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RESUMO

Enquanto supercondutores de baixas temperaturas criticas apresentam fases normais
metélicas bem caracterizadas, a fase normal dos cupratos de altas temperaturas criticas (high
Tc) possui muitas propriedades ndo-convencionais que ainda demandam uma explicagdo mais
geral e abrangente. Dentre essas propriedades andmalas, que dependem fortemente da
dopagem (p) do material, encontram-se o comportamento universal da curva T X p do
diagrama de fases dos cupratos e a persisténcia de gaps locais a temperaturas muito acima de
Tc, observados nas curvas de condutancia por tunelamento em medidas de STM (Scanning
Tunneling Microscope). A natureza desses gaps acima de T, conhecidos na literatura como
pseudogaps, € matéria de intensos debates e ndo existe, até 0 momento, um consenso que
afirme se sua deteccéo é independente ou ndo da supercondutividade ou mesmo se existe mais
de um tipo de pseudogap. Quanto as curvas magnetizacdo que esses materiais apresentam,
diferentes equipes tém detectado em amostras maci¢as 0 aparecimento de uma resposta
diamagnética precursora acima da temperatura de transicdo supercondutora. Além disso,
experimentos de ressonancia quadruplar nuclear (NQR) tém apresentado fortes indicagdes de
que 0s cupratos supercondutores sdo altamente ndo-homogéneos, apresentando desordem
eletronica intrinseca ao longo dos planos de condugéo como, por exemplo, as chamadas fases
do tipo stripes. Esta tese se propde a estudar esses comportamentos andmalos, utilizando a
modelagem fenomenoldgica do Estado Critico para investigar o diamagnetismo precursor dos
cupratos e a teoria de Bogoliubov-de Gennes para o diagrama de fases destes materiais,
incluindo a fase de pseudogap. A andlise dos resultados obtidos para sistemas com
distribuicdo ndo-homogénea de cargas permite a formulacdo de um cenério Unico e coerente
que pode explicar o comportamento anémalo dos cupratos supercondutores.

Palavras-chave: Supercondutividade. Cupratos. Pseudogap. Desordem eletronica. Modelo de
Bogoliubov-de Gennes. Magnetizacdo. Modelo do Estado Critico.



ABSTRACT

While low temperature superconductors have metallic normal phases that are well
characterized, the normal phase of the high T. cuprates present many unconventional
properties that still demand a global and more comprehensive explanation. Among these
anomalous properties, which strongly depend on the doping level (p) of the material, are the
universal behavior of the T. X p curve of the phase diagram of the cuprates and the persistence
of local gaps in temperatures well above T, observed in tunneling conductance curves for
STM (Scanning Tunneling Microscope) measurements. The nature of these gaps above T,
which are known in the literature as pseudogaps, is a matter of intense debate without a
consensus, so far, that says if its detection is independent of superconductivity or not or even
if there is more then one type of pseudogap. As for the magnetization curves of these
materials, different teams have detected the appearance of a precursor diamagnetic response
above the superconducting transition temperature in bulk samples. Moreover, nuclear
quadrupole resonance (NQR) experiments have shown strong indications that the
superconducting cuprates are highly non-homogeneous, with intrinsic eletronic disorder
appearing along the conduction planes as, for exemple, the so-called stripes phase.

This thesis aims to study these anomalous behaviours, using the phenomenological approach
of the Critical State models to investigate the precursor diamagnetism of the cuprates and the
Bogoliubov-de Gennes theory for the phase diagram of these materials, including the
pseudogap phase.The results obtained for systems with non-homogeneous distribution of
charge enable the formulation of a unique and coherent picture that might explain the
anomalous behavior of superconducting cuprates.

Keywords: Superconductivity. Cuprates. Pseudogap. Electronic disorder. Bogoliubov-de
Gennes Model. Magnetization. Critical State Model.
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1 INTRODUCAO AOS MATERIAIS SUPERCONDUTORES

Neste primeiro capitulo, serdo apresentadas as propriedades e 0s aspectos basicos dos
materiais supercondutores, incluindo a distingdo entre os supercondutores do Tipo-I, cujo
comportamento é explicado pela Teoria BCS [1], e os supercondutores do Tipo-II, dentre 0s
quais se classificam os cupratos de alta temperatura critica (T.), que ndo possuem uma teoria
fechada capaz de explicar todas as suas propriedades em um cenario Unico e coerente.
Destacaremos as principais caracteristicas que tornam o fendmeno da supercondutividade
complexo nestes materiais, como o perfil da curva de T, em funcdo da dopagem, a fase de
pseudogap acima de T, e a presenga de desordem, obtidas em recentes experimentos de STM

(Scanning Tunneling Microscope) e ressonancia quadrupolar nuclear (NQR) dentre outros.

1.1. PROPRIEDADES BASICAS DA SUPERCONDUTIVIDADE

A supercondutividade é um estado fisico da matéria caracterizado pela manifestacdo
dos seguintes fendmenos: resisténcia elétrica nula e auséncia de campo magnético no interior
do material (diamagnetismo perfeito). Os supercondutores se diferenciam dos condutores
perfeitos principalmente por essa propriedade de expulsdo do campo magnético do seu
interior, conhecido como efeito Meissner [2]. Nas figuras 1.1.1 e 1.1.2, encontram-se duas
ilustracbes que demonstram bem as diferengas entre os comportamentos de condutores

perfeitos e supercondutores frente a campos magneticos  variaveis.
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Figura 1.1.1: Comportamento de condutores perfeitos frente a campos magnéticos externos variantes no tempo.
Vemos na figura 1.1.1 que, quando um material é resfriado para se tornar um condutor
perfeito ideal, a Lei de Lenz-Faraday faz surgir correntes no seu interior para impedir a

penetracdo ou a expulsdo de campo magnético externo, ou seja, impedir a variacéo de enlace
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Figura 1.1.2: Comportamento de materiais supercondutores frente a campos magnéticos externos variantes no

tempo.

No caso dos materiais supercondutores, a reagdo do material, ao ser resfriado e passar

para o estado supercondutor, é sempre de expulsar 0 campo magnético do seu interior,



15

independente se, antes do processo de resfriamento, havia um campo magnético externo
aplicado (Field Cooling - FC) ou néo (Zero Field Cooling - ZFC). Estas duas situagdes estdo
representadas nas ilustragdes da figura 1.1.2. A esse efeito diamagnético de expulséo de
campo aplicado, podem-se associar correntes supercondutoras de blindagem, as quais séo a
base para os modelos do Estado Critico que serdo apresentados no capitulo 2.

As condigdes para a transicdo de um material no estado ndo-supercondutor (normal)
para o estado supercondutor sdo determinadas pelos valores de trés grandezas macroscdpicas:
temperatura, densidade de corrente elétrica e intensidade de campo magnético. Se o material é
submetido a valores inferiores a trés valores criticos dessas grandezas, temperatura critica T,
densidade de corrente critica J. e intensidade de campo magnético critico H, ele se encontra
no estado supercondutor. Cada material possui valores criticos proprios. A figura 1.1.3 ilustra
o diagrama de fase dos materiais supercondutores, com a superficie critica determinada pelos

valores criticos de cada um dos eixos do diagrama.

]

jc

superconducting region

ra

H

Figura 1.1.3: Esquema do diagrama de fase dos materiais supercondutores com a representacdo da superficie
critica [3].

Logo, se 0 material é submetido a uma temperatura maior que T, OU & um campo
magnético superior a He, ou é percorrido por uma densidade de corrente maior que Je, 0 Seu
estado é normal (ndo-supercondutor).

Somente alguns materiais conseguem manifestar o estado supercondutor. O primeiro
material no qual se detectou a supercondutividade foi o elemento Mercurio (Hg), cuja
descoberta, em 1911, rendeu o prémio Nobel de Fisica ao fisico holandés Heike Kamerlingh

Onnes [4]. A figura 1.1.4 apresenta a curva de queda brusca de resisténcia elétrica do
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Mercdrio na temperatura critica do material (T, = 4,2K ), marcando a passagem para o estado

supercondutor.
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Figura 1.1.4: Curva da resisténcia elétrica do Mercario em funcdo da temperatura, com a identificacdo da

temperatura critica T, de transicdo entre o estado supercondutor e o normal [5].

No rastro da descoberta da supercondutividade no Mercurio, outros elementos como o
Chumbo (Pb) e o Niobio (Nb) também foram descobertos como sendo materiais
supercondutores. Nesses elementos, a supercondutividade se manifesta em temperaturas
extremamente baixas, sendo necessario resfria-los a temperatura do Helio Liquido (4,2 K).

O primeiro modelo elaborado para explicar o comportamento dos materiais
supercondutores foi proposto pelos irméos Fritz e Heinz London [6], em 1935. Basicamente,
0 modelo de London utiliza as equagfes classicas do eletromagnetismo para descrever o
comportamento do campo magnético no interior de condutores perfeitos, assumindo que a Lei
de Lenz-Faraday é valida mesmo sem a variacdo de enlace de fluxo magnético, a fim de
reproduzir o efeito diamagnético dos supercondutores. O modelo de London foi o primeiro a
demonstrar que o efeito Meissner de blindagem reduz o campo magnético no interior do
material com um fator exponencial conhecido como comprimento de London A, ou
profundidade de penetracéo.

Um entendimento mais profundo do fendmeno da supercondutividade veio em 1950,

com a formulacéo de uma teoria fenomenoldgica proposta por Vitaly Lazarevich Ginzburg e
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Lev Landau [7]. A Teoria de Ginzburg-Landau, como ficou conhecida, afirmava que a
supercondutividade deveria ser entendida como um fenémeno quéantico macroscopico, onde a
transicdo de fase do estado normal para o estado supercondutor pode ser descrita por um

pardmetro de ordem na forma de uma fungéo de onda ¥ = A(T )exp(i@), sendo A(T) a sua

amplitude de probabilidade e © a sua fase. Apesar de ser uma teoria que se baseava
principalmente em argumentos termodinamicos, ela foi capaz de gerar importantes resultados,
como a identificacdo de um segundo comprimento caracteristico para estes materiais, além da
profundidade de penetracdo ja prevista pelo modelo de London, que € o comprimento de

coeréncia &. Este valor estabelece uma escala de distancia a partir da qual as flutuagdes

termodinamicas alteram significativamente o pardmetro de ordem do sistema.
Em 1957, Alexei A. Abrikosov descobriu que, em materiais cujo comprimento de

coeréncia & é muito menor do que a profundidade de penetracdo A, 0 campo magnético

externo pode penetrar no material supercondutor sob a forma de tubos de fluxo quantizados

®,, também chamados de fluxoides, em um arranjo periddico conhecido como rede de

Abrikosov [8]. Com esta descoberta, 0s materiais supercondutores passaram a ser dividos em
dois principais grupos: os supercondutores do Tipo-l, que apresentam efeito Meissner
completo e os supercondutores do Tipo-Il, que apresentam estado misto, no qual parte do
campo magnético externo penetra no material. A ocorréncia de tubos de fluxo magnético
quantizado nos supercondutores do Tipo-ll é a principal caracteristica que torna estes
materiais atrativos do ponto-de-vista tecnoldgico e é fundamental para os modelos do Estado
Critico que serdo apresentados no Capitulo 2. Enquanto os supercondutores do Tipo-I sdo
encontrados em metais puros, a supercondutividade do Tipo-ll é encontrada em ligas
metélicas, como NbzSn, Nb;Ge e MgB, e em Oxidos como os cupratos de estrutura
perovskita, que serdo abordados na secdo 1.3.

A figura 1.1.5 ilustra o comportamento da curva de magnetiza¢do de supercondutores

do Tipo-I e do Tipo-II, em funcdo do campo magnético aplicado H.
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Figura 1.1.5: Curva de magnetizagdo para supercondutores do Tipo-I (a esquerda) e do Tipo-II (a direita), em
funcdo do campo magnético aplicado [9].

Conforme se observa nas curvas representadas, nos supercondutores do Tipo-l o
diamagnetismo perfeito associado ao efeito Messner cessa abruptamente em um valor bem
definido de campo magnético critico H quando ocorre a transicdo da fase supercondutora
para a normal. Entretanto, nos supercondutores do Tipo-II, essa transi¢do ocorre de forma
gradual: a perda do diamagnetismo perfeito ocorre com um valor de campo critico Hc; e, para
valores maiores, 0 campo externo vai penetrando no material sob a forma de tubos de fluxo
até que se chega ao valor limite He,, quando o material j& ndo apresenta mais nenhuma
propriedade supercondutora.

Um parametro bastante utilizado para caracterizar os supercondutores do Tipo-I e 0s

do Tipo-Il é o pardmetro de Ginzburg-Landau « = A/&, dado pela razéo entre a profundidade
de penetragdo e o comprimento de coeréncia. Em supercondutores do Tipo-1, 0 comprimento

de coeréncia é maior do que a profundidade de penetracdo (0 < k < 1/\/5), e nos do Tipo-II,

Kk >1/42.

Na proxima secdo, abordaremos os conceitos basicos referentes a Teoria BCS, que
conseguiu explicar, com o uso de argumentos microscopicos, a origem e 0 mecanismo da

supercondutividade em materiais supercondutores metélicos do Tipo-I.
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1.2. PRINCIPIOS BASICOS DA TEORIA BCS PARA SUPERCONDUTORES
METALICOS

Os experimentos com efeito Hall em supercondutores desenvolvidos por Herbert
Frohlich em 1950 [10] mostraram claramente que a entidade minima de corrente nos
supercondutores era ndo apenas um elétron, mas sim um par de carga 2e. Além disso, medidas
da temperatura critica em isdtopos de Mercdrio mostraram que redes com nucleos mais
pesados apresentam temperaturas criticas menores. Esse efeito, conhecido como efeito
Isotépico (figura 1.2.1), evidenciou a existéncia algum tipo de interagdo entre a rede e 0s

portadores de carga nestes materiais.
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Figura 1.2.1: Efeito Isotépico no Mercurio. Temperaturas criticas de transicdo menores em redes com nucleos

mais pesados [11].

Em 1957, John Bardeen, Leon Cooper e John Robert Schrieffer apresentaram uma
teoria microscopica completa que explicava a ocorréncia da supercondutividade nos materiais
supercondutores descobertos até o momento [1]. Esta teoria ficou conhecida como Teoria
BCS e rendeu o prémio Nobel de Fisica de 1972 aos seus trés autores. De acordo com essa
teoria, quando dois elétrons proximos do nivel de Fermi sdo submetidos a um potencial
atrativo, eles formam um estado ligado que, em razdo do nome do seu idealizador, ficou
conhecido como par de Cooper [12]. A origem desse potencial atrativo entre elétrons, capaz
de sobrepujar a repulsdo coulombiana, pode ser explicada pelo acoplamento via fonons da
rede [1]. Quando um elétron livre se movimenta pela rede cristalina, ele atrai os ions positivos
de cada sitio da estrutura, gerando vibragGes na rede (fonons). Se a temperatura do sistema for

suficientemente pequena (abaixo de T, do material), de tal forma que as vibragGes da rede
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devido & agitacdo térmica sejam menores do que a energia dos fonons gerados pela passagem
do elétron, é possivel que um outro elétron livre seja capturado por essas oscilagdes da rede,
gerando um acoplamento, via fonon, entre os dois. A energia de ligacdo entre os elétrons

desse par representa uma lacuna, ou gap de energia (A(T)), no espectro de energias, em torno

do nivel de Fermi. Um elétron s6 pode se desprender do par se for entregue a ele uma energia
maior do que esse gap. Os niveis de energia entre o nivel de Fermi e o gap supercondutor s&o
inacessiveis aos elétrons do sistema, a temperaturas abaixo de T.. Acima de T, 0 gap se anula
e 0 material volta a apresentar um comportamento normal.

A existéncia desse gap supercondutor é verificada em experimentos de tunelamento
[13] envolvendo jungdes entre materiais supercondutores e metais normais intermediados por
um material isolante. A figura 1.2.2 ilustra o mecanismo para a obtencdo do gap

supercondutor em uma junc¢do Nb-I-Ag.

1
(a) c
insulator [ J y /

TxT1.¢
v — superconductor ‘_,I 1 E/J/f::::;f
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—Ale /]
. I | Ne Vv
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S I N

Figura 1.2.2;: a) Esquema para medi¢do do gap supercondutor em experimentos de tunelamento envolvendo
juncgBes SIN (Supercondutor-Isolante-Metal). b) Niveis de energia dos elétrons nos materiais da jungdo em T = 0.
¢) Curva I x V da juncdo em trés regimes de temperatura. d) Condutancia de tunelamento (dl/dV) normalizada,
em funcg&o da tensdo aplicada V. Os picos da curva dl/dV x V indicam o gap supercondutor A(T) [14].

Neste experimento, uma tensdo elétrica é aplicada entre a camada de material

supercondutor e a camada de metal normal, com uma camada de 6xido separando os dois
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materiais (Figura 1.2.2a). Se a temperatura é suficientemente baixa e o sistema se encontra em
equilibrio termodindmico, os elétrons do material supercondutor que se encontram proximos
do seu nivel de Fermi (EFl) se agrupam formando pares supercondutores abaixo do nivel de
Fermi. Para um elétron tunelar entre o material supercondutor e o metal normal, que possui

nivel de Fermi E., > E., + A, e registrar passagem de corrente, é necessario que a tensdo
aplicada seja da ordem do gap supercondutor, ou seja, V =+A(T)/e (Figura 1.2.2b).

Enquanto a tensdo aplicada ndo atinge esse valor, ndo ha passagem de corrente conforme

mostrado na curva | x V da figura 1.2.2.c. Para energias maiores do que A(T )/e em maddulo,

se torna progressivamente mais facil o tunelamento e a curva | x V se aproxima de uma
relagdo 6hmica entre dois materiais metalicos. A medida que a temperatura do sistema
aumenta, a energia de ligacdo que une os elétrons do par de Cooper cai até que, para T > T, 0
material supercondutor se encontra no estado normal e curva | x V se torna 6hmica para
qualquer valor de tenséo aplicada V. Uma maneira mais evidente de se detectar a tensdo
associada ao gap supercondutor € calculando a derivada da corrente em relagdo a tensdo
(dI/dV), e montando um gréfico entre a condutancia por tunelamento e a tensdo aplicada. A
figura 1.2.2.d apresenta esse tipo de curva, para baixas temperaturas, normalizada em relagdo
a uma curva para temperaturas acima de T.. Além de ser mais facil identificar o valor do gap
com essa curva, dl/dV x V é importante também por representar a densidade de estados do
sistema.

Dentre as previsdes decorrentes da Teoria BCS, destaca-se ainda o efeito Josephson,
predito em 1962 por Brian David Josephson [15]. Este efeito ocorre quando duas camadas de
materiais supercondutores diferentes sdo unidos por uma fina camada isolante, sendo este tipo
de juncdo conhecida como Juncdo Josephson. Quando o sistema é resfriado a uma
temperatura inferior ao menor T, dentre os dois materiais, uma corrente flui espontaneamente
pela jungdo, sem a necessidade de uma tenséo aplicada. O mecanismo para 0 surgimento
dessa corrente, chamada de Corrente de Josephson, é explicado da seguinte maneira. Como
vimos anteriormente, a Teoria de Ginzburg-Landau introduziu como pardmetro de ordem para
a transicdo entre a fase supercondutora e a fase normal, uma funcéo de onda dada por:

¥ = AT )exp(i9), (1.2.1)
onde A(T) pode ser interpretado como a amplitude de probabilidade ou, conforme visto,

como o gap de energia que mantém o par de Cooper unido. A fase © € caracteristica de cada
material e se mantém fixa (coerente) quando ele se encontra no estado supercondutor. A

Corrente de Josephson é provocada pela diferenca 6, — 6, entre as fases das func@es de onda
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dos dois materiais supercondutores da juncdo. Segundo a Teoria BCS, a fase © de um
supercondutor s6 deixa de ser coerente em temperaturas bem elevadas, enquanto que a
energia do gap A(T) desaparece quando T = T..

Como ultima observacdo, é importante frisar que a natureza da interac8o atrativa para
a formag&o dos pares de Cooper via fonons explicada anteriormente, supde que 0s materiais
supercondutores sdo sistemas homogéneos, com simetria de translagdo em toda a rede. Esse
aspecto é importante, pois estabelece os limites da Teoria BCS para esclarecer a origem da
supercondutividade em materiais cupratos de alta T, que apresentam medidas experimentais
incompativeis com a hipdtese de distribuicdo espacial homogénea de portadores pela rede,

conforme se vera na proxima sec&o.

1.3. MATERIAIS SUPERCONDUTORES DE ALTA TEMPERATURA CRITICA

Até o inicio da década de 80, apenas elementos metalicos ou ligas metalicas haviam
sido descobertos apresentando as propriedades supercondutoras e suas temperaturas criticas

ndo passavam do limite tedrico estabelecido pela Teoria BCS, dado por T, <30 K. Esse fato

tornava 0s materiais supercondutores pouco atraentes para aplicacdes tecnoldgicas em larga
escala, pois os sistemas de refrigeracdo a base de Hélio Liquido necessarios para a sua
utilizagcdo eram complexos e caros demais. Essa situagdo comegou a mudar em 1986, quando
Karl Muller e Johannes Bednorz descobriram a supercondutividade no composto La,.
xSrkCuOs, com uma temperatura critica igual a Tc = 32 K [16]. Nas décadas seguintes, outros
Oxidos, também da familia dos cupratos, foram descobertos apresentando temperaturas
criticas cada vez mais elevadas. O primeiro composto a romper a barreira dos 77 K, que € a
temperatura em que o Nitrogénio se torna liquido, foi o cuprato YBa,CuzOy, descoberto em
1987 pela equipe de Paul Chu e Maw-Kuen Wu [17]. A partir desse marco, 0S materiais
supercondutores passaram a receber maior atengdo da indUstria, uma vez que os sistemas de
refrigeracdo a base de Nitrogénio Liquido sdo mais baratos e simples de operar e manter. As
temperaturas criticas mais altas ja registradas, com T, acima de 160 K, foram obtidas com
cupratos a base de Mercdrio sob presséo [18]. O gréfico da figura 1.3.1 mostra o grande salto
obtido nos valores de T. com a descoberta dos chamados supercondutores de altas

temperaturas criticas, também conhecidos como High-Te.
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Figura 1.3.1: Evolucdo da temperatura critica dos materiais supercondutores ao longo dos anos [19].

Uma caracteristica comum a todos os supercondutores cupratos é que o fendmeno da
supercondutividade se manifesta predominantemente em uma regido bidimensional de suas
estruturas cristalinas, conhecida como planos de Cobre e Oxigénio (planos CuQOy). A figura

1.3.2 mostra a célula unitaria do composto Y Ba,Cu3O;, que é do tipo perovskita ortorrdmbica.
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Figura 1.3.2: Célula unitaria do composto Y Ba,Cu3O; (perovskita ortorrdmbica) [20].

Na figura 1.3.2, pode-se observar a existéncia de dois planos CuO,, na célula unitéria
do composto YBa,CusO-, formados pelos ions Cobre e Oxigénio e separados pelo atomo de
itrio (Y). Em razéo dos pares de Cooper envolverem elétrons pertencentes a 4tomos de Cobre
e Oxigénio, os orbitais envolvidos na supercondutividade dos cupratos s&o 0s orbitais p e d,
respectivamente. A tabela 1.3.1 apresenta a configuragdo eletrénica dos ions envolvidos nas

ligacOes presentes nos planos de conducéo dos cupratos.
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N° de
5 NuUmero Configuracéo elétrons . Configuracéo do N° de
Simbolo . . lons 5 ’
Atémico eletrénica de fon elétrons
valéncia
O[1- 1s°2s°2p° 5
0 8 1s%2s°2p’ 4 1] - p6
O[2-] 1s°25°2p 6
Cu[1+] [45%]3d® 8
Cu 29 [4s*]3d° 9 Cu[2+] [45%]3d" 7
Cu[3+] [45°]3c° 6

Tabela 1.3.1: Configuragbes eletronicas dos ions presentes nos planos de condugdo dos cupratos

supercondutores.

Medidas de tunelamento com sensibilidade de fase (phase sensitive tunneling) em
compostos cupratos indicam que os orbitais onda-d envolvidos na formagdo dos pares de
Cooper sdo do tipo dyoy» [21]. A figura 1.3.3 apresenta o0 comportamento dessa fungéo orbital
e as ligacOes entre esses orbitais e os orbitais px e py, dos ions de Oxigénio nos planos de
condugdo. A estrutura cristalina da célula unitaria desses compostos juntamente com esses
tipos de ligagBes hibridas envolvendo orbitais p e d, indica que os elétrons responsaveis pela
supercondutividade nos cupratos se encontram em uma situagdo do tipo tight-binding,
permitindo a abordagem microscopica por meio do modelo de Hubbard extendido, conforme

a abordagem apresentada no capitulo 3.
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Figura 1.3.3: Representacéo da funcéo orbital d,,., e ligagbes entre os orbitais dos fons de Cobre e Oxigénio nos

planos de conducdo dos cupratos [5].
Outra caracteristica intrigante dos cupratos supercondutores e que abriu novas
perspectivas para o estudo da supercondutividade é a influéncia da dopagem (x) no diagrama

de fase destes materiais. No caso do composto Lay.xSrxCuOa, por exemplo, o elemento
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dopante, Estroncio (Sr), retira elétrons dos planos de conducdo de Cobre e Oxigénio, que
apresentam um elétron extra para cada atomo de Cobre (ou sitio da rede), deixando “buracos”
com mobilidade para se deslocar nos planos. Em todas as familias de cupratos analisadas,

observa-se um perfil universal no diagrama de fase em funcéo da dopagem. Para compostos

com baixo nivel de dopagem (x<0,05-0,06), o material apresenta uma fase

antiferromagnética isolante, tornando-se um isolante de Mott no composto “pai” (x = 0),

mesmo para baixas temperaturas. A partir de x~0,06 comega a sSe observar a
supercondutividade com valores de T, muito baixos até que a méaxima temperatura critica é
verificada em compostos com nivel de dopagem 6timo (x ~ 0,16). Acima deste ponto 6timo
de dopagem, o valor de T, volta a cair se anulando novamente em x = 0,27 [22-25]. A figura
1.3.4 ilustra esse comportamento universal do diagrama de fase dos supercondutores cupratos.

