas caracteristicas de cada material
supercondutor, onde os supercondutores do tipddrmpapresentar grandes comprimentos de
coerénciaé e pequenos comprimentos de penetragAalevido ao grande numero de
portadores de cargas. No entanto, os supercondudorépo Il possuem baixa densidade de
portadores de cargas, apresentando assim, bailmesae comprimento de coerénéi@
grandes valores de comprimento de penetrac@y 30]. Na tabela 1.2 sdo apresentados os
comprimentos de coeréndiae de penetracdb para alguns supercondutores do tipo | e do

tipo 11

Tabela 1.2: Comprimento de penetragdp comprimento de coeréncfae temperatura critica.Tde sistemas
supercondutores

Te/K L /A £ A
Al 1.1 500 16000
Nb 9.2 400 380
Nbs;Sn 18 800 35
La,,St,Cu0; 38 2500 ~15
YBa;Cu:0; 92 4000 ~ 10

Nota: CYROT, M; PAVUNA, D.Introduction to Superconductivity and High-Tc Materials. Continental
Press,World Scientific, Singapo249p. 1992.

E possivel diferenciar supercondutores do tipald éipo 1l por meio do parametro
de Ginzburg-Landau, onde o mesmo independe da temperatura, sendopetalrazaa =
ME. Para supercondutores do tipo | temese0,7 e para supercondutores do tipo Il, tem-se
> 0,7 [8, 30].



Capitulo 2

Sistema Supercondutor REBaCuz07;

2.1 — Introducao

Esse tipo de sistema tem origem no composto,&B®;; , onde se observou a
possibilidade de substituir o Y por diferentesdsraras, onde o RE = Nd, Sm, Eu, Gd, Dy,
Ho, Er, Tm, Yb ou Lu (com excecao do Ce, Th, Pm® B obter diferentes compostos que
apresentam propriedades supercondutoras muito ls@met ao sistema YBCO. Entre as
excecdes, 0 Pm € excluido desse tipo de estudogeérgm elemento que possui um nucleo
radioativo e estavel [2, 4, 36]. O composto PrEgBesenta uma simetria tetragonal e isolante
[4]. O Ce e 0 Tb ndo formam a fase 123 porque mwsscomposicdo estavel no estado
tetravalente. Entretanto, é fato conhecido que alemento trivalente contribui para a
formacdo da fase 123 [4]. O estado de oxidacédo frexjgénte das terras-raras é +3, embora
alguns possuam valéncia estavel de + 2 ou + 4 [2].

De acordo com a literatura [4, 36, 37], quandolesentos Pr e Ce sdo substituidos
parcialmente no lugar do Y, provocam um decrésciemo T, com O aumento da
concentracdo, podendo levar a supressao do estpeasndutor.

Os lantanideos (terras-raras) apresentam a chatoatracdo lantanidica” que se
deve a reducdo do raio atbmico ou idnico com o atondo numero atdmico [38]. Os
diferentes raios idnicos das terras raras impli@am variagbes no parametro de rede e
também no I, onde os mesmos apresentam ungde varia entre 87 e 95K [39], sendo a
maxima de 95 K para o Nd123 que possui 0 maiorifaico e a minima de 87 K para o
Yb123 que possui 0 menor raio ibnico. Além dissgy@s deles como o Nd, Sm, Gd, Dy, Ho
e Er ordenam-se antiferromagneticamente, em temopasabem baixas, conforme pode-se
observar na tabela 2.1, por meio da temperaturblég. A temperatura de Néel define a

temperatura de transicdo antiferromagnética.
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Tabela2.1: Valores dogaios ibnicos de cada terra-rara, a Temperaturdéd® e a Transicdo Supercondutora
nos diferentes sistemas REBCO.

Composto R(A) Tn(K) Tc(K)
YBH.:.CU.}D_“_& 1019 * 934
NdBa,Cu;0_; 1.109 0.50 953
SmBa,Cu;0-; 1079 0.70 935
EuBa,C1,0,. ; 1.066 * 949
GdBa,Cu:0- 5 1,053 224 938
DyBa,Cus01 ; 1027 0.95 92.7
HoBa,Cu;0,.; 1015 0.17 929
ErBa,Cus0, 1,004 0.60 92.4
TmBa,Cu;0-._; 0.994 * 925
YbBEL_«.Cu;D;;, 0985 * 8:"0
LuBa,Cus0-._; 0,997 * 895

Fonte: BOURDILLON, A.; BOURDILLON TAN, N. X. High €mperature Superconductors: Processing and
Science, San Diego, Academic Press, 288p. 1994.

Os terras-raras apresentam um magnetismo localqagltem origem na camada 4f,
assim, os elementos que possuem a camada 4f vaz@oropletamente cheia ndo séao
considerados ions magnéticos [2, 39], como no dasba, Lu, Yb e 0 Y. Os outros terras-
raras possuem a camada 4f parcialmente preencludiasequentemente, possuem momento

magnético, conforme apresentado na tabela 2.2.

Tabela 2.2: Propriedades das terras-raras: nimero atdmicoemnhe elétrons na camada 4f e momento
magneético.

Elemento N® atémico N° de elétrons 4f Momento Magnético ug
Y 39 0 0
La 57 0 0
Ce 58 2 *
Pr 59 3 3.58
Nd 60 4 3.62
Sm 62 6 0.85
Eu 63 7 7.94
Gd 64 7 7.91
Dy 66 9 10.64
Ho 67 10 10.90
Er 68 11 9.58
Tm 69 12 7.56
Yb 70 13 0
Lu 71 14 0

Fonte: ROMANO,C.S. Estudo sistemético das propdedastruturais e magnéticas de amostras paianess
do sistema RY 1,Ba,Cu;0;_4 - Tese de Doutorado, UFSCar/Séao Carlos, 2009.

Os sistemas REBCO suportam altos valores de camnitisos e possuem uma

estrutura cristalina semelhante ao sistema YBC@,omdtomo de terra-rara ocupa o lugar do
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Y [39]. Na figura 2.1, [40] os difratogramas para os rdifges sistemas RE-123, sao
apresentados para comparacdo com o difratogramaistema YBaCwOrs. E possivel

observar a coincidéncia dos principais picos destg®mas com o0s principais picos do
YBa2CwOv7-5, evidenciando a acentuada semelhanca entre aesinasiras cristalinas, que
permanece ortorrdombica. A substituicdo das teaessrno lugar do Y apenas provoca

variagdes nos parametros de rede.

FIGURA 2.1: Difratogramas de raio X para sisteniRiEBgCusO; _;, ondeRE = Er, Ho,Y, Eu e Gd.
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Fonte: LIYANAWADUGE, N. P. et. al. Inter- and Intgranular Interactions of REBawO-. 5, RE.: Eu, Gd,
Ho and Er.: J. Supercond. Nov Magn, p. 1-6, Jart/201
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A cela unitaria do YBCO ¢é formadar pona tripla perovskita que apresenta
deficiéncia de oxigénio. A estrutura denominadge®@vskita é do tipo ABX( onde A e B
sao elementos metalicos e X geralmente € oxigéBi@omposto YBCO possui dois planos
de cobre Cug separados por atomos de Y, denominado plano deucaodNas camadas
denominadas reservatoérios de carga, encontramdegasade CuO, as quais tem a funcdo de
fornecer cargas positivas ou negativas para a Gardadconducad8, 41]. No entanto,
aparentemente, o Y tém a funcdo de separar as aandadCu@ pois, quando o0 mesmo é
substituido por um terra-rara ndo sédo observadakamgas significativas nas propriedades
supercondutoras dos compostos. Na figura 2.2, ¢gb8krva-se a estrutura ortorrombica do

sistema YBCO.
FIGURA 2.2: Estrutura ortorrombica do YEa;0; _s.
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Fonte: AZAMBUJA, P. Processamento e Caracterizalghoompésitos Supercondutores ¥YBa0,.5/Ag.2008,
86f. Dissertacao de Mestrado, UEPG, Ponta Gro§€s8.2

Na figura 2.2, que representa auast@ ortorrombica do YB&wO;s é possivel
observar que o sistema apresenta a seguinte séguienplanos ao longo do eixo c¢: GHO
BaO-CuQ-Y- Cu0O,-BaO-CuQ.

Os planos de CuQocalizados paralelamente ao plano definido pelgesa e b
apresentam boa condutividade elétrica. Entretarg®es planos sdo separados por camadas

altamente resistivas, na diregdaando origem a uma grande anisotropia planaoragol dos
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eixos cristalograficos, b e ¢ [42,43]. A anisotropia esta relacionada a esteutlas cela
unitéaria e pode ser observada em medidas de viddste elétrica em funcdo da temperatura.

2.2 - Temperatura Critica e os Portadores de Cargas

Pode-se estudar o comportamento dooTsistema REB&wO;. ; em funcdo da
quantidade de oxigénio na cela unitéria, pois aptgatura de transicdo supercondutora
depende da concentragédo de portadores nos plan@@ee da carga armazenada pelos
atomos de oxigénio nas cadeias de C#@®sim, o Epode ser usado como um parametro para
estimar a quantidade de oxigénio existente na aan[@&jt

A quantidade de oxigénio nesse tiposistema pode determinar se a estrutura é
tetragonal ou ortorrémbica [44]. Pada~ 0, a estrutura é ortorrdmbica e @ possui seu
maximo valor, diminuindo a medida gd@umenta. S& for maior que 0,5 pode ocorrer uma
transicéo de fase ortorrdmbica-tetragonal, ou pgssa a ter uma estrutura tetragonal, a qual
€ isolante e antiferromagnética [8, 36, 43]. wdb T. em funcédo dé varia de acordo com
0 método de preparacédo [45]. Amostras preparadasacdisposicdo de oxigénio entre €
Os apresentam uma variedade de estruturas, comri#sreepeticdes ao longo do exd&m
algumas amostras pode-se observar duas fases aughgiaras, denominadas de ORTHO | e
ORTHO II. A fase ORTHO I, corresponde a uma' @0 K para uma oxigenacao entrgsCe
O; e a fase ORTHO |II, pode ser observada pafra @de apresenta um @e 60 K [36, 37,

46]. A figura 2.3, [47] apresenta as duas fasesrsopdutoras para os sistemas REBCO.
FIGURA 2.3: Variacdo do Jem funcéo da oxigenacadgara amostraREBCO.
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Fonte: PINHEIRO, L. B. L. G. Processamento, Cariwacao e Estudo de Fendmenos Criticos do Sistema
Supercondutor (Y- Er)B&usO;_;. 2010, 147f. Dissertacao de Mestrado, UEPG, Periasa, 2010.
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2.3 — Transicao Resistiva

A complexa estrutura cristalindos 6xidos supercondutores de alta temperatura
critica Ihe confere um carater fortemente anisatm@ um alto grau de desordem. Estas
caracteristicas sdo devidas a presenca de de#sitosscalas macroscopica, mesoscopica e
microscoépica, tais como; contornos de graos, pitadips, poros e também a presenca de
impurezas na amostra [42].

