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Sazetak

Glavna tema rada je magnetski odziv itinerantnih fermiona u nekoliko modela vodljivih rav-
nina u kupratnim visokotemperaturnim supravodi¢ima. Poseban naglasak stavljamo na razlike
u spektrima ispod i iznad temperature otvaranja pseudoprocjepa.

Na pocetku predstavljamo kuprate i njihov poprili¢no sloZen fazni dijagram. U fazi sa pse-
udoprocjepom, koja se javlja ispod karakteristi¢ne temperature 7*, samo dio Fermijeve plohe
je u procjepu, a u njoj se pronalazi i mnostvo razli¢itih magnetskih i nabojnih uredenja. Postoje
dvije osnovne vrste magnetskih spektara u kupratima: prvi koji nalikuje pjes€anom satu, s dvije
grane sa suprotnim disperzijama, i drugi sa samo jednom granom na visokim frekvencijama,
karakteristiCan za Zivin kuprat Hg1201. Eksperimenti upuc¢uju na moguce magnetsko porijeklo
pseudoprocjepa, pa pretpostavljamo da on nastaje kondenzacijom neke vrste magnetskih fluk-
tuacija s plauzibilnom disperzijom koja odgovara gornjoj grani opaZenoj u eksperimentima.
Takav dinamicki otvoreni pseudoprocjep parametriziramo konstantnim statickim procjepom na
valnom vektoru q = Qap. Eksplicitna k-ovisnost procjepa nije potrebna za reprodukciju eks-
perimentalnih ARPES spektara, no guSenje procesa rasprSenja elektrona na magnonima mora
rasti s temperaturom.

Pokazujemo kako modeli bez medudjelovanja predvidaju 1 nekomenzurabilne magnetske
faze, u suprotnosti s eksperimentima neutronskog rasprSenja u kojima su opazeni signali samo
na komenzurabilnom vektoru Qar na temperaturama blizu 7*. Uvodenje korelacija, uzroko-
vanih jakim kulonskim odbijanjem na bakrovim orbitalama, razrjeSava ovu nekonzistentnost i
predvida iskljuc¢ivo komenzurabilno AF uredenje na visokim temperaturama. Procjep oko vH
tocaka bilo kojeg porijekla, otvoren na Qar ispod T* dovodi do stvaranja potrebnog procjepa
u magnetskom spektru. Gornju granu pobudenja, tocno iznad tog procjepa, stoga pripisujemo
Cesti¢no-Supljinskim pobudenjima, a ne nekom kolektivnom modu, $to je uobicajeno u lite-
raturi. PokuSaj interpretacije faze s pseudoprocjepom kao pravog AF prijelaza, rjeSavanjem
Dysonove jednadzbe, kvari ove rezultate 1 udaljava ih od eksperimentalnog rezima. Ovo je
sukladno pretpostavci da pseudoprocjep nije fazni prijelaz, ve¢ postupni prijelