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Resumen

Se obtienen soluciones del problema de Hartree-Fock (HF) para un modelo simple de
los planos de CuO en el material superconductor de alta temperatura La,CuO4. Un
primer estado de campo medio hallado describe algunas de las propiedades de mas
interés de este material, tales como su caracter aislante y el orden antiferromagnético.
Sin embargo, una segunda solucidon de mayor energia obtenida, sorprendentemente
predice la existencia de un estado de pseudogap, cuya naturaleza es aun no
comprendida en la literatura. Posteriormente al incorporar el dopaje con huecos del
sistema, se logra también describir una transicion de fase cuantica que observaciones
experimentales indican existe bajo el Domo superconductor (es decir, en la region de
dopajes en que se produce la superconductividad en el material). Los resultados
brindan entonces una explicacibn de dicha transicion de fase, cuyo origen es
desconocido y se debate en la actualidad dentro del tema. Se predice que la transicion
es de segunda orden, en que al crecer el dopaje con huecos, la energia del estado
aislante (de menor energia a bajo dopaje) tiende a coincidir con la energia del estado
de pseudogap para una magnitud critica del dopaje cercana al valor estimado
experimentalmente. En un sentido mas general, los resultados abren un camino
promisorio para comenzar a conciliar los cuadros de Mott y Slater (Primeros Principios),
cuya divergencia en las predicciones fisicas constituye aun uno de los centrales
problemas abiertos en la Fisica del Estado Sdlido. Los resultados estdn avalados por 5
publicaciones en revistas de amplia difusién, una monografia, la defensa de 3 Tesis de
Diploma de Graduacion y la presentacion de los resultados en eventos y centros
cientificos de alto nivel en el tema.

Comunicacion Corta

Dos problemas centrales para la comprension de la Fisica de los superconductores de
alta temperatura (cupratos) han sido durante afios, por un lado, el descifrar la
naturaleza de los llamados efectos de "pseudogap”, en que las mediciones de ciertas
magnitudes fisicas al variar la temperatura en el estado normal, sufren cambios que
sugieren la existencia de una fase excitada por encima del estado basico del sistema
[1, 2]. Pese a lo ampliamente debatido que ha sido el tema, aun no existe comprension
acerca del mecanismo que causa dichos efectos [3, 4]. Por otro lado, un factor tampoco
comprendido es la existencia y origen de una transicion de fase cuantica que los



resultados experimentales sugieren debe existir en la zona de dopajes con huecos en
gue se produce la superconductividad (rango de dopajes en que se extiende el Domo
superconductor a cero temperatura) [5].

El trabajo propuesto presenta soluciones para los dos problemas antes descritos. En
los articulos [6, 7] primeramente se obtiene un estado bien definido, en forma de un
determinante de Slater para el estado de pseudogap. Tal resultado permite
posteriormente en los trabajos [8, 9] mostrar, la existencia de una transicion de fase
cuantica al considerar el dopaje con huecos del sistema. Este cambio de fase ocurre
precisamente entre el estado aislante y el nuevo estado de pseudogap a un valor critico
del dopaje cercano al estimado experimentalmente.

A continuacién, la seccién A resume el modelo considerado para el material La,CuQOg.
Seguidamente, la seccion B describe las condiciones fisicas que se imponen para
definir los pardmetros del modelo en condiciones de maxima simetria de la solucion
buscada. La seccion C resume la solucion del problema de campo medio sin
restricciones de simetria. Esto permite la obtencion del estado aislante
antiferromagnetico del sistema. La seccion D continda resolviendo las ecuaciones
imponiendo solo que las orientaciones de espin sean de tipo a o . Esto expone uno de
los resultados mas importantes de este trabajo: la obtencion de un estado de
pseudogap (PPG) (que muestra un gap que depende de la orientacion del momentum).
Finalmente, la dltima seccion E , presenta un segundo resultado importante asociado a
esta propuesta: una descripcion para la transicion de fase cuantica que los
experimentos indican existe en este material. La transicion obtenida es de segundo
orden y se produce cuando la energia e del estado aislante (estado basico a pequefio
dopaje) llega a coincidir con la energia del estado de pseudogap (estado excitado a
bajo dopaje), cuando el nimero de huecos alcanza un valor critico. En los trabajos [10,
11] se exponen ademas extensiones de los resultados que sugieren un camino para la
busqueda de la superconductividad de alta temperatura.