Os supercondutores ceramicos pdiatios sdo sistemas granulares onde 0s graos
estdo orientados aleatoriamente e separados pgbég fracas do tipo juncdes Josephson, o
que da origem a um grande numero de defeitos erieipies que afetam diretamente as
propriedades supercondutoras [43].

Medidas de resistividade elétrica déumcdo da temperatura possibilitam a
verificacdo do carater inomogéneo da supercondlaiild nos sistemas granulares, onde a
transicdo normal-supercondutora ocorre em duase{dp, 43, 48], conforme se observa na

figura 2.4.

FIGURA 2.4: (a) Medida de resistividade elétrica faimcdo da temperatura do Y&axO;; policristalino e (b)
derivada em func¢éo da temperatura apresentandpidois
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Na parte b, que representa a derivag@™ contra a temperatura, 0 pico mais alto
representa a transi¢cdo supercondutora dentro dosggercondutor (intra - grao), sendo uma
resposta intrinseca do material e o segundo pj@senta o estabelecimento de um estado
supercondutor em toda a amostra (inter-gréo), piewée da ativacao térmica das juncdes
fracas entre os graos [40, 43], a qual dependenfeiite das condi¢cdes de processamento da

amostra.

2.4 — Sistema Supercondutor GdB&£u307.5

Quando o Y é substituido pelo Gdsisiema YBaCwO;. ; obtém-se o sistema
supercondutor GdBEuwO;5, 0 qual apresenta temperatura de transicdo e pdapies
supercondutoras muito semelhantes aos outros sistsapercondutores REEBagO;. 5. A
estrutura cristalina do sistema Gd-123, assim commmposto Y-123 é uma tripla perovskita
que apresenta deficiéncia de oxigénio.

O Gt é um ion terra-rara que possui um raio idnico d¥3A, apresenta 7
elétrons na camada 4f, sendo considerado um ionétieg. Inicialmente, acreditava-se que
a presenca de um fon magnético 4F{Rm um composto supercondutor levasse a supressdo
da supercondutividade. Esse assunto despertouemesse dos fisicos L. Gorkov e A.
Abrikosov [49] em estudar os efeitos de impurezagmaticas em materiais supercondutores,
onde juntos criaram um modelo para explicar o faéoions magnéticos destruirem a
supercondutividade. Este modelo é conhecido conamtwetic pair breaking”, e se baseia no
fato de que os ions magnéticos agem no sistemacemo@tor quebrando os pares de
Cooper, destruindo assim a supercondutividade.etamtito, estudos [48] afirmam que de
acordo com a estrutura cristalina do composto @d&®,; os elétrons de conducédo se
encontram bem afastados dos ions magnéticos e ,asgim interferem no estado
supercondutor.

O ordenamento magnético de alguns sistemas d&RERBaBCu;O;.; tem origem na
camada 4f e pode ser explicado pela interacaoddtipblo [50]. Essa interacéo € de longo
alcance e surge devido ao fato de existir asso@admomento angular total do elétron um
momento de dipolo magnético [51]. O acoplamento mosnentos magnéticos individuais

pode dar origem a um ordenamento antiferromagnétiderromagnético.
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O composto Gd-123 pode apresentar a coexisténciasugarcondutividade e
magnetismo, com ordenamento antiferromagnético gnx 2,3 K [2, 52], valor somente
inferior ao da transicdo antiferromagnética doesist Pr-123, o qual corresponde a
aproximadamente 19 K [39]. Segundo um estudo [E#lizado com o sistema Gd-123, o
ordenamento magnético, assim comopsBo dependentes da oxigenagdo da amostra. De
acordo com este estudo, o composto GOB#ED; e GdBaCuwOss apresentam
comportamentos magnéticos distintos, além de uraadgr diferenca no .T O sistema
GdBaCuwO; apresenta ordenamento antiferromagnético paranm pla- be no eixoc e um
T, de 90 K, ao passo que, para o sistema @dB&s s 0 ordenamento € antiferromagnético
para o plan@ — be ferromagnético para o eigpapresentando uma grande reducaoyno T
qual corresponde a 40 K. Na figura 2.5, pode-seerobs a estrutura magnética destes

sistemas, onde a mesma apresenta 0 momento eedirdg® atomos de Gadolinio (Gd).

FIGURA 2.5: Representacédo esquematica do ordenameagnético de (a) sistema G@dBeOs s (T, = 40 K) e
(b) sistema GdB&£ w0, (T, = 90K).

4y

Fonte: CHATTOPADHYAY, T. et.al. Neutron DiffractioStudy of the Magnetic Ordering in Gdax0; _;.
Journal de Physique, France, v. 49, n. 12, dec/1988
No sistema GdB&£wO;. 5 € possivel substituir parcialmente o ion Gd poriam
Ce. Entretanto, esta substituicAo provoca uma dsfoeem J e, com o aumento da

concentracdo de Ce pode provocar a supressao el@sungutividade por meio do surgimento



39

de buracos nos planos Cu@ Ce, assim como o Tb, ndo formam a fase 123ssuem
composicado estavel no estado tetravalente. No tentanraio ibnico de um elemento
trivalente colabora para a formacéo da fase supdutora [4].

De acordo com o trabalho de Mofakledral [4] para concentracdes de Ce acima de
0,1 pode ser observado, por meio de difracdo a@eXaio surgimento de fases impuras de
BaCeQ e BaCuQ, fato que explica a supressao da supercondutwiéaduanto que no
sistema (Gd«Pr)BaCuwO;; ndo surge fases secundarias, mas também ocarpgessao do
estado supercondut@s compostos contendo Pr sdo muito estudados 43%54 56], com o
intuito de compreender os mecanismos responsagkisapséncia do estado supercondutor,
uma vez que quando substituido no lugar do Y rterss YBCO, o Pr forma a fase 123, mas
nao apresenta o estado supercondutor.

Os efeitos provocados pela substiiparcial do ion Gd pelo ion Ce no sistema
(Gd1xCq)BaCuws0O75 sao também observados em outros sistemas sugetoms, por
exemplo o sistema HQCgBaCuO75. Os resultados mostram que o composto;(Ho
xCeBaCu07;5) possui estrutura ortorrdbmbica, temperatura desicdo supercondutora em
torno de 90 K e também apresenta fases impuraa@e®@ para concentracdes de Ce acima
de x = 0,05 [7].

2.5 - Flutuactes Termodinamicas na Condutividade Etrica

As transicbes de fase estdo classificadas em dasses: aquelas que envolvem
calor latente e aquelas que ndo. As primeiras sabecidas como transicbes de fase de
primeira ordem enquanto que as segundas sdo demssirtransicdes de fase de segunda
ordem ou transicfes de fase criticas. Numa tramgigéifase critica, varias propriedades
fisicas demonstram comportamentos singulares: sdermdmenos criticos. Numa transi¢do
de fase supercondutora, algumas propriedades, conalor especifico e a condutividade
elétrica demonstram comportamento critico.

Considerando que as transi¢Oes de fase de seguhela sédo fendbmenos de grande
generalidade, diversas analogias existem entracéies aparentemente distintas como uma

transicdo magnética ou uma transicéo supercondutora
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A descricdao do estado supercondutor revela a otwaéde um fendmeno de
transicdo de fase envolvendo o gas de elétrons mlesistema condutor. O estado
supercondutor se revela bruscamente abaixo de eteardnada temperatura, denominada
Te. A resisténcia elétrica desaparece e o efeito dMersse manifesta em.. TPorém, a
transicdo de fase i@discutivelmente revelada pelo comportamento dorasspecifico, que
mostra uma anomalia em.T

Nos supercondutores de altas teryras criticas, a transicdo normal-
supercondutora é considerada uma transicdo de dasesegunda ordem, no qual as
temperaturas elevadas e o pequeno comprimentced&nmia tornam possivel a ocorréncia de
flutuacbes termodinamicas no parametro de orderareramplo intervalo de temperatura em
torno de T [57]. Estas caracteristicas tornam esses matesistiemas apropriados para o
estudo de flutuacdes termodinamicas.

Os sistemas Oxidos supercondutores de alta tetopereritica sdo intrinsecamente
sistemas granulares e em diversas situacfes rewstencarater granular. Devido a esta
caracteristica, a transicdo normal supercondutesaas sistemas pode ser descrita como um
processo em duas etapas. A primeira etapa cazactetransicao supercondutora intragréao, a
qual ocorre em uma temperaturg A segunda etapa é provocada pelo acoplamento
intergréos via ligagdes Josephson em uma tempargyiestabelecendo um estado de ordem
de longo alcance [43]

Acima de J o arredondamento na curva de resistividade edetmas regides
proximas de J pode ser explicado pelas flutuagbes na amplitudeag@metro de ordem dos
gréos. Nesta regido em que T g @lenominada de paracondutora, as flutuacfes t&smic
provocam o surgimento de pares de Cooper evanescemie ndo sofrem espalhamento
quando acelerados por um campo elétrico, dande@rarig um excesso de condutividade
elétrica no material.