Phase Diagram
300 T

250 fy

[}
=}
5]

150 |

Temperature (K)

=
5]

¢
50 - |

0 0.05 0.1 0.15 D.2 025 03
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Figura 1.3.4: Exemplo de diagrama de fase dos supercondutores cupratos com o comportamento universal da
temperatura critica T, (em azul) em funcdo do nivel de dopagem (concentragdo de buracos). A curva preta

mostra a temperatura de Neél Ty (em preto) relacionada a fase antiferromagnética para baixas dopagens [22].
Vérios grupos no mundo tém se dedicado a explicar o comportamento do diagrama de
fase dos supercondutores cupratos em funcdo da dopagem. No entanto, até o momento,
nenhuma explicacdo satisfatdria foi apresentada para o surgimento da supercondutividade
nestes materiais. Na proxima secdo, apresentaremos mais algumas medidas experimentais

realizadas por diversas equipes e técnicas diferentes que contribuem para compor o complexo
quadro dessa familia de materias supercondutores.
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1.4. MEDIDAS EXPERIMENTAIS EM SUPERCONDUTORES DE ALTAS
TEMPERATURAS CRITICAS

1.4.1. AFASE DE PSEUDOGAP

Foi visto na secdo 1.2 que, em experimentos de tunelamento em juncbes SIN
(Supercondutor-lsolante-Metal), a curva da derivada da corrente em relagdo a tensdo aplicada
di/dV x V permite a clara identificagdo da amplitude de gap supercondutor, ou seja, a lacuna
de energia associada a formacdo dos pares de Cooper, proibida a elétrons livres. Com o

aumento da temperatura do sistema, essa amplitude A(T) diminui até se anular

completamente em T.. No entanto, medidas de tunelamento em juncdes SIN envolvendo
cupratos supercondutores mostraram que isso € valido apenas para supercondutores metalicos,
que podem ser explicados pela Teoria BCS. A figura 1.4.1 mostra algumas curvas de
condutancia por tunelamento (dl/dV) em funcdo da tensdo aplicada a jungéo, para 0 composto
a base de Bismuto Bi,Sr.CaCu,0Og:s (também conhecido como Bi2212), para vérios valores
de temperatura e para 4 diferentes niveis de dopagem, indicados por 6.
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Figura 1.4.1: Medidas de condutancia por tunelamento (di/dV) em fungdo da tensdo aplicada a juncdo e da

temperatura, para o composto Bi2212, considerando 4 diferentes niveis de dopagem [26].
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Na figura 1.4.1, as curvas em negrito estdo associadas as temperaturas em que a
resistividade do material se anula. Essas temperaturas sdo consideradas as temperaturas
criticas T, do composto, para cada nivel de dopagem considerado. O primeiro aspecto a ser
observado nesses resultados é a existéncia de um gap de energia a temperaturas acima de Te.
Essa caracteristica é bastante evidente nos compostos com menor nivel de dopagem, como o
composto com J = 0,22, em que é possivel observar a persisténcia de um gap em T = 200 K,
que é cerca de 85% acima do valor da temperatura critica do composto para essa dopagem (T
=70 K). Ja para a amostra com o maior nivel de dopagem entre as quatro (¢ = 0,28), pode-se
considerar que ndo ha mais nenhum sinal de gap quando a temperatura excede em 40% a T
do composto. Como sdo medidos muito acima de T, esses gaps ndo podem ser associados a
flutuacdes termodindmicas e sua origem até hoje ndo foi satisfatoriamente explicada. Por este
motivo, ele é conhecido como pseudogap e as temperaturas, bem acima de T, nas quais se

comega a observar seu aparecimento sdao chamadas de temperaturas de pseudogap T, © ) que

possuem um valor diferente para cada nivel de dopagem.

Outra caracteristica dos resultados experimentais mostrados na figura 1.4.1 é que, em
comparacdo com as curvas dl/dV obtidas em jungbes com supercondutores metalicos (figura
1.2.2), as curvas de condutancia por tunelamento dos cupratos apresentam um
arredondamento na regido do gap, mesmo para baixas temperaturas [27]. Experimentos
posteriores identificaram que este comportamento estd associado a simetria do tipo onda-d do
gap supercondutor nos cupratos de alta T, [28].

Por fim, verifica-se o decréscimo no valor da amplitude de gap supercondutor, a
medida que se aumenta o nivel de dopagem do material. O composto com menor dopagem (&
= 0,22) possui gap supercondutor em torno de 2A =79meV , para baixas temperaturas e o
composto com o maior nivel de dopagem dentre os quatro (6 = 0,28), apresenta um gap que
vale 2A =45meV, também a baixas temperaturas. Apesar das diferengas nos valores dos
gaps, em todos 0s quatro compostos se observa a diminuicdo do gap com o aumento da
temperatura. Comparando-se ainda esses resultados com os valores dos gaps medidos nos
experimentos de tunelamentos com supercondutores metélicos (figura 1.2.2), os gaps dos
cupratos apresentam valores bem maiores.

Outros experimentos, utilizando ressonancia nuclear magnética (NMR), ARPES
(Angle Resolved Photon Emission), espalhamento de néutrons e NQR (Nuclear Quadrupole
Ressonance) [29-33] confirmaram a presenca de um gap na fase normal, ndo-supercondutora,

apesar das diferentes equipes obterem estimativas distintas para a temperatura em que 0s
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sinais andémalos, acima de T, sdo observados. Para lidar com resultados aparentemente
conflitantes, foi proposto que os diferentes procedimentos estavam medindo fendmenos em
escalas de energias distintas [14]. O diagrama de fase da figura 1.4.2 retine algumas curvas
estimadas para a fase anOmala dos cupratos, na tentativa de conciliar os resultados

experimentais.
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Figura 1.4.2: Diferentes escalas de energias obtidas para 0 composto Bi2212 [14].

Nesta figura, a curva identificada como T, representa 0 comportamento da temperatura
critica da amostra em funcdo da dopagem, com o seu perfil universal de domo ja apresentado
na figura 1.34. A curva Tpir indica o aparecimento de propriedades ligadas a
supercondutividade relacionadas ao gap precursor, ou pseudogap, como as que sdo medidas
em experimentos de tunelamento. T, Se refere a temperatura de transi¢do de ordenamento de
cargas detectado em medidas de NMR e NQR, e Tyr € a curva que marca o inicio da resposta
diagmagnética do material frente & aplicacdo de um campo magnético externo.

Observando a figura 1.4.2 é possivel verificar também que, apesar das medicOes
apontarem diferentes escalas de energias para o aparecimento da fase anOmala, existe a
tendéncia de compostos com menor nivel dopagem apresentarem temperaturas de pseudogap
maiores [34].

A teoria mais aceita atualmente para explicar a fase de pseudogap nos cupratos de alta
T é a Teoria da Flutuacdo de Fase proposta por Emery e Kivelson [35,36]. Segundo essa

teoria, a fase de pseudogap existe devido & auséncia de coeréncia de fase entre as funcoes de
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onda W = A(T )exp(i@) dos pares de Cooper nos gréos do material. A figura 1.4.3 apresenta

um esquema de diagrama de fase com duas curvas pontilhadas: Tpair € Tp.

T

superconductivity

X

Figura 1.4.3: Esquema de diagrama de fase dos cupratos com as curvas Tp,r € Ty propostas pela Teoria de
Flutagdo de Fases [36].

A curva Tp,ir indica as temperaturas a partir das quais sdo medidas amplitudes de gap
A, coincidindo com as curvas de pseudogap obtidas com 0s experimentos de tunelamento. A
curva Ty esta associada a temperatura abaixo da qual as fases dos pares de Cooper deixam de
flutuar termicamente, apresentando valores fixos. Segunda esta teoria, na regido abaixo da
intersecdo entre as curvas Tpair € Ty, € possivel existir supercondutividade acima de T, desde
que, para um determinado valor de dopagem, a temperatura do sistema ndo exceda Tpair € Ty
simultaneamente, caso contrario os pares formados ndo apresentardo coeréncia de fase de
longo alcance e a supercondutividade ndo poderé ser mantida.

Apesar dessa teoria propor uma forma elegante de explicar a existéncia do pseudogap,
ela ndo explica as diferentes escalas de energia apresentadas na figura 1.4.2, que podem
significar que, aléem da fase de pseudogap acima de T, 0s supercondutores cupratos
apresentam outros tipos de anomalias, como transicdo de fase com desordem. Na proxima

secdo, apresentaremos alguns resultados que corroboram com essa hip6tese de desordem.
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1.4.2. DESORDEM ELETRONICA EM CUPRATOS DE ALTA Tc

Foi visto na se¢do 1.3 que no composto La,«SrkCuO, sem dopagem (composto "pai*)
cada atomo de Cobre do plano CuO; possui um elétron de valéncia ndo emparelhado cujo spin
se orienta de maneira antiferromagnética com os spins dos elétrons dos dtomos de Cobre
vizinhos, fazendo o material se comportar como um isolante de Mott. Experimentos recentes
com difragdo de néutrons [37,38] tém mostrado que, & medida que se dopa o material com Sr,
retirando elétrons dos planos CuO, e deixando mais buracos como possiveis portadores da
supercondutividade, podem surgir regides como se fossem "rios" de portadores de carga (no
caso, buracos), intercaladas por regides antiferromagnéticas isolantes. Este arranjo, conhecido

usualmente como tiras ou stripes [39], é mostrado esquematicamente na figura 1.4.4.

Copper Oxygen

Four unit
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antiferromagnetic
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Figura 1.4.4: Arranjo eletrénico em forma de stripes nos planos CuO, dos supercondutores cupratos [40].

No esquema da figura 1.4.4, o plano CuO, de um composto com baixo nivel de
dopagem é apresentado contendo regides antiferromagnéticas isolantes que abrangem cerca
de 4 células unitarias, enquanto as tiras que contém os portadores de cargas, identificados
pelas esferas em roxo, envolvem estreitas regides de cerca de uma célula unitaria de largura.

Essa fase € observada a temperaturas bem acima de T, na regido de pseudogap, € a
flutuacdo termodindmica nesses arranjos j& foi considerada por alguns como sendo a origem
da supercondutividade nos cupratos [41]. Mas, enquanto 0s experimentos de tunelamento
medem o pseudogap na regido de dopagem proxima da fase antiferromagnética

(x ~0,05—0,06), as stripes ndo sdo detectadas para niveis de dopagem muito baixos. Esse

fato levou a conclusdo de que apesar do pseudogap e da fase de stripes ndo serem 0 mesmo

fenbmeno, a existéncia do pseudogap é necessaria para a ocorréncia de stripes [42]. Embora a
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maior parte dos arranjos em stripes é observada em compostos com baixo nivel de dopagem
(x ~ 1/8) [39,43-45], foi reportado recentemente a manifestacéo de stripes em compostos com

altos niveis de dopagem [46].

A desordem em cupratos supercondutores também é observada em experimentos de
ressonancia quadrupolar nuclear (NQR), como os realizados por Singer et al [32]. Nestes
experimentos, a densidade de cargas na vizinhanga do nucleo de um aomo em uma rede
cristalina é estimada medindo-se a frequéncia de ressonancia nuclear relacionada a diferenca
entre o estado fundamental e o estado excitado pela aplicacdo de um gradiente de campo
elétrico. Esta técnica permite a detecgdo de pequenas variaces na densidade de cargas local.
A figura 1.4.5 apresenta alguns resultados de NQR para o composto Lay.xSrxCuOa, para
quatro niveis de dopagens médias diferentes: x = 0,04, x = 0,07, x = 0,115 e x = 0,16. Para
cada valor de dopagem, foram medidas as densidades de cargas locais em regides com alta e

baixa concentragdo de buracos, em funcéo da temperatura da amostra [32].
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Figura 1.4.5: Densidades de cargas (buracos) locais medidas em experimentos de NQR para quatro niveis de
dopagem média x do composto La,«SrCuO4, em funcdo da temperatura. As retas nos graficos indicam os

valores das dopagens médias [32].

Os resultados mostram claramente a ocorréncia de dominios com altas concentracdes
de buracos e outros com baixas concentragdes surgindo a partir de elevadas temperaturas (T >
600 K), e esse fendmeno se torna mais acentuado a medida que a temperatura diminui. E
importante observar também que as regifes com altas e baixas densidades eletronicas locais
ocorrem mesmo em compostos com nivel de dopagem baixos, na regido antiferromagnética (x
= 0,04), mostrando que existe algum tipo de ligag&o entre o pseudogap e a distribuigdo local

de cargas, mesmo que esta ndo seja necessariamente do tipo stripes.
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Como ultima técnica que tem confirmado a presenca de desordem nos cupratos de alta
temperatura critica, encontram-se o0s recentes resultados que medem a densidade de estados
local (LDOS) utilizando microscopio de corrente de tunelamento (Scanning Tunneling
Microscope - STM). O principio béasico dessa técnica é semelhante ao experimento de
tunelamento realizado com jungdes SIN apresentado na segdo 1.2 (figura 1.2.2), com a
diferenca de que, ao invés de uma tensdo aplicada sobre a juncdo, utiliza-se uma agulha
microscdpica para se medir a variagdo de corrente entre a superficie do material analisado e
ponta da agulha na qual a tensdo é aplicada. A precisdo deste instrumento é tdo grande que é
possivel obter sinais de moléculas e até atomos do plano cristalino da amostra. A derivada da
corrente em relacdo a tensdo (dl/dV) permite a visualizagdo da densidade de estados locais
(LDOS) e dos gaps de energias locais nos cupratos. A figura 1.4.6 apresenta alguns resultados

de STM para o composto Bi,Sr,CaCu,0Os.x para uma temperatura bem abaixo de T [47].
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Figura 1.4.6: Medidas de STM para uma amostra de monocristal do composto Bi,Sr,CaCu,QOg.y. a) Plano
cristalino de CuO, de 550 A x 550 A, no detalhe, e mapa de cores com os gaps locais medidos. b). Curva da
densidade de estado locais (dI/dV) em funcédo da tenséo aplicada, ao longo da seta vermelha indicada na figura
1.4.6a [47].

No detalhe da figura 1.4.6a, encontra-se a imagem do plano CuO; cristalino, de

dimensdes 550 A x 550 A, da amostra do composto. O mapa de cores indica os valores locais
de gap medidos, com as cores mais claras associadas a regides com gaps menores, da ordem
de 40 meV, e as cores mais escuras aos maiores gaps, que chegam até 70meV. A figura 1.4.6b
mostra algumas curvas de condutancia por tunelamento, ou densidade de estados locais,
obtidas ao se percorrer as regides indicadas pela seta vermelha da figura 1.4.6a. Pode-se
observar que, nas regiGes mais claras, 0s gaps, além de serem menores, sdo bem definidos, ou
seja, o0s picos das curvas dl/dV permitem claramente a identificagcdo do valor do gap. Por essa

razao, esses gaps bem definidos sdo também chamados de gaps coerentes. Os gaps das regides
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localizadas mais proximas da ponta da seta, de cores mais escuras, apresentam valores de
amplitude bem maiores e picos na curva dl/dV mais espalhados e dificeis de discernir. Estes
gaps sdo chamados de gaps incoerentes ou zero temperature pseudogaps [47]. Nota-se
também, nessas regides mais escuras, que as suas curvas da densidade de estados locais
apresentam um perfil em "V" bem definido, como se fosse um gap de valor pequeno, da
ordem de 15 meV.

Quando se compara as medidas de LDOS obtidas para compostos com diferentes
niveis de dopagens médios, verifica-se que nos compostos com menores niveis de dopagem,
prevalecem os gaps do tipo incoerente, com grandes valores de amplitude e picos na curva
di/dv mal definidos ou difusos. A figura 1.4.7 mostra os resultados de STM para o
Bi,Sr,CaCu,04.x, a baixas temperaturas, considerando 5 valores de densidade de carga
medios: x = 0,19, x = 0,18, x= 0,15, x = 0,12 e x = 0,11 [47].

&a‘ﬂ )

t‘)‘.’nhv
' ,t-",,r‘:

2 e

Figura 1.4.7: Medidas de STM para o composto Bi,Sr,CaCu,0s.x considerando os seguintes niveis de dopagem:
x =0,19 (a), x = 0,18 (b), x = 0,15 (c), x = 0,12 (d) e x = 0,11 (e). f) Curvas das densidades de estados locais
(LDOS) para regides com gaps coerentes e de menor valor (1) e curvas com amplitudes de gaps maiores e picos
mais difusos (6) [47].
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Os valores médios aproximados dos gaps obtidos para cada um dos niveis de dopagem
s30 0s seguintes: A =33meV (x = 0,19), A=36meV (x = 0,18), A =43meV (x = 0,15),
A =48meV (x=0,13) e A >62meV (x = 0,11) [47]. Os resultados das LDOS apresentadas
indicam que 0s cupratos apresentam uma estrutura ndo-homogénea de gaps em compostos
com qualquer nivel de dopagem, desde baixas densidades de cargas (x = 0,11) até altos niveis
de dopagem (x = 0,19).

Outras equipes utilizaram STM para investigar o comportamento dos gaps locais
acima da temperatura critica da amostra. A figura 1.4.8 mostra medidas de gaps locais para
temperaturas acima da T, de transicdo para a resistividade nula (T, = 93 K) e curvas dl/dV,
para o composto Bi2212 com dopagem 6tima (x =0,16) [48].
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Figura 1.4.8: Medidas de STM para o composto Bi2212 com dopagem 6tima (x =0,16). a) Curvas dI/dV obtidas
para temperaturas abaixo e acima de T, (93 K) da amostra. Os mapas de cores mostram 0 comportamento dos
gaps locais com o aumento da temperatura [48].

As curvas de densidade de estados locais da figura 1.4.8a mostram picos bem
definidos de regides com gaps coerentes para temperaturas abaixo de T, e gaps com picos
difusos para temperaturas cerca de 40 K acima de T.. Nos quadros b), c) e d) da figura 1.4.8,
observamos a evolugcdo das amplitudes dos gaps com o0 aumento da temperatura,

representados pelas cores da legenda. As regides com maiores gaps locais (> 80 meV), que
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sdo as regides mais escuras do mapa, mantém sinais de gap para valores de temperatura até
50% maiores do que Te.

A figura 1.4.9 mostra a evolucdo dos gaps locais com a temperatura, em um composto
de Bi2212 com dopagem acima da dopagem 6tima (x ~ 0,24) [48].

Figura 1.4.9: Medidas de STM para o composto Bi2212 com alto nivel de dopagem (x ~ 0,24) e T, = 65 K,
mostrando a evolugdo dos gaps locais com a temperatura. No detalhe da letra d), € mostrada uma imagem do
plano CuO, de tamanho 300 A x 300 A, no qual foram feitas as medidas [48].

Comparando com os mapas da figura 1.4.8, o0 composto com maior nivel de dopagem
possui valores de amplitudes de gaps locais menores do que os do composto 6timo, mesmo 0s
que se mantém acima de T.. Além disso, em T = 60 K, que é uma temperatura proxima, porém
abaixo de T, algumas regides apresentam gaps locais nulos onde a supercondutividade ja ndo
existe mais. E interessante observar ainda nos mapas das figuras 1.4.7 e 1.4.8, que as regides
com altos valores de gaps locais, que se mantém bem acima de T, ndo estdo distantes
espacialmente das regibes sem gap, além de estarem separadas por finas barreiras de energia
da ordem de 20-30 meV.

Um estudo recente de STM mapeou a mesma regifo de tamanho 250 A x 250 A, do
composto Bi2212 com alto nivel de dopagem, a uma temperatura abaixo do T, (63 K) da
amostra, na fase supercondutora, e na fase normal com medidas de condutividade locais [49].

A figura 1.4.10 mostra os resultados obtidos.
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Figura 1.4.10: Mapeamento do plano CuO, de tamanho 250 A x 250 A do composto Bi2212 com alto nivel de
dopagem. A esquerda, s&o mostrados os valores da condutividade local da fase normal. A direita, encontram-se
os valores de gaps obtidos na mesma regido com a amostra na fase supercondutora [49].

A analise dos mapas da figura 1.4.10 mostra claramente que as regifes que apresentam
maiores gaps na fase supercondutora ndo sao boas condutoras na fase normal, enquanto que as
regides com menores gaps possuem um comportamento mais metalico na fase normal.

Como resumo dos resultados experimentais reunidos pelos diferentes grupos e técnicas
apresentados nesta se¢do, podemos afirmar que, nos supercondutores cupratos de alta T:

i) Existe uma fase, chamada de pseudogap, cuja natureza ainda ndo é inteiramente

explicada, na qual se medem amplitudes de gap acima da temperatura critica da

amostra;

ii) Os gaps obtidos pelas curvas de LDOS, em medidas de STM, apresentam valores

distintos de gaps locais, independente do grau de dopagem do composto;

iii) Nos compostos com maiores dopagens, prevalecem 0s gaps com maiores valores

de amplitude e picos de LDOS bem definidos, chamados de gaps coerentes, enquanto

gue nos compostos com menores dopagens, predominam 0s gaps ndo coerentes, com
maiores valores de amplitude e picos de LDOS indefinidos;

iv) Regides com maiores valores de gaps a baixas temperaturas, apresentam gaps nao

nulos para temperaturas cerca de 50% acima do T.da amostra;

V) As regides com 0s gaps nao coerentes, que se mantém acima de T, sdo isolantes no

estado normal enquanto que as regides com menores gaps locais (gaps coerentes)

apresentam um comportamento metalico com maior condutividade na fase normal;

vi) Os dados de NQR indicam a ocorréncia de dominios com concentracdes diferentes

de cargas nos planos de conducédo, sendo que a diminuigdo da temperatura aumenta a
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separacgdo eletronica, gerando regides com altas densidades de cargas e outras com

baixas concentracdes. No entanto, a existéncia de separagédo eletronica nos cupratos

ndo é consenso entre a comunidade académica, havendo equipes que ndo detectaram

qualquer tipo de desordem nestes materiais [50,51].

Nos capitulos 2 e 3, apresentaremos duas abordagens utilizadas nesta tese na tentativa
de reproduzir esses resultados experimentais e apresentar um cenario coerente para a origem e
0 comportamento da fase de pseudogap nos cupratos. O comportamento destes materiais para
temperaturas acima de T, sera estimado utilizando-se um modelo de Estado Critico, que sera
apresentado no capitulo 2, para reproduzir a resposta diamagnética precursora em amostras
cilindricas macicas (bulk) de La-xSrCuO,. No capitulo 3, desenvolveremos as expressdes
para a modelagem microscopica dos cupratos segundo a Teoria de Bogoliubov-deGennes
[52,53]. Os célculos realizados com as duas abordagens serdo apresentados e analisados no
capitulo 4, no qual pretendemos demonstrar que apenas uma distrbuicéo local de cargas néo-
homogénea nos planos de CuO, é capaz de reproduzir as principais caracteristicas de
desordem apontados nas medi¢fes com STM, NQR e difracdo por néutrons, além do perfil

universal de domo da curva de T, dos cupratos, em fungdo da dopagem.






2 MODELO DO ESTADO CRITICO

Vimos no capitulo 1 que os supercondutores podem ser classificados como sendo do
Tipo-1 e do Tipo-1l1. Os modelos fenomenoldgicos do Estado Critico buscam representar o
comportamento de supercondutores do Tipo-I1, atraves da construcéo de regras que envolvem
valores criticos de grandezas elétricas e magnéticas representativas e mensuraveis destes
materiais. Neste capitulo, apresentaremos os principios basicos destes modelos, com enfoque
no modelo do Estado Critico proposto por Kim et al [54] e sua implementacdo para a

simulac&o da resposta magnética de uma amostra de geometria cilindrica.

2.1. INTRODUCAO

Quando o campo magnético externo aplicado a um material do Tipo-Il excede um
determinado valor conhecido como Campo Critico 1 (Hc1), uma parte deste campo comega a
entrar no material sob a forma de tubos de fluxo magnético ou fluxoides. Dentro destes tubos
de campo magnético que entraram na amostra, 0 material se encontra no estado normal, pois
ndo ha mais o efeito diamagnético de repulsdo do campo. Ao redor de cada um dos tubos,
correntes supercondutoras circulam formando vortices de correntes confinando o campo

magnético nessas pequenas regides de fluxo quantizado.
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Figura 2.1.1: Representacdo do tubo de fluxo magnético quantizado blindado pela corrente supercondutora do
vortice [5].

Este processo de nucleacdo de regides no estado normal, ocorre das extremidades da
amostra para o seu interior, sob pressio do campo externo. A medida que o campo magnético
externo aumenta, mais fluxoides sdo formados nas bordas do material empurrando os que ja
tinham entrado mais para dentro da amostra. A maneira simétrica e periddica como estes
fluxos quantizados se arranjam ao penetrarem na amostra é chamada de rede Abrikosov [8],

mostrada na figura 2.1.2.
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Figura 2.1.2: Primeira imagem de uma rede de Abrikosov registrada, mostrando a distribuicdo periddica dos
tubos de fluxo para uma liga de Chumbo (Pb) e indio (In), submetida a uma temperatura de 1,1 K e um campo
magnético de 19,5 mT [55].

Assim que o campo magnético externo atinge um novo valor critico, conhecido como
Campo Critico 2 (Hc), os fluxoides se juntam ndo existindo mais regifes da amostra sem a

presenca de campo magnético e o material como um todo ndo apresenta mais nenhuma
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propriedade supercondutora. Ele se encontra no estado normal. Entre o0 Campo Critico 1 e 0
Campo Critico 2, o estado do material é conhecido como estado misto.

Os modelos fenomenoldgicos conhecidos como modelos do Estado Critico foram
desenvolvidos para analisar o comportamento dos supercondutores do Tipo-Il que estejam
submetidos a condicOes de temperatura e campo aplicado proximas e abaixo de seus valores
criticos. Assim, uma condicdo tipica que permite o estudo de um cuprato de alta T, pelo
modelo do Estado Critico € a investigacdo da sua curva de magnetizagdo proxima da
temperatura critica T, do material.

A idéia basica presente nestes modelos é associar a penetracdo do campo magnético
externo no material, uma densidade de corrente supercondutora macroscopica Js que
representa, aproximadamente, o simétrico da resultante das contribui¢bes das correntes dos
vortices que circundam os tubos de fluxo magnético. A figura 2.1.3 mostra uma representagao
de como o modelo do Estado Critico modela o fendmeno fisico de entrada de fluxoides pela

densidade de corrente resultante.

Modelo do

B2 —> B B,

Estado Critico

Figura 2.1.3: Representacdo do fendmeno fisico de entrada de fluxoides no material supercondutor, pela

densidade de corrente de blindagem J; resultante usada pelo modelo do Estado Critico.

Na medida em que o campo magnético externo aumenta, mais tubos de fluxo penetram
no material criando mais vértices. Na abordagem do modelo de Estado Critico, esse fenémeno
é representado pela maior influéncia dessa densidade de corrente de blindagem resultante Js
na curva de magnetizacdo do material. O que vai variar de um modelo de Estado Critico para
0 outro é como essa influéncia de Js se dard, em funcdo do aumento do campo externo.

O primeiro modelo a apresentar essa idéia foi 0 modelo proposto por C. P. Bean [56].
Nele, a magnitude da densidade de corrente associada a entrada dos fluxoides é considerada

constante e igual a J_, que é chamada de densidade de corrente critica. Quanto mais tubos de
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fluxo magnético penetram no material, uma porgdo maior do material é percorrida por J; até

todo o material ser preenchido por ela. Neste ponto, o material ainda ndo perdeu totalmente a
supercondutividade, pois os tubos de fluxo ndo se aglutinaram. O valor do campo magnético
externo associado a esta situacdo é denotado por H', sendo conhecido por campo de
penetragdo completa. O valor de H™ se encontra entre 0 Campo Critico 1 (H.1) e 0 Campo
Critico 2 (Hc2). A figura 2.1.4 mostra uma representacdo do mecanismo de penetracdo de
campo magnético externo em um supercondutor, segundo o modelo do Estado Critico de

Bean, pela anélise do corte lateral de um cilindro supercondutor infinito.
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Figura 2.1.4: Visualizacdo do mecanismo de entrada do campo magnético externo em um material supercondutor

cilindrico, segundo o modelo do Estado Critico de Bean.

A parte superior da figura 2.1.4a mostra 0 comportamento do campo magnético do

interior do supercondutor, quando se aplica externamente um campo de intensidade igual a

*

metade do campo de penetracdo completa [H =H7J Observa-se na parte inferior desta

figura que, para esse valor de campo aplicado, o material é percorrido por um anel de

densidade de corrente supercondutora de blindagem constante J., de espessura igual a A.

Para o sistema de coordenadas escolhido, a relagdo entre a densidade de corrente critica e o

campo magnético dentro do supercondutor é calculada usando-se a Lei de Ampére:
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T - oH, _ _ OH, , a
VxHi= oH, My a, + oy My a, + y _ My a,=1J.4,. (2.1.1)
oy 0z 0z OX OX oy

Pela geometria do material e orientacdo do campo aplicado, s6 existem componentes

de campo na direcdo &, e a densidade de corrente s6 pode fluir na direcdo &,. Logo,

podemos escrever:

oH. (X .

%}JS. (2.1.2)

Portanto, o comportamento do campo magnético no interior do material
supercondutor, previsto pelo modelo de Bean para essa geometria em particular, é descrito por
uma reta, com a intensidade de campo caindo linearmente a partir da fronteira entre o material
e 0 meio externo. A medida que o campo aplicado aumenta, a espessura A do anel de
densidade de corrente critica cresce até cobrir todo o material, quando H = H”, conforme
mostrado na figura 2.1.4b. Aumentando-se ainda mais o valor H, o campo magnético interno

aumenta, ainda regido pelo decaimento linear (Figura 2.1.4c), até que H se torna maior do que

Hc, € 0 material deixa de ser supercondutor. Sabendo-se os valores de J. e H, que sfo

pardmetros fenomenoldgicos determinados experimentalmente, é possivel se determinar pelo
modelo a profundidade de penetracdo A, para um dado campo externo H, e a curva de
magnetizacdo do material.

Uma outra abordagem utilizada para descrever o comportamento do campo magneético
que penetra no material supercondutor é o modelo de Estado Critico proposto por Kim et al
[54]. Neste modelo, ao invés de se considerar uma densidade de corrente supercondutora Js
constante circulando pelo material para representar os efeitos da entrada dos tubos de fluxo,
como ocorre no modelo de Bean, é adotada uma dependéncia inversamente proporcional entre
Js e a indugdo magnética:

Ji: B, +B, (2.1.3)

s
onde B¢; € a densidade de fluxo critica acima da qual o efeito Meissner ndo existe mais. A
constante « € uma medida experimental da amostra que depende fortemente da microestrutura
fisica do material. Podemos entender o parametro o como proporcional a reacdo a forca de
Lorentz exercida pela densidade de corrente supercondutora de blindagem Js sobre um tubo
de fluxo. Consideremos um Unico fluxoide que penetrou na amostra, que esta submetida a um

campo externo constante e homogéneo de valor H. Ao tubo de fluxo associa-se uma indugéo
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magnética B = uH,, sendo H: a intensidade campo magnético no interior do material. A

situacdo estd ilustrada na figura 2.1.5.
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Figura 2.1.5: Interpretacdo do pardmetro « (forga de aprisionamento Fr) do modelo de Kim.
Observa-se na figura que, transversalmente ao tubo de fluxo, flui a densidade de
corrente Js. A composicdo entre Js e a densidade de fluxo B associada ao fluxoide resulta em

uma forca de Lorentz, por unidade de volume, igual a F, = J B que tende a mover os tubos

de fluxo para dentro da amostra reduzindo a sua resposta diamagnética. Se o material
apresenta ndo-homogeneidades em sua composi¢éo, como impurezas ou defeitos relacionados
a fronteiras entre os grdos que compdem a amostra, algo bastante comum de ocorrer em
blocos supercondutores formados por compostos cupratos de alta T, aparece uma forga de
reacdo Fgr, chamada de forca de pinning ou aprisionamento, contréria a F. que tende a impedir
o movimento dos fluxdides para dentro do material. O pardmetro o da equacdo (2.1.3) d4 uma

medida da mé&xima forca de reacdo ao deslocamento de tubos de fluxo que o material é capaz

de suportar. Quando Js atinge um determinado valor critico J. os centros de aprisionamento

ndo sdo mais capazes de conter a pressao exercida pelo campo aplicado e os tubos de fluxo se
deslocam para dentro do material.

Esse fendmeno de aprisionamento de tubos de fluxo é muito importante para a
resposta magnéetica dos supercondutores cupratos, pois ele permite que o material suporte uma
maior pressdo exercida pelo campo magnético externo, aumentando o valor de Hg da
amostra. Além disso, o flux pinning confere histerese a curva de magnetizacdo do material.
Para algumas aplicacGes tecnoldgicas como a fabricacdo de mancais para levitagdo magnética,
por exemplo, essa propriedade é bastante (til.

Conforme se observa pela figura 2.1.5, podemos ainda associar a forca de reagdo Fg

um campo elétrico Egr na mesma dire¢do de Js, porém com sentido contrario, que atua como
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uma resisténcia elétrica a circulacdo da corrente de blindagem. Dependendo do tipo de

material estudado e do estado em que ele se encontra (normal ou supercondutor), a relacéo
entre E e Js pode variar entre uma relacdo linear, dada pela Lei de Ohm (E = pj), e uma

relacdo ndo-linear descrita por uma relagéo de poténcia fenomenoldgica [57,58]:

n-1

J
J

S
*

S C

",
s, 2.14
3, (2.1.4)

S S

onde E. é o campo elétrico critico e a constante n é um pardmetro experimental determinado
aplicando-se tensdo (E) em uma amostra supercondutora e medindo-se a corrente (Js) de
condugdo. Para n = 1 (resposta linear na curva E x J;) 0 material se comporta como um
condutor 6hmico. Valores maiores do que 1 estdo associados a resposta supercondutora de um
determinado composto & curva E x J. No limite n — oo a densidade de corrente
supercondutora ndo depende do campo elétrico local, se tornando constante e resgatando o
modelo de Bean.

As curvas de magnetizacdo obtidas pelos modelos do Estado Critico sdo calculadas
por meio das equaces classicas do Eletromagnetismo como a Lei de Ampére, a Lei de Biot-
Savart e as definicOes das grandezas eletromagnéticas. Na proxima secéo, apresentaremos as
expressdes para o célculo da curva de magnetizagdo de um material supercondutor cilindrico
finito, submetido & acdo de um campo magnético externo homogéneo, segundo a abordagem
de Kim para a relagdo entre a densidade de corrente supercondutora Js € a indugdo magnética
B.

2.2. MODELAGEM DO COMPORTAMENTO DE UM MATERIAL SUPERCONDUTOR
CILINDRICO NA PRESENCA DE UM CAMPO MAGNETICO HOMOGENEO

A figura 2.2.1 apresenta uma regido cilindrica de altura 2b e raio a, representada em
coordenadas cilindricas. Consideremos que essa regido é preenchida por um material
supercondutor submetido a um campo magnético externo variavel Ha(t) e a uma temperatura
T que esteja proxima da temperatura critica do composto. Pretendemos obter expressdes que

nos permitam calcular a resposta magnética deste material para diferentes valores de Ha.
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Figura 2.2.1: Regido cilindrica supercondutora, submetida a um campo magnético externo homogéneo,
representada em coordenadas cilindricas.

Vamos escrever o potencial vetor associado a esse campo magnético homogéneo,
utilizando a defini¢do do potencial vetor magnético, em coordenadas cilindricas:

Ny (A%_%Jé +[%_%jé¢ +l[a(p/w) oA, jéz

pop a )" oz op ol 0o 9

=, Ha = B.. 2.2.1)

Devido & simetria azimutal do problema, o potencial vetor associado ao campo
magnético aplicado s6 deve existir na direcdo 4. Além disso, vamos considerar que 0 campo

aplicado homogéneo s6 apresenta a componente z. Logo, podemos escrever:

iwzi[Aﬁpaﬁj:iﬁﬁ:Ba(t). 2.2.2)
p op p op) p Op

O potencial vetor depende apenas de p e t. Ou seja:

A, (p,t)dp + pdA, (p.t) = B, (t)pdp . (2.2.3)

Integrando ambos os lados da equag&o, chega-se a:

pJam(p.0)+ [ A (o) = 8,07
o, J.Aa(P’t)dP
FR—

Se considerarmos que a regido cilindrica analisada com material supercondutor, se

A (p,t)=B,(t) (2.2.4)

encontra distante da fonte de campo magnético externo (o — 0), podemos escrever:
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Aa(p,t)= % B, (1)a, (2.2.5)

Vamos obter agora, uma expressdo para o potencial vetor devido a densidade de
corrente supercondutora Js que surge no material quando parte do campo externo penetra nele,
segundo a abordagem do Estado Critico. Aplicando-se a Lei de Biot-Savart para o sistema

representado na figura 2.2.1 obtemos, para o potencial vetor gerado por Js:
T oo P s (g el oty
Aas(r,t)—EL dp IO pdg I_bdz 't (2.2.6)

onde r” é um vetor com as coordenadas de um ponto qualquer do material e r é um vetor de

qualquer posicdo do espago. R é o modulo da diferenca vetorial entre o r e r’, sendo

expresso, em coordenadas cilindricas por:
R=[p-pcos(¢')a, +[p'sin(¢)a, +(z—2)a,. (2.2.7)
Reescrevendo a vetor unitario &, como a sendo projecdo do eixo &, , do sistema de

coordenadas do material, obtém-se:
= [ a "cog¢) SN
Ao t)=p [Cdp P 3.\ th, . (2.2.8)
F-nferlo 5, o \/p ~2pp'codg)+ pPH{z -2} beh

Podemos aproveitar a simetria do material em relacdo ao eixo z e reescrever a

expressao (2.2.8) como se segue:
A, (F,t): Ly j:dp' j; dzQ,, (F,F’)JS(F',t By (2.2.9)

onde o kernel de integracéo Q. (F, F) é igual a:

Qulr.r)= f(p,p’,z ~7)+f(p,p2+7), (2.2.10)

[ p’cos(¢') | (2.2.11)
" 27 \[p? —2pp cos(¢)+ p 241

Logo, o potencial vetor total produzido pelo campo externo aplicado e pela densidade

com f(p,p'\n)=

de corrente supercondutora no material é obtido somando-se as expressdes (2.2.5) e (2.2.9):
- a L - =,
A(r,t)z ”OIO dp IO dzQ, (r, r )]S(r ,t)+§Ba(t). (2.2.12)
Derivando (2.2.12) no tempo, obtém-se:

J—]aAF’t Zﬂoj.oadp,jobdZ'Qcil(a *\53 ( ) BdBa(t)' (2213)

ot " 2 dt
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Mas, usando a Lei de Faraday [6 X E(F,t)z - aE(F’t) =— v Xa:A(F’t)J, podemos
considerar ﬂéf—t) = —E(F,t) e reescrever (2.2.13) como:
Efr.t)= [ o[ dzQ, (F,F’)a‘]s(F”t) _pBB.(0), (2.2.14)

ot 2 dt
Invertendo a equagéo (2.2.14) obtemos:
M}tu) = [ dp [ d2Qy” (r F’{E(r',t)Jr %dBd;t(t)}. (2.2.15)
Podemos agora incluir as considerag¢des do Estado Critico no modelo, considerando a
expressdo (2.1.4) como sendo a relagdo entre a densidade de corrente supercondutora e 0
campo elétrico de reagdo ao deslocamento dos tubos de fluxo, conforme explicado na secdo
2.1.1. Fazendo isso, podemos reescrever (2.2.15) como:

J—)‘”S rit)_ [ dp [ 7 Q, (F, F)E|?

ot

— n

SJr;’t sign[Js(F,t)]Jr

o dBa(t)} |

2.2.16
2 dt ( )

A equacdo (2.2.16) é uma equacdo integral que ndo apresenta solucdo analitica.
Utilizaremos o Método dos Momentos [59] para passar a equacdo (2.2.16) para uma
formulacdo numérica. Vamos discretizar o problema mapeando o primeiro quadrante da segao

reta de revolugdo do cilindro da figura 2.2.1 conforme ilustrado na figura 2.2.2.

\ Z

2b

Y

2a

Figura 2.2.2: Mapeamento do primeiro quadrante da secdo reta de revolugdo do cilindro supercondutor, para
implementacdo do Método dos Momentos.
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Vamos exemplificar o processo de mapeamento adotado, utilizando 8 pontos

(N, =8) para discretizar a secdo na direcaope N, = b N, pontos para a diregdo z. A figura
a
2.2.3 mostra uma grade para b_ 0,5 comum totalde N =N _ x N, =32 pontos.
a

ﬂz

a

4 —
25| 26 27| 28| 29| 30 1| 22
71| a6 9| 20| b21| 24 23 24

O 0| g1 2| 3| 14| J5| W06

ol | 02| o3| o | &5 | W | oF | WF

wV

|
1
T 2 3 4 5 6 7 8

Figura 2.2.3: Exemplo de grade para a solugdo numérica da equacéo integral (2.2.16). Para cada ponto dessa
malha seré calculado o valor da densidade de corrente Js.

Os pontos da malha séo dispostos de acordo com a seguinte regra de construcédo:

i) Para a direcéo p

NOVREAEY
pindp - 1Y 2 Np (2217)
indp=12,...,N

P

ii) Para a direcéo z

Z. . = indz—1 l
indz — E NZ (2218)
indz=12,...,N,

Os espagamentos entre 0s pontos, em cada dire¢do, sdo dados por:

a
do=-2, 2.2.19
Py ( )

P

b
dz = 2.2.20
N ( )

z

Podemos agora substituir a equagdo analitica (2.2.16) pela sua formulagdo discreta:
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. N J.(t),|" _
03, (1), Y Quy HE S(*)' sign[JS(t)j]+ﬂdL® dpdz . (2.2.21)
ot =i S 2 dt
Os somatorios da equacdo (2.2.21) podem ser representados por multiplicacdes de
matrizes:
0w oo [ Pl
%:_uo 1Qcil(NxN) ' '{Ec ¢ Slgn[‘]s(t)(le)]+
Pevy dB, (t)
+ —22 2 dpdz . 2.2.22
> dt (9P ( )

Os elementos da matriz Qcij Sd0 obtidos pela expressao (2.2.11) aplicando-se as regras

de formacdo da malha definidas por (2.2.17) e (2.2.18), obedecendo a seguinte conveng&o:

P = Pi

=P

Lo (2.2.23)
Z—> Zj

i=12,...N

j=12,...,N

O valor da densidade de corrente supercondutora, em um ponto da malha para um
determinado valor de campo magnético aplicado (ou instante t), € calculado por integracéo

direta:

a‘]s(t)(le)
t

I, () = dt + J (t = dt) ). (2.2.24)

onde dt é um passo discreto de evolugdo do tempo, ou de taxa de variacdo do campo
magnético externo. Os valores iniciais para 0 campo magnético e para a densidade de corrente
supercondutora sdo considerados nulos. Essas condigdes iniciais caracterizam um estudo da
amostra de material supercondutor em regime de Zero Field Cooling — ZFC, isto é, o campo
magnético s6 é aplicado no material apdés o seu resfriamento e entrada no estado
supercondutor.

De posse dos valores da densidade de corrente supercondutora em cada um dos pontos
da malha, a curva de magnetizacdo do material pode ser obtida através do momento de dipolo

magnético produzido pela corrente em cada ponto:
— a ,b ., = = [=
m(t) = 2nj0 dp jo dZ p'r x J s(r ,t). (2.2.25)

Como o campo magnético aplicado possui apenas a componente z:
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m, (t) = 27 joa dp’ j; olz'Js(u?,t),o'2 . (2.2.26)
Os estudos e os resultados obtidos com esta modelagem para resposta magnética de

cupratos de alta T serdo apresentados na se¢éo 4.1 do Capitulo 4.






3 TEORIA DE CAMPO MEDIO DE BOGOLIUBOV-DE GENNES PARA
CUPRATOS DE ALTA TEMPERATURA CRITICA

Neste capitulo, serd apresentado o desenvolvimento das expressdes que descrevem o
comportamento microscopico dos cupratos, de acordo com a abordagem da Teoria de Campo
Médio de Bogoliubov-de Gennes (BdG) [52,53]. Na secdo 3.3, serdo apresentadas as
expressdes do modelo, tomando por hipotese que o estado de spin da particula, em um
determinado sitio da rede, é indiferente para a descricdo do comportamento do sistema. Na
secdo 3.4, serdo analisadas as alteraces nas expressdes do modelo quando a distingdo do

estado de spin da particula, por sitio da rede, é levada em conta.

3.1. INTRODUCAO

Conforme visto no capitulo 1, os cupratos de altas temperaturas criticas apresentam
caracteristicas que podem ser interpretadas como intrinsecamente relacionadas a presenca de
desordem no material, o que torna este tipo de material supercondutor um sistema n&o-
homogéneo. Assumindo, portanto, essa hipotese de desordem intrinseca, torna-se invidvel a
utilizacdo da Teoria BCS [1] para descrever o comportamento dos cupratos, uma vez que essa
teoria pressupde a formacdo de pares de Cooper na presenca de um mar de elétrons
homogéneo. Sem, portanto, a alternativa de uma teoria exata para a descricdo do sistema,
deve-se fazer uso de um dos modelos aproximados utilizados na Fisica do Estado Sélido e
suas extensdes. O ponto de partida para a abordagem apresentada nesta tese sera 0 modelo de
Hubbard.

3.2. HAMILTONIANO DO SISTEMA

Foi visto no Capitulo 1 que, nos materiais cupratos de altas temperaturas criticas

(HTSC), os pares de Cooper sdo formados pelos elétrons das camadas de valéncia dos atomos
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de Cobre (Cu) e Oxigénio (O) que compdem os planos CuO, da sua estrutura cristalina, onde

a supercondutividade se manifesta. Esses atomos contribuem com elétrons dos orbitais dxz_yz ,

no caso do Cobre, e orbitais p, e p,, no caso do Oxigénio. Devido a essa interagdo hibrida

entre elétrons pertencentes a orbitais p e d e aos pardmetros de rede da célula unitaria destes
materiais, podemos assumir que os elétrons confinados nos planos Cu-O ndo estdo nem livres
para se deslocar pela rede, nem firmemente localizados em torno de um atomo, caracterizando
uma aproximagcéo do tipo tight-binding, com preenchimento parcial das bandas de conducéo
hibridas (apenas um elétron por sitio).

Se acrescentarmos a influéncia de um potencial de interagdo local U, entre elétrons no
mesmo sitio e estados de spin diferentes, a influéncia do potencial quimico local p da rede e
uma interacdo V entre elétrons de sitios vizinhos, obtém-se 0 modelo de Hubbard estendido:

e N .1 A A
I%t” €, +U iZ:l:nmnw —%:yinicr +E<LJZ>C;JVI oo (3.2.1)
onde t; é aintegral de hopping, que representa a amplitude de probabilidade de um elétron no

sitio i tunelar para o sitio j, ¢ e o0 operador de aniquilagdo (criagdo) de um elétron com spin

o (T\L) no sitio i, U é o potencial de repulsdo entre dois elétrons localizados no mesmo sitio,
n., =C; C, € o operador nlmero que conta os elétrons com spin ¢ no sitio i, w; é o potencial

quimico devido & rede cristalina sobre o sitio i e que serd usado, nos célculos, para regular a
densidade local de portadores p;, V é a interacdo atrativa entre dois elétrons localizados em

sitios primeiros vizinhos e N é niimero de sitios da rede. Z significa que o somatorio €
{i.)

realizado sobre primeiros vizinhos.

ParaU <0 eV =0, a atragdo s6 ocorre entre portadores localizados no mesmo sitio, 0
que leva a formacéo de pares de Cooper do tipo onda-s. Para U > 0 e V <0, a atragéo se deve
unicamente a interacdo entre particulas localizadas em sitios primeiros vizinhos. Para 0s
materiais cupratos, esses sitios correspondem aos atomos de Cobre e Oxigénio que, conforme
visto, interagem via hibridizacdo entre orbitais p e d. Portanto, no caso dos cupratos, €

esperado um emparelhamento do tipo onda-d.
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3.3. APROXIMACAO DE CAMPO MEDIO SEM A DISTINCAO LOCAL DO ESTADO
DE SPIN DA PARTICULA
Chamando de H, o termo de interaco atrativa do Hamiltoniano do sistema dado por

(3.2.1), podemos expandir o somatdrio em termos dos spins da seguinte maneira:

Ay =2 3 VL6 cre =

i”io Yio o
2<i,j>a,5 7o
f— At A
__ZV ( 1€ CirCin +C5C 61 E 5 +61 6 €80 +E,C C) € ¢) (3.3.1)

Como os pares de Cooper do tipo singleto sé ocorrem entre particulas que apresentam
spins opostos, podemos eliminar os termos que apresentam spins de mesma orientagcdo em

sitios vizinhos, de tal forma que a expressao (3.3.1) pode ser reescrita como:
ZV (c €.60E, +C.¢C.¢Cncn) (3.3.2)

Os operadores c ) obedecem s leis de anticomutacéo dos férmions:

€6 =68 +E ¢ =66 -, (3.33)
lo o jo jo 1o 17 oo

ic?

{cm,cw }z {cio,cj;}z 0. (3.3.4)
Aplicando a regra (3.3.4) na expressdo (3.3.2), e substituindo j por i+¢6, onde
6 =+X,2Vy, sendo X e Y os vetores dos primeiros vizinhos de um sitio i da rede, obtém-se,

para o primeiro termo do somatério de (3.3.2):

A A

A+ A A+ A _ + A+ A A+ A+ A+ A
CirCirCiLCyy _—cmcwcmc =C c c G =C,ChCiCyy (3.3.5)
Repetindo o procedimento para o segundo termo do somatdrio, chega-se a:

ZV ( |+6¢C C C|+6¢ +C|+6TC|¢C|¢C|+6T) (336)

Mas, se assumirmos que é indiferente para a representacdo do comportamento do

sistema o0 estado de spin de um determinado sitio i, podemos considerar:
€, ChCC o = 6.+5 ¢ C.cC AI .1+ de tal forma que (3.3.6) fica escrita da seguinte maneira:
ZVI i+6T |+6T ) (337)

As consequéncias dessa abordagem serdo melhor exploradas quando as expressdes
para a hipotese da diferenciagéo local do estado do spin forem apresentadas, na se¢do 3.4, e

quando os resultados dos dois tipos de abordagens forem confrontados, no Capitulo 4.
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Na abordagem de Campo Medio, as interagdes entre todas as particulas envolvidas no
fendmeno analisado sdo substituidas por um campo efetivo que atua sobre uma das particulas.
Para um estudo de transi¢do de fase, essa aproximagdo implica assumir que as flutuagdes do
parametro de ordem podem ser consideradas bem menores do que ele préprio, o que
caracteriza a Teoria de Campo Médio como uma aproximacéo de ordem zero. No sistema em
estudo, o problema das duas particulas interagentes do par de Cooper, através do potencial

local Vi, deverd ser substituido por um problema de um corpo descrito por um Hamiltoniano

efetivo I:|ef. Conforme definido pela Teoria BCS [1], o parametro de ordem da transicdo

supercondutora é a funcdo de onda do par de Cooper dado por yw =<c;c;>. Tomando a
identidade:
6sn8i = (615080 ) + (650060 — (61060 )) (338)
O operador em colchetes é a flutuacdo do pardmetro de ordem. Aplicando esta

identidade, e seu conjugado, ao termo dos operadores dentro do somatorio da expressdo
(3.3.7), obtém-se:

Ay oA

_ YA+ A+ A+ A+ A+ A+ a
€ 51CLCuCsr = {<Cimcw>+[‘3imcw _<Ci+mci¢ >J} {<C.¢C.m> [ch.m <Ci¢

f— A+ A A
—<C.+5¢C ><C C.+m> <C.+5¢C >[C Cosr — <Ci¢0im ]+
A+ A+ A+ A+ 2 A
+ [CmsTCii o <Ci+5TCi¢ >kciici+6T > +

A+ A+ A+ A+ A A A A
+ [CMTCN _<Ci+mci¢ >[Ciici+6T _<Ci¢Ci+5T >] (3.3.9)

Desprezando-se o produto entre as flutuagcbes de primeira ordem ([...] [...]), que

o

i+57 >]} -

levariam a termos de segunda ordem nas flutuagdes, obtemos a aproximagdo de Campo

Médio conhecida como aproximagao de Hartree:
+ + A+
ClsrClLCuCisr » <Ci+mc.¢>c.¢c.m +<C.¢C.m >C.+5¢Ci¢ -

- <6i++6T 6i+¢ ><6i¢6i+m > (3.3.10)
O produto entre as médias (<...> <...>) pode ser assimilado pelo Hamiltoniano como

uma constante, de tal forma que se pode reescrever o termo de interagdo atrativa da seguinte

maneira;

H, = 2V [<6i+m6i1 >6i¢6im +<6i¢6im .maJ (3.3.11)

i,0
Definindo agora a contribuicdo do primeiro vizinho 6 de um sitio i da rede para a

energia necessaria a formacéo dos pares de Cooper como sendo [53,60]:
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~

W (B VAT (33.12)
onde r; representa o vetor de posicdo de um sitio i na rede, chega-se a:

|:lv = Z |_A*5 (F' )Siiéms? +A; (F' )Siiméil J (33.13)

i,0

Vamos considerar agora o termo de repulséo local, entre particulas no mesmo sitio, do

Hamiltoniano dado por (3.2.1), chamando de I-AlU :
~ N N
Hy =UD A, A, =UD €166 ¢, . (3.3.14)
i=1 i=1

Como se pode observar, cada termo do somatorio envolve o produto de quatro
operadores de criagdo e aniquilagdo de elétrons. A aproximagdo de Campo Médio, nesse caso,
deve incluir mais termos do que aqueles presentes na aproximagdo direta de Hartree,
mostrados na expressdo (3.3.10), levando em conta também os termos indiretos (ou de Fock)
que surgem das demais permutagdes entre os operadores, ou seja:

A+t A A+ A N"+" A+t A A+t A A+t A _"+" A+ A A+ A A At

CirCipCiuCiy = Cmcm<cwcw > + <Cmcm >Ci¢cw <Cmcm ><Ci¢ci¢ > + mci¢<cmcw > +

A+ A A A+ A+ A A At A+ A+ /A A A+ A+ A A
+ <C'TCi¢ >CiTCi¢ - <CiTCi¢ ><CiTCi¢ > —CirCiy <CiTCi¢ > - <Ci G >CiTCi¢ +
+(€4587 )G,y ) (3.3.15)
iTvid itvil /e "~

Esta aproximacéo é conhecida como aproximagao de Hartree-Fock [61]. Neste estudo,
consideraremos o termo direto (de Hartree) e um dos dois termos indiretos de Fock, o termo
que envolve os produtos C;C;<Cacﬂ>. Assimilando os termos de (3.3.15) do tipo (<...> <...>)
como constantes do Hamiltoniano, podemos aproximar o produto entre os quatro operadores
fermibnicos como sendo igual a:

A A 2 2 2 2 A+ A+ /A A A+ A+ \A A

MiaNyy = nm<ni¢ > + <nm >ni¢ +TCinCiy <Ci¢cm > + <Cmcw >Ci¢cm : (3.3.16)

Os estudos nessa tese consideram que o material supercondutor ndo esta submetido a
influéncia de um campo magnético externo. Como, além disso, nessa abordagem da segéo 3.3,

considera-se indiferente o estado de spin de uma determinada particula em um sitio i da rede,

podemos escrever que:
(A )=(A,), (3.3.17)
onde <ﬁm> e <ﬁi¢> representam as médias dos operadores nimeros, que contam a quantidade

de particulas com spin para cima (ou para baixo) em um sitio i. A sua relagdo com a
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densidade local (por sitio da rede) de portadores de carga, que é definida por p, z(ﬁi>
[53,62], é dada pela expresséo:
py = () =(f,)+ (A, ). (3.3.18)
Logo, aplicando (3.3.17) em (3.3.18) podemos escrever:

()= ()= 0. (¢.3.19)

Levando, agora, os resultados obtidos nas expressdes (3.3.16) e (3.3.19) em (3.3.14),

odemos reescrever o termo de repulséo do Hamiltoniano como:

q Sl i i/ a 2+ A+ /A A A+ A+ \R A
Hy = U_Zl:[nm T+Tni¢ +CiaCiy <Ci¢CiT>+<CiTCi¢ >Ci¢CiTJ

\ ﬁi A A+ A 2 A A+ A+ \A A

=U Z[<—2> i, + 66 (6,60 )+ <cmcw >%ij : (3.3.20)
onde

n, = Zﬁio : (3.3.21)

VVamos agora definir, a exemplo do que foi feito para a interagdo V que envolvia duas
particulas em sitios vizinhos, uma energia (gap) associada a interacdo local dada por [60]:

aolr)=u(e,e.). (33.22)

Aplicando esta definicdo na expresséo (3.3.20), chega-se a:

i N ﬁi ~ A+ A+ v 2k A

H, = Zl:[u % A, +CLC A, (ri )+ A (ri )%ij : (3.3.23)

Conforme explicado no final da se¢do 3.2, quando se faz U < 0 e V, =0, a Unica
interacdo que existe capaz de promover a formacéo dos pares de Cooper ¢ a interagdo local U,
0 que implica em uma ligac&o entre os orbitais s de elétrons pertencentes a um mesmo atomo.
A energia para a formac&o desse par, tipo onda-s, é dada, entdo, pelo gap de energia A (Fi )

Essa suposicéo deve ser feita quando se pretende analisar a supercondutividade em materiais
supercondutores isotropicos, em que as propriedades independem das direcbes em que elas
sdo medidas. No caso dos supercondutores cupratos, objeto de estudo desta tese, em que a
interacdo atrativa envolve os orbitais p e d de elétrons pertencentes a &tomos vizinhos na rede,

deve-se fazer U > 0 e V, <0, e a energia para a formacéo dos pares é dada pelo gap, tipo

onda-d, Aﬁ(ﬂ )
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Podemos agora escrever o Hamiltoniano efetivo de Campo Médio do sistema,

aplicando as expressoes (3.3.13) e (3.3.23) ao Hamiltoniano original dado por (3.2.1):

==t Cin G + Z{ 0 >an 656" A (i)+AL(Fi)f:\i‘L6iT:|_

i,6,0

_Z'ulnlcr +Zl (r'):w st T4 (r'):|+6TCI¢J
== bl .+&,+Zu.n. +Z(.?A.1A (“)+A [ )C )

i,0,0
+;[A*5 (28 ST 1 (3.3.24)
onde
i =2 (A~ . (3.3.25)

A expressdo (3.3.25) € chamada de termo de Hartree-Shift [62]. Este termo é
importante para a solugdo autoconsitente do modelo, pois é através dele que os ajustes do
potencial quimico ;, a cada passo de iteracdo, sdo inseridos nas equacdes de Bogoliubov-de
Gennes (BdG). Conforme se verd mais a frente, neste capitulo, quando ser& explicado com
mais detalhes o algoritmo de implementagcdo computacional do modelo, esses ajustes no
potencial quimico visam tornar os célculos das densidades locais de portadores obtidos pelo

modelo (<ﬁi>= 0;), mais proximos das densidades locais de referéncia p,, inseridas como

dados de entrada.