A. Modelo para los planos CuO en el La,CuO,4

Resumamos ahora primeramente el modelo de un banda efectivo utilizado para
describir la dindmica de los electrones mas débilmente ligados en el La,CuQO4. Se
conoce que a bajas temperaturas el La,CuO,4 es un aislante antiferromagnetico [15].
Sin embargo, en evidente contradiccion con el experimento, los célculos de las bandas
por el método LAPW (Linear Augmented Plane Waves) predicen para este material
propiedades de un metal paramagnetico [14]. No obstante, tales resultados para la
estructura de bandas, al menos muestran que los electrones de conduccion estan
fuertemente ligados a los centros de la red cristalina de los planos de CuO.

Claramente, este comportamiento de enlace fuerte esta determinado por la interaccion
de los electrones con el entorno que lo rodea en la red. El electron menos ligado en la
molecula de La,CuO, es aquel no pareado correspondiente al 4tomo de Cu®". A
diferencia de los iones O%, los iones Cu no tienen su ultima capa (3d) cerrada.

Esos electrones 3d de los cobres llenan parcialmente la ultima banda del La,CuO4 y en
lo que sigue ellos seran referidos como: el gas electrénico. Parece apropiado el
considerar esos electrones como fuertemente ligados a las celdas de CuO2 y con
preferencia a los centros cristalinos del cobre [13]. Por lo tanto, nuestra red de Bravais
sera la red cuadrada que coincide con los sitios del Cu (ver la figura 1).



FIG. 1. La figura muestran la red de puntos asociada a los planos de CuO. Para remover las
restricciones de simetria, seria Util separar la red en las dos subredes representadas, exigiendo la
condicién de Bloch solo en las subredes.

a) Adicionalmente, la presencia de los electrones
@ . @ ’ @ pertenecientes a las diversas bandas completamente
llenas, en conjunto con las cargas nucleares, jugara un
. @ ' @ ’ doble rol en el modelo. En primer lugar se considerara
gue actian como un medio efectivo polarizable que
@ " @ ’ @ apantalla el campo de las particulas del gas electrénico.
Esto se reflejara por una constante dieléctrica € que
. @ ’ @ ’ reduce la interaccion de Coulomb. En segundo lugar, el
campo medio creado por el entorno se supondra que
@ . @ ’ @ actia como un potencial periédico W,, que enlaza
fuertemente a los electrones a los centros de Cu.
La interaccion F, entre el gas electrénico y un "jellium" que neutraliza sus cargas se
considera también. Este fue modelado como una distribucion gausiana de cargas
1 2
positivas oY) = wb? exp(—%;), de radio caracteristico b que rodea cada punto de la
red. En resumen, el Hamiltoniano libre del modelo toma la forma
N2
Ho(x) = 3 5+ W, (x) + Fi(x),
im

W, (x)=W,(x+R),
2 . -R
Fy(x) = — Z/dzymyi), b < p,
dmeey |x — y|

2 L. .
donde P: es el operador de momentum al cuadrado del electrén i-esimo; m es la masa
del electron; €, es la permitividad del vacio y los vectores de la red

R = n:,pes+ neyper, CONTL ¥ Ty enteros, describen la red de los atomos de
cobre. Esta red se referira en lo que sigue como la red absoluta . Los versores ey; Y exz
descansan en las direcciones definidas por los vecinos cercanos en la red (ver la figura
1 a)). La distancia entre los Cu que son vecinos cercanos es p = 3.8 A [15]. La

." = [:‘ 1
Vixy) = Imeco k=1, |a

interaccion entre los pares de electrones se toma en la forma
cual incluye una constante dieléctrica que modela la presencia del medio cristalino.

Nosotros buscamos soluciones HF que posean orbitales no separables en sus
estructuras de espin y orbital. Consecuentemente, consideramos que el espin podra
tener diferentes componentes para diferentes orbitales de Wannier, cuya combinacion
definira los orbitales de HF. Especificamente el espin de cada orbital de Wannier podra
ser del tipo a o B en dependencia de que dichos orbitales estén asociados a una u otra
de las dos subredes mostradas en la figura 1 a). Las soluciones buscadas fueron
construidas como autofunciones de los operadores pertenecientes al grupo de las
traslaciones que transforma cada subred en ella misma. Impusimos ademas
condiciones de frontera periodicas sobre esas funciones en las fronteras de la red
absoluta x; = —-pL y pL, y x» = =pL y pL (ver la figura 1 a)). Esta condicion determina un



conjunto de valores permitidos de los cuasi-momenta k. Note que hemos demandado
menos que la simetria cristalina total de la red absoluta sobre los estados de una
particula que buscamos. La base de funciones de enlace fuerte (tight binding) utilizada
se define explicitamente como de Bloch solo en cada una de las subredes. En este
modelo simple los electrones han sido considerados como moviéndose en dos
dimensiones y se han asumido orbitales gausianos de enlace fuerte (Tight Binding).
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FIG. 2: La figura 1 a) muestra la zona de Brillouin asociada a la red absoluta. La region gris indica la

T

zona de Brillouin (B.Z.) de las subredes. La unidad de quasimomentum es P.