Em temperaturas onde T <, Tndo se verificam flutuacdes na amplitude do
parametro de ordem, pois 0s graos encontram-sstadcesupercondutor. Entretanto, a fase
do parametro de ordem em cada grdo pode apredkntacdes induzidas pelas barreiras
intergraos (efeito Josephson). Estas flutuacOesiamtam a presenca de resistividade nao
nula, sendo esta regido denominada paracoerente.

Quando o sistema atinge a tempexaiur= T, 0S graos supercondutores se
encontram fortemente acoplados, dando origem asiad@ com ordem de longo alcance,
assim a supercondutividade se estabelece entnéios @ ndo ha diferenca de fase entre eles.

Essa regido € denominada de coerente e apresadigivaade infinita [43, 57, 58]. A figura
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2.6, representa uma curva de resistividade em éudg&emperatura, onde sdo mostradas as
diversas fases discutidas.

FIGURA 2.6: Regifes paracondutora, paracoerenteeente.
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2.5.1 - Teoria de Ginzburg- Landau

O estudo tedrico das flutuacdes tem sua origeteoréa de Landau [59], a qual foi
fundamentada nas transicdes de fase de segunda.ddsa teoria contribuiu, posteriormente
para a elaboracéo da teoria de Ginzburg-Landau [&1]) desenvolvida em 1950. A teoria
GL consiste em uma descri¢do tipo campo médio, onestado supercondutor é descrito a
partir de uma funcdo de onda, a qual desempenlkgeal do parametro de ordem e assume a

seguinte forma

w(7) = @) e 2.9)
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em quel#(#)| é a amplitude do parametro de ordeme&‘” é a fase do parametro de

ordem. A ideia de parametro de ordem supercon@stéralicercada na teoria de London, na
qual a densidade de superparticul@as,estd associada ao comprimento de penetracdo de
London, definido na equacéo (1.3). Ginzburg e bangeneralizaram esta ideia por meio do
conceito de funcdo de onda para os elétrons suphrtares, onde a amplitude do parametro

de ordem pode ser entendida como a densidade cessqemCoopem().

W) =n, (2.2)

ondey(r) € um parametro de ordem complexo que decrescmgantente até zero quando
a temperatura cresce ate.TO termo ¢(r)€ uma funcdo da posicdo que depende da

temperatura e do campo magnético aplicado.
2.5.2 — Flutuagdes na condutividade acima de-T

2.5.2.1- Flutuacdes Gaussianas (T >}

Para descrever as flutuagbes na&oeparacondutora (T > )l denominadas de
flutuagbes Gaussianas, usa-se o0 modelo de Aslangakarkin [61], a qual considera que o
excesso de condutividade provocado pelas flutuagdiesa de T, diverge segundo a lei de

poténcia definida como

Ao = Ae™ (2.3)

onde¢ é a temperatura reduzié@}, A é uma constanteeé o expoente critico o qual é
Te
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fungcdo da dimensédo do sistema. Este modelo levaagsideracdo a dimensionalidade do

sistema, a qual pode ser uni, bi ou tridimensional.

2

. e i
ara 3 dimensdes Ao, =————¢& 2 2.4
p ® = 3202(0) (2.4)
para 2 dimensdes Ao, = e—za‘l (2.5)

16nd
2
para 1 dimens&o Aoy, = Lg(o)s‘“ (2.6)
16AS

onded é a espessura da amosB&,a area de seccao transversal da amestra,temperatura

reduzida & (0) € o comprimento de coerénciaem T =0 K.

O modelo de Aslamazov e Larkin considera mateti@mogéneos, no caso dos
oxidos supercondutores de alta temperatura crigist®as sdo inomogéneos e, desta forma a
teoria deve ser adaptada. Char e Kapitulnik [62dnds um modelo de percolagao
propuseram uma mudanca na teoria de AslamazovkinL&teste modelo foi considerada a
granularidade do sistema no qual o estado supeuwtamsk estabelece através de um processo
de percolagéo dos graos supercondutores. Nestdonodeaterial inomogéneo é visto como
um fractal aleatério que depende da temperaturazidgal A paracondutividade nesses

sistemas é descrita como

2.7)

onded é a dimens&o espectral para o agregado fractal.
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2.5.2.2 - Flutuacdes Criticas

Muito proximo de J as flutuacdes se tornam fortemente correlacionadago
podem mais ser descrita pela teoria de Ginzbungd&a. Deste modo, os expoentes da regido
critica diferem dos expoentes Gaussianos 0s (quios determinados pela teoria de
Aslamazov- Larkin. Na regido critica, as propriestadupercondutoras sdo analogas as do
modelo 3D-XY [63] e 0 estudo das flutuagbes na atimdiade nessa regidao devem ser feitas
por meio da teoria de scaling estatico e dinamideste modelo é feita uma expanséao, da
energia livre do sistema, em poténcias do compiionga coeréncia o qual comanda teda
fenomenologia nas proximidades da transi¢cdo supdutora. Na regido critica a teoria prevé
gue a paracondutividade diverge egtdmo

Ao =g (2.8)

em que

A=v(2+z-d+n) R )

ondev 0 expoente critico para o0 comprimento de coerémn@ay expoente critico dinamiod,
€ a dimensionalidade do sistema keva em consideracdo o desvio da funcédo de coaela
para o parametro de ordem em relacdo ao comportamenipo campo médio.

De acordo com Lobb [64] é possiwgindr dois regimesientro da regido critica,
denominados de estatico e dinamico. Para ambasgoras, 0 expoenteassume um valor
de aproximadamente 0,67, enquanto que o expaeatsume valores diferentes. Para o
regime critico estatico, o expoerte= 2, 0 qual corresponde ao valor da teoria de camp
médio e nos permite obter o expoehte 0,67. Para o regime critico dinamico, bem mais
proximo de T, o expoente = 3/2, desta forma = 0,33. Para a obtencdo desses valores,
considera-se para os dois regindes 3 e a funcdo correlacéo para o parametro derogde
0.
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2.5.3 — Flutuagdes na condutividade abaixo de-T

Os supercondutores granulares apresentam umac&anmsrmal-supercondutora em
duas etapas. Acima de. ® material ainda se encontra no estado normal #uamcoes
ocorrem na amplitude do parametro de ordem do @staglercondutor. Abaixo de,Tapesar
da supercondutividade se estabelecer dentro dos,grdraco acoplamento entre 0s mesmos
provoca flutuacbes na fase do parametro de ordemes@belecimento do estado
supercondutor em todo o volume da amostra s6 o@pds o acoplamento dos gréos
supercondutores devido a ativacdo das ligacoesasrgae pode ocorrer via tunelamento
Josephson ou por efeito de proximidade. Em T .5 ®corre a transicdo paracoerente-
coerente, onde o estado supercondutor percolafases do parametro de ordem se tornam
coerentes. Esta regido é muito sensivel a densmadente e ao campo magnético aplicado
externamente.

Na regido paracoerente, o processo de percola¢é® @mn graos supercondutores
ocorre gradativamente com a redugcdo da temperaRaea descrever, teoricamente, a
influéncia das ligagOes fracas entre os grdos ndutividade, Peyral e colaboradores [65]

propuseram um Hamiltoniano de tunelamento de mkds por

H=— J@JCOS(QZ — Qj)
)

(i (2.10)

ondeJ; é a energia de acoplamento entre os gré®ise (6 —6;) é a diferenga de fase entre
oS gréaos ej.

Esse modo de descrever a transicdo paracoerem@ntmeé matematicamente
idéntico ao modelo de um sistema magnético de sgWsacoplados por meio de uma
energia de trocaijJ 0 qual pode ser representado de acordo com a&afigw, onde a)
representa a regido paracoerente, com flutuacbefasea do parametro de ordem e b)
representa a regiao coerente.

A Analogia com 0 modelo magnético implica que agigdo paracoerente-coerente

corresponde a uma transicao de fase de 22 ordem.
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FIGURA 2.7: Representacdo das fases paracoergrgec(erente (b) em um supercondutor granular.récéo
das setas azuis representa as fases do parametrdede

b)

TCU<T*=TC T~<TCO

Fonte: PINHEIRO, L. B. L. G. Processamento, Carazedo e Estudo de Fendmenos Criticos do Sistema
Supercondutor (Y- Er)B&€wO;.5. 2010, 147f. Dissertacdo de Mestrado, UEPG, Perasa, 2010.

Os expoentes criticos que descrexdmansicdo de fase paracoerente-coerente sao
correspondentes aos de um sistema ferromagnéticy3flesordenado.

Ao (T)=&5 (2.11)

em ques € 0 expoente critico. Esse expoente apresenteesalpie variam de 2 a 4 para 0s
sistemas REBCO [7, 56].



Capitulo 3

Técnicas Experimentais: Processamento e Caracterigao

3.1 — Introducao

Nesse capitulo serdo apresentados os procedimerpesimentais utilizados no
processamento e caracteriza¢do do sistema supatoo(8d.,Ce)BaCuzOy7.s.