3.3.1. DIAGONALIZAGAO E EQUACOES DE BOGOLIUBOV-DE GENNES

Uma vez obtida a aproximacdo de Campo Médio do Hamiltoniano do sistema, o
proximo passo € obter os autovalores (autoenergias) do sistema juntamente com seus
respectivos autovetores. Para isso, em primeiro lugar, é necessario escolher transformacdes,

para os operadores ¢! e €_, que sejam apropriadas as caracteristicas do sistema estudado e do

Hamiltoniano que o representa. Na Teoria BCS, onde se considera que 0o meio é isotropico,
com simetria de translagdo cristalina, os calculos independem do sitio em que séo realizados,
tornando possivel aplicarmos a transformada de Fourier, e podemos passar a representacao
dos operadores de criagdo e aniquilagdo do espago das posi¢des para 0 espaco dos momentos,

isto é:
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h \/_ Ze"'”'ckcr : (3.3.26)

Mas, no sistema estudado, os supercondutores cupratos, a hipotese de meio isotropico
com repeticdo periddica dos potenciais e das densidades de carga na sua rede cristalina, ja ndo
é mais vélida, tornando-se necesséria a escolha de outro tipo de transformagdo que favorega a
diagonalizagdo do Hamiltoniano efetivo. Adotaremos, neste trabalho, as transformagdes
conhecidas como Bogoliubov-de Gennes (BdG) [52,53,62]:

& ()=, = [P (ri )~ 7 (v ) (3.3.27)

n

6, )=6, = S [pOu(F )+ p0ver (F ), (33.28)

n

onde 7" e 7 sao operadores de criacdo e aniquilacio de quasi-particulas associados & n-
ésima autoenergia (E™) de um elétron do sistema, e u™ (ri )e v (ri) sdo funcBes de onda
associadas a acdo destes operadores em um determinado sitio i da rede. Os operadores ;76(,”” e

;75,“), assim como os operadores € também obedecem as relagbes da anticomutagao

Io"

dos férmions:

ok 7o)< gt oGk — 55 (3329)
fopmi=fer pm_g, (3.3.30)

As relagdes de completude envolvendo as amplitudes u‘™ (ri)e v (ri) podem ser

obtidas usando as propriedades de anticomutacdo dos operadores de quasiparticulas ((3.3.29)
e (3.3.30)) e dos operadores fermionicos ((3.3.3) e (3.3.4)). De fato, desenvolvendo o

anticomutador:

GRS 2L DS 0 DY 2R R O &
+Z[ u(m)( ) yj"“v(m)(ﬂ J‘Z[V( )u(”)( ) fj”)*v(”)*(ﬂ)]
sz e e b )

n,m

A (F (7 ) e
T L oy Yy R

=RV (F L) 7R v b ()
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= L6 =AM+ 2RO )+

+ ROV (6l () (5, — 770 WO (e )+
£ PRy (7 WO (F )= PR (f o (F ) -

=N (F O ) 7RV b ()

-2

Em termos dos operadores de quasi-particulas, o Hamiltoniano efetivo do sistema

e (;i r +‘v(“)(ﬂ H -1 (3.3.31)

podera ser diagonalizado, conforme de Gennes [53]

Hy =E,+ Y EO7 70, (3.3.32)

n,o
onde Eq € a energia do estado fundamental. A acdo dos operadores ;75,”)* e ;757“) é semelhante
ao dos operadores escada a‘e a do oscilador harménico quéntico, que criam ou aniquilam
excitagOes de energia % no sistema.
Assim, as transformagdes BdG realizam, na prética, a seguinte troca de abordagem do

problema: ao invés de investigarmos se um elétron, com uma energia desconhecida, foi criado

(ou aniquilado) em um determinado sitio da rede i, analisamos a contribuigdo local, de cada

um dos autoestados de energia E™ do sistema, para que esse evento (criagio ou aniquilagio
do elétron) ocorra, por meio de uma combinagdo linear entre os operadores de quasi-
particulas e suas respectivas amplitudes de probabilidade locais u‘™ (Fi) e v (Fi ) Conforme
se verd mais adiante, a solugdo autoconsistente das equacdes de Bogoliubov-deGennes
fornecera os valores das amplitudes u (Fi) e vV (Fi) e de todas as autoenergias E,
limitadas, é claro, pelo tamanho (nimero de sitios) da rede considerada nos célculos.

VVamos agora calcular o comutador entre o operador ;75,”) e 0 Hamiltoniano efetivo

diagonalizado dado por (3.3.32):
N C e N E e
n,o n,o
= FE, + S EMFIFO S g7l 3 EOF
n,o n,o

_ Z M (}’/‘gm)fc(rn%?c(rn) + fc(rn)w“fgm)fc(rn))z Z g™ {fgn), fc(rn)Jf }?C(rn)

n,o n,o
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= ZE(” o) Myo ) g7 (3.3.33)

E o comutador entre " () @ Hef é dado por:

o Ay =70 [E +ZE(W” 7e j [E +ZE(W yﬁ)jyﬁ)
_ZE(n( n)+ }/G }/n)+}'/‘c(rn)}'/‘c(;m) ) ZE(n {}/m ,?0 }yon)+

n,o

=—>EM§,,8 _yi = gOp-, (3.3.34)

VVamos tentar obter relagdes envolvendo os operadores fermidnicos e as autoenergias.

Comecemos calculando o comutador entre o operador ¢, e o Hamiltoniano efetivo
diagonalizado:

[6i¢’ Heszéiiﬁef —HuCy
=2 lu e 7w R - efZ[m e )
Sl e, W
= B0 )- EO7Or (7 )| (3.3.35)

E a agora vamos obter os mesmo comutador, mas, desta vez, usaremos a expressao
para o Hamiltoniano efetivo dada por (3.3.24), para envolvermos os parametros relacionados

ao comportamento do sistema:

. Ha =6

~

H

A,
52 15 [C|¢’C|GC|+5G]+ZM[ |¢’nlo]+
{[lw MCw]A (r')+A (r'lclwcwcm]}
i

Z (rulcw 6.6 0]+ A, (r.lcwclmcw]] (3.3.36)
1,6
Desenvolvendo os comutadores dos termos acima e aplicando-se as regras de

anticomutacdo dos operadores férmidnicos dadas por (3.3.3) e (3.3.4), chega-se a:

[leefJ_ Ztu+5( |¢C|GC|+&; C|GC|+&; .¢) Zﬂl(c|¢cloclo C|GC|GC|¢)

1,6,0

- A A+ A+ A+ A+ A ~ ~ A
+ZAU(r'XCowCw ChCL G ) ZA (r'XCwaCm C¢CITCi¢)+
|
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—

+ Ag(r'X%Cuma 52616 )+ AE(nX st —Curart)
1, 1.6

= : t||+5{C|¢ CIU}C|+50'+ZIIJI {C|¢ Clo}clo ZA (r'){% Cw}cm
Ay (r. ){6iwéu o _%:Aa(r' ){Qwéﬁ }6|+m +

+ A*a (r. ){Cw Gy }Cum

57

>
Qa

J’_

-M

>,

5000, Clise + Zﬁ|5i|5¢oélo _ZAU (F' )5iI6I+T -
1,6,0 l,o |

->A (F|)5“6|++5T

1,
SDITCIE IS Alri s —;Aé(ﬂ}sgﬁ. (3:3.37)

VVamos agora aplicar, na equagéo acima, as transformagdes de Bogoliubov-de Gennes
dadas por (3.3.27) e (3.3.28):

[w H, |= ZtméZ[ﬂ (r“é)*% n}k(r'”)]*”lzn:[ﬁn)“ )( )*Vnh’n)*( )]
LR SR O S
- A e (s )- v )| (3.3.38)

Agrupando os coeficientes dos operadores 7 e 7"* da equacdo (3.3.38) e
Vi V1

%,

comparando termo a termo com a equacéo (3.3.35), podemos chegar as seguintes igualdades:

zt||+5u Mi.s +/l| ()( i)+AU (f‘})\/(n)(f})+

+ ZA (7s)=E"u"(7), (3.3.39)

=28, (F (R, ;)= ~ENT(R). (3.3.40)

As equagdes (3.3.39) e (3.3.40) séo chamadas de equagdes de Bogoliubov-de Gennes.

Na sua forma matricial, essas equagdes podem ser representadas da seguinte maneira [60,62]:

K A Yu"lr u™lr;
A N VU =EM T R 3.3.41)
[A* - K*J[v(”)griD [v(”) ri (
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onde os operadores K,A Ae-K compdem a chamada Matriz de Bogoliubov-de Gennes,

e suas atuacOes sobre as amplitudes de probabilidade dos operadores de quasi-particulas

u(”)(Fi) e v(”)(ﬂ) sdo dadas por:

Ru(F: )= Zt..+5u )+ mu™ (f), (3.3.42)

-

A(F )= Ay (7 W@+ 3 AR MG ), (3.3.43)
RO )=ay (7 OE)+ 3 A b E,), (3.3.44)
SRV )= S VO E ) - BV, (3.3.45)

As solucdes desse sistema de equacbes sdo as autoenergias E™ do sistema e os

autovetores cujas componentes séo dadas por u(”)(Fi) e v(”)(ﬂ ) Uma observagdo importante a
ser feita e que terd impacto no calculo dos gaps de energia e da densidade de carga local que
serdo apresentados em seguida, é que apenas 0s autovalores positivos das autoenergias
deverédo ser computados, pois, de acordo com a defini¢do das transformagdes de Bogoliubov-
de Gennes ((3.3.27), (3.3.28) e (3.3.32)), as autoenergias sdo excitagdes acima do nivel de
Fermi do sistema.

Vamos agora calcular os gaps de energia do sistema, A, (Fi) e A; (Fi). Para tanto,
precisamos, em primeiro lugar, usar suas definicbes, dadas por (3.3.12) e (3.3.22),

respectivamente, e reescrevé-las substituindo os operadores fermionicos pelas transformagoes

BdG (3.3.27) e (3.3.28). Comecando pelo gap do tipo onda-s A, (Fi ) temos que:

-0 -0 S ) v Sl )

-uy [u(”(Fi )J<m>(;i Xﬁn)ﬂm» _ u(“>(Fi )/(””*(Fi XWWW N

m
+V<n)*(;i )J<m)(;i Xﬂn»ﬁm» —v(”)*(Fi )\/(m)*(Fi Xﬂnyﬁm)+>. (3.3.46)
Mas, a média entre o produto dos operadores de quasi-particulas, ou seja, a média do

operador nimero que conta as excitacdes da particula acima do nivel de Fermi, é dada pelas

seguintes regras:

(77 = 5,06, £(E™), (3.3.47)

(7F7m) = (pipm) =0, (3.3.48)
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onde f(E ) é a funcéo de Fermi:

" 1
f(EM)= 1 (3.3.49)
sendo B =1/k; T, e kg é a constante de Boltzmann. Aplicando as equacdes (3.3.47) e (3.3.48)

A

a equacao (3.3.46), e usando as relagbes de anticomutagdo dos operadores y(” e 7V obtém-

D S ) O e B DT O )
=U Z[—U (I‘i)\/(m)*(i:i)(;nm+u(n)(Fi)\/(m)*(Fi)5nmf(E(n))—i-

n,m

T )

z e -arle N [w e - 2|
_ o /)E(nZ —/)E("Z

el

=—Uzn:_u(”)(ﬂ)/( )*( )tanh[ﬂE2 ﬂ (3.3.50)

Vamos usar o mesmo procedimento para o gap do tipo onda-d, partindo da defini¢éo
de A (ﬁ)
e I ) e

m

=V, Z[ ( X}/¢ VT i)\/(m)*(FiMXf‘(Ln)}')‘(Lm)Jr +

+V(”)*(Fi X}/T }’T (ny X AAAAA (3.3.51)
Aplicando (3.3.47) e (3.3.48) a equagdo (3.3.51), juntamente com as relacGes de
anticomutacdo dos operadores de quasi-particulas, chega-se a:

Ay (-I:| )=Vi % [— u(”)(Fi )\/(m)*(Fiﬂs X5nm — <}7£m)+}7in)>)+ V(n)*(Fi )J(m)(Fi+5 )5nm f (E(n))]
=V, Z [— U(n)(-I:i )\/(m)*(}:iﬂs )5nm (1— f (E(n)))—i- V(n)*(Fi )J(m)(Fi+5 )5nm f (E(n))]
VS Fu (o (s Ju— £ (B ) vOr (F (s )i ()] (3352)
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Diferente do que foi feito no célculo de A (Fi), ndo podemos simplificar a equacéo

(3.3.52) simplesmente adicionando os termos do somatorio, pois as amplitudes u e v que
aparecem ndo estdo associadas ao mesmo sitio i. Precisamos, portanto, de uma relacéo entre
as amplitudes u e v envolvendo sitios vizinhos. Para isso, vamos calcular o anticomutador

{éiwéim}’ substituindo os operadores fermidnicos por suas transformacdes BdG:

o= S e L s )71 s )
2 TR B DY A R D
ZZ[U(n)(Fi)‘(m)(FM)M 7¢ - n( )/ )ﬁnﬂm

n,m

[

b b e
+u(m)(Fi+5)J(n)(FiMm)};in) +u<m>(Fi+5}/<“)*(Fi)ygm%“” _
Y o Y ) e v o Y (A e (33.53)

Aplicando as relag6es de anticomutag&o (3.3. 29) e (3 3.30), obtemos:

{6i¢’6i+5T} ” [ n(»)‘/ ( Xénm— AAAAA (-")J(m)(Fim)};#n%};#m)—i—
SRTILIC Ve 1) ymm)_vw(m)u<n>(a fpmeo]
=3 Fu®(F b (s Je v (F i | =o0. (3.3.54)

Logo,

UOF N (Fs )= v (s ). (3.3.55)

Esta igualdade nos permite escrever que:

2u(n)(Fi )\/(n)*(Fms )= u(n)(Fi )\/(n)*(Fms )+ U(n)(Fi )\/(n)*(Fms )

= u(”)(Fi )\/(n)*(Fiﬂs )+ v(”)*(ri )J(n)(FHE) (3.3.56)
e
20 (F O (s )= VO (U Frs Jo v (F WO )

= V(n)*(Fi )J(n)(Fi+5 )+ u(”)(Fi )\/(n)*(Fiﬂs). (3-3-57)

Substituindo (3.3.56) e (3.3.57) na equacdo (3.3.52), obtemos:

I R L TR

2
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2

Wb ) o
o o oz )

n

- _\% Z{(u(”)(ﬂ )/(”)*(Fms )+ v(”)*(Fi L(”)(Fms ))tanh[ﬁEz(n) H . (3.3.58)

n

A expressdo (3.3.58) representa a contribuicdo do sitio d, que € um primeiro vizinho
do sitio i da rede, para a formacéo do gap de energia A, (Fi) necessario para que exista um par
de Cooper, do tipo onda-d, no sitio i. Para uma rede bidimensional de geometria quadrada (ou
retangular), cada sitio da rede possui 4 primeiros vizinhos: Aﬂ(ﬁ) e Aiy(ﬁ). Esses gaps
apresentam a propriedade de simetria, que pode ser verificada escrevendo-se expressdes para
dois sitios primeiros vizinhos ao longo da direcdo X, r: e rs:

s o b )

n

% {(um(;l),(n»(;z)+V(n»(;l)m(;z))tanh[ﬂ'fz(”)ﬂ, (3:359

n

A_i(;z)=_%z:(uw(a)m(FH)+V<nr(;z)J<n>(;H))tanh[ﬁ'fz(“)ﬂ

i _V?2 _(u(n)(h),(ny(Fl)Jr V(nr(;z)J(n)(Fl))tanh[ﬁEz(n) ﬂ

= A4(R). (3.3.60)

Na expressdo (3.3.60), estamos supondo que o potencial atrativo atuando sobre um
sitio, tem o mesmo valor para o seu sitio vizinho, de tal forma que podemos escrever:

V,=V,;=V . Esta hipltese ser4 adotada daqui para frente em todos os célculos.
Generalizando para um sitio i da rede e para qualquer direcéo J, podemos escrever:
AR )= Fus ). (3.3.61)
Esta propriedade de simetria faz com que a matriz de Bogoliubov-de Gennes, da
equacdo (3.3.41), seja simétrica em relacdo a diagonal principal. O valor amplitude do gap do

tipo onda-d, para um sitio i da rede, é obtida por meio da seguinte composicdo entre as

contribuigdes dos seus 4 primeiros vizinhos [63]:



68

A, (Fi ): % [Ai(Fi )+ A_Q(Fi )— Ay(Fi )— A_V(Fi )] (3.3.62)

Analisando as expressdes dos gaps de energia A, (Fi) (onda-s) e Ad(ﬂ) (onda-d),
dadas pelas expressoes (3.3.50), (3.3.58) e (3.3.62), podemos constatar que elas dependem
dos valores das amplitudes u e v, e das autoenergias E™, que sdo as solucdes do sistema de
equacdes dado por (3.3.41), (3.3.42) e (3.3.43). Logo, a prdpria construgdo do sistema de
equacdes a ser resolvido depende da sua solugéo. E por esta raz&o que o sistema s6 pode ser
resolvido de forma autoconsistente, por meio de ajustes em um dos parametros do modelo, no
caso o potencial quimico, de tal forma que uma das grandezas calculadas pela solucdo do
sistema se aproxime, a cada passo de ajuste (ou iteracdo), de um valor de referéncia. Nos
estudos desenvolvidos nesta tese, esse valor de referéncia seréo as densidades de cargas locais
do sistema obtidas por célculos independentes, conforme ser4 mostrado no Capitulo 4. Esses
valores de referéncia deverdo ser comparados com as densidades de cargas locais calculadas
apos a solugdo do sistema, para cada iteracéo.

VVamos reescrever a definicdo da densidade de cargas local, utilizando os operadores

de criacdo e aniquilacdo de elétrons:

plFi )= (A,) = (A, ) = S 6. ) =(65 6, )+ (618, ) (3.3.63)

[e3 [e3

Aplicando as transformagdes BdG a equagdo (3.3.63), obtém-se:

o - (S s S )
S R S|

n

=3 (™ Mn}ﬂm)> —uer e Mn>%m>+> _
n,m

—vOF, r'Xh 2 (7 e X7 i
+u<n)*(Fi (m) FiXﬁ””ﬁm)>+u(”)’*(ﬂ (m)* ;iXﬁn)ﬂm)+>+
+V(n)(Fi)J(m)(FiXﬁn)ﬁm»—i_v(n)(}'i)‘/(m)*(FiXﬂn)ﬂmFﬂ. (3.3.64)

Substituindo em (3.3.64) as relagdes (3.3.47) e (3.3.48):

p<a)=zz[uw(a»<m><axw>+u<n»<a»<m><am»mw
e v e )
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:2;“u<n>(aff(5<n>)+ volr ) - f(Ew))] (3.3.65)

Na figura 3.3.1, encontra-se um fluxograma ilustrando o algoritmo usado para a

solucdo autoconsistente das equagdes de Bogoliubov-de Gennes.
Os dados de entrada sdo os seguintes:

e Tamanho da rede (bidimensional): N =N_x N, sitios da rede, onde N indica o
ndmero de colunas da rede e N; o nimero de linhas, considerando condicdes de
contorno periodicas;

e Valores de hoping: t, t; e t, (até terceiros vizinhos foram considerados nos célculos);

e Temperatura da amostra: T;
e Distribuicéo de cargas local: po(Fi );

e Potencial local repulsivo: U (constante);
e Potencial atrativo: V.

Conforme se verd no Capitulo 4, com a apresentacdo dos resultados desse modelo, o
potencial atrativo V poderd ser constante ou variar com a temperatura e com a densidade
media de cargas da amostra (ﬁo), dependendo das hipéteses adotadas. Além disso, outros
dados de entrada também poderdo ser inseridos, como a temperatura de pseudogap T que é a

temperatura a partir da qual os pares de Cooper comecam a se formar segundo o cenério de

desordem eletrbnica.
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Atribuicdo de valores iniciais

potencial gquimico IocaIiH,n(-ﬁ)
densidades de cargas locais: pin('r'i')
Gap onda-s local: AUin(_rT)
contribuigbes dos primeiros vizinhos para o

AL (T A i P n g
Gap onda-d local: A% (1), A%, (1), Ayin) e Ag ()

r—I'\."Iontagem da Matriz BdG

Diagonalizacdo da Matriz BAG

n
X

amplitudes: 4™ (%) e vOX(T))

=

autoenergias: E™

B
e

Calculos dos novos valores
densidades de cargas locais: D('r'i')
Gap onda-s local- AU(T])
contribuicées dos primeiros vizinhos para o
Gap onda-d local A%(T}), A%(T). A{(T) e A (T)

Ajuste do potencial quimico
pu -p >0 — H(-FT) > J‘J‘ln(-r.\)

Pp-P <0 — W(T) < Lin(F)

Condicdo para
convergéncia

[Pp-p| < g2

Solucéo do sistema

u™(), v () e ET

( Au(r) W
AR(F), AR(R), AY(T)) e AH(F) — Ad(F)

Figura 3.3.1: Fluxograma do algoritmo autoconsistente para solucdo das equacdes BdG. A precisdo desejada

para a solugo ¢é dada pela variavel & .

3.3.2. EXEMPLO DE CONSTRUGAO DE MATRIZ DE BOGOLIUBOV-DE GENNES

Nesta secdo, iremos mostrar como se constroi uma matriz BdG. Consideraremos uma

rede quadrada 2 x 2, ou seja, uma rede com N = 4 sitios. Vamos levar em conta hoppings de
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primeiros (t) e segundos vizinhos (t;). Adotando condi¢Bes de contorno periddicas, podemos

representar essa rede da seguinte forma:

1P

| S|
w

r--1

1

1

| p— |

r==A
w
L-=d

L= =d

r==n
[

1
Lamd

® O
®© ©

Laad
r==n
[
hamd

N
r==n
[

r==n
N
ke =d

Figura 3.3.2: Diagrama ilustrativo para uma rede quadrada 2 x 2 com 4 sitios.

Os sitios delimitados pelas linhas pontilhadas foram incluidos na representagdo para
que se possa visualizar os primeiros e segundos vizinhos dos sitios que se encontram nas
extremidades da rede. Na figura 3.3.2, foram marcados com cores diferentes os primeiros (cor
verde) e segundos vizinhos (cor amarela) do sitio 1 da rede. Podemos observar que, para essa
rede, cada sitio possui o primeiro vizinho da direita igual ao primeiro vizinho da esquerda, o
primeiro vizinho de cima igual ao primeiro vizinho de baixo e todos os segundos vizinhos
iguais.

A matriz BdG deste sistema serd uma matriz de dimensdes 2N x 2N com o0s seguintes

elementos:

©O 0 6 6 6 &6 0O O

u™(@) VO u™(E) VOB u™(E) VB u™(F)  vUE)
@ u™(F7) B g AyR) -2t 2A4(E) -2t 2A.(5) -4t 0 |
@ V&) | Ayi) - 2NpF) 2t 2K 2t 0 4y
@) «"F) -2t 2A4(5) g, AR -4, 0 -2t 2A.5(5)
@ VB |2A%E) 20 AR -E 0 a, 2N 4(F) 2t
® «F) -2t 2Ap(F) -4, 0 o AyB) w2t 2A4(5)
G v"r) 2K y(7) 2t 0 a4, AYE)  -HS 2N4(F) 2t
@ «™@) -4, 0 2t 2A5(5) -2t 2A4(5) g, AylE)
viUiE | o 4y, 2NH(E) 2 2N4(E) 2¢ AYR) A

Figura 3.3.3: Representacdo da matriz de Bogoliubov-de Gennes para uma rede quadrada com 4 sitios.
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Na representacdo acima, a primeira coluna e a primeira linha, com os digitos de 1 a 8,

indicam o indice do elemento da matriz. A segunda coluna representa as amplitudes u(”)(Fi ) e
v(”)(Fi) do lado direito da equagdo matricial (3.3.41) e a segunda linha identifica quais séo as

amplitudes u(”)(Fi ) e v(”)(Fi) que devem ser envolvidas na construcéo do elemento da matriz,

de forma a deixar claro o correto uso das expressoes (3.3.42), (3.3.43), (3.3.44) e (3.3.45) na
construgdo da matriz. As demais linhas e colunas sdo os elementos da matriz BdG.
Desta forma, vamos tomar, por exemplo, os elementos da primeira linha da matriz da

figura 3.3.3. O elemento da primeira coluna envolve uma relagdo envolvendo a amplitude
u(”)(Fl) com ela propria. Logo, de acordo com (3.3.42), este elemento é composto apenas do

termo de Hartree-Shift para o sitio 1 (1, ). O elemento da segunda coluna envolve as

S

amplitudes u(”)(rl) e v(”)(Fl). Logo, por (3.3.43), entendemos que este elemento é o gap onda-

sparaositiol A, (Fl). Na terceira coluna, a relagéo envolve as amplitudes u(”)(Fl) e u(”)(Fz).

Pela ilustragdo da rede na figura 3.3.2, notamos que o sitio 2 € primeiro vizinho do sitio 1.
Logo, segundo (3.3.42), este elemento é o termo de hopping de primeiro vizinho (-t). O fator
2 que multiplica esse elemento se deve ao fato de que, nesta rede 2 x 2, o sitio 2 é vizinho do

sitio 1, tanto pela esquerda quanto pela direita. A quarta coluna desta primeira linha da matriz

envolve as amplitudes u(”)(Fl) e v(”)(Fz). Desta vez, usamos a relagdo (3.3.43) para

considerarmos a contribui¢do de primeiro vizinho para o gap onda-d A (rl). Novamente, 0

fator multiplicativo 2 aparece por conta do pequeno tamanho de rede usado neste exemplo
ilustrativo. Os elementos da quinta e sexta coluna seguem a mesma logica de construcdo dos
elementos das colunas 3 e 4, com a diferenca de envolverem os primeiros vizinhos acima e

abaixo, na rede, do sitio 1. O elemento da sétima coluna envolve uma relacdo entre as
amplitudes u(”)(Fl) e u(”)(F4). Os sitios 1 e 4 sdo sitios segundos vizinhos na rede. Logo, de

acordo com (3.3.42), a relagdo entre eles € o hopping de segundos vizinhos (t;) multiplicado
por 4 pois, como se constata pela rede do sistema, o sitio 4 € segundo vizinho no sitio 1 nas 4
posicdes possiveis da rede. Finalmente, o elemento da oitava coluna € nulo porque ndo sao
considerados emparelhamentos, do tipo onda-d, entre segundos vizinhos. Os elementos da
segunda linha da matriz BdG sdo construidos segundo a mesma légica s6 que, ao invés de
utilizarmos as equacoes (3.3.42) e (3.3.43), usamos as equagdes (3.3.44) e (3.3.45).

A figura 3.3.4 apresenta uma inspegéo dos termos ndo-nulos de uma matriz BdG para

uma rede 6 x 6 (N = 36 sitios), considerando hoppings até segundos vizinhos:
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Figura 3.3.4: Inspec¢do de termos ndo-nulos de uma Matriz BdG para uma rede de 6 x 6 sitios, com hopping até

segundos vizinhos.

Para esta rede, a matriz BdG tem dimensdes 72 x 72 (2N x 2N). Nota-se que a matriz é
bastante esparsa, mesmo para um tamanho pequeno de rede. Essa caracteristica pode ser
aproveitada durante a implementagdo computacional do algoritmo, fazendo-se uso de métodos
de diagonalizacdo mais apropriados para matrizes esparsas, visando a otimizagdo do tempo

gasto nestes calculos a cada iteracao.

3.4. APROXIMACAO DE CAMPO MEDIO COM A DISTINCAO LOCAL DO ESTADO
DE SPIN DA PARTICULA

Vamos considerar, como ponto de partida, 0 mesmo Hamiltoniano de Hubbard
estendido dado pela expreséo (3.2.1). A metodologia e a sequéncia das opera¢des sdo muito
semelhantes aquelas adotadas na se¢do 3.3. O foco, nesta secdo, sdo as implicacbes da

distincdo local do estados de spin da particula nas expressdes do modelo. Conforme visto na
secdo 3.3, o termo de interacdo atrativa do Hamiltoniano, I:|V, pode ser escrito da seguinte

maneira;

A, -

N <

A+ A A+ A A+ A A+ A
Z(Cmcmcnwcnw 61 G CisrCivst )
i,0

i \ A+ A+ A 2 A+ A+ A A
H, = EZ(CWCHNCHNCW + G CiusrCiarCit ) (3.4.1)
i,0
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Na expressdo (3.4.1), ja assumimos a suposicéo feita no final da se¢éo 3.3, de que a
propriedade de simetria do gap de emparelhamento onda-d s6 pode ser satisfeita, se o
potencial atrativo V; for o mesmo para todos os sitios da rede V, =V .

Vamos aplicar a Teoria de Campo Médio na expressédo (3.4.1), segundo a aproximagao
de Hartree. Ou seja, vamos aplicar a expresséo (3.3.10), nos dois termos do Hamiltoniano de
interacdo atrativa, mais uma vez desprezando os termos envolvendo produto entre medias
(<...><..>), que serdo tomados como constantes:

Vv

a1 _ A+ A+
Hy, = EZ(<CiTCi+6¢ >C.+5¢Cm <C.+5¢C.¢>C.¢C. sl +<C.¢C.m >C.mc.¢

i,0

+ <6i+676i¢ >C CH—&T)
s A

S (606 (67,65 )+ 6,y € (6067 1 )4 610, B (646100 )+
- 2 iTYivsd \ iesd it i+ i\ Vi VivsT i+sd it \ Vit Vivsd
i,6

+ C|¢C|+ET<C|+ETCN >) (342)
Mas, vamos considerar que ao trocarmos a ordem dos indices dos termos no somatorio

Z , 0 resultado, em Campo Médio, ndo se altera, ou seja:

Z<6£5¢6i+¢> = Z<6|+¢C|+5T> (3'4'3)

;<6W6i+6¢> ~ §<6i+m6i¢>' (3.4.4)

Fazendo isso, podemos reescrever (3.4.2) como sendo:

e (<C.¢C.+m> <Ci++5¢6i+¢>) A A (<C|¢C.+m> <Ci++5¢6i+¢>)+

v ZEM i+o1Cil > TCinCiisy >

(<6im6w> <C|TC|+5¢>) At At (<6im6.¢> <C.¢C.+a¢>)

2 i+6T 2

B e+ i

A+ A+
T Cis1Cit

+ CHNCITJQFCWCHM (<6i+m6i¢> <CITC'+‘”>)

l\)|<

C, +C.C
i+sT il iTVitod A+ A+ Ay oAt
H 5 J( <Cimcw>+<ci+5¢cm >)+
i,0
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gy C,¢C.m J«Clmm_ (6.6 >)}

(
A

i,0

N [CHNCW ;chlm J«C” 8 ) (65060 >)} : (3.4.5)

Utilizando os mesmos argumentos para as aproximagoes (3.4.3) e (3.4.4), podemos

i,6

considerar que os termos do tipo Z[ch%j«%méw_<6i++a¢6i+¢ >) e
Z[%}(@ﬁméw—@m T>) da equacdo (3.4.5) sdo equivalentes frente a troca entre
i,0

spins 1 e | e entre sitios i € seus ¢ primeiros vizinhos, em uma rede com condi¢Oes de
contorno periddicas, de tal forma que podemos escrever:

|:|v = \; Z [chms? (<6i++m 6i+¢ > - <6i:5¢6i; >)+ 6i++5¢ 65 (<6i+m 6i¢ > - <6i+5¢6m >)]

i,0

= _Z[ Cirst (< CisrCl > - <6i++a¢c.¢ >)+ ClsrCil (@m‘sw > - <6i+a¢6m >)] (3.4.6)

E vamos definir o gap de emparelhamento onda-d, entre um elétron pertencente a um

sitio i da rede e outro elétron de um primeiro vizinho ¢, como sendo [64]:
=\ V(s = A~ A
Aa(ri)f E(<Ci+6TCi¢>_<Ci+6¢CiT >) (3.4.7)
Com esta defini¢do, podemos reescrever I:|V da seguinte maneira:

HAV - Z[Aé(a)si:méil + A (Fi)swéHmJ- (3.4.8)

i,0
Da mesma maneira que foi feito na se¢do 3.3, vamos analisar agora o termo de

repulséo I-AlU , do Hamiltoniano do sistema:

N N
=UD) fifi, =UD E1C.C¢ . (3.4.9)
i=1 i=1

E usaremos a aproximagdo de Campo de Médio usando termos diretos (Hartree) e

termos indiretos (Fock), dada pela equagéo (3.3.16), para reescrever (3.4.9):

_UZ(< >A.¢+n <n¢>+6i+¢éi1<éwém>+éwém<éﬁéﬁ>)
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—UZ(<ﬁm>6 €y +(fi, )ERE )*UZ« €6 )EEL +<6i+¢6i1>6w6m)

A

‘UZ« S)6E, )+ A, (3.4.10)

onde
H, = UZ({%QQ%% +(6367 8,84 ). (3.4.11)
Esta parcela (I:|AU) do Hamitoniano de interacdo de repulséo, contribui para a

formacéo do gap de emparelhamento do tipo onda-s A, (Fi ) Mas, como estamos interessados
no comportamento dos supercondutores cupratos, cujo emparelhamento é do tipo onda-d, ndo
precisaremos nos preocupar com este termo para escrevermos as equagdes de Bogoliubov-de
Gennes. Ou seja, vamos apresentar expressdes e montar o sistema de equagdes BdG, supondo

U >0 e V < 0. Fazendo, portanto, I—]AU =0, podemos substituir as expressdes (3.4.8) e

(3.4.10) no Hamiltoniano do sistema, obtendo o Hamiltoniano efetivo da aproximagdo de

Campo Médio:

Ztmacm 60 Z( < >|o‘ m) Z(uiﬁi6)+

i,0,0 i,o

+ %:[Aﬁ(Fi )3i++m6i+¢ + A (F' )3i¢6i+5TJ
ZtlHé io Civso +Z[( T H; )CIU Io‘]+

i,6,0

+Z§:|-A5(Fi)5it’m6i1 +A*6(Fi)5i¢6i+mj' (3.4.12)

3.4.1. DIAGONALIZAGAO E EQUACOES DE BOGOLIUBOV-DE GENNES

Seguindo o procedimento adotado na segdo 3.3.1, precisamos escolher uma

transformacao para os operadores ¢ e ¢, , que favoreca a diagonalizagdo do Hamiltoniano

efetivo dado por (3.4.12). Vimos que ndo é possivel transformarmos esses operadores do
espaco das posicOes para 0 espaco dos momentos, como é feito na Teoria BCS, pois 0s
cupratos ndo podem ser considerados meios isotropicos. Na se¢do 3.3 utilizamos as
transformacgdes de Bogoliubov-de Gennes, expressas por (3.3.27) e (3.3.28). Como, nesta

secdo, pretendemos analisar como a distin¢do entre estados de spin de uma mesma particula,
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em um sitio da rede, pode influenciar nos resultados do modelo, usaremos uma transformacéo

mais geral, conhecida como transformacéo de Bogoliubov-Valatin [53]:

6 )=, =S e 6419

&(r)=¢, =Sl pe v (v e (3.4.14)

n

~

onde ;76(,”)* e ;75,“) sdo os operadores de quasi-particulas e u(”)(ri)e vf,”)(ri) sdo as amplitudes

[e3

SN

de probabilidades associadas a esses operadores, conforme visto na segdo 3.3. E importante
notar, nestas transformacoes, a presenca do estado de spin nas amplitudes u e v, 0 que ndo

ocorria nas transformacgdes utilizadas na segéo 3.3. O mecanismo para a obtencédo das relagdes
de completude para as amplitudes uf,”)(Fi )e vf,”)(ﬂ) é 0 mesmo daquele utilizado na secéo 3.3,

0 que resulta em:
z[ugﬁ(ﬂ]z +‘v§”)(ﬂ]2} vy (3.4.15)

Queremos, portanto, usando as transformacgOes (3.4.13) e (3.4.14), diagonalizar o

Hamiltoniano efetivo do sistema (3.4.12) de tal forma que seja possivel escrevé-lo da seguinte

maneira;

Hy =E, + Y EM@ppm, (3.4.16)

n,o

onde E, ¢ a energia do estado fundamental e E™ sdo as autoenergias de excitagdo do sistema
acima do nivel de Fermi. Por este motivo, apds a solucdo autoconsitente do sistema de
equacOes que apresentaremos a Seguir, estaremos interessados apenas nos autovalores

positivos e seus respectivos autovetores.
Os comutadores [‘(“), Hy|e [‘(“)*, Hy J entre os operadores de quasi-particulas e o

[e3 [e3

Hamiltoniano efetivo na sua forma diagonalizada (3.4.16), conforme visto na segdo 3.3,

resultam em:
PO A, =B, (3.4.17)
o A, = -E@70 (3.4.18)

Vamos usar esses resultados e calcular o comutador entre ¢, e o Hamiltoniano efetivo

diagonalizado (3.4.16):

~

[Ciw He J: CiiHef - Hewa
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=SB v e By Ay S O e v e |
D AL PRI R AL A D
= Y[ lr -7 ) (3.4.19)

O mesmo comutador pode ser recalculado usando-se a expressdo (3.4.12) para o
Hamiltoniano efetivo:

[Ciw H J= G He —HgCy

=" ZtM [6i¢ ) 6|+oé|+5o ]"' Z {(U <ﬁlc?> —H )[6i¢ ! 6';6'0 ]}+

1,6,0 l,o

+§,{A (“I% Cumcw]JrA (“I% chum]}
z_ztll+5 {Cw e }CI+60' +Z( < >_/l| ){6i¢’6|+o }6|0' -

1,6,0

- %‘,Aé (I‘| ){6i¢ Gy }6|++5T +%: A*é (I‘| ){6i¢ Gy }6|+5T
= _Ztii+56i+5¢ + (U <ﬁiT > —H; )5i¢ - ZAé (F' )Siiﬁ . (3.4.20)

Aplicando na expressdo acima as transformacdes de Bogoliubov-Valatin (3.4.13) e
(3.4.14), obtém-se:

[ Hy |= ZtMZM (r.+5)y Pyt ( i+6 )ﬂn%JJr
- ISR B |
—ZA (r.)Z[u#” (r.+a)y() —vl )(r.ﬂs)yj”)J. (3.4.21)

Comparando-se os coeficientes dos operadores y i" e ;/T " das equacdes (3.4.19) e

(3.4.21), obtemos as seguintes relagdes:

St )+ U () - D) SENO(F)=EUP(E),  (34.22)
St T (F )+ U (R ) = M (F) ZA e (F,,)=-EWT ().  (34.23)

Vamos agora calcular o comutador entre ¢, e o Hamiltoniano efetivo diagonalizado,

usando as relagoes (3.4.17) e (3.4.18):

~

[CiMHefJ:CiTHef —He Gy
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3 I 2SR D 2 PR Y T AR )
n

n

s A b Al

n

—Z[E O s+ EPR ()| (3.4.24)

E vamos recalcular este comutador, utilizando a expressdo (3.4.12) para o

Hamiltoniano efetivo:

[m efJ ¢

A~

H

A,
52 46 [Cm CroCr s ]+ {(U <ﬁ|5> — K )[6m € Co ]}"‘

| o

+ Z {Aé (r. Iém ClsrCl ]+ A (F' Iém’éwéum ]}
== tis {Cm Co }Cn&r +Z( (fiz) = w1 ){Qméﬁ; Cio +

1,6,0

+%“A5(r| ){Qmérm }6|+¢
=D tusbigr + LA, - s + ;Aé(ﬂ | (3.4.25)

Inserindo as transformagdes de Bogoliubov-Valatin na equagéo (3.4.25), chega-se a:

[ Cit Hef Ztll-#éz[uT (I‘l 6» %) (Fms )}7in)+J+
+ (U ()= a1 )Z [u#”)(ri Mn) —v#”)*(ﬂ )fim J+
+ZA5(Fi)Z[“5”)*(Fi+é P svfris o). (3.4.26)

n

Comparando-se os coeficientes dos operadores 7¢” e h " das equacOes (3.4.24) e

(3.4.25), obtemos as seguintes relagdes:

_;tuﬂsup(wé (< > M)’JT i )V¢ (ﬁ ) %)(ﬁ)’ (3.4.27)
;tii+5v%””*(ﬁ+5)—(u<ﬁw>—uiM”*(ﬁ)+;A5(ﬁ)ui”>*(ﬁ+5)=E(”v%“)*(ﬁ). (3.4.28)

As equacdes (3.422), (3.4.23), (3.4.27) e (3.4.28) constituem dois sistemas de
equacdes de Bogoliubov-de Gennes que podem ser representados, na forma matricial, da

seguinte maneira:
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R, A Yuofs o,
NI I Ol N (3.4.29)
A - KT Vin) ri Vin) i
K. A Yufr s,
NI e 2y S B 200l R (3.4.30)
A =K v vl

Logo, para este caso, é necessario construir e diagonalizar duas matrizes BdG e as

solucdes que devem ser levadas em conta nos célculos dos gaps e das densidades de cargas

locais s&o os valores positivos de EiV e 2V, juntamente com seus respectivos autovetores.

*

As acOes dos operadores & , A, A, — Km KT e — & sobre as amplitudes de probabilidade

u#n)(;i), vj”)(ﬂ), ui”)(ﬂ) e v@(ﬂ) sdo dadas por:

R ()= =3ty 06 ) 000 ) s (), (3.4.31)
AP0 )=o), (34.32)
R )= 28 b ), (34.39)
KPR )= S )0 (A ) - ), (3439)
Koul(r )= —;tii+5uj“>(ri+5 )+ U (A )= (), (3.4.35)
A(f )= a0, (34.36)
R )= 28 b ), (34.37)
R )= S )0 (A ) ). (34.38)

VVamos calcular, agora, as contribuigdes de primeiros vizinhos para o emparelhamento
tipo onda-d dos elétrons dos pares de Cooper Ag(ﬂ ) Vamos usar a sua definigdo, dada por
(3.4.7), e as transformagdes de Bogoliubov-Valatin (3.4.13) e (3.4.14):

z \'% n) (v ~(n ny (o ~(nh m (v |~ (m mp (o ) (m)+
Aé(ri)=5[<2[u§)(ri+5)y§)—vg) (riﬂs)yj) ]Z[ui )(ri)yj Vv )*(ri)y% ) ]>—

n m

‘<Z[“5”(F”)fi”+Vi”*(ﬂ+s)f%p”]z[u@(ﬂ)w—vw(ﬂ)fiq>+]>j

p a
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{nm[ur(m)ﬂ(r.xh Y o b

i (r.+5)Jm(r.)< V(n)* ;iéMmr FiXﬂ“W(m” _
s i Xm ) - s W 37

+ vip)* (F.Hs X“ ;/T r.+5 X;/T H (3.4.39)

Vamos aplicar nas médias dos produtos entre os operadores de quasi-particulas da
equacdo (3.4.39) as relagdes (3.3.47) e (3.3.48), além das relacBes de anticomutacdo desses

operadores:

A fF ):%{z WO Fos b o _<ygm>+ygn>>)_vgn>*(a+5)ng>(?i Jpo o]+

She kbl -G bbb o]
b )b )
+pz[uw<mw<am-aw»- i bt
0 e S R R T Y [ B
bbb e i), e

onde E'™ (El(p)) e EZ(”)(EZ(’”) sdo os autovalores positivos das matrizes BdG das equagdes

(3.4.29) e (3.4.30), respectivamente. Podemos juntar as amplitude u e v com seus respectivos

autovalores e reescrever a expresséo (3.4.40) como:

Ay (F| )= VE{Zn: [u#”)(ﬂﬂs )\/in)* (F| Xl— f (El(n)))_Vin)*(_r’i-%—ﬁ )Jgn)(}:i )f (El(n))]—i-
+ Z [uip)(Fi+§ )\/ﬁrp)*(Fi Xl— f (E 2(’))))—Vﬁrp)* (Fi+§ )Jip)(Fi )f (E 2(’)))]} : (3.4.41)

Seguindo procedimento semelhante ao usado na segdo 3.3, vamos calcular o

anticomutador entre C, ©C st
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{6i¢’6i+6T}=§[uin)(F )Vi vy ( )V JZ[ ( )V V#m)*(ﬂ%)};im%h
D L AR ) A DI T AR D 2
= Uin)(Fi)J%m)(Fiw)}/‘L }/T —Uin)(_r’i)\/%m)*(?iw»@ }@ T+

n,m

A R T T L
O R e Vi
S VIl o) o il o VL o (3.4.42)

Aplicando as relacbes de anticomutacéo dos operadores de quasi-particulas, (3.3.29) e
(3.3.30), chega-se a:

S W o i s ) 0. a3

Portanto,

uj”(?i M“>*(Fi+5 )= vj”*(?i )JQ)(FM ) (3.4.44)
O que nos permite escrever as seguintes equagdes:

20 (F W (Fras )= u (7 W (Frvs Je v (7 L (s, (3.4.45)
2V (F L Fs )= v (F L (Foos (b (s ). (3.4.46)

Da mesma forma, se calcularmos o anticomutador entre ém e GM . » podemos chegar

facilmente ao seguinte resultado:
CREREDY ) SRy R !
O que nos leva as seguintes igualdades:
u@(ﬂ )¢§”>*(Fi+a)= Vg)*(;i )Jim(;w), (3.4.48)
N e BT Y A P Gy M o (3:449)
207 {6 B F s )= v (0 (e ) a0 e (e ). (34.50)

Podemos voltar agora & equacdo (3.4.41), aplicando nela os resultados obtidos em
(3.4.45), (3.4.46), (3.4.49) e (3.4.50):

§“>(Fi+5 )Jz 0. (3.4.47)
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S Sl b oot s Jo20 )
+;[(u5>( Voo be J-erten)
il bbbl ta““(‘*El )
o O A T s Y

Assim como foi feito na secdo 3.3, nas expressdes (3.3.59) e (3.3.60), é possivel

demonstrar que a expressao para a contribuicdo de primeiro vizinho para o emparelhamento
do gap onda-d obedece a propriedade de simetria (3.3.62) para uma rede quadrada ou
retangular. O amplitude do gap onda-d, em um sitio i da rede, é dada pela composicéo entre as

contribuigdes dos seus 4 primeiros vizinhos:
A, (F. )= % [Ai(Fi )+ A, (F. )— Ay(Fi )— A_)A,(Fi )] (3.4.52)

Para o célculo da densidade de cargas local, p(ri), usaremos a soma entre as

densidades médias de portadores, por sitio, com spin para cima e para baixo:

p(Fi )= (i) = (i) +(f, )= <6i+¢6m > + <6ﬁ6i¢> : (3.4.53)

Substituindo as transformagdes (3.4.13) e (3.4.14) na expressao anterior, e usando as

relagdes (3.3.47) e (3.3.48), obtemos, para (i, ):
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()= S G 0 bbb e v )
- Sl ) - e ) -
o) e e G )

= Sl B FE) v e b Bl ()

vl - f(Ezw))] (3.4.54)

m
o
QD
=
<5
—
= 2
il
~—
—
@
3
o
(%]
Qo
c
@

volr, ]2 (-t (El(“)))} . (3.4.55)

O algoritmo para a implementacdo computacional e solu¢do autoconsistente deste
sistema é semelhante ao mostrado no final da secdo 3.3, com a diferenca que, desta vez, é

necessario construir e diagonalizar duas matrizes BdG para cada passo de interagao.



4 RESULTADOS

Neste capitulo, serdo apresentados os célculos realizados com as modelagens
apresentadas nos capitulos 2 e 3, comparando-se os resultados dos modelos com dados
experimentais. Na secdo 4.1, as expressdes do modelo do Estado Critico, segundo a
abordagem de Kim apresentada no capitulo 2, serdo utilizadas para a analise da resposta
diamagnética precursora de amostras submetidas a campos magnéticos externos.

Na secdo 4.2, apresentaremos célculos para as amplitudes de gaps onda-d locais e
curvas das densidades locais de estados (LDOS) que se obtém implementando
computacionalmente as equacbes BAG deduzidas no capitulo 3, resolvendo para sistemas
homogéneos e com desordem eletronica. Os resultados das contas serdo confrontados com
dados experimentais de STM para amostras da série Bi2212 [47-49].

No final deste capitulo, serdo apresentados alguns célculos preliminares realizados
para investigar a competicdo entre a ordem antiferromagnética e a fase supercondutora,

mantendo a distingdo local do estado de spin nos termos do Hamiltoniano de interagéo

atrativa H,,, seguindo a modelagem por Bogoliubov-de Gennes apresentada na secéo 3.4.

4.1. ANALISE DA RESPOSTA DIAMAGNETICA PRECURSORA EM CUPRATOS DE
ALTA Tc, SEGUNDO O MODELO DO ESTADO CRITICO

Na secdo 2.1 do capitulo 2 vimos que, no modelo do Estado Critico, a resposta
diamagnética de um material supercondutor do Tipo-1l em reac8o a entrada de campo externo
sob a forma de tubos de fluxo quantizados, pode ser modelada pela interacdo entre uma
densidade de corrente supercondutora de blindagem Js e a parcela de campo magnético que
penetrou no material. Vimos também que, segundo a abordagem proposta por Kim et al [54],

essa relagéo pode ser considerada como inversamente proporcional (JS oc a/B) com o sendo

um parametro que da uma medida da intensidade da forca de aprisionamento dos tubos de
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fluxo pelos defeitos do composto, como impurezas e fronteiras entre grdos. Além disso, vimos
que esse modelo associa um campo elétrico de reagdo & resisténcia da amostra contra o
movimento dos fluxoides para dentro do material, e a curva que o relaciona com a densidade

de corrente Js obedece a seguinte lei de poténcia fenomenoldgica:

J
J

E(JS):EC >

"3
: 411
. (4.11)

S

onde J_ é adensidade de corrente critica acima da qual os centros de aprisionamento de fluxo

ndo conseguem mais resistir a pressdo do campo externo para 0 movimento dos fluxoides.
Nesta secdo, vamos utilizar as expressdes deduzidas na secdo 2.2 para o célculo da
resposta magnética de um material supercondutor de formato cilindrico, para estudar que tipo
de dependéncia com a temperatura esses materiais apresentam, comparando-se as curvas de
magnetizacdo do modelo com dados experimentais. Os resultados dessa andlise serdo Uteis

para os estudos que serdo apresentados nas proximas se¢des deste capitulo.

Primeiramente, vamos considerar a seguinte dependéncia de J,; com a densidade de

fluxo magnético no material B e a temperatura T da amostra:
3.(T)
B

B

J.(B,T)= , (4.1.2)

1+

onde B” é a inducdo magnética critica na qual o material supercondutor é completamente

preenchido pela densidade de corrente de blindagem. J(T) é o valor da densidade de

corrente critica para uma determinada temperatura T. Utilizaremos as expressdes do modelo

do Estado Critico apresentadas e as curvas experimentais de magnetizacdo precursora em

cupratos para obtermos a dependéncia de J; com a temperatura, acima de T.