La Figura b) muestra las bandas doblemente degeneradas asociadas al estado paramagnético y
metalico. El nivel de energia cero en todos los diagramas de bandas es la energia de Fermi de la
solucion aislante y antiferromagnética que sera presentada en lo que sigue.

B. Estado simétrico por completo: fijacion de parametros

La primera solucién considerada, la cual sera designada por PM, fue una en que los
orbitales de HF se buscan como autofunciones del grupo maximal de simetria de
traslacion que deja invariante la red absoluta. Es decir, se demanda la simetria
cristalina maxima. Adicionalmente, los orbitales fueron asumidos para ser del tipo a o 8.
Para este caso la figura 2 muestra la banda metélica, paramagnética y doblemente
degenerada que se obtiene de un proceso iterativo de solucion de las ecuaciones de
HF en la Ref. [6, 7]. Para el caso de N = 20 x 20 electrones, los momentos de los
estados ocupados se muestran en la figura 2 a). Ellos se encuentran dentro del

cuadrado sombreado de lado \/ﬁ?"f?’: la zona de Brillouin (B.Z) de las subredes. La
condicién de reproducir el ancho de banda de 3.8 eV para la banda de conduccion
reportada en la Ref. [14], permitio fijar los valores adimensionales para los parametros

libres del modelo para ser: ¢ = 10,a = 0.25,b = 0.05y7 = —0.03. (ver la Ref. [6, 7]
para esas definiciones adimensionales).

Es de resaltar que la banda de energias obtenida en este trabajo coincide en forma con
la Unica banda de conduccion presente en la estructura completa de ellas calculada en
la Ref. [14].



C. Estado Aislante-AF

Después de haber determinado los parametros del modelo, se pasdé a buscar
soluciones de HF mas generales mostrando una estructura no separable en sus
componentes de espin y orbitales.

Adicionalmente se dio cabida a soluciones con una simetria cristalina reducida con
respecto a aquella de la red absoluta. La solucion iterativa para hallar dicha solucion
comenzd por asumir un estado inicial mostrando un caracter antiferromagnetico de
entrada (ver Ref. [6, 7]). Esta forma inicial auxilié la convergencia hacia los resultados
para las bandas de energia que se muestran en la figura 3.
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FIG. 3: Bandas de energia obtenidas para: a) Una muestra de 20x20 celdas , Eg4p = 1.32 €V. b) Una
muestra de 30x30 celdas, Eg, = 1.32 eV. El nivel de energia cero se toma en el nivel de Fermi del
sistema 20x20 celdas y la region de ploteo B.Z. de las subredes: el cuadrado sombreado con lado de

tamafio V27/Pen la Fig. 2 a).

El grafico muestra dos conjuntos de bandas en condiciones de semi-llenado,

correspondientes a dos sistemas satisfaciendo condiciones de periodicidad en regiones

formadas por 20x20 y 30x30 celdas.

La diferencia entre las auto-energias en uno y otro caso es del orden de 10 unidades
A2 P

adimensionales de energia ma? — 8.3el . La medida del gap que se observa indica

gue las bandas corresponden a estados aislantes.

La gran similitud entre los dos resultados muestra que el limite termodinamico se ha
obtenido con bastante aproximacién. La energia de HF de esta solucién fue la menor
de todas las obtenidas. También se siguié que para el tipo de iteracion considerada, y
en coincidencia con la experiencia, el estado HF muestra un momentum magnético
local que descansa en la direccidn x;2, como se muestra en la figura 4. En la Fig. 4 a)
se plotea la Unica componente no nula de la magnetizacion m en esa direccién.

Los estados de una particula de esta solucion poseen un caracter antiferromagnético
mas intenso a medida que ellos se encuentran mas cercanos en energia al nivel de



Fermi. Esta propiedad ofrece una clara explicacion de la pérdida gradual del
antioferromagnetismo que se observa al dopar con huecos el material considerado [12].
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FIG. 4: El vector de magnetizacion m del estado de HF mas estable descansa en la direccién 1-2. a) La

figura muestra la proyeccién 12 de la magnetizacién adimensional, en la direccion 1-2. La unidad de
“B

magnetizaciéon es p? b) El cuadro ilustra un esquema del momento magnético medio por sitio en la

red. El area de ploteo es de nuevo la zona B.Z. de las subredes en la Fig. 2 a).

D. Estado de Pseudogap

En la figura 5 a) se muestra el espectro de bandas correspondiente a otra solucion de
tipo también paramagnético obtenida, la cual corresponde con un estado que muestra
un pseudogap (gap dependiente de la orientacion del spin). Esa solucién de forma
similar a las anteriores, se obtiene de las ecuaciones de HF escritas en la Ref. [6, 7].
Fue hallada después de solamente requerir que sus orbitales pudieran no mostrar la
simetria de traslacion completa de la red absoluta, pero sin embargo sus orientaciones
de espin fueran del tipo a o B, necesariamente. Note que simplemente permitiendo la
citada libertad determind la existencia de un estado de pseudogap (PPG). El gap de
energia alcanza un valor maximo de 0.1 eV ~ 10K (equivalente a 0.012 unidades

8.3V
dimensionales de energia ma? — ev ).

Para vs. AntiFerro.
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FIG. 5. a) La estructura de bandas asociada al estado paramagnético que también presenta un
pseudogap. b) Esta figura muestra en un mismo grafico las dos bandas ocupadas asociadas con el
pseudogap y el estado IAF. La diferencia entre sus energias se concentra en las cercanias del nivel de

Fermi.



Es un resultado interesante que la energia de HF de este estado coincide exactamente
con aquella correspondiente al estado paramagnético y metalico obtenido
anteriormente. Mas aun, los estados de una particula ocupados en ambas soluciones
son también idénticos y en consecuencia la dependencia con el momentum, de las
bandas llenas también coincide. Por lo tanto, la diferencia entre las dos soluciones solo
se reére a los estados no ocupados. De esa manera, las energias por particula de los
estados de HF de tipo metal paramagnético (PM) y paramagnético con pseudogap
(PPG) coinciden. Ellas muestran un valor en +0.076 leV mayor que la energia por
particula correspondiente al estado basico de tipo aislante-antiferromagnetico (I1AF).

La estructura de espin de los orbitales excitados puede entenderse como un efecto
dindmico de "correlacion” determinado por la libertad adicional otorgada a la estructura
de espin de los orbitales HF . Es conveniente notar que la diferencia de energia PM
(PPG)-IAF y la temperatura de Néel de este tipo de materiales son los dos de orden
10°K. Por lo tanto, los resultados sugieren la posibilidad de aplicar con éxito el
tratamiento considerado en este trabajo a la descripcion de algunas regiones del
diagrama de fases del La,CuQy. En la figura 5 b) se muestran en un mismo grafico las
bandas ocupadas de los estados PPG (PM) y IAF. La diferencia principal en energia
corresponde a los estados de una particula que estan cercanos al nivel de Fermi.

Como se resaltd antes, el mismo comportamiento lo muestra el caracter
antiferromagnético de la solucion IAF. Por lo tanto se sugiere que ambas soluciones
pueden evolucionar hacia un estado basico comuin cuando el sistema se dopa con
huecos. Tales fueron efectivamente los resultados obtenidos al considerar el dopaje
con huecos.

E. Transicion de fase cuantica

Los estados aislantes y de pseudogap descritos antes fueron obtenidos en [6, 7] para el
caso de dopaje nulo de huecos (semillenado). Sin embargo, como antes se menciond,
la misma prediccion acerca de la existencia del estado de pseudogap llevo a imaginar
la posibilidad de que incrementando el dopaje pudiera también predecirse la existencia
de la transicion de fase cuantica, que los experimentos indican que esta presente para
valores del dopaje cercanos a 0.2 [1]. Esta posibilidad llevé en el trabajo [8] a
considerar la inclusion del dopaje en la solucion del modelo formulado en las
referencias [6, 7] solo para semillenado. Asi, en el trabajo [8] se resolvieron las
ecuaciones para el sistema pero considerando la existencia de un numero dado de
huecos.

Los resultados permitieron verificar la existencia de la mencionada transicion de fase
cuantica para los valores de los siguientes valores de los parametros.

La figura 6 muestra como el estado aislante, el cual tiene la energia mas baja a
semillenado, evoluciona y se torna degenerado con el estado de pseudogap en el valor
critico de dopaje cercano a x. = 0.2.
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FIG. 6: Dependencia de las energias de HF por particula con el dopaje para los estados AFl y PPG.

Resultados analogos fueron también evaluados en el trabajo [9] para valores mas
optimizados de los parametros que reproducen el gap del material de 2 eV y su
constante dieléctrica cercano a 21. Los dos ploteos mostrados en la figura 6 definen la
transicion como de segundo orden. En conclusion los resultados asociados a esta
investigacion brindan respuestas a las preguntas que se plantean hoy en dia acerca de
la transicion de fase cuantica que yace "bajo" el Domo superconductor: la transicion es
continua (de segundo orden) y presenta fuertes correlaciones antiferromagnéticas que
pueden afectar las propiedades fisicas en el entorno del dopaje critico [1, 2].
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