Os supercondutores de altas temperaturas cris@asmateriais muito complexos do
ponto de vista estrutural e, quando substituic@esigas de seus componentes séo levadas a
efeito, compreender suas estruturas cristalinasise um verdadeiro desafio. A obtencéo de
compostos HTSC’s de boa qualidade pode envolveratifes rotinas e as caracteristicas
destes compostos refletem as técnicas de preparBlgnentos indesejados, tamanho de
graos, pureza dos Oxidos precursores atuam nogzoce preparacao da fase supercondutora
0 que implica em significativas variagcdes em suapredades. A sintese dos compostos
supercondutores envolve um cuidadoso trabalho eseempre € reprodutivel. A compreenséo
dos caminhos a serem seguidos no diagrama de fagécintrincada e desvios no equilibrio
quimico comprometem a qualidade do material. Ptrfaas propriedades dos materiais
supercondutores apresentam uma acentuada dependénca sua morfologia a qual por sua
vez é, também, fortemente dependente das técnécase@aracdo utilizadas. Entretanto, de
acordo com a literatura [37, 44, 55] mesmo seguipdicedimentos padrbes, amostras
processadas podem apresentar defeitos. Estesodefeitgem em escala macroscopica,
mesoscopica e microscopica e podem ser classiBcadmo defeitos quimicos e defeitos
estruturais. Podem, também, ocorrer a combinacatesl€lois tipos de defeitos, como por
exemplo, a adicdo proposital de um elemento quimpcovocando distorcbes em sua
estrutura cristalina. Defeitos quimicos ocorremngiaaalguns sitios da rede cristalina séao
ocupados por elementos estranhos. Os def@gtgiturais podem ser provocados pela
ocupacao de sitios ndo permitidos ou pela ndo géopde sitios pelos atomos. Os defeitos
estruturais mais comuns sao as vacancias, asgistoda rede cristalina, tais como falhas de

empilhamento, deslocacdes, que por serem defestostwgais, dependem basicamente das
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condigbes de processamento. Em escala macrosc@gicdefeitos mais comuns sdo os
contornos de graos, poros, precipitados que podegir slevido a misturas ndo homogéneas.
Desta forma, a presenca de defeitos estruturaima caracteristica inerente do préprio
material o que provoca variacbes nas propriedadesn$ e mecanicas destes materiais. O
aparecimento de poros é muito comum em amostrasriptalinas devido a distribuicdo
aleatdria dos gréos, fato este que dificulta o lacognto entre os mesmos. Na figura 3.1
pode-se observar a disposicdo dos graos, bem cemparos existentes entre 0s mesmos.

FIGURA 3.1: Imagem da superficie de uma amostracpstalina (Y;Pr,)BaCu0O;5 obtida no MEV com
aumento de 5000X.

Fonte: ROMANO,C.S. Estudo sistematico das propdedastruturais e magnéticas de amostras paianess
do sistema RY 1.,.BaCu;0;,_4 - Tese de Doutorado, UFSCar/Séao Carlos, 2009.

As amostras estudadas neste trabalho foramgzadas na forma policristalina com
auxilio da técnica de reacdo de estado solido,rednseo todos os cuidados exigidos para a
obtencado de amostras de boa qualidade.

A caracterizacdo estrutural das amostrasefilizada com auxilio de técnicas de
difracdo de raios X com refinamento Rietveld e dermscopia eletrbnica de varredura
(MEV), para analise da topologia superficial.

A caracterizacdo das propriedades supercoradutdeterminacdo da temperatura
critica, analise da transicao resistiva e o estlafendmenos criticos, foram feitos a partir

das medidas de resistividade elétrica em funcderdperatura.
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3.2 — Preparacao das amostras policristalinas de (g,Ce,)Ba,Cus07_;

As amostras foram processadas noraddrio de Supercondutividade e Materiais
Supercondutores da Universidade Estadual de Portiss& Precursores quimicos de alta
pureza (99,99%), G@s, CeQ, BaCQ e CuO, foram utilizados no processamento de quatro
lotes de amostras do composto supercondutor.@3BaCuwO;5, com diferentes
concentracdes de Ce, onde x = 0,00, 0,025, 0,08/6.0

Lote 1 - AM1 — GdBaCuwOy .5
Lote 2 - AM2 — (G 975Cen,025)Bap Cus O7 5
Lote 3 - AM3 — (Gah,950Cen,05)Ba Cus O7 -5

Lote 4 - AM4 — (Gd)ygzscajymg Ba Cw O .5

A quantidade de massa de cada composto precutdiaada em cada lote de
amostras foi definida com a realizagdo do calcustecquiométrico.Na tabela 3.1 é
apresentado o calculo estequiométrico para a dlede 2 gramas do composto ;Gd
xCeBaCu0;.5, com 2,5% de Ce.

TABELA 3.1: Calculo estequiométrico para a obteng&® gramas do composto GdeBa,CusO;.
5, onde x = 0,025.

Moles - 6xido  Massa-molar(g) Fator Fator x Massa Massa (g)
% Gd,03 (0,975) 176,178 0,2170 0,2170 x 29 0,4340
Ce0O, (0,025) 4,3029 0,0052 0,0052 x 2g 0,0106
2 BaCOs 394,6987 0,4846 0,4846 x 29 0,9694
3 CuO 238,6182 0,2930 0,2930 x 29 0,5860

Fonte: A autora

A partir do calculo estequiométrico foi feita asspgem dos compostos precursores,

utilizando uma balanca analitica de alta precidfo.seqiéncia, oS compostos precursores
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foram misturados e macerados em um almofariz d&a&@aprocesso de maceragdo tem como
objetivo homogeneizar a mistura e reduzir o tamaidsograos.

AplOs a maceracdo da mistura, a mesSnsabmetida a um tratamento térmico,
denominado de calcinacdo. Para a execucao destspo) a mistura € acondicionada em um
cadinho de alumina (AD3) e aquecida até 920°C, onde permanece por umdped® 24
horas. O processo de calcinacdo é repetido por ches vezes na mesma temperatura.
Durante a calcinacdo ocorre a reacdo dos Oxidosups@es, 0 que da origem a fase
supercondutora Gg Ce Ba, Cus O;5, ocorrendo também aliminacdo do C® que tem
origem no composto BaGOEsse processo acontece segundo a equacéo deebat@mto

quimico:
% [Gd204] (1-x) + [CeOy) x + 2 BaCG; + 3 CuO = Gd(l-x)Cex Ba,CuzO7_5+ 92]2

Concluido o processo de calcinacasa supercondutora € macerada até se obter
um pdé muito fino, quando entédo ela é prensadamaafale uma pastilha circular com auxilio
de uma prensa hidraulica, com press&o aplicadadgaode 300 kgf/cfn A pastilha é, entéo,
submetida ao processo de sinterizacdo. A figurar&@®esenta o diagrama do tratamento

térmico utilizado nos processos de calcinacaoterstacao.

FIGURA 3.2: Diagrama de tratamento térmico paraaicitacdo e sinterizacdo das amostras de. Gd
xCeBaCu0y. 5.

24 horas

920°C

4 horas 5 horas

Fonte: A autora.



51

A sinterizacdo € o processo no qual ocorre o ¢restio e o acoplamento dos graos
supercondutores e também a eliminacdo dos porate [geocesso o controle da temperatura
é fundamental para a obtencdo de amostras de béidagle. Existe um pequeno intervalo de
temperaturas, no qual é possivel obter um aumemtdensidade da amostra acompanhado
por uma melhora na capacidade da amostra em trémsporrente elétrica I Esta
melhora na qualidade das amostras é provocadaqubigdo dos poros e da quantidade de
fase liquida entre os gréos. Se a temperaturantiizacao estiver acima deste intervalo ideal
ocorre a formacao fase liquida entre os graos sopeéutores, o que reduz o acoplamento
entre os graos e, coisso comprometendo a qualidade da amostra [66].

Concluido o processo de sinterizag@® amostras apresentam deficiéncia de
oxigénio, devendo entdo ser submetidas a um pmabdssoxigenacdo. Neste processo as
amostras sdao mantidas em fluxo de oxigénio, porpeniodo de 24 a 48 horas a uma
temperatura de 400°C. A figura 3.3 representa aserglis fases do processamento das

amostras.

FIGURA 3.3: Etapas seguidas durante o processandastamostras policristalinas.

[——7 920°C

2)Maceracdo
1} Estequiometria

715interizacis B1Prensagem

Fonte: PINHEIRO, L. B. L. G. Processamento, Caradedo e Estudo de Fendmenos Criticos do Sistema
Supercondutor (Y- Er)B&€w0-.5. 2010, 147f. Dissertacido de Mestrado, UEPG, PGntasa, 2010.
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3.3 — Caracterizacédo das amostras

3.3.1 — Difracdo de Raios - X

A técnica utilizada para obtencas didratogramas de raios X foi 0 método do po e
as analises dos difratogramas foram feitas pelodoéte refinamento Rietveld, por meio do
programa GSAS.

Esse procedimento foi realizado abofatério de raios X do LIMAC/UEPG,
utilizando o equipamento da marca SHIMADZU-modeRD<6000, com radiacaGu-K, e
A=1542 A,

Quando o po6 é submetido ao feixe de raios X, o lande difracdo utilizado é62
para possibilitar a obtencao de todos planos de geitb do po, gerando assim, todos 0s picos
de difracdo. Os difratogramas foram analisados ewomxilio do método de refinamento

Rietveld, o qual possibilitou identificar a estmatristalina e os parametros da cela unitaria.

3.3.2 — Microscopia Eletrénica de Varredura

A obtencédo das imagens das superféctEscomposicao de regides pré-determinadas
das amostras foi feita com auxilio da microscogfr@nica de varredura. Para este processo
de analise, as amostras devem passar por um pthimesecanico. Neste procedimento as
amostras sao submetidas a desgastes com lixagedentks granulometrias finalizando com
o polimento com pasta de diamante. A obtencéo rdagens de microscopia eletronica de
varredura e a espectroscopia de energia dispeatsivaios X (EDX -Energy-Dispersive X-ray
Spectrometry), foram realizada no Centro de Miapsc Eletrébnica da UFPR. O
equipamento utilizado € um microscopio eletroni@ marca JEOL JSM-6360LV, com

aumento de 150 a 6000 vezes.

3.3.3 — Medidas de Resistividade Elétrica

As medidas de resistividade elétrica em funcé@ocedgpératura foram realizadas no
Laboratério de Supercondutividade e Materiais Supetutores do DEFIS/UEPG. O
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equipamento para medidas de resistividade elérmanstituido basicamente de duas partes:
o sistema eletronico de medidas e o sistema clicg@ara o resfriamento das amostras. Este
equipamento permite realizar medidas em intervd®semperaturas de 78 K a 300 K. Foi
utilizada a técnica das quatro pontas na realizdg8anedidas de resistividade.