Para o material supercondutor de geometria cilindrica submetido a um campo
magnético homogéneo e variavel ilustrado na figura 2.2.1, a expressdo para a densidade de

corrente supercondutora no material é dada por (2.2.22), (2.2.24) e (4.1.2):

- : . chi ,
Js(r,t)z—uo‘ljo dp’J'Obdz’Qc‘i}(r,r’ E. J;(ST) 1+ L sign(JS)+%dd% dt +

+3,(r,t-dt). (4.13)
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E a magnetizagdo prevista pelo modelo do Estado Critico, por unidade de volume da
amostra, é obtida usando-se a equagéo (2.2.25):
a b -
2z | dp’| dZ’ I \r' t)p"?
Mec(t)= J.O J.OV | ( ) ; (4.1.4)
0

onde Vol é o volume do material supercondutor considerado.

A figura 4.1.1 apresenta algumas curvas de magnetizagdo medidas para uma amostra
cilindrica de Lap-xSrCuO, com baixo nivel de dopagem (x=0,1), conforme dados
experimentais apresentados por Cabo et al [65]. O raio do cilindro supercondutor mede 3 mm
e a sua altura vale 0,2 mm. A temperatura critica da amostra, obtida por meio da curva de

susceptibilidade magnética a baixas temperaturas ;((T) [65], vale T, = 26,3 K.
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Figura 4.1.1: Medidas de magnetizacdo para uma amostra de LASCO com baixo nivel de dopagem (x =0,1) e T,
= 26,3 K[65].

Os dados mostram uma resposta diamagnética do material mesmo para temperaturas
acima da temperatura critica da amostra, particularmente para baixos valores de campo
magnético aplicado. Para dar conta dessa magnetizacdo andémala, acima de T, adicionamos a
expressdo para a magnetizacdo calculada pelo modelo do Estado Critico (4.1.4), uma parcela

associada a flutuagdes termodinémicas [66]:
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B (2/5)k5 (”Hrg )2 B, Vol 2
p2T/T)-1+ (reB,r, F 50

onde kg € a constante de Boltzmann e rq é 0 raio de uma regido supercondutora homogénea e

M, (T.B,) = (4.1.5)

esférica, de volume Volg, onde um quanta de fluxo ¢o se encontra. Consideraremos ry da

mesma ordem de grandeza do comprimento de coeréncia §(T), 0 qual varia com a

temperatura de acordo com a Teoria de Ginzburg-Landau [67]:

§(T)=§o@, (4.1.6)

c
sendo & 0 comprimento de coeréncia do material para baixas temperaturas.

Portanto, somando (4.1.4) com (4.1.5), temos que a magnetizagao total do sistema, por
unidade de volume, incluindo os efeitos de flutuacdo, é dada por:

M=Mg+Myg,- (4.1.7)

Na figura 4.1.2, apresentamos curvas de magnetizacdo obtidas pelo modelo para as
quatro temperaturas das curvas experimentais mostradas na figura 4.1.1. Para o célculo da
parcela da magnetizacéo devido ao modelo do Estado Critico M .., utilizamos a aproximagao
numérica apresentada na secdo 2.2. Os parametros considerados nestas simulagdes estdo
relacionados abaixo:

e Campo elétrico critico: E, =10"*V/m. Este valor é o padrdo usado para a obtengéo do

parametro n nas curvas E(Js) X Js, equacéo (4.1.1), de supercondutores do Tipo-II;

e O pardmetro n da equacgdo exponencial fenomenoldgica (4.1.1) foi escolhido como
sendo igual a 11, o que € proximo dos valores usualmente considerados para cupratos
de alta T, [68];

e A indugéo magnética critica B”, da equacdo (4.1.2), foi considerada igual a 0,025 T,
tomando por base valores utilizados em estudos comparativos prévios entre o modelo
do Estado Critico e curvas de magnetizacdo experimentais [66];

e Para o comprimento de coeréncia a baixas temperaturas criticas, equacéo (4.1.6),
foram utilizados como referéncia valores tipicos encontrados na literatura para
compostos da familia LASCO [5]: £, =3 nm;

e A inducéo magnética méaxima aplicada ao material foi considerada igual a B, =0,02

T, que é o valor méximo das curvas de magnetizacdo experimentais apresentadas na
figura4.1.1;

¢ Dimensdes da amostra supercondutora: raio igual a 3mm e altura igual a 0,2 mm.
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Em todas as simulacdes, os valores iniciais da densidade de corrente Js e do campo

magnético aplicado B, foram considerados nulos.

M (A/m)

4
=]
T
1

|
0 5 10 15 20
Ba (mT)

Figura 4.1.2;: Simulagdes da magnetizacdo utilizando o modelo do Estado Critico, para uma malha com 40
pontos.

Para a obtencéo das curvas da figura 4.1.2, foi utilizado o seguinte procedimento: para
cada temperatura, ajustou-se o valor de J:(T), da equagéo (4.1.2), para que a magnetizagéo

calculada atingisse 0 mesmo valor de minimo das respectivas curvas experimentais da figura
4.1.1. Foram feitos calculos utilizando-se malhas com 20 e 40 pontos, ndo sendo observadas

diferencas nos valores e no comportamento das curvas de magnetizacdo calculadas. Os
valores obtidos para J:(T) referentes as curvas de magnetizacdo da figura 4.1.2 foram:
JJ(T =27,3K)=1,01x10° A/m? J(T =27,5K)=0,78x10°, J(T =27,7K)=0,58x10° e
J.(T =28K)=0,32x10°.

Com os valores ajustados de J:(T), é possivel investigar que tipo de dependéncia a

densidade de corrente possui com a temperatura. Medidas diretas de distribuigéo de linhas de
fluxo em amostras supercondutoras [69] indicam que essa dependéncia obedece & seguinte lei

de poténcia:
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B
JS(T)=J§0[1—LJ , (4.1.8)

onde J., é a densidade de corrente critica para temperaturas bem abaixo da temperatura

critica do material e Ty € uma temperatura, acima de T, a partir da qual a amostra ndo
apresenta mais resposta diamagnética. Para temperaturas proximas de T, 0s valores tipicos do

expoente S para supercondutores cupratos sdo: 3/2, 2 e 5/2 [69]. A figura 4.1.3 apresenta

algumas curvas de J:(T), para cada um dos trés expoentes B, com valores de J, e Ty
ajustados na tentativa de reproduzir o comportamento dos ajustes de J:(T) obtidos pelas

curvas de magnetizacdo, sinalizados pelos circulos.

35 T T T T T T T T T
N
3\ .
NN
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- . N \ —-—B= 2
_ N N — —p=5/2
o .
E 2t 1
<
']
[=]
=
= w 1.5 _
=
1 L -
05+ -
0 1 1 1 1 1 1 1 ==
1 1.01 1.02 1.03 1.04 1.05 1.06 1.07 1.08 1.09 11

TIT
c

Figura 4.1.3: Circulos: valores ajustados das densidades de correntes médias, obtidas da comparagdo entre as
curvas de magnetizacdo calculadas pelo modelo e as curvas de magnetizagdo experimentais. Linhas: estimativa
da dependéncia da densidade de corrente com a temperatura utilizando-se a equacédo 4.1.8, para g = 3/2 (linha
cheia), # = 2 (traco e ponto) e # =5/2 (linha tracejada).

Os parametros da equagédo (4.1.8) que melhor se ajustam aos pontos obtidos com as

simulagdes das curvas de magnetizacdo foram: g =3/2, J:O =104x10" A/Im? e Ty = 28,6
K. O valor de J;, esta coerente com os valores tipicos medidos em compostos da familia

LASCO [5].
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O valor obtido para Ty (cerca de 8,75 % acima de T¢) é muito maior do que o efeito
de flutuagdo de Ginzburg-Landau prevé, como mostrado por Cabo et al [65], mas é muito
menor do que as temperaturas em que outras propriedades andmalas dos supercondutores se
mantém, como o signal do efeito Nernst [70], que persiste em temperaturas proximas de 100
K, para o composto com baixo nivel de dopagam (x = 0,1). Uma possivel explicacdo para esse
fato é que, enquanto o sistema precisa de uma corrente critica em torno de regides com
tamanhos de ordem da amostra (no caso, milimetros) para blindar o efeito do campo externo
aplicado e produzir a resposta diamagnética, os vortices, que tém grande importancia para
medidas de efeito Nernst, se desenvolvem em regifes com tamanhos de ordem nanométricos.

Se o surgimento da supercondutividade nos materiais cupratos € um fendmeno
intrinsecamente ndao-homogéneo, conforme resultados experimentais obtidos para amostras
com baixo nivel de dopagem parecem indicar [71-73], pequenas regides (ou grdos) do
material poderiam permitir a formacdo de pares de Cooper em uma matriz isolante a
temperaturas bem acima de T, da amostra. Com o decréscimo da temperatura, esses graos
cresceriam de tamanho e outros surgiriam de tal forma que o percentual de regides
supercondutoras na amostra cresceria continuamente. Neste cenario, em T = 28,6 K,
existiriam regides supercondutoras de tamanhos grandes o suficiente para a existéncia de uma
resposta diamagnética mensuravel da amostra como um todo. A possivel origem desta néo-
homogeneidade intrinseca e a sua influéncia nos célculos de modelos microscopicos, serdo
abordados nos resultados das proximas secoes.

A dependéncia da densidade de corrente critica com a temperatura segundo a lei de

poténcia com expoente S =3/2, mesmo para temperaturas acima de T, confirma o que

medicBes em filmes finos de YBCO tém indicado [74]. Este resultado ser& usado nos célculos
que serdo apresentados a seguir para incluir, no modelo microscdpico, a variagdo com a

temperatura do potencial atrativo para a formag&o de pares supercondutores.

4.2. ESTUDOS DA FASE DE PSEUDOGAP EM CUPRATOS DE ALTA Tc, SEGUNDO A
TEORIA DE BOGOLIUBOV-DE GENNES

Vimos no capitulo 1, que os dados experimentais obtidos em medidas de difracdo de
néutrons [37,38], ressonancia quadrupolar nuclear (NQR) [32] e STM [47-49] indicam que
além de sinais de gaps acima de T. (pseudogaps), observados em curvas dl/dV, os

supercondutores cupratos apresentam também desordem espacial, com regifes apresentando
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diferentes valores de gaps locais, além da constatacdo de dominios com altas e baixas
concentracdes de cargas.

Nas proximas subsecdes, utilizaremos a Teoria de Campo Médio de Bogoliubov-de
Gennes, apresentada no capitulo 3, para analisar e propor uma interpretacdo para essas

medidas.

4.2.1. CALCULOS SEM A DISTINGAO LOCAL DO ESTADO DE SPIN DA PARTICULA

Nesta subsecéo, serdo apresentados resultados para a solucéo das equagdes deduzidas

na se¢do 3.3, nas quais ndo se faz distin¢do local do estado de spin da particula em um

determinado sitio i no Hamiltoniano de interago atrativa H, .

Para demonstrar como a distribuicdo ndo-homogénea de cargas € importante para
reproduzir os dados experimentais de STM e o diagrama de fase dos cupratos,
apresentaremos, na subsecdo 4.2.1.1, alguns célculos feitos com a Teoria BdG para um

sistema com a mesma concentragio de cargas para todos os sitios i (p, = p, ). Essa analise

preliminar com sistemas homogéneos sera Util também para estimar os valores de alguns
pardmetros de simulagdo como os hoppings de segundos (t;) e terceiros (t) vizinhos, além de
uma primeira aproximagéo para a relagcdo de dependéncia entre o potencial atrativo V e a
densidade média de cargas p, -

Na subsecdo 4.2.2.2, utilizaremos distribuicbes ndo-homogéneas de cargas nos sitios
como dados de entrada das simulagbes. Mostraremos algumas curvas de densidades de
estados locais (LDOS) para regides com baixas e altas concentracbes de cargas, em
compostos com altos e baixos niveis de dopagem, obtendo ainda uma estimativa para o

diagrama de fase T, X p para os cupratos.

4.2.1.1. DISTRIBUICAO HOMOGENEA DE CARGAS

Para a estimativa dos valores de hoppings t; e t, que melhor modelam o material
supercondutor considerado (Bi2212), adotamos o seguinte procedimento: resolvemos o
sistema de equagbes BdG (3.3.41) de forma autoconsistente, considerando um valor de

densidade de carga média para compostos com dopagem étima: p, =0,15. Consideramos que

0 sistema se encontra a uma temperatura bem baixa (T = 5 K), longe o suficiente dos valores

de T, tipicos dos compostos cupratos. Com as solugées do sistema, os autovalores E™ e as
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-~

amplitudes u(”)(Fi) e v(”)(ri), calculamos o valor da amplitude de gap onda-d local Ad(Fi),
usando as equagdes (3.3.52) e (3.3.62). Comparamos o gap onda-d calculado com o mddulo

do menor autovalor ‘E(”)

min

e variamos os valores de t; e tp refazendo as simulagGes até que

Ad(Fi) e ‘E(n)

min

apresentassem uma diferenca menor do que 0,5 meV entre si. Realizamos

célculos com redes homogéneas de tamanhos: 30x30, 36x36 e 42x42. Os valores de t; e t; que
apresentaram o0s melhores resultados foram: t; = -0,643t e t, = 0,58t, sendo t o hopping de
primeiros vizinhos que vale t = 0,15 eV. Esses valores de hoppings estdo coerentes com 0s
valores experimentais obtidos por Schabel et al [75] em medidas de ARPES (angle resolved
photoemission) para o composto Bi2212. Adotamos, para o potencial de repulsdo
coulombiana U, um valor constante padréo igual a 1,1t.

Com os valores de hoppings estimados, utilizamos as medidas de STM apresentadas

na figura 1.4.7 para obter uma primeira aproximacdo da curva V x p. Para cada uma das
dopagens médias (x ou p,) da amostra de Bi2212, calculamos o gap onda-d local Ad(Fi) e
comparamos com os valores médios de gap estimados pelas medigées: A = 33meV (p, =
0,19), A=36meV (P, = 0,18), A=43meV (p, = 0,15), A=48meV (p, = 0,13) e
A > 62meV (P, =0,11) [47]. Para cada valor de p,, ajustamos o valor de V para que 0 gap

calculado se aproximasse do valor médio experimental. Novamente, resolvemos o sistema
para redes 30x30, 36x36 e 42x42. A curva para o potencial que representou o melhor ajuste,

nesta primeira aproximacédo para sistemas homogéneos é a seguinte:
Vaom (Po Jev; =3:375p, — 10613, (4.2.1)

onde o potencial atrativo estd em eV. Com essa estimativa para a relacdo entre o potencial
atrativo e a dopagem do sistema, juntamente com os valores de hopping obtidos
anteriormente, investigamos os valores das temperaturas nas quais 0S gaps supercondutores
desses sistemas homogéneos se anulam.

Para incluir a influéncia do aumento da temperatura no potencial atrativo do sistema,
utilizamos a lei de poténcia obtida pelos estudos de resposta diamagnética precursora em
amostras bulk de La-Sr«CuO,, realizados com o modelo de Estado Critico e apresentados na

secdo 4.1. Ou seja,

T %
V(T)=[1—ﬂ6—)} : (4.2.2)
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sendo Tps uma temperatura critica que é dependente da dopagem média do material e acima da
qual os efeitos térmicos destroem qualquer tipo de interagcdo que promova a atragdo entre as
cargas. A origem e o significado do fendmeno termodindmico associado a essa temperatura
critica serdo melhor explicados na se¢do 4.2.1.2, quando se apresentar4d uma metodologia

sistematica para a inser¢ao da desordem eletronica na analise do problema.
Para a dependéncia entre Tps € a densidade média de cargas média do sistema BO,

utilizamos a curva da temperatura de transicdo de ordenamento de cargas (T, da figura 1.4.2),
que € obtida em experimentos de ressonancia quadrupolar nuclear (NQR) [14]. Os dados

mostram que estas curvas apresentam um comportamento linear decrescente com 0 aumento

da dopagem média BO do composto, com temperaturas bem elevadas quando BO esta
proximo da regido antiferromagnética isolante (TpS(BO =0,05)~800K) e valores nulos

quando a dopagem média se aproxima do ponto em que o potencial atrativo também se anula

(_p o 0,32). Utilizamos nos nossos calculos a seguinte expressdo para Tps:
T..(po )= ~1625p, +504. (4.2.3)

Combinando (4.2.2) e (4.2.3) com (4.2.1), obtém-se uma expressao para o potencial
atrativo do sistema envolvendo tanto uma dependéncia com dopagem média quanto com a

temperatura:

%
Vhom (BO’T):Vhom (BO)[ev]V (T): (3’37560 _110613{1_#)} . (424)
ps 0

Em nossa anélise para sistemas homogéneos, escolhemos as seguintes densidades de
carga médias: p, =0,05, p, =0,10, p, =0,15, p, =0,20 e p, = 0,25. Para cada um desses
valores de dopagem, aumentamos o valor da temperatura do sistema até que a amplitude do
gap onda-d calculado se tornasse menor do que 10 meV. Esta temperatura chamamos de

temperatura de pseudogap do sistema, considerando distribuicdo homogénea de cargas, a qual
denotamos por T “nom . Utilizamos nas simulagdes redes com 30x30, 36x36 e 42x42 sitios. Os

resultados se encontram na figura 4.2.1, com as curvas T “nm X P, para cada tamanho de rede

ajustadas pelo método dos minimos quadrados.
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Figura 4.2.1: Temperatura na qual o gap onda-d calculado se anula, considerando distribuicdo homogénea de

cargas, em funcdo da dopagem média BO, para trés tamanhos de redes diferentes: 30x30 (em preto), 36x36 (em
vermelho) e 42x42 (em verde).

Observa-se, pela figura 4.2.1, que uma distribuicdo de cargas homogénea pelos sitios
ao longo do plano de conducéo (plano CuO,) permite uma razodvel estimativa preliminar da
relacéo entre a dopagem médida da amostra e a temperatura de pseudogap (Tpair da figura
1.4.2) acima da qual ndo se observa mais nenhum gap supercondutor em medidas de
tunelamento. As curvas da figura 4.2.1 mostram também pouca diferenca entre os célculos
realizados com redes de tamanhos distintos.

Na préxima se¢do, apresentaremos o0s resultados obtidos resolvendo-se as equacdes
BdG, considerando-se uma distribuicdo espacial ndo-homogénea de cargas, considerando

regides com altas concentragdes de cargas e outras com baixas concentragoes.

4.2.1.2. DISTRIBUICAO NAO-HOMOGENEA DE CARGAS

Os resultados de NQR apresentados na figura 1.4.5, evidenciam a existéncia de uma
transicdo com separagdo eletronica de fase nos cupratos dependente da temperatura.
Apresentaremos nesta subsecéo os calculos obtidos com a Teoria BdG quando se considera

uma distribuicéo local p, ndo-homogénea das cargas nos planos CuO..
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A origem dessa separacgdo eletronica, com regides de alta e baixa concentracéo de
cargas, pode ser entendida pela competicdo entre o0s seguintes fatores no balango
termodinamico: a energia cinética dos elétrons diminui quando eles estdo livres para se
movimentar pela rede e a energia de interagdo entre os spins dos elétrons que é menor quando

eles estdo alinhados de forma antiferromagnética (fase AF). Se, para um determinado valor de
dopagem ou densidade de cargas média E a energia livre de um sistema homogéneo AF de

Ising for maior do que a energia livre de um gés de Fermi mais a energia livre de uma mistura
com regides de alta e baixa densidade de carga, a fase de desordem eletronica sera mais
favoravel. A figura 4.2.2 apresenta os resultados de um estudo [76], utilizando grandezas
termodinamicas tipicas dos cupratos supercondutores, que mostra o comportamento da
energia livre com a temperatura, prevista para um sistema com densidade de cargas média p e
desordem eletr6nica bimodal, com regides de densidade 2p e outras sem dopagem (p =0) e a

energia livre para um sistema AF de Ising 2D homogéneo [77].
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Figura 4.2.2: Calculos das energias livres para um sistema com densidade de cargas média p com desordem
eletrénica bimodal e para um sistema antiferromagnético bidimensional homogéneo [76].

Observamos pelos gréficos da figura 4.2.2 que, a medida que a temperatura do sistema
cai, a energia da fase AF homogénea vai se tornando cada vez maior, tornando a fase
desordenada mais favoravel termodinamicamente, principalmente nos sistemas cuja densidade
media de cargas é maior. As temperaturas nas quais as curvas das energias livres se
interceptam marcam o inicio do processo de separacdo eletrdnica de fase, tornando-se
estimativas para a temperatura de transicio de ordenamento de cargas T°(p), medida em
experimentos de ressonancia nuclear magnética (NMR) e ressonédncia quadrupolar nuclear

(NQR), conforme visto no capitulo 1 (curva T, da figura 1.4.2).
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Para estimar quantitativamente como se da esse mecanismo de desordem eletronica,
pode-se fazer uso de uma teoria que descreve 0 processo de separagdo de fase em ligas
metélicas, conhecida como Teoria de Cahn-Hillard [78]. Esta teoria ja foi aplicada em outros
sistemas fisicos que também exibem transicdo de segunda ordem na qual dominios separam as
duas fases envolvidas [79].

Para um sistema com desordem espacial na densidade de cargas, o parametro de

ordem considerado ¢ a diferenca entre a densidade de cargas local p(i) e a densidade de cargas
ou dopagem média _p dada por:

u(i,7)=(p(i,T)-p), (4.25)
sendo T a temperatura em que o sistema se encontra. Considerando que a quantidade total de
cargas no sistema deve se manter constante, a dinamica de movimentagéao eletrénica pode ser

descrita por uma equagéo de continuidade [80]:

N_ 53, (4.2.6)
ot

onde J ¢ representa a densidade de corrente de energia livre do sistema dada por:

J+ =Mv(of Jou), (4.2.7)
sendo M a mobilidade das cargas e f o funcional da energia livre do sistema descrito por

[81,82]:

f(i,T):%eZ%'u(i,T)(2 V(u(i,T)), 4.2.8)

onde ¢ d4 a medida das barreiras que separam os dominios entre as fases. A Teoria de Landau
afirma que, na vizinhanga da temperatura em que a transi¢do eletrénica com separacéo de fase

se inicia T, (p), a energia livre V (u(i,T)) pode ser escrita como uma expansdo do pardmetro
de ordem:
V(u,T)~a(T)u?+bu’ +---. (4.2.9)
A figura 4.2.3, mostra o comportamento da energia livre V(u,T) para trés situagdes

distintas para a relagdo entre a(T) e b, considerando b > 0.
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Figura 4.2.3: Comportamento da energia livre V(u,T) para trés situacdes diferentes da razdo a(T)/b.

Pela figura acima, percebe-se que a separagdo eletr6nica, com a criacdo de regides
com menos (u < 0) ou mais (u > 0) cargas do que a média surge quando a(T) é menor do que
zero, fazendo de a(Tps) a condi¢do critica. Na vizinhanca da transicdo, a(T) pode ser
aproximado por:

a(T)oc (T —T,(p)). (4.2.10)

Esta temperatura critica de separagdo de fase eletrdnica T,s Serd associada, com a
apresentacdo dos resultados de LDOS para o sistema ndo-homogéneo, a temperatura de
transicdo de ordenamento de cargas T°, definida anteriormente, abaixo da qual os grdos com

distribuicbes eletronicas ndo-homogéneas comegam a surgir. Na figura 4.2.3, podemos
identificar ainda a barreira de potencial ou parede de dominio V (T) =2a(|')2/\/5, que

aparece quando a(T)/b < 0, separando os grdos em regides com altas e baixas densidades
eletronicas.

E importante observar que a equacio da continuidade (4.2.5) reflete o comportamento
do sistema previsto pela andlise termodindmica apresentada na figura 4.2.2, pois, se 0

parametro de ordem u aumenta (au/at > 0), 0 que significa uma maior segregagéo eletrénica

local, a energia livre do sistema diminui. Aplicando (4.2.8) e (4.2.7) em (4.2.6), obtém-se a
equacédo de Cahn-Hilliard:
ou

E:—MV2(32V2u+2a(T)u+4bu3). (4.2.11)
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A figura 4.2.4 apresenta uma tipica evolucao do histograma de concentragdo de cargas
local p(i,T) que se obtém quando a equacdo (4.2.11) é resolvida pelo método de diferencas

finitas para uma rede de tamanho 105x105 [73,81,82]. A condicdo inicial do sistema é uma

distribuicdo local de cargas proxima da dopagem média que, no caso apresentado na figura
4.2.4, vale 6:0,16. Esta condicdo, ilustrada pela letra a) da figura 4.2.4, equivale a uma
temperatura do sistema proxima a temperatura critica de transicdo de fase eletronica T (B)
quando o valor de a(T) esta préximo do seu ponto critico a(Tps )/sz e 0 parametro de
ordem da transicdo € praticamente nulo (u(i,Tps )~0). A medida que a temperatura do sistema

diminui, com uma taxa de resfriamento ditada pelo passo t da equagédo (4.2.11), a relacéo
a(T)/b vai se tornando mais negativa, com um modulo cada vez maior, e a solucao u(i,T) da
equacdo (4.2.11), para cada passo t, vai evidenciando o surgimento de uma distribuicdo
bimodal em p(i), com uma fase com alta concentracdo de cargas p(i)z 26 =0,32 e outracom

poucas cargas p(i)=0.
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Figura 4.2.4: Exemplo de evolucdo do histograma de concentracdo local de cargas p(i,T) para uma rede

105x105 e dopagem média B =0,16, obtida resolvendo-se a equagdo de Cahn-Hilliard. @) T ~0,8 Ty, b) T~ 0,5
Tps, €) T~0,2 Tys € ) T~ 0,02 Tps [81,82].
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Na figura 4.2.5, apresentamos um mapa de cores com a distribuicéo espacial de cargas
em uma rede 105x105 e dopagem média 6:0,16, quando a temperatura do sistema se

encontra bem abaixo de Tps (T < 0,02 Tys), de tal forma que o médulo da razdo a(T)/b esta

préximo da unidade. As regides com a cor vermelha indicam os grdos com alta concentragao
de cargas (p(i)zZB) e as regides escuras 0s grdos com baixa concentracdo de cargas
(p(i)~0). No detalhe da figura 4.2.5, encontra-se histograma de p(i,T) associado a esta

situacdo.

A(lyB=1.0, p=0.16 ——

Count

5 A
0 005 01 0.15 D2 025 03 035.
local hola dansity pli)
_— N it .

Figura 4.2.5: Mapa com a distribuicdo espacial de cargas para uma rede 105x105 com dopagem média

p=0,16, mostrando o aparecimento de grdos com alta concentragdo eletronica (em vermelho) e gréos com

pouca concentracdo de cargas (grdos escuros), quando a temperatura do sistema se encontra bem abaixo de Tps

(a(T)/b ~1). No detalhe, encontra-se o histograma de contagem de cargas p(i, T) associado ao mapa de cores [83].

Dependendo dos valores dos parametros M e ¢ da equacéo (4.2.11), bem como da taxa
de resfriamento considerada, o0 mapa de distribuicdo de cargas a baixas temperaturas pode
reproduzir padrées que lembram tiras (stripes) ou o chamado “tabuleiro de xadrez"
(checkerboard) [83,84].
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Usando a equacdo (4.2.9), podemos também montar o mapa da energia livre V(u,T) e
identificar as regides em que as barreiras de potencial Vy aparecem. A figura 4.2.6 mostra o

mapa de V(u,T) de uma rede 105x105 para duas temperaturas do sistema diferentes.