O sistema criogénico é composto & wana de medidas e um reservatorio de
nitrogénio denominado de dewar. O porta-amostra, faz parte da cana de medidas, é
constituido por uma base de cobre a qual estadaatuspum sensor térmico e um aquecedor.
O sensor térmico € uma resisténcia de platina @B}-g¢alibrada para o intervalo de 60 K a
300 K. O aquecedor é um enrolamento de fio Ni-@m(aesisténcia de 4Q), o qual
possibilita controlar a variacdo da temperaturgora-amostra.

A amostra € fixada no porta-amostra, o quallécanlo no interior de uma camara
de latdo fechada hermeticamente onde se faz vActema de medidas € inserida no criostato
gue funciona como reservatério de nitrogénio liguid,). As medidas séo realizadas com a
camara completamente imersa no nitrogénio liquidfigura 3.4 representa um esquema do

sistema criogénico com a cana de medidas.

FIGURA 3.4: Esquema do Sistema Criogénico, utikzadra medidas de resistividade elétrica em fumigfio
temperatura.

— Eletrinica

Amastra Placa de Cobre
Sensar Aguecedor
Térmico

Vista Lateral do Porta-amostra

Fonte: A autora.
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A parte eletrbnica é constituida de um resistomdifierencial (RD) o qual permite
medir variacdes de resisténcia elétrica entggl@® 10@. As medidas sdo fundamentalmente
obtidas da diferenca de dois sinais. O RD subtraisinal fornecido pela resisténcia padrao
do proprio aparelho do sinal resistivo fornecidtamamostra.

Os sinais do sensor térmico e da saida do RD lk&alfis, amplificados e registrados
por dois voltimetros (HP 6% digitos), que por mié¢ouma interface (GPIB) sdo enviados a
um computador que faz a combinacao desses dois,gpeasibilitando a obtencéo das curvas
de resistividade elétrica em funcdo da temperathea.figura 3.5 esta representado um

esquema do equipamento para as medidas de rekdivelétrica em fungdo da temperatura.

FIGURA 3.5: Equipamento para medidas de resistidaedzlétrica em funcédo da temperatura.

» Multimetros

Resistometro diferencial

v

, Cana de medidas

Software

A

Criostato

Fonte: SOUSA, W. T. B. de. Processamento, Caraeigio e Estudo de Fendmenos Criticos no Sistema
Supercondutor HoPrBaCuO. (Trabalho de Conclusduiso), UEPG, Ponta Grossa, 2008.
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Para realizar a medida de resistividade elétrisaaraostras devem ser preparadas
para tal finalidade. Para tanto, séo feitos costdt® prata, os quais provocam uma sensivel
reducdo nos valores de resisténcia de contato masti@s. A cola prata é disposta na
superficie da amostra em quatro tiras paralelaslosem seguida, submetida a um tratamento
térmico a 400°C por 3 horas, para que ocorra Zdixalos contatos sobre a superficie da
mesma. Cada amostra é fixada em uma base de debidamente isolada com papel, para
entdo receber os fios de cobre, que serdo colampsaccola prata sobre os quatros contatos
qgue foram pintados na amostra. Os dois fios fixasextremidades da amostra destinam-se a
passagem da corrente elétrica através da mesngfiesado centro medem a diferenca de
potencial elétrico. A disposicdo dos contatos ielétra amostra esta esquematizada na figura
3.6.

FIGURA 3.6: Amostra com os contatos elétricos paedidas de resistividade elétrica.
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Fonte: A autora.



Capitulo 4

Resultados e Discussao

4.1- Introducéo

Neste capitulo sera discutida a caracterizacaotesdf, as propriedades fisicas, a
transicdo resistiva e a determinacdo dos expoegt@icos na transicdo normal
supercondutora, induzidos por flutuagdes na covidatile elétrica. Os dados foram obtidos a
partir das seguintes técnicas; difracdo de raiosm¥roscopia eletrdnica de varredura,
medidas de resistividade elétrica em funcdo da¢esmyra. Nao sdo apresentados resultados
referentes a amostra AM4, pois devido a limitac@capacidade de resfriamento do criostato
(78 K), ndo foi possivel observar, na totalidaddramsicdo normal supercondutora desta

amostra

4.2 — Caracterizacao Estrutural

4.2.1 — Difracéo de raios X

A estrutura cristalografica das amostras foi ingesta com auxilio da difragdo de
raios X utilizando o método do p@ analise dos difratogramdei feita com auxilio do
método de refinamento Rietveld, com o objetivo deficmar a estrutura cristalina e obter os
parametros de rede da cela unitaria. Os difratogsate raios X das amostras AM1, AgI2
AMS3 com seus respectivos planos de difracdo, sdo apaees nas figuras 4.1 (a), (b) e (c)
respectivamente. Nestes difratogramas estédo immcasl planos atbmicos correspondentes a

cada pico, que quando comparado ao difratogrameaids X do YBaCuwO7s, mostra a
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coincidéncia nos principais planos, fato que ewdera semelhanca entre as estruturas

cristalinas e confirma a estrutura ortorrombica cmetriaPmmm

FIGURA 4.1 — Difratogramas de raios X para as arassle Ggd,CeBaCu:0;;, com x = 0,00, 0,025 e 0,050.
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E possivel observar nos difratogramas das amoswas a presenca de Ce o
aparecimento de alguns picos, que de acordo coteratlira [4] podem representar fases
espurias do tipo BaCep BaCuQ, BaCQ e CuO. Essas fases espurias podem ser
responsaveis pela supressao da supercondutividade.

Os parametros de redebe c e o volume da cela unitaria foram obtidos com me&tod
de refinamento Rietveld, utilizando o programa GSR&ra isto, o programa utiliza como
base, os dados referentes a estrutura cristalirsistema YBgCuO7.5 € compara com 0S
dados da amostra. Na tabela 4.1 sdo apresentadeslares dos parametros de rede e o

volume da cela unitaria para cada amostra.

TABELA 4.1 — Parametros da cela unitaria a, b esews respectivos volumes para &g Ba,Cu;0;.5, com X
= 0,00, 0,025 e 0,050.

x = 0,00 x = 0,025 x = 0,050
a (A) 3,8528 (1) 3,8414 (2) 3,8413 (2)
b (A) 3,8975 (1) 3,8991(4) 3,8992 (4)
c (A 11,7323 (1) 11,703 (1) 11,702 (1)
V (A3) 176,18 (1) 175,29 (2) 175,27 (1)

Fonte: A autora.

Com relacdo aos resultados, pode-se afirmar queeseqza do Ce nao afeta a
estrutura ortorrdbmbica do sistema, apenas provaowureducao significativa do parametro
e uma consequénte reducao de volume da cela anitareducédo de volume da cela unitaria

€ uma evidéncia de que o Ce entrou em substitpigémal do Gd.

4.2.2 — Microscopia Eletrbnica de Varredura — MEV

As amostras policristalinas sao sistemas granuleéssicos [34], onde 0s gréos
estdo dispostos aleatoriamente e se encontranmfeata acoplados uns aos outros. Esses
sistemas podem apresentar um grande numero deode&iimperfeicdes, bem como o
aparecimento de fases secundarias. Por esse nsatitarna interessante fazer andlises da
topologia superficial das amostras.

As imagens das amostras AM1, AM2 e AM3 foram feitasn auxilio de um

microscopio eletronico de varredura (MEV), nos nsdpadrdo e com elétrons
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retroespalhados para verificar o aparecimento féeetites fases. As figuras 4.2, 4.3 e 4.4 sé@o
iImagens ampliadas 150X, 500X e 1500X respectivaanetd amostra com 2,5% de Ce
(figuras da esquerda) e 5% de Ce (figuras da djreit

FIGURA 4.2 — Microscopia eletrdnica de varredura0X) para a amostra AM2, com 2,5% de Ce (esquerda)
amostra AM3, com 5% de Ce (direita).Imagem feita @étrons retroespalhados.

FIGURA 4.3 — Microscopia eletrdnica de varredur@08) para a amostra AM2, com 2,5% de Ce (esquerda)
amostra AM3, com 5% de Ce (direita).Imagem feita @étrons retroespalhados.

= Sl
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Figura 4.4 — Microscopia eletrénica de varreduiz0QX) para a amostra AM2, com 2,5% de Ce (esquerda)
amostra AM3, com 5% de Ce (direita). Imagem feitm @létrons retroespalhados.

Analisando a topologia superficial das amostraemasse as diferengas existentes
entre as superficies das amostras AM2, contendé 8é5Ce e a amostra AM3, contendo 5%
de Ce. As imagens da superficie da amostra AM2rarasfjue ela possui grande quantidade
de poros e pequenos precipitados. Nas imagenspeafisie da amostra contendo 5% de Ce
observa-se a presenca de uma grande quantidadeati@tpdos e a presencga de poucos poros
em relagdo a amostra AM2. Estas fases de preapgifaddem ser do tipo BaCg@aCuQ,
BaCGe CuO conforme ja sugerido na andlise dos difratogs de raios X [4].

Nas imagens com maior ampliacdo é possivel obseorarmais detalhes os graos,
0S poros e o0s precipitados presentes nas amoSfoasrva-se também que os tamanhos de
graos nao apresentam uniformidade e os poros forseatanto sobre 0s grdos como nas
regides intergranulares, se distribuindo de forteataria.

A presenca de regides contendo BagUEBaCQ e CuO, indica a formacéo de fases
espurias. A formacdo destas fases indesejaveisstemorigem na utilizacdo do BagO
[68,69,70] como precursor. Durante o processo mterszagéo, ocorre a retengao do carbono
pelo seu aprisionamento nos poros, levando a f@omde uma solucéo sélida Ba-£0

As amostras foram fraturadas para observar o tamndaobk grédos e o acoplamento
entre os mesmos. As figuras 4.5 e 4.6 sdo imagemsictoscopia eletrénica de varredura
(MEV) com ampliagéo de 6000 vezes, da superfiaieifada das amostras AM2 e 1500 vezes
para a amostra AM3.
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Estas imagens permitem confirmar as observacOesri@es, ou seja, a nao
uniformidade nos tamanhos de graos, a formacapaas que ocorrem tanto sobre os graos
como nas regides intergranulares apresentando isimdbuicdo aleatéria. As caracteristicas
observadas nestas imagens comprovam o caratemextiente granular deste composto.

FIGURA 4.5 — Microscopia eletrdnica de varredurd0@X) para a amostra fraturada AM2, com 2,5% de Ce.
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4.3 — Medidas de resistividade elétrica analise das flutuacdes na
condutividade elétrica

4.3.1 — Transi¢ao normal-supercondutora

Foram realizadas medidas de resistividade eléamafuncdo da temperatura nas
amostras de (GdCe)Ba,CuO;. 5 preparadas de acordo com a técnica descrita fitulcap.
Essas medidas foram realizadas em campo magnétiooenas intensidades das correntes
elétricas aplicadas foram 5 mA, 10 mA, 15 mA e 50 m

As medidas de resistividade elétrica em funcaoedgpéeratura foram utilizadas na
determinacdo da temperatura critica da transicdasgenormal supercondutora, na andlise da
transicao resistiva e no calculo dos expoentesasit

Inicialmente, utilizando as dimensdes da daraos os sinais de corrente e tenséo
fornecidas pelo equipamento de medidas, foi calleutaresistividade elétrica em temperatura

ambiente, utilizando a relagéo;

V
P = T E'Ié (4.1)

onde V é a diferenca de potencial medid&, a corrente elétrica aplicada na amostra, A é a
area da seccao transversal da amodtmadistancia entre os contatos de potencialaétr
Na tabela 4.2 sdo apresentadas as informacOessagasssobre cada uma das

amostras, para a realizacédo das medidas de rkashivelétrica.

TABELA 4.2: Valores determinados para | (caminh&tréto), A (area de secgéo transversal), R (resi&é&
temperatura ambiente)pgresistividade a temperatura ambiente).

Amostras Imm)  AMHM  Ramp(MQ)  pams(MQcm)
GdBaCw0Oy7-5 2,6 13,1 4,88 2,46
(GOb,97:C8 029 BaCWO7. s 1 12,7 1,94 247
(Go,95C&,05 BaxCwO7-5 2 9,2 10 4,62
(Gdo,028Ce 079 BaCWO7-5 1 10,5 9,2 9,73

Fonte: A autora
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Para obter as curvaspde T, inicialmente a amostra € resfriada até ummgegatura
abaixo de T, e, apds a mesma é aquecida com a taxa de variagdémgeratura controlada.
Este controle da temperatura permite manter agax#rno de 3,0 K/h, durante a transicéo
normal supercondutora e em torno de 8,0 K/h nasaderagides. Estes valores de taxas de
variacdo da temperatura garantem além de estal@lid&mica do sistema, um numero
adequado de pontos, em especial, na regido déckanmsormal supercondutora, o que facilita
0Ss processos de analises dos dados.

As intensidades de corrente elétrica agifisanas medidas de resistividade elétrica
nas amostras dopadas com Ce nao foram superi®@snd. Para valores de intensidade de
corrente elétrica maiores que 50 mA nao foi possilsservar a temperatura de resisténcia
nula T, uma vez que ela ficou abaixo de 78 K que é otdirimiferior de temperatura do
criostato.

A amostra AM4, dopada com 7,5% de Ce, apresention ekevado de resistividade
elétrica em temperatura ambiente e néo foi possiemicar seu estado de resisténcia nula,
por estar abaixo de 78 K. Na figura 4.7 é apredentama curva da resistividade elétrica
contra temperatura representativa do comportameéesta amostra. Na regido normal se
observa um comportamento semicondutor e, apdsnasi¢ém normal supercondutora, a

limitacéo do criostato, ndo permite a determinalg#idy,.

FIGURA 4.7 — Medidas de resistividade elétrica cotémperatura - amostras AM4 com i =5 mA.

12 T T T T T T T T

o Gd(Ce 7,5%) BCO |
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0 P TS| N PR TR S R R T
60 80 100 120 140 160 180 200 220 240

Temperatura (K)

Fonte: A autora.
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A tabela 4.3 apresenta os valores de correnteaaldlie as respectivas densidades de

corrente.
TABELA 4.3: Densidades de corrente para correnpdisadas sobre as amostras AM1, AM2 e AM3 de 5, 10,
15 e 50 mA.
Corrente aplicada (mA) J (rzbl\\//linf) J “XQ/ZC"%) J (r'fbl\'i\//lgnf)
S 38 39 55
10 76 78 111
15 115 117 116
30 384 392 555

Fonte: A autora.

As figuras 4.8, 4.9, 4.10 e 4.11 sao represeldsitilas curvas da resistividade

elétrica contra temperatura para as amostras AN & AM3 com correntes aplicadas de 5
mA até 50 mA.

FIGURA 4.8 — Medidas de resistividade elétrica cmrtémperatura - amostras AM1, AM2 e AM3 comi=5

mA.

Fonte: A autora.
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FIGURA 4.9 — Medidas de resistividade elétrica coriemperatura - amostras AM1, AM2 e AM3, com i =
10mA.

1,0 T T T T T T T
® GdBCO
3 Gd(Ce 2,5%) BCO 1
@ Gd(Ce 5%) BCO

0,8 - i=10 mA -
<
o L
2 ]
N
< L i
g 0,6
o
\Z/ o 4
S
2 04 .
S
= L i
k%)
7]
Q 02 .
@

0,0 (i I IR R R B |

78 80 82 84 86 88 90 92 94 96 98 100 102 104

Temperatura(K)

Fonte: A autora.

FIGURA 4.10 — Medidas de resistividade elétricatetemperatura - amostras AM1, AM2 e AM3, comli5=
mA.
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FIGURA 4.11 — Medidas de resistividade elétricat@temperatura - amostras AM1, AM2 e AM3, com5G=
mA.
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Fonte: A autora.

Analisando as curvgsx T nas figuras acima, observa-se que as mesmas @arase
formas bem distintas. A amostra AM1 apresenta waresicdo bem estreitAT = 3 K) com
Teo = 93K, sendo este valor pouco afetado pela intedsidda corrente aplicada e,
relativamente as amostras AM2 e AM3 apresentatingdede elétrica menor na regido
normal. As amostras AM2 (2,5% Ce) e AM3 (5,0% Cefeaentam largas transicbes com
(AT = 8 K) e AT = 14 K) respectivamente. Q,lé sensivelmente afetado pela intensidade da
corrente elétrica aplicada, e suas resistividadigsioas na regido normal sdo da mesma
ordem de grandeza, porém maiores que a resistevidaédmostra AM1.

A figura 4.12 é representativa das curvp&ld@ contra T, para as trés amostras com
corrente aplicada de 50 mA. Nesta figura é possivsérvar com detalhes a transicdo normal
supercondutora nas amostras AM1, AM2 e AM3. Asrdifeas, ja observadas nas curvas das

figuras 4.8, 4.9, 4.10 e 4.11 ficam muito mais emntds quando se observa a figura 4.12.
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FIGURA 4.12 — Derivada da resistividadg/dt para as amostras AM1, AM2 e AM3 em func¢éo daperatura
parai=50 mA.
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Fonte: A autora.

Medidas de resistividade elétrica em sistemas sapdutores do tipo REBEuO;.5
mostram que a transicdo de fase normal-supercadatmrre em duas etapas, efeito que &
mais evidente nas curvdg/dT contra T. Dentro deste modelo de transicdo supdtdora, o
primeiro pico, em temperatura mais elevada, denadantransicdo de pareamento,
corresponde a transicdo supercondutora dentro dimss,ge 0 segundo pico, denominada
transicdo de coeréncia, registra o estabelecintmton estado supercondutor com coeréncia
de longo alcance, obtido através da ativacdo dgacdes fracas entre o0s graos
supercondutores, atingindo assim, o estado detéesia elétrica nula, definido pela
temperatura & A ocorréncia dessa dupla transicdo € um comperiamintrinseco dos
supercondutores granulares [71]. Na cutp&T contra T, correspondente a amostra AM1 é
possivel observar um comportamento um pouco diferédbserva-se dois picos, um mais
acentuado, que corresponde a temperatura de a@waimente 94 K e um segundo pico com
um leve arredondamentauito préximo do outro, separados por um intergedemperatura
menor que 1K. Os resultados apresentados acimaamogtie a amostra AM1 (GdE2aus0;.

5), apresenta um sutil desdobramento na transicgoatEamento. Esse comportamento foi
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também observado em amostras policristalinas de,GUB&;s € em monocristais de
Bi,SrLCaCuO1p + x[71]. ISto sugere que, nos sistemas REBgO;. s, 0 raio ibnico das terras
raras influencia a transicao de pareamento.

Na curva @/dT, correspondente a amostra AM2, com 2,5% dedde-se observar
a transicdo em duas etapas. O pico mais acentaptesenta oJ o qual se denomina deT
e 0 segundo pico abaixo de $e deve a transicdo de coeréncia, que esta mdacioa
granularidade do sistema. No caso da amostra AbB,5% de Ce tem-se a presenca de dois
picos Tp1 e Tp2 Na regido paracoerente, que pode ser explicado qgurréncia de um
desdobramento da transi¢cdo de pareamento [72] gerdeopela desordem estrutural induzida
pela presenca do Cério no composto [73]. Comporiton@nalogo a este foi observado em
sistemas REB&u;0;.sdopados com Pr [74].

A transicao de fase normal-supercondutora ocorrei@nintervalo de temperaturas
definido [T.— T¢o], € a adicdo de Ce ao composto GMRBgO;; afeta de forma significativa
este intervalo de temperaturas. Os valores destesvalos, resultantes das analises das
curvasdo/dT contra T, sdo apresentados na tabela 4.4. Pagteanihacao dos valores, foi

considerado como¢c R temperatura do primeiro pico g © ponto ondelg/dT se anula.

TABELA 4.4 — Temperaturas,T T, € [Te,- T para as amostras AM1, AM2 e AM3.