Figura 4.2.6: Mapa da energia livre V(u,T) para uma rede 105x105 com dopagem média B =0,16, para duas

temperaturas do sistema diferentes. Nos detalhes, encontram-se os valores de V(u,T) ao longo da linha branca

sinalizada que abrange 42 sitios do mapa [83].

Na figura 4.2.6, 0 mapa da esquerda se refere ao perfil da energia livre V(u,T) a uma
temperatura maior do que a do mapa da direita. Comparando o perfil da direita com o mapa
de distribuicdo espacial de cargas a baixas temperaturas da figura 4.2.5, percebe-se que, a
medida que a temperatura cai, os dominios que formam os grdos com altas e baixas
concentragdes de cargas se tornam mais definidos, além da barreira de potencial Vy aumentar.

Dispondo de uma forma quantitativa para estimar uma distribuicdo de cargas néo-

homogénea das cargas ao longo dos planos CuO,, podemos utilizar as solu¢fes da equacdo de
Cahn-Hilliard como sendo as densidades de cargas locais po(ri), que serdo usadas como

referéncia para a solucdo autoconsistente das equacbes de Bogoliobuv-de Gennes
apresentadas na se¢do 3.3, conforme o fluxograma do algoritmo presente na figura 3.3.1. Para

a obtencdo da dependéncia do potencial atrativo com a dopagem média da amostra V(BO),
adotamos 0 mesmo procedimento utilizado nos calculos para o sistema com distribuicdo
homogénea de cargas, relatado na se¢do 4.2.1.1: resolvemos as equagdes BdG com uma
distribuicdo ndo-homogénea de cargas para baixas temperaturas e comparamos o valor médio

do gap onda-d calculado com o valor médio de gap obtido através das medi¢des de STM para



102

a amostra de Bi2212 apresentadas na figura 1.4.7 [47]. Os valores de hoppings de primeiros
(t), segundos (t1) e terceiros vizinhos (t2), bem como o potencial de repulsdo coulombiana (U),
foram os mesmos valores utilizados nos céalculos para o sistema com distribuicdo homogénea
de cargas da secdo 4.2.1.1: t = 0,15 eV, t; = -0,643t, t, = 0,58t e U = 1,1t. Com base nos
célculos realizados, a curva que representa o melhor ajuste, para baixas temperaturas, é a
seguinte:

V(p, T <<T,) ~=2363p, —0,743. (4.2.12)

ps )[eV]

Da mesma forma que foi feito para a andlise de sistemas com distribuicdo homogénea
de cargas (subsecgdo 4.2.1.1), consideramos a lei de poténcia com expoente 3/2, resultante dos
estudos sobre diamagnetismo precursor com o Modelo do Estado Critico (se¢do 4.1), para
incluir a dependéncia do potencial atrativo com a temperatura. Desta forma, utilizando
(4.2.12) e (4.2.2), a expressdo para o potencial atrativo em funcdo da dopagem média do

sistema e da temperatura, para sistemas com desordem eletronica, é dada por:

%
V(po.T)=V(po. T <<T,, ), v(T)=(2363p, - 0,743{1—ﬂ%—)} ) (4.2.13)
ps 0

onde a dependéncia entre Tps e BO é dada pela expresséo (4.2.3).

4.2.1.2.1. Célculo do gap local e da curva Tc(p)

Com a equacdo (4.2.3) inserida em (4.2.13), temos uma forma de acompanhar a
evolugdo, com a temperatura, das amplitudes dos gaps onda-d locais A, (Fi,T) calculadas
com as solugdes autoconsistentes das equagdes BdG, para diferentes valores de dopagem
media BO do sistema. A figura 4.2.7 apresenta a variagdo do gap onda-d local com a
temperatura em regibes com alta e baixa concentracéo local de cargas, para dois valores de

dopagem média diferentes, BO =01le BO =0,21 para uma rede com 42 x 42 sitios.
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Figura 4.2.7: Variacdo das amplitudes de gaps onda-d locais calculadas pela Teoria BdG, para distribui¢fes de

cargas ndo-homogeéneas, utilizando redes com 42x42 sitios. A letra a) mostra duas curvas de A, (F. ,T) para
sitios com alta (p(Fi )= 0,20) e baixa (p(Fi )= 0,02) concentrag8o de cargas, para um sistema com dopagem
média _po =0,11. Na letra b), encontram-se as curvas para sitios com alta (p(?i )= 0,30) e baixa
(p(Fi )= 0,09) concentracdo de cargas, para um sistema com dopagem média _po =0,21.

Algumas caracteristicas interessantes podem ser observadas das curvas apresentadas

na figura 4.2.7. A primeira delas é que, a baixas temperaturas, os gaps onda-d locais

calculados no sistema com dopagem média menor (BO =O,11) sdo maiores do que 0s gaps

locais calculados pelo sistema com maior dopagem média (_po =O,21). Esse aspecto dos
célculos vai ao encontro das medidas de STM apresentadas no capitulo 1, que mostram o
aumento do valor médio do gap medido com a diminuigdo da dopagem média do composto de

Bi2212 (figura 1.4.7).
Outra caracteristica que se observa pela figura 4.2.7 é que, para um determinado nivel

de dopagem média _po, as temperaturas nas quais os gaps locais se anulam séo as mesmas,
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tanto para as regifes com baixas ou altas concentragdes locais de cargas. No caso do sistema
com BO =0,11, essa temperatura ocorre proximo de 150 K e para o sistema com _po =0,21,

essa temperatura vale cerca de 78 K. A provavel razdo desse fato € a abordagem de Campo
Meédio utilizada nas deducdes das equacgBes BAG apresentadas no capitulo 3.

A obtengdo de amplitudes de gaps onda-d locais diferentes para regides com altas e
baixas concentragcbes de cargas, a baixas temperaturas, permite que se conjecture que a
formacéo dos pares de Cooper em sistemas com segregagdo eletrOnica, como parece ser 0
caso dos supercondutores cupratos, surge de maneira desigual ao longo dos planos CuO..
VVamos considerar, por exemplo, o composto Bi2212 das curvas de STM da figura 1.4.7, cuja

temperatura em que a resistividade da amostra se anula vale cerca de 93 K, para a dopagem

média otima 0,16 deste material (TC (B=0,16)=93K). Pelo formato universal de domo da

curva T¢ X _p caracteristico dos cupratos, a temperatura de transicao resistiva para B =011

deve ser menor do que 93 K.

VVamos analisar agora a figura 4.2.7a, que mostra o comportamento do gap local
calculado, com a temperatura, em sitios com alta e baixa concentracdo de carga, para a
dopagem média do sistema igual a 0,11. Quando a temperatura do sistema vale cerca de 100
K, logo acima do T, do composto acima mencionado, a regido com maior concentracéo de
cargas apresenta uma amplitude de gap bem maior do que a regido com baixa concentracdo de
carga. Se a energia necesséria para a formacdo dos pares de Cooper nesse material for cerca
de 15 meV, por exemplo, apenas as regides com maiores densidades locais de carga seriam
supercondutoras a essa temperatura, enquanto as demais permaneceriam isolantes. Essa
hipGtese é condizente com as imagens de STM que mostram regides do plano CuO, com
valores de gap elevados bem acima do T da amostra rodeadas por regides com baixos valores
de gap (figuras 1.4.7,1.4.8 e 1.4.9).

Neste cenario, a barreira de potencial V, devido a separagdo eletronica de cargas
impede a circulagdo de corrente supercondutora no material, e 0s cupratos supercondutores
apresentam uma estrutura de gréos eletrénicos, na vizinhanca de T, semelhante as juncdes
Supercondutor-lIsolante-Supercondutor (S; - I - S;) utilizadas para explicar os supercondutores
granulares [85]. Desta forma, a transicdo para resistividade nula s6 acontece quando as

energias de acoplamento das jungdes Josephson (E;), entre os gréos eletronicos, for grande o
suficiente para vencer as flutuagBes térmicas do sistema [86], ou seja, E, (BO T =Tc)z kg T,,

sendo kg a constante de Boltzmann.
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Para verificar essa possibilidade, resolvemos as equagdes de BdG para sistemas com
desordem eletrdnica utilizando diferentes valores de concentracdo média de cargas
_po =0,06, _po =011, _po =016, _po =0,20, _po =0,24 e _po =0,27 . Para cada valor de
dopagem média, resolvemos as equagdes BdG a baixas temperaturas (T < 5 K), de tal forma
que a diferenca entre as amplitudes dos gaps locais das regides com altas e baixas
concentragdes de cargas fosse a maior possivel, assim como a barreira de potencial Vg que as

separa. Calculamos a média dos gap onda-d locais calculados entre todos os N sitios da rede,

para cada valor de _po :

T —>o)

N
=1

(4.2.14)

AZV(BO,T —>O)E ! N

Foram realizados célculos com redes de tamanhos 24 x24 e 36 x36, que apresentaram
resultados bastante proximos entre si. A figura 4.2.8 mostra a curva A% (BO,T —>0) X Bo

obtida para a rede 36 x 36.

40 r . .
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Figura 4.2.8: Valor médio da amplitude de gap onda-d calculada em sistemas com desordem eletrénica, em
funcdo da densidade média de cargas, para baixas temperaturas. Os resultados se referem a uma rede com 36x36
sitios.

Com os valores de A% obtidos, calculamos o valor da energia de acoplamento

Josephson E; para jungdes S-1-S prevista pela teoria dos supercondutores granulares [85]:

E, (po. )= ﬂ:f;(j(,ﬁzo))tanh[szz(er,Tpo )J , (4.2.15)
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onde h é constante de Planck, e é a carga do elétron e R, € a resisténcia do material no estado
normal. De acordo com o cenario proposto, 0os pontos de interse¢cdo entre as curvas
EJ(BO,T)/kB X 2kgT e T x 2k T sdo os pontos em que a energia de acoplamento de

Josephson, entre os grdos eletrdnicos que ja possuem pares de Cooper e 0s grdos isolantes, se
equipara a energia de flutuacdo térmica k,T, permitindo a percolacdo da corrente

supercondutora entre os gréos e a queda brusca da resistividade da amostra como um todo
para zero. A figura 4.2.9 mostra os graficos das duas curvas com 0s pontos de intersecdo
assinalados, associados a T, obtidos para a rede 36x36. Para a resisténcia do material no

estado normal R, foi considerado um filme fino supercondutor de espessura 0,3 nm com
valores de resistividades baseados nas medigdes ao longo do plano de condugéo (p,, ) obtidos
por Takagi et al [87] para o composto La,.,SrpCuO,. Os valores de p,, considerados, para
cada dopagem media, se encontram junto das suas respectivas curvas E, (BO,T) na figura

4.2.9, em unidades de mQ.cm.

(11— S— :
1 L"'=.. ‘E 11p=0.16, Pap=0.8)
| “"l\. H‘“\h_l‘
80 % E]‘Iap,:ﬂ.11,l1'ab=2.5} s 1
“ Ej(p=0.20,Pa=0.22) e i
L T L A i i & _“::ﬂ
_ 6o} - e
= . 100 i ™
@ E(p=0.24,Pap=0.19)
% 40 } = ;
L
| nEEE S I S S R e ) i
20 E,(p=0.06,Pap=5.0) | a0 | T{p) ! ._.__
sl s
O Prrsvivsnmnnununnnd Sm—i——t——t——UW L
E j(p=0.27, Pap=0.10) p
| B —
Q 0.005 Q.01 0.015 0.02 0.025
2KgT (eV)

Figura 4.2.9: Curvas da energia de acoplamento de Josephson E; (linhas tracejadas), em funcdo da temperatura,
para diferentes valores de dopagem média do sistema. A linha reta continua é a curva da energia de agitacdo
térmica do sistema. No ponto em que as curvas tracejadas interceptam a linha reta, obtém-se uma estimativa para
a temperatura critica T, de transicdo resistiva. No detalhe é apresentada a curva T.(p) construida a partir dos 6

pontos de intersecdo. Os resultados apresentados nesta figura foram obtidos para uma rede com 36x36 sitios.
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Através dos pontos de intersecdo assinalados na figura 4.2.9, podemos tracar a curva
Tc(p) X p, que se encontra no detalhe dessa figura. Comparando essa curva com a figura 4.2.1,
observa-se claramente que somente os célculos feitos considerando uma distribuicdo néo-
homogénea de cargas ao longo da rede torna possivel a reproducdo do perfil de domo
constatado nos diagramas de fase obtidos para os supercondutores cupratos. Mais ainda, a
hipdtese da segregacdo eletrdnica ser a origem da barreira de potencial Vy que separa 0s
planos de conducéo destes materiais em grdos com acimulo de cargas e outros isolantes, com
deficiéncia de portadores, permite que se faca uma estimativa quantitativa razoavel do valor
de T. em funcdo do nivel de dopagem, quando se compara, por exemplo, os valores obtidos

no detalhe da figura 4.2.9 com as medic0es feitas para a série Bi2212 [47].

4.2.1.2.2. Célculo da densidade de estados local

VVamos agora apresentar resultados que podem servir para elucidar alguns dos aspectos
das curvas de condutancia de tunelamento locais obtidas em medidas de STM (curvas dl/dV),
apresentadas no capitulo 1 e que sdo verificadas por diversos grupos. Essas curvas de
conduténcia de tunelamento local, que identificam os gaps de energia necessarios para excitar
uma particula, podem ser associadas a densidade de estados locais (LDOS), que informa se,
naquela regido do sistema considerada, existem estados de energia disponiveis para a
particula. Segundo a abordagem de Bogoliubov-de Gennes [88] a densidade de estados

simétrica N; € dada por:

€)=l +

onde up, Vn, € En, s80 as amplitudes dos autovetores e 0s autovalores, respectivamente, obtidos

vn(ﬁlzjx(fn’(E—En)+ fn’(E+En))] (4.2.16)

pela solucdo autoconsistente do sistema de equagdes BdG do capitulo 3, e f.° indica a

derivada da funcdo de Fermi em relacdo & energia. Os valores de E da equagdo (4.2.16)
representam as energias necessérias para excitar a particula em experimentos de STM,

equivalendo as tensbes de bias multiplicadas pela carga do elétron (E =V xe). Para

bias

podermos visualizar melhor os gaps das curvas de densidade de estados locais calculadas,

procederemos da mesma maneira que nas curvas experimentais, dividindo a densidade de
estados locais obtida com o potencial atrativo dado por V =V(BO,T), pela LDOS calculada

quando se faz V = 0. Para ilustrar a influéncia dessa normalizacdo da densidade de estados na

visualizagdo dos gaps, a figura 4.2.10 apresenta trés curvas LDOS calculadas para um sistema
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desordenado, com dopagem média p, = 0,20, em uma regido com alta concentragéo local de
cargas.
L LDOS(V)/LDOS(V=0) =semenemn
LDOS(V=0) «sseeeveras
M £ % LDos(v) .

-0.06

-0.04

0

0.04
Viias X € (V)

Figura 4.2.10: Curvas de densidade de estados locais calculadas para uma rede 42x42 com desordem eletr6nica e

V = 0 permite a clara identificacdo do gap em torno de 25 meV.

dopagem média igual a 0,20. As curvas, realizadas para uma regido com alta concentracdo de cargas, ilustram
como a razdo entre a LDOS calculada com o potencial atrativo V dado por (4.2.10) e a LDOS calculada quando

VVamos analisar agora como se comportam as curvas das densidades de estados locais
nas mesmas regides estudadas na figura 4.2.7: duas regides com altas e baixas concentra¢des

locais de cargas para um sistema com dopagem média igual a 0,11 (figura 4.2.7a) e duas

regides com altas e baixas densidades concentragdes locais de cargas para um sistema com
p,=0,21 (figura 4.2.7b). Na figura 4.2.11, letra a), apresentamos as curvas LDOS
normalizadas calculadas na regido com densidade local de carga igual a p(ﬂ): 0,02 e na

letra b), as LDOS normalizadas para a regido com p(Fi )z 0,20. A figura mostra os resultados

referentes a uma rede 42x42 resolvida para temperaturas que variam de 40 K até 144 K.
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Figura 4.2.11: Densidades de estados locais normalizadas para um sistema desordenado com 42x42 sitios e

dopagem média igual a 0,11, para varios valores de temperatura. a) Regido com baixa concentracdo local de

cargas (p(Fi )= 0,02). b) Regido com alta concentracio local de cargas (p(Fi )= 0,20). As setas indicam os
valores dos gaps supercondutores locais do tipo onda-d para T = 40 K.

Na figura 4.2.12, sdo apresentadas as densidades de estados locais normalizadas para o
sistema e as regides considerados na figura 4.2.7b: dopagem média igual a 0,21 e

concentracdes de cargas locais iguais a 0,09 e 0,30.
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Figura 4.2.12; Densidades de estados locais normalizadas para um sistema desordenado com 42x42 sitios e
dopagem média igual a 0,21, para diferentes valores de temperatura. a) Regido com baixa concentracéo local de
cargas (p(Fi )= 0,09). b) Regido com alta concentracio local de cargas (p(Fi )= 0,30). As setas indicam os
valores dos gaps supercondutores locais do tipo onda-d para T = 40 K.

Analisando as curvas das figuras 4.2.11 e 4.2.12 para baixas temperaturas, podemos
constatar a seguinte tendéncia: nas regides com menores concentracdes locais de cargas
(figura 4.2.11a e figura 4.2.12a), os gaps onda-d locais (sinalizados pelas setas) sdo muito

menores do que 0s gaps observados pelos picos das respectivas densidades de estados locais,

que identificaremos como ALDOS(ri,pO,T), enquanto que nas regides com maiores
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concentracdes locais de cargas (figura 4.2.11b e figura 4.2.12b) o gap medido pelos picos da

LDOS esta mais proximo do gap onda-d obtido para aquela regiéo.
Por exemplo, na regido com baixa concentragdo de cargas (p(ﬂ)z0,0Z) do sistema
com nivel de dopagem médio igual a 0,11 (_po = 0,11), 0 gap onda-d local em T = 40 K vale,

aproximadamente, 13 meV (figura 4.2.7a e setas da figura 4.2.11a), enquanto que 0 gap

observado pelos picos da LDOS nessa temperatura vale algo em torno de 80 meV (curva em
linha cheia da figura 4.2.11a). J& na regido com alta concentracdo de cargas (p(ﬂ):O,ZO)
desse mesmo sistema, o0 gap onda-d local para T = 40 K vale
A, (p(?i)z 0,20,50 =011T =40K) ~ 33 meV (figura 4.2.7a e setas da figura 4.2.11b) e o

gap obtido pela curva de densidade de estados locais esta proximo de 40 meV (curva em linha

cheia da figura 4.2.11b). O mesmo padrdo é verificado no sistema com dopagem média igual

-

a 0,21 (BO =0,12): na regido com baixa concentragdo local de cargas (p(ri ): 0,09), tém-se
Ad(p(Fi)z 0,09,50 =0,2LT =40K)~ 55 meV (figura 4.2.7b e setas da figura 4.2.12a) e
A\ pos (p(?i )z 0,09,50 =0,21,T = 40K)~ 38 meV (curva em linha cheia da figura 4.2.12a), e
na regido com alta concentracdo local de cargas (p(ﬂ ): 0,30), temos que
Ad(p(Fi)z 0,30,50 =0,21,T =40K)~8 meV (figura 4.2.7b e setas da figura 4.2.12b) e

A\ pos (p(ﬂ )z 0,30, Bo =0,2LT = 40K)~ 21 meV (curva em linha cheia da figura 4.2.12b).

A medida que a temperatura do sistema aumenta, observa-se ainda que os gaps das
curvas de LDOS para as regides com baixas concentraces locais de cargas se mantém a
temperaturas muito acima do T, previsto para o sistema (diagrama de fase T¢(p) x p do detalhe
da figura 4.2.9), enquanto que os gaps LDOS das regides com altas concentragfes de cargas

se anulam proximos do valor de T..
Como exemplo desse fato, consideremos o sistema com dopagem média _po =0,21,
cuja temperatura critica prevista pela curva T(p) x p da figura 4.2.9 vale

TC(BO =O,21)~80K. As curvas de densidade estados locais para a regido com baixa
concentracdo de cargas (p(ﬂ): 0,09) mostram que o gap obtido pelos picos das LDOS

A\ bos (Fi ,BO,T) persistem a temperaturas muito acima de T, registrando a existéncia de um
gap em T = 100 K proximo de 25 meV (figura 4.2.12a). Para a regido com alta concentracéo

de carga (p(ﬂ ): 0,30), entretanto, o gap LDOS ja se anula antes da temperatura atingir 70 K
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(figura 4.2.12b). A mesma tendéncia se observa para o sistema com _po =011 da figura
4.2.11, com o gap LDOS da regido com alta concentragéo (p(ﬂ): 0,20) (figura 4.2.11b) se

fechando antes do gap LDOS para a regido com baixa concentragéo (p(ﬂ)z 0,02) (figura
4.2.11b), apesar de ambos se manterem ndo-nulos para temperaturas acima do T previsto para
essa dopagem média que é T, (BO = 0,11)~ 70K (figura 4.2.9).

Estes resultados podem ser interpretados, no contexto da separagéo eletronica de fase,
da seguinte maneira: com a reducéo da temperatura do sistema, a condi¢do termodinamica de
menor energia livre ao longo planos de condugdo (planos CuOy) € aquela em que surgem
gréos com altas e baixas densidades de cargas separados por uma barreira de potencial Vq. A
reducdo da temperatura faz essa barreira aumentar, segregando ainda mais o sistema, de tal
forma que as cargas se encontram confinadas dentro de pogos de potencial de tamanho V.
Portanto, ao invés de pares de Cooper se formando entre elétrons uniformemente distribuidos
ao longo dos planos CuO; sobre o mar de Fermi e atraidos mutuamente por meio de uma
interacdo via fonon (vibragbes da rede), como ocorre nos supercondutores metélicos, nos
supercondutores cupratos os pares de Cooper se formariam entre os elétrons que ocupam 0s
estados ligados de maiores energias no interior desses gréos ou pogos de potencial.

Para se ter uma ideia da ordem de grandeza dessas energias, calculamos as
autoenergias de uma particula submetida a um potencial do tipo pogo finito de geometria
circular de raio a e profundidade Vg, partindo da equacdo de Schrodinger independente do
tempo. O procedimento para a obtencdo das autoenergias da particula para os estados ligados
(E < Vy), se encontra no Apéndice. A figura 4.2.13 mostra um exemplo desse tipo de célculo,
com a relacdo das autoenergias de uma particula submetida a um pogo de profundidade

V, =270 meV o que, segundo a equagdo (4.2.10) representa um sistema com dopagem média

igual a 0,2 a baixas temperaturas, e raio a = 16 A, que equivale a uma regi&o no plano CuO,
abrangendo 4 sitios com pardmetro de rede igual a 4 A, valor tipico das estruturas de

perovskitas dos cupratos [5].
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E;=-12.9 meV—: E>=-32.8 meV
— —— E3= -133 meV
— — E4=-215 meV
—Vg= -270 meV
'_|D
16 A

Figura 4.2.13: Autoenergias dos estados ligados de uma particula submetida a um pogo finito circular de raio a =
16 A e profundidade V, = 270 meV.

A figura 4.2.13 mostra que as duas autoenergias mais proximas do nivel de Fermi
valem E; = - 12,9 meV e E; = - 32,8 meV. No cenario de separacdo de cargas proposto, as
regibes com maiores concentracdes locais de cargas tm mais niveis de energia preenchidos
do que as regides com menores concentracdes de cargas, de tal forma que a energia necessaria
para se romper a ligacdo dos pares de Cooper e medir os gaps nos experimentos de STM

(A pos ) Nas regides com altas concentragdes de cargas, é da mesma ordem de grandeza dos

gaps supercondutores locais, ou seja, A pes (0; = 2p)~ Ay (p; = 2p), onde p é a densidade

de cargas média do sistema. Por outro lado, para se quebrar os pares de Cooper formados nas
regibes com menores concentragdes de cargas, é preciso acessar 0s niveis de energia mais

profundos do poco, 0 que torna os valores dos gaps LDOS dessas regibes bem maiores, ou
seja, A pos (pi << ;)zAd (pi << ;)+ E,, onde E; é p segundo nivel de energia mais

energético dos estados ligados do poco de potencial que separa 0s dominios eletrdnicos.

Outra caracteristica peculiar que essa abordagem é capaz de reproduzir e dar uma
interpretacdo é a estrutura em "V" obtida para baixos valores de bias em certas regides do
plano de CuO,, em medi¢des de STM [47], conforme apresentado no quadro da direita da
figura 1.4.6. Esse perfil também é obtido em algumas curvas de densidade de estados local
calculadas para sistemas com desordem eletronica, como se pode observar pelas curvas

apresentadas na figura 4.2.14. Os célculos foram feitos em uma rede 36x36 para um sistema

com dopagem média igual a 0,16 (_po = 0,16). As curvas mostram a evolugdo do gap LDOS
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em funcdo da temperatura, para uma regido com concentracdo local de cargas igual a 0,25

(plri )=0.25).

+
T

LDOS(V)/LDOS(V=0)
o
Qo

-01 -0.05 0 0.05 0.1
Viias X € (eV)

Figura 4.2.14: Evolugdo das curvas de densidades de estados locais em funcdo da temperatura, em uma rede
36x36, para um sistema com densidade de carga média _po =0,16 e concentragdo local de cargas igual a 0,25.
Em T =40 K, é possivel observar a estrutura em "V" que aparece em alguns dados de STM [47].

A figura 4.2.14 mostra a ocorréncia de uma estrutura em "V" na curva LDOS para T =
40 K semelhante ao que é observado em algumas curvas obtidas por STM. Segundo a
interpretacdo proposta, 0s picos que provocam essa estrutura se referem ao gap onda-d local
que, para o sistema com dopagem média 0,16 e baixas temperaturas, vale, aproximadamente
16 meV (figura 4.2.8), sendo identificado na figura 4.2.14 pelas setas. Assim, o elevado valor
do gap LDOS obtido pela curva para T =40 K (~ 45 meV) seria a energia necessaria para
acessar os niveis dos pocos de potencial de valor Vy nos quais os pares de Cooper séo

formados.

4.2.1.2.3. Curva da temperatura de pseudogap para sistemas ndo-homogéneos

Como ultimo resultado desta secdo, iremos mostrar a estimativa obtida para o
comportamento da temperatura de pseudogap T *(_po) em fungdo da dopagem média do

sistema, para sistemas com distribuicdo ndo-homogénea de cargas. Isso é feito monitorando

0s maiores valores de temperaturas nas quais 0s gaps supercondutores locais se anulam
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Ay (pi T(E))—) 0, para cada valor de dopagem média /_3 . A figura 4.2.15 apresenta a curva

de pseudogap obtida considerando sistemas ndo-homogéneos com 0s mesmos niveis de

dopagens médias utilizados para construir a curva T¢(p) x p da figura4.2.9.

300

250 | 1@

200 y

T(K)

150 } -

100 g % ‘*-‘_“h. -
'___.---" XK .,

50 L u"-:‘_‘%} L

0 0.05 0.1 0.15 0.2 0.25 0.3
P

Figura 4.2.15: Temperatura critica T,(p) e temperatura de pseudogap T*(p) obtidas em redes 42x42 para sistemas

com diferentes dopagens médias e distribuicdo ndo-homogénea de cargas.

As curvas da figura 4.2.15 reproduzem com boa concordancia os dados experimentais
para o Bi2212, apresentando o perfil universal do diagrama de fase dos cupratos [22], que se
encontra na figura 4.2.16. Resumindo os resultados apresentados nesta segdo, podemos dar a
seguinte interpretacdo para as diferentes escalas de energia observadas nos cupratos: abaixo
de uma temperatura de transicio de ordem eletronica (T°(p) na figura 4.2.16), os planos de
condugdo comegam a nuclear dominios eletrénicos com altas e baixas densidades de cargas
locais, confinadas em pogos de potencial de profundidade V4. Quando a temperatura atinge
um valor igual a temperatura de pseudogap T*(p), as cargas confinadas nos gréos eletronicos
comecam a formar pares de Cooper. Dentro desse contexto de formacéo de pares de Cooper
em diferentes regides e diferentes temperaturas, a temperatura de pseudogap pode ser
entendida como sendo a maior temperatura critica local do composto T~ (p) > Tc(i, p) [73,89].
A transigdo para resistividade nula do material como um todo ocorre quando a temperatura do
sistema é baixa o suficiente (T < T¢(p)) para que a energia de acoplamento Josephson entre 0s
gréos que se encontram no estado supercondutor separados pela barreira de potencial Vg, é da
mesma ordem de grandeza da energia de agitacdo térmica, possibilitando coeréncia de longo

alcance entre os gréos e a circulagéo da corrente supercondutora no material.
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Figura 4.2.16: Diagrama de fase completo dos cupratos de alta T., com a identificacdo das trés principais escalas

de energia [22].

4.2.2. CALCULOS COM A DISTINGCAO LOCAL DO ESTADO DE SPIN DA PARTICULA

Nesta subsecdo, apresentaremos alguns estudos preliminares realizados resolvendo-se

0 sistema de equacBes de Bogoliubov-de Gennes pela Teoria de Campo Médio, quando

mantemos os dois termos do somatério do Hamiltoniano de interacédo atrativa HV , da equacéo

(3.3.6), sem fazer a suposicéo da sec¢do 3.3 onde consideramos estes termos iguais:
N 1 A+ A+A A A+ A+A A
Hy = EZVi (Cnmcmcmcnm + GG chim)- (4.2.17)
i,6

O desenvolvimento das equagdes do sistema BdG que se obtém para esse caso foi
apresentado na secdo 3.4. Vimos que, ao invés de uma matriz BdG de tamanho 2N x 2N, onde
N é o numero de sitios da rede, precisamos diagonalizar duas matrizes BdG de tamanhos 2N x

2N. Com as amplitudes dos autovetores u"”, v{" e os autovalorese associados E'" de uma

matriz (3.4.29), e as solugdes u", v e E*" da outra matriz (3.4.30), podemos calcular a

-

amplitude de gap onda-d supercondutora local Ad(ri), através de (3.4.51) e (3.4.52), e as
densidades de cargas locais com spin para cima (fi,,) e spin para baixo (fi, ), dadas por
(3.4.54) e (3.4.55).

Uma grandeza importante que essa abordagem também nos permite calcular é a

magnetizacdo local M (rT)

>

MIF)=(a.) - (A, ). (4.2.18)
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Desta forma, podemos acompanhar o comportamento magnético do sistema frente a
variacbes da temperatura e confrontd-lo com o surgimento da fase supercondutora.

Apresentaremos a seguir, alguns célculos realizados em sistemas com distribuigcBes

homogéneas de cargas BO, utilizando os parametros de simulagéo adotados por Chen e Ting

[64], a fim de reproduzir as curvas Ad(Fi) xTe M(Fi) X T obtidas por eles e testar o

algoritmo computacional implementado para esta tese. Logo, o valor de hopping de segundos
vizinhos considerado foi t; = -0,25t e o valor do potencial atrativo foi V = t, sendo t o hopping
de primeiros vizinhos.

A figura 4.2.17 mostra a evolugdo do gap onda-d A, e do valor maximo da

magnetizacdo da rede max[M (Fi )J obtidos para um sistema homogéneo com densidade média
de buracos igual a 0,15 (ou densidade média de elétrons 0,85), considerando o potencial de
repulsdo coulombiana igual a 2,44t (U = 2,44t). Na letra a) da figura 4.2.17, encontram-se 0s
resultados apresentados por Chen e Ting para uma rede de tamanho 42x24 e na letra b) os
resultados obtidos com o algoritmo computacional implementado, utilizando uma rede24x12

(24 colunas x 12 linhas).

0.2

0.2
2,44
0.15
0.1 0.1
0.05
0 0 . .
0 005 01 0.15 0° 0 005 01 0.15 0.2
Th Th
a) b)

Figura 4.2.17: Variacdo da amplitude de gap supercondutor e do valor maximo da magnetizacdo, em funcdo da
temperatura, para um sistema com dopagem média de buracos igual a 0,15 (ou dopagem média de elétrons igual
a 0,85). a) Resultados obtidos por Chen e Ting [64] para uma rede 42x24. b) Célculos realizados apds a
implementacdo computacional das equacBes BdG apresentadas na se¢do 3.4 desta tese, para uma rede de
tamanho 24x12 (24 linhas x 12 colunas).

Comparando-se as curvas das letras a) e b) da figura 4.2.17, verifica-se que, mesmo
utilizando uma rede bem menor do que a utilizada pela referéncia [64], foi possivel reproduzir
com éxito grande parte das ordens de grandeza e do comportomento esperado para 0 gap

supercondutor e para a magnetizagdo do sistema. Observa-se, por exemplo, que as duas
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curvas prevéem um gap onda-d para baixas temperaturas em torno de 0,08t, apesar de
diferirem em cerca de 0,02t para a temperatura em que esse gap deve ser nulo (0,14t para a

referéncia e 0,16t para os calculos apresentados nesta tese). A temperatura na qual as curvas
de A, (Fi) e male (Fi )J se interceptam também apresenta pouca diferenca de uma rede para

outra. Para a rede 42x24, este ponto se encontra proximo de 0,08t e para a rede 24x12 a
intersecdo ocorre em 0,10t.

Os pontos mais discrepantes entre as duas curvas sdo 0s valores maximos da curva de
magnetizagdo (~0,15 para a referéncia e ~0,19 para os célculos da tese) e a temperatura
estimada para a perda do comportamento magnético do sistema (~0,155t para a rede 42x24 e
~0,18t para a rede 24x12).

Utilizando o valor de hopping de primeiros vizinhos adotado nos célculos
apresentados na secdo 4.2.1.1 (t = 0,15 eV), podemos estimar os valores desses pontos em
unidades de elétron-Volts e Kelvin, sabendo que 1/40 eV é a energia térmica a temperatura
ambiente (298 K). Desse modo, obtivemos as seguintes estimativas: gap onda-d para baixas

temperaturas A, (T — 0)~ 12 meV, temperatura critica na qual o gap onda-d se anula
T.(A, — 0)~ 268 K e temperatura de perda de magnetizagdo T(M, — 0)~304 K. O valor do
gap supercondutor esta coerente com o valor medio de gap onda-d estimado para um sistema

com densidade média de cargas igual a 0,15 que, de acordo com a curva A% X BO da figura

4.2.8, deve ser A% (BO T - O)z 15 meV. Ja a temperatura critica estimada apresenta um valor

muito maior do que as temperaturas criticas tipicas dos cupratos supercondutores, que se
situam entre ~ 30 K para compostos da série Lap.SrCuO, e ~ 100 K para a série dos
BigSI’gC&CU208+x [5]

Esta grande diferenca entre o T. estimado e o T. real reforca a tese de que, para
reproduzir o comportamento dos cupratos supercondutores, a hipdtese da desordem eletronica
de cargas é essencial. Conforme vimos nos estudos apresentados nas secdes anteriores,
quando inserimos a desordem eletronica e calculamos T, como sendo a temperatura de
coeréncia de longo alcance devido ao acoplamento Josephson entre gréos ricos em cargas e
gréos pobres de cargas, ndo somente o valor de T estimado diminui como o perfil de domo da
curva T. x p é reproduzido (figura 4.2.9). Outra razdo para essa diferenca reside no fato de
considerarmos nestas simulagdes um potencial atrativo constante igual a t, independente da

temperatura e da concentragdo de cargas media do sistema.
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Para interpretar o valor da temperatura em que a magnetizagdo local desaparece
T(Mi —>0), precisamos investigar que tipo de ordenamento magnético surge no sistema,
analisando os valores locais da magnetizagdo na temperatura em que a magnetizagédo do
sistema atinge o seu valor maximo (T~0,12t). A figura 4.2.18a apresenta um mapa de cores
associado aos valores das magnetizacfes locais em cada sitio da rede 24x12. As cores
vermelhas se referem a valores positivos de M, e as cores azuis a valores negativos. Na

figura 4.2.18b, apresentamos a varia¢éo dos valores de M, ao longo dos 24 sitios da 6 coluna

da rede, indicada pela seta branca da figura 4.2.18a.
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Figura 4.2.18: Distribuicdo espacial da magnetizagdo local do sistema 24x12 e densidade média igual a 0,15,
para U = 2,44t e T = 0,12t. a) Mapa de cores indicando as regides com valores positivos (em vermelho) e

negativos (em azul) de Mi. b) Variagdo de M; ao longo dos 24 sitios da 62 colunas da rede (seta branca).
Pela figura 4.2.18 percebe-se que, em T = 0,12t, o sistema apresenta um ordenamento
antiferromagnético, onde o spin de um sitio € cercado por sitios primeiros vizinhos com

orientagbes de spin opostas. Logo, a temperatura acima da qual o sistema perde a
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magnetizacdo é a temperatura de Néel, que no caso das curvas apresentadas na figura 4.2.17,

vale, T,,, =304 K. A analise comparativa do perfil das curvas de gap supercondutor e

maxima magnetizacdo local da figura 4.2.17, nos permite inferir que existe uma competicdo
entre a fase supercondutora e o ordenamento antiferromagnético. Quando a temperatura
atinge cerca de 0,1t, a amplitude de gap comeca a cair mais rapidamente equanto que o valor
da magnetizacdo aumenta bruscamente.

Essa competicdo antiferromagnetismo-supercondutividade (AF-SC) pode ser ainda
mais evidenciada quando comparamos das curvas Ad(Fi) xTe M(Fi) x T obtidas para

sistemas com niveis de dopagens médias diferentes. Na figura 4.2.19, apresentamos calculos
realizados para redes 24x12 considerando potencial de repulséo coulombiana U = 2,52t e trés
valores diferentes de concentragdes médias de buracos: 0,10, 0,15 e 0,20. Nessas simulagdes,

utilizamos parat, t; e V os mesmos valores para os célculos das figuras 4.2.17 e 4.2.18.

0.4 0.4
U=2,52t —e—Ai It
0.3 0.3; (p=0,15 —t—MﬂXMi 1
0.2 0.2
01 0.1
0 0 ‘ : P
0 0.05 0.1 0.15 0 0.05 01 0.15 0.2
a) b)
0.2
U=2,52t —e—Ai It
0.15: |p=0,20 —.—maxMi
0.1
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0
0 0.05 0.1 0.15 0.2
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Figura 4.2.19: Curvas da amplitude de gap supercondutor e maxima magnetizagdo local, em funcdo da

temperatura, para uma rede 24x12, U = 2,52t e trés valores de concentra¢Bes médias de buracos: a) p = 0,10,

b) p=015ec) p=0,20.

A figura 4.2.19 mostra que, para sistemas com baixas concentra¢fes de cargas, ha um

predominio da ordem antiferromagnética isolante sobre a fase supercondutora. Na hipétese da

existéncia de uma transicdo de fase com separagéo eletrénica nos cupratos supercondutores,
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utilizada na secéo 4.2.1.2 para explicar os gaps locais acima de T, dos dados de STM e as
curvas de T, e pseudogap (T*) dos diagramas de fase desses materiais, devemos esperar que, a
baixas temperaturas e nos grdos com baixas concentra¢des locais de cargas, os portadores
apresentam uma orientagdo antiferromagnética, com gaps onda-d locais pequenos, mas gaps
das curvas de LDOS elevados em razéo dos pares de Cooper nessas regides se formarem em
niveis de energia profundos, conforme a analise das autoenergias dos estados ligados
permitidos no pogo de potencial finito da figura 4.2.13. Nos grdos com alta concentragéo de
cargas, devemos encontrar o contrario: gaps onda-d maiores e gaps LDOS da mesma ordem
de grandeza dos gaps supercondutores. A verificagdo dessas hipdteses sera listada, no capitulo
das conclusbes e consideracbes finais, como um dos possiveis trabalhos futuros a serem

desenvolvidos a partir desta tese.






5 CONCLUSOES E CONSIDERACOES FINAIS

Nesta tese, foram estudados alguns aspectos andmalos que sdo observados em medidas
experimentais feitas com materiais supercondutores cupratos de altas temperaturas criticas e
que ndo sdo explicados por nenhum modelo proposto até o momento.

A resposta diamagnética precursora observada em amostras macicas (bulk) do
composto Lag.Sr«CuO, foi reproduzida utilizando-se um modelo do Estado Critico que
inclui a influéncia de flutuagbes termodinamicas na magnetizacdo de pequenos grdos de
tamanhos da ordem do comprimento de coeréncia do material (~ 3nm), que se formam acima
de T, e contém um quanta de fluxo. Os ajustes das curvas de magnetizagdo calculadas com os
dados experimentais permitiram estimar uma lei de poténcia, para temperaturas acima de T,
de expoente 3/2.

Os dados experimentais de medidas de STM para compostos da série Bi;Sr,CaCuzO0gx
foram analisados segundo a Teoria de Campo Médio de Bogoliubov-de Gennes. O
comportamento universal em formato de domo da curva T, X p observada nos cupratos foi
reproduzida quando se considerou distribui¢es ndo-homogéneas de cargas pelos sitios da
rede. Para 0 mecanismo responsavel por essa ndo-homogeneidade eletronica, foi utilizada a
Teoria de Cahn-Hilliard, originalmente proposta para descrever processos de separacdo de
fase em ligas metalicas. No contexto desta teoria, abaixo de uma temperatura de separacdo de
fase (Tys), torna-se termodinamicamente mais favoravel para o sistema a formagdo de gréos
com altas e baixas concentracdes locais de cargas separados por uma barreira de potencial Vg,

que depende tanto da dopagem média de portadores no material ( p) quanto da temperatura

do sistema. Para a dependéncia desse potencial com a temperatura, utilizamos a lei de
poténcia de 3/2 obtida com os célculos do diamagnetismo precursor acima
de T, considerando Tps como sendo a temperatura na qual Vg se anula. Como o valor de Ty
também é dependente da dopagem média, utilizamos a curva da temperatura de transicdo de

ordenamento de cargas Tco, obtidas em medidas de ressonancia quadrupolar nuclear (NQR)
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para 0 composto Bi2212 (figura 1.4.2), como estimativa. Para o ajuste da dependéncia de Vg
com a dopagem média, foram utilizados os valores medios da amplitude de gap
supercondutora, a baixas temperaturas, medidos por STM para a série Bi2212.

No cenario apresentado, esses grdos eletrbnicos se comportam como pogos de
potencial de profundidade Vg, onde a supercondutividade se desenvolve entre os elétrons dos

estados ligados mais energéticos. Desta forma, para uma determinada temperatura abaixo da
temperatura de pseudogap do material T(/_)) existem gréos supercondutores separados por

uma barreira de potencial Vg, de maneira semelhante com o que ocorre com as jungdes
Supercondutor-Isolante-Supercondutor (S-1-S) em supercondutores granulares. Logo, a
temperatura critica de transicdo para resistividade nula (T.), observada nos diagramas de fase
dos cupratos, s6 se torna possivel quando a energia de acoplamento Josephson E; for
equivalente a energia de agitacdo térmica ksT do sistema. Essa hipdtese de confinamento néo-
homogéneo de cargas em pocos de potencial permite ainda que se dé uma interpretacdo fisica
para o ponto de dopagem média 6tima da curva T, x p dos cupratos (detalhe da figura 4.2.9).
Se a dopagem média for muito pequena, mesmo as cargas que se encontram nos grdos com
altas concentragdes ndo estardo em um nivel de energia grande o suficiente que permita a
formacéo dos pares de Cooper. Por outro lado, se a dopagem média for muito alta, a repulséo
coulombiana poderd ser grande o suficiente para impedir a ligacdo supercondutora. Na
dopagem Otima, os formadores dos pares, pertencentes aos grdos com altas e baixas
concentragdes de cargas, ocupam os estados ligados mais energéticos possiveis e a repulsao
coulombiana ndo é forte o bastante para romper os pares.

A andlise das curvas das densidades de estados locais (LDOS) obtidas resolvendo-se
as equacOes BdG para sistemas com desordem eletronica, foi capaz de apresentar uma
explicagéo para os valores de gap, das curvas de condutancia por tunelamento (dI/dV) locais
em experimentos de STM, medidos bem acima de T. (pseudogaps). O resultado da analise
indica que os altos gaps LDOS, para baixas temperaturas, que ocorrem nas regides com
baixas concentracdes locais de cargas, estdo associados a energia necessaria para se atingir os
pares de Cooper localizados no "fundo™ dos pogos de potencial. Isso explica porque os gaps
LDOS das regibes com altas concentracbes locais de cargas, a baixas temperaturas,
apresentam a mesma ordem de grandeza dos gaps onda-d locais.

Como andlise preliminar da relagdo entre o ordenamento antiferromagnético dos spins
e a fase supercondutora dos cupratos, foi realizado um estudo com base da Teoria BdG

incluindo a distingdo do estado local de spin da particula. Os estudos realizados em sistemas
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homogéneos sugerem a existéncia de uma competicdo antiferromagnetismo-
supercondutividade (AF-SC) na transi¢do, com o predominio do carater antiferromagnético
em sistemas com baixa dopagem média e da fase supercondutora em sistemas com alta
dopagem média. A investigacdo da competicdo local entre as fases AF e SC, em sistemas com
desordem eletrdnica, serd uma continuagdo natural dos trabalhos dessa tese e da Ultima secéo
do capitulo 4.

Outras possibilidades que poderdo ser exploradas como forma de aprimorar este
trabalho séo:

e Paralelizagdo de rotinas e aproveitamento das propriedades de esparsidade das
matrizes BdG (figura 3.3.4), para aumentar as dimensdes das redes utilizadas nos
calculos;

o Utilizacdo dos parametros da equacdo da Cahn-Hilliard para estudar a influéncia da
velocidade de resfriamento do material, obtendo diferentes perfis de distribui¢des néo-
homogeéneas de cargas. O tempo de recozimento pode ser uma possivel razdo para que
diferentes equipes obtenham resultados distintos para 0 mesmo composto;

o Utilizacdo de abordagens microscopicas para estimar valores de parametros usados em
modelos fenomenoldgicos (ex.: resistividade e susceptibilidade locais), com o intuito
de: reproduzir outros dados anémalos registrados em amostras macigas (bulk) de
cupratos, como a ocorréncia do efeito Nernst a temperaturas bem acima de Tc [70], a
analise do quenching de operacdo (perda da supercondutividade por brusco
aquecimento) e o auxilio no projeto de equipamentos que fazem uso de
supercondutores cupratos.

Os resultados desta tese que foram apresentados no capitulo 4, renderam publicacdes
com a participagdo do autor [76,90-93], cujos trabalhos foram expostos em conferéncias

nacionais e internacionais.
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7 APENDICE - PARTICULA EM UM POCO FINITO CIRCULAR

Apresentaremos neste apéndice, a deducdo para o célculo das autoenergias de uma
particula confinada por uma barreira de potencial V; em uma regido circular de raio a,
conforme ilustrado na figura Al.
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Figura Al: Barreira de potencial V4 em uma regiéo circular de raio a.
Podemos expressar, em coordenadas cilindricas, o potencial V que atua sobre a
particula da seguinte maneira:

v(p,¢){° pea (A1)

Vg ,p>a

A equacdo de Schrodinger independente do tempo para este sistema é dada por:

Yo 10 10
[‘ ﬁj[apz +;%+?ij(p,¢)+V(p,¢)v/(p,¢)= Ey(p.¢). (A2)



132

onde m € a massa da particula, E a sua energia e 7 a constante de Planck reduzida. Tomando

2

a como a escala de comprimento e [— Zj como a escala para as energias, podemos

2ma

reescrever a equagdo (A2) na sua forma adimensional:

2 18 1 & SN e .
S Pt LR CRA ) =)

VVamos procurar solugdes de (A3) na forma

w(p'.9)=R(p")J0(p). (A4)
Substituindo (A4) em (A3) e dividindo o resultado por R(p’)®(#) obtemos:

1 o° 1 0 N1 (1 @ e g
= [ 2 R(p)-—=| =L |V (p.9). A5
R(p')[ op* P ap'j @) p'2[®(¢)5¢2j (e'e) -

A solugdo geral para CD(¢) é obtida considerando os demais termos da equacgdo (Ab)

como constantes:

d? 2

1g7 OW)=—m (@) (A6)
A equacéo (A6) tem como solucéo geral:

O(p)= D™, (A7)

onde @, é uma constante indeterminada. Devido a simetria da regido em que o potencial

V(p,4) atua (figura A1), o valor da fungdo de onda w(p,¢) deve ser exatamente 0 mesmo
para um valor de ¢ qualquer quanto para ¢+2m, ou seja:
()= (¢ +27)
D™ =P e = @ eMeim
1=¢™" . (A8)
Mas, como e'™" = cos(m2x )+ isen(m2r ), a condigdo (A8) s6 pode ser satisfeita se:
m=0+142,-- . (A9)
Como associamos a parte radial (R(p’)) da equacdo (A5) a constante m® para
escrevermos (A6), o sinal de m ndo é importante para a solucéo final do sistema. Por esse
motivo, podemos considerar m positivo durante o restante desta deducao.

VVamos agora, considerar a parte radial da equacdo (AS5) para a regido em que o

potencial seja ndo-nulo, ou seja, V(p,¢)=Vg. Usando a constante de separagdo m?, temos

que:
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1 d 1d)g o 1o,
—| T —— Rp +—M =E-V . (AlO)
R(p)[ dp’? pdpj ) ’

Vamos dividir a equagdo (A10) por E'-V,” e utilizar a seguinte substituicdo de
varigveis:

r=/E-V, p=kp, (A11)

onde k'=,/E'-V,~ € o nimero de onda da particula. Com isso, a equagdo (A10) pode ser

reescrita como:

+rdR(r)+(r2 ~m?)R(r)=0. (A12)

Esta equacéo é conhecida como equacdo diferencial de Bessel e, para argumentos reais

emr (E’> Vg’), uma possivel solugdo é a funcéo de Bessel de primeiro tipo Jp:

© i 1 2i+m
Z “r| (A13)
=r(i+m +1) 2
onde I" é a funcdo gama:
7)= Iowtz‘le“dt : (A14)
sendo z um namero real ou complexo. Se z for um ndmero n inteiro positivo, a funcdo gama
se reduz a:
r(n)=(n-1). (A15)

Outra solucdo para a equacdo diferencial (A12), para r real, é a fungdo de Bessel de

segundo tipo Yp:

Y, (r)= Jm(r)czz(nn(“n’;)[; Ja(r) (AL6)

Para argumentos em r complexos (E’< Vg’), a equacéo diferencial de Bessel apresenta

como solugdes as chamadas fungdes de Bessel modificadas de primeiro (I) e segundo (Kp)

tipos:
1,(r)= iﬁ(gjzm (AL7)

Km(r)=%M, (A18)
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Na figura A2, podemos visualizar o comportamento dessas fungdes para as ordens m =

Oem=1:

—m-0
1 —— m-=1
£ £
= 05 >
0
05 :
0 2 1 6 8 10
r r
35 35
3 3
25 25
g 2 . 2
15 15 —m=0]| {
—— —m=1
1 1
—— m=1
05 05
0 0
o 05 1 15 2 25 3 o 05 1 15 2 25 3

Figura A2: Comportamento das fungdes de Bessel (Jn, e Yn) e funcBes de Bessel modificadas (I, € Kn) para as

ordensm=0em=1.

Analisando os comportamentos assintoticos das funcdes apresentadas na figura A2,
podemos afirmar que a fungdo de onda total w(p,¢)=R(p)®(4) da particula ndo pode
apresentar singularidades para p — 0 nem para p — . Logo, se quisermos obter as

autoenergias para os estados ligados (E <Vg) na regi&o fora do pogo (p > a):

y(p.¢)oc K, (o™, (A19)
onde
2m (V. —E) V_ -F
K2: mp(hg ): gaz (AZO)

e atribuiremos m, & massa da particula para ndo confundir com a ordem das fungdes de

Bessel. Em unidades reduzidas,
:<’2=Vg’—E’. (A21)
E para a regido no interior do pogo (p < a), teremos que:

y(p.¢)c 3, (kpe™, (A22)

onde
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2m E FE
k? = hg =?. (A23)
Em unidades reduzidas,
k?=FE". (A24)
As derivadas das fun¢des de onda da particula, em relacdo a p” valem, para p>1:
al//(p,1¢) o K'aKm(K, P )eim¢_ (A25)
op op
E para p'<1:
aV/(P,’¢) o k,a\]m(k,p )eim¢ . (A26)
op op

As razdes entre a derivada da solugéo e a fungéo de onda (1///1//), em cada uma das
regibes, devem ser compativeis na fronteira p =a (ou p'=1). Portanto,
.33, (k) Ky ()
o _ op’
I.(k)  Ky()

k

&P _ o’ N
NS ey - R (K)=F,(K). (A27)

As autoenergias dos estados ligados séo dadas pelas interse¢des k'. entre as curvas

F,(k) e F,(k’), para cada valor de grau m = 0, 1, 2, ..., das fung@es de Bessel. Para o céalculo
das derivadas das fungdes de Bessel de primeiro tipo e Bessel modificada de segundo tipo,

usamos as seguintes propriedades:

oJ m(x) _ m
=T (0)+23,(0), (A28)
Kn(¥) _ m

= K (1) + 2K (). (A29)

A figura A3 mostra um exemplo das intersegdes entre as curvas Fl(k’) (em vermelho)

e Fz(k’) (em azul), para m = 0, de um poco de raio a =85 A e profundidade Vy = 388,5 meV.
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Figura A3: Exemplo de obtencdo dos pontos de intersecdo K . entre as curvas F, (k) (emvermelho) e F, (k)
(emazul), param = 0, de um pogo de raio a = 85 A e profundidade V, = 388,5 meV. A figura mostra 9 pontos de
intersecdo. As linhas verticais vermelhas séo linhas de divergéncia da fungdo F; (k) e suas intersecdes com a
curva azul ndo devem ser consideradas para a obtengdo dos autovalores.

Para cada ordem m, os valores k’. devem ser computados enquanto k'.<V . As
autoenergias associadas a esses pontos de interse¢do séo obtidas pela converséo:
E.=k.7, (A30)

h2
* 2 "
2mpa

E.=F (A31)

Se as dimensdes do raio do poco a, da massa da particula m, e da constante de Planck
reduzida (%) forem dadas no Sistema Internacional, as autoenergias E. serdo calculadas em
Joules. Se a referéncia para a energia livre for o zero, as autoenergias serdo a diferenca entre
os valores obtidos por (A31) e a barreira de potencial do pogo:

Ex(rero) = B~ =V . (A32)