AMOSTRAS Tc(Tp1) Tco Te—Teo
GdBaCuOy.; 94 92 2
(Gdo,97Ce,029BaCU07.5 86 78 8
(Gdo.950C€0.0)BaCWOr-5 92 78 14

Fonte: A autora

A curvadd/dT contra T, correspondente a amostra AM3, na figut2, revela um
desdobramento da transicéo de pareamento, cons@ngeede dois picos, denominadips=
92 K e T2 = 85 K, que representam duas temperaturas critieapadeamento. Esse
comportamento € caracteristico de sistemas grasJlaonforme observado em outros
compostos [34, 74].

Pode-se destacar trés fatores que provocam a séprde estado supercondutor: o
estado de oxigenacdo do sistema, a intensidaderdente elétrica aplicada e a adi¢cdo de
dopantes no sistema puro. Os elementos Pr e Ceogamov a supressdo da

supercondutividade, quando os mesmos sao subgsttothimente ou parcialmente no lugar
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do RE nos sistemas REBaxO;; [36,37]. Amostras policristalinas com bom acoplaimen
entre os graos e nivel de oxigenacao otimizéde §,95), em geral, necessitam de estreitos
intervalos de temperatura para completar a tramsngimal supercondutora e sdo pouco
sensiveis a correntes elétricas aplicadas [75]teNesstemas a transicdo em duas etapas é
mascarada pelo bom acoplamento entre os graos Q&Jresultados observados para as
amostras AM1, AM2 e AM3 séo consistentes com outasalhos relatados na literatura [5,
6, 7].

4.2.2 - Analise das Flutuactes Térmicas na Conduithade Elétrica

O excesso de condutividade na regiao acima de @iewseaos efeitos das flutuagbes

termodinamicas e pode ser obtido experimentalnmotteneio da seguinte relacéo;

Ao =0 -0q (4.2)

ondec € a condutividade medida f)/e or € a condutividade regular. A condutividade
regularcr € determinada a partir da extrapolacdo do compertto linear apresentado pela
resistividade em altas temperaturasg(= 1l/pr). O comportamento linear apresentado pela

resistividade no estado normal é dado por;

d
Pr =Pyt CI;?I-R T (4.3)

Na equacdo 4.3, a inclinacdo da reta é dada pelada da resistividade em funcéo
da temperatura e o coeficiente linear da curva @esentado porpy, sendo ambas
determinadas a partir do ajuste linear dos dadpsrarentais.

A andlise dos resultados é feita a partir da sgposide que o excesso de
condutividade diverge segundo uma lei de potérgfimida como

Ao = As™ (4.4)
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ondec € atemperatura reduzida, A é uma constaité e expoente critico. O processo de
analise dos resultados se baseia na determinag&@rice da derivada logaritmica da

paracondutividade em relagé@o a temperatura. Destie né definida a grandegg, dada por;

__4d
Xo = pre= In(Ao) (4.5)

A Figura 4.13 ilustra o comportamento linear apnes#o pela resisténcia e 0 ajuste
linear que permite a determinacdo das constantexydét.3). O intervalo de temperatura

utilizado no ajuste linear foi de 150 a 290 K.

FIGURA 4.13- Extrapolagdo do comportamento linearrdsistividade em alta temperatura para amostra de
GdBaCuzO7.5.
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Fonte: A autora.

Substituindo as equacdes (4.4) em (4.5), obtém-se

1.1
X, A

g

(T-T.) (4.6)
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A equacéo (4.6) permite o ajuste linear das cu%é]s contra T. Neste ajuste a
equacao da reta fornece o inverso do expoentearii intersecdo da reta com o eixo da

temperatura pode fornecer o Tc.
Uma vez que a resistividade é a quantidade medigarimentalmente, pode-se

escrever:

4.7)

e dessa forma calcula-se numericamente a deriegdaiimicay,, por meio da expressao

1dp_1dp,
|\ p?dT  pi dT

XG'_ (1_1J
P Pr

A utilizacdo desse método pode levar a incertemaselacédo a extrapolacdo linear

(4.8)

para a determinacdo da resistividade regular eetggdo ao calculo numérico da derivada
dp/dT. Entretanto, a determinacdo da derivada nas prdadas de Jé mais precisa, pois a
resistividade varia rapidamente em funcao da temtper. Da mesma forma, as incertezas
com relacdo ao processo de extrapolacdo sdo peqdemmlo a grande diferenca entre 0s
termosp e prda equacao (4.7), sendo o termpgpequeno em relacdgpaCom o aumento da
temperatura, a diferenca entre os term@pr SA&0 menores, assim, 0s erros tornam-se cada

vez maiores.
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4.3.3 — Flutuacdes Criticas e Gaussianas

Na figura 4.14 s&o apresentadas as sufedp x T, (b) d/dT x T e (C)xo* X T
referentes a amostra GdBas0;.; (AM1).

FIGURA 4.14 - (a) transicdo resistiva normal-supadutora em funcdo da temperatura. b) Derivada da
resistividade em funcéo da temperatura. c) Curpeesentativa do inverso da derivada logaritmica,deem
funcdo da temperatura para a amostra AM1, parademsidade de corrente de aproximadamente 60 nfA&m
extrapolacdo da reta nos fornece os expoenteshetams valores de.Je T..
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Fonte: A autora.
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A figura 4.14 (a) é representativa da transicadgstiea da amostra GdBEuOy.;.
Analisando a figura 4.14(b), € possivel observac@réncia de um sutil efeito préximo ao
ponto de maximo da derivada da resistividaldédT. Este efeito € um indicativo do
desdobramento da transicdo de pareamento em daEEseEste tipo de efeito € observado
em sistemas REBCO dopados. Na figura 4.14(c) &aptada a curva do inverso da derivada
logaritmicay,™ contra a temperatura e os ajustes lineares. Adend, (T¢), na regidao
paracondutora, ndo foram observados expoentesigaossentretanto foram determinados
dois expoentes criticok,” = 0,30, A’ = 0,18 na regido imediatamente acima ded
expoente criticd.> = 0,30 corresponde ao expoente critico previstoLpbb [64], sendo
compativel com o modelo 3D — XY [43]. Este expodiatmbém foi observado no sistema
policristalino de GgPrBa,CuO7. 5 [56]. O expoenté. = 0,18 é motivo de discussdes, pois
ainda ndo apresenta uma interpretacao teoricamsunee Ele foi observado pela primeira vez
por Costa e colaboradores em amostras policriaka[inl] e em monocristais de YRBakO7s
[77]. Segundo a literatura [72, 77] este regimdepser interpretado como um regime além
do modelo 3D-XY, mas com uma dinamica diferentetr®explicacdo para a origem deste
expoente foi proposta por Halperin et al [78], @lgsugere uma transicdo de pareamento
fracamente de primeira ordem.

Nas proximidades de.Jfoi determinado o expoente s = 3,6. Esse expaentda a
granularidade do sistema, sendo consistente comoaéocia de uma transicdo de fase
paracoerente-coerente em, & esta de acordo com a classe de universalidadeY3@om
desordem relevante [57]. Este valor de expoem#éan € observado em outros sistemas
policristalinos [56, 79, 80], e esta associado anglaridade do sistema e apresenta valores
entre 3 e 4.

Na figura 4.15 s&o apresentadas as curvap faJ, (b) p/dT x T e (C)xs* x T
referentes a amostra 3L e) 02BaxCuw07.5 (AM2).
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FIGURA 4.15 - (a) transicdo resistiva normal-supadutora em funcdo da temperatura. b) Derivada da
resistividade em funcéo da temperatura. c) Curpeesentativa do inverso da derivada logaritmica,deem
funcdo da temperatura para a amostra AM2. A dedsidbe corrente aplicada foi de aproximadamente 60
mA/cn?. A extrapolacdo da reta nos fornece os expoert@si®ém os valores deJe Te.
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Na figura 4.15 (a) é apresentada a curva daig@mn resistiva obtida na amostra
AM2, Gy o7Le 02BCWO075, onde se observa uma sutil alteragdo no compertanda
curva de transicdo, relativamente a amostra AMlse®lando a curva da derivada da
resistividadedp/dT apresentada na figura 4.15(b), foi possivel ctasts efeitos provocados
pela adicdo do Ce no sistema. Esta curva aprederggicos; o primeiro correspondente a
transicdo de pareamento a uma temperatura de 8® Kegundo pico esté relacionado a
granularidade do sistema. Esta observacao, sontamiéma que a transicdo supercondutora
ocorre em duas etapas, como na maioria dos sistgranslares, porém, este duplo pico é
bem mais evidente em amostras dopadas com Ce oarffsrme pode ser também observado
em outros sistemas policristalinos comg PrBaCusO;. 5 [81], En- PrBaCwO;.5[82] e
Tmy. PrBaCusO7. 5 [83].

A partir da curva apresentada naréigd.15(c), foram realizados os ajustes lineares
para obtencdo dos valores dos expoentes critieosagacterizacdo dos diferentes regimes.
Nesta andlise foram determinados dois expoentesnaAcle T, obteve-se 0 expoente
AP=0,60 correspondente a um expoente gaussiano émgional e que se encontra dentro
das previsbes da teoria de Aslamavov e Larkin [Bbjixo de T nas proximidades d,
observa-se o expoente critico s = 2,9, o qualretdéionado a granularidade do sistema. Este
expoente também foi observado em amostras podiinas de ErBALwO;. 5 En.
xPrBaCwOy7.;5 [82] e Y1xCeBaCusO7.5 [73].

Na figura 4.16 s&o apresentadas as curvap faJ, (b) p/dT x T e C)xo* x T
referentes a amostra ¢EdCe oBaxCwsO7s (AM3). A figura 4.16(a) € representativa da
transicdo resistiva da amostra AM3, (efLe oBaxCwO;5, se observa uma acentuada
mudanc¢a no comportamento da curva, quando compa@uaas respectivas curvas das
amostras AM1 e AM2.
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FIGURA 4.16 - a) transicdo resistiva normal-supeditora em funcdo da temperatura. b) Derivada da
resistividade em funcéo da temperatura. c) Curgeesentativa do inverso da derivada logaritmica,deem
funcdo da temperatura para a amostra AM3. A dedsidde corrente aplicada foi de aproximadamente
60mA/cnt. A extrapolacdo da reta nos fornece os expoentes.

(@) GdggsCeposBa,Cu07;

p (a.u.)

0,20

0,16

15

10

x§P (K)

0 . 1 1 . .
80 85 90 95 100
Temperature (K)

Fonte: A autora.
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Analisando a curva da derivada de resistividhddT mostrada na figura 4.16(b) sao
observados detalhes da transicdo resistiva. Na&i¢éo de pareamento observam-se dois
pontos de maximos, denominados ge & Tpo,que correspondem a aproximadamente 94,5 K
e 86 K. Esse desdobramento na transicdo de pareapwssivelmente € provocado por uma
separacdo de fases devido a desordem estruturaridgad pela presenca do Ce [84].
Comportamento analogo foi observado em sistemaarigtdlinos dopados com Pr ou Ce [7,
82, 83, 85].

A partir da curva da derivada logaritmica, apres#mtna figura 4.16(c), foram
obtidos os valores dos expoentes criticos e caizati®s os diferentes regimes. Na regido
acima de ¥, foi determinado um expoente gaussiano correspwada um regime
tridimensional das flutuacdes térmicas,= 0,49 e um expoente critiég,'=0,08. Acima de
Tpy, foi determinado um expoenig® = 0,25, o qual ndo esta previsto nos modeloscesri
conhecidos. Entretanto, este expoente, analogaraenterpretacdo dada ao expoenté =
0,18, pode possivelmente ser interpretado como egime além do regime 3D-XY [72].
Nas proximidades de.J regido paracoerente, observou-se um expoent2 s, relacionado
a granularidade mesoscopica do sistema.

Na tabela 4.5 é apresentada uma sintese dos eapagentificados nas analises dos

resultados obtidos com as amostras AM1, AM2 e AM3.

TABELA 4.5: Expoentes identificados nos regimes flikuac6es Gaussianas, genuinamente criticas e nos
regimes de aproximacgéo ao estado de resisténagard as amostras AM1, AM2 e AM3.

Amostras Flutuacdes  Flutuacées Criticas Flutuacdes Flutuacbes
Gaussianas -3D 3D - XY Criticas préximas ao &
GdBa,CusO. 5 — 0,30 0,18 s=36
Gd 0,975Ce 0,025 Bazcl.|307_ 8 0,60 — — S = 2,9
0,25
Gd 0195Ce 0,05 Ba,Cuz07.; 0,49 — s=25
0,08

Fonte: A autora.

Analisando os resultados observa-se que somem®stra com 5% de Ce apresenta
desdobramento na transicdo de pareamento, ondecapaduas temperaturas criticag &
Tp,, possibilitando o calculo dos respectivos expaenotéicos. Confrontando este resultado
com os resultados encontrados na literatura, vardfe que este comportamento também é

observado em outros sistemas supercondutores REf¥.; dopados com Ce e Pr. Entre
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eles, o sistemas EiCeBaCusO75 (policristalino) [6], apresenta desdobramentoraadicao

de pareamento para concentracoes @& & 10% de Ce. A figura 4.17 apresenta a curva
representativa da derivadia/dT e do inverso da derivada logaritmiga' em funcédo da
temperatura para a amostra &Ce oBaCO7; (policristalina), na qual € possivel observar
um expoente gaussiano tridimensional entre T, um expoente critico acima de;e um

expoente critico proximo deJrelacionado a granularidade do sistema.

FIGURA 4.17 - Curva representativa do inverso davdda logaritmica dg,* em funcédo da temperatura para a
amostra Ep osCeg 0BaCU07.5.
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Fonte: OPATA, Y. A. et al Fluctuation-induced Contivuty of Polycrystalline Er,Ce BaCu:O;. 5
SuperconductoiModern Physics Letters By. 25, n.20, p. 1651 — 1681, 2011.

O composto Y.xCeBaCuO7; (policristalino) [5], com 5 e 10 % de Ce também
apresentam um comportamento semelhante. A figui@ #hostra a curva representativa da
derivadadp/dT e do inverso da derivada logaritmiga' em funcdo da temperatura para o
sistema ¥ ofCe& 0BaCwsO75, 0 qual apresenta temperaturas criticag €l Tp, com um
intervalo de 5 K. Acima derl é possivel observar um expoente Gaussiano bidiorerise
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um expoente genuinamente critico. Entgg € Tp, um expoente gaussiano tridimensional e

nas proximidades de.Jo expoente relacionado a transicdo paracoereeteme.

FIGURA 4.18 - Curva representativa do inverso davdda logaritmica dg,* em funcédo da temperatura para a
amostra ¥ g5 Ceg 0B axCU07.;.

{a)

dp/dT (a.u.)

Temperature (K)

Fonte: FERREIRA, T. R. et al Fluctuation-induceddauoctivity of (Y- Ce)BaCwO;. ; superconductorPhys.
Status Solidi B, 248, n.7, p. 1696 — 1701, Fev.1201

Observa-se também o desdobramento na transicéarel@npento no composto Ho
xCeBaCus0; (policristalina) [7], com concentracdes de 5 e 1@&«Ce. A figura 4.19 é a
curva representativa do inverso da derivada lagaréty,* em funcdo da temperatura para a

amostra HeoCa 1BaxCwO75 , onde pode-se observar as temperaturas critigas Tpo €

somente expoentes criticos.
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FIGURA 4.19 - Curva representativa do inverso diveda logaritmica dg," em funcdo da temperatura para a
amostra Hggo Ceg 18aCus075.

12 - :

T L. T

Ho, 3)Ce 1oBa,Cu,0,;

x)

=1
o

X

0 i 1 A L i A

86 88 80 92 94
Temperature (K)

Fonte : KURELO, A. R. et. al. Fluctuation-inducedr@uctivity of Polycrystalline (Ho-Ce)B@u0O-.;
Superconductor. Brazilian Journal of Physics, v.i1L, p.1-5, mar/2011.

Além dos sistemas dopados com Ce, observa-se esg@mamento também em

amostras policristalinas de5PrBaCusO75 com 5% e 10 % de Pr [56], HgPrBaCusO5.
5 [86] e Y1 xPrBaCuwO75 [84]



81

Conclusoes

Neste trabalho foi realizado um estudo experimesiatematico dos efeitos

provocados pela adicdo de Ce no sistema superayn@@d;..CeBa,Cuz0O;;5). As amostras,

com dopagens x=0,00, 0,025, 0,050 e 0,075, forawegsadas por reacdo de estado sdlido.

A caracterizagdo estrutural das amostras foi @@ddizom auxilio das técnicas de difracédo de

raio X com refinamento Rietveld e de microscopktréhica de varredura. As andlises da

transicao resistiva e das flutuagdes na condutieddétrica foram feitas a partir das medidas

de transporte eletrénico.

Sobre a caracterizagédo estrutural das amostragriraspais conclusées foram as

seguintes;

a)

b)

O aumento da concentracdo de Ce no sistemaeBa,Cu;O7.5) provoca
uma reducéo nos parametros de rede.

A adicdo do Ce provoca a formacdo de fases espada® BaCe@)
BaCuQ, BaCQ e CuO, fases estas que podem contribuir para &skdo

do estado supercondutor.

As principais conclusdes sobre os resultados abtidoestudo da transicao resistiva

e das flutuagBes na condutividade elétrica saomesis abaixo:

C)

d)

f)

A transicao resistiva € um processo em dugmetano qual a primeira, em
temperatura mais elevada, corresponde a transigé&rcondutora dentro
dos graos (transicéo de pareamento), e a segugidraen estabelecimento
de um estado supercondutor com coeréncia de ldongonca, obtido através
da ativacdo das ligacOes fracas entre os graoscemgieitores (transicao de
coeréncia).

A forma detalhada da transicdo resistiva aptaséependéncia com a
concentracdo de cério.

A adicao do cério ao sistema GdBaO;.; tende a acentuar este carater da
transicdo em duas etapas, com o0 aumento das Ilgdg@eas devido a
distribuicdo de Ce nos contornos de graos.

A adicdo do Ce ao sistema GdBaO;5 induz a um desdobramento na
transicdo de pareamento e a um decréscimo gntofo um consequente

alargamento da transicdo supercondutora. Para mipacées de Ce acima



g)

h)
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de 5%, os efeitos provocados pela adicao do Ceigadps com a limitagcéo
do criostato, ndo permitram a observagdo da taasi normal-
supercondutora de forma completa.

Na regido paracondutora foi identificado um imegy gaussiano
tridimensional, somente para nas amostras dopada<e.

Nas regifes imediataspil € observado um regime de flutuacdes
genuinamente criticas o qual estd em acordo conodelm 3D-XY e um
regime além do modelo 3D-XY, o qual pode evidenciara transicao
fracamente de primeira ordem.

Na regido de aproximacdo ao estado de resistémula, os expoentes

obtidos revelam um regime que esta relacionadarutaridade do sistema.
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Sugestdes para Trabalhos Futuros

Para uma melhor compreensao da dinamica da trans@éinal supercondutor no
sistema [GdxCeBaCusO75], alguns trabalhos adicionais sdo necessarios,o cpor

exemplo;

1. A utilizacdo de diferentes tratamentos térmichgante o processamento das amostras,
para verificar se o desdobramento na transicdoadeamento depende exclusivamente da

presenca do Ce ou pode ser influenciado pelo teatemiérmico utilizado.

2. Um estudo das propriedades magnéticas do sistemanbjetivo de averiguar a influéncia

do Ce na corrente critica, na linha de irreversiddes magnéticas.

3. Uma andlise comparativa com outros sistemas RE&tpados com Ce com o objetivo de

investigar a possivel existéncia de um comportameadréo do Ce nestes sistemas.
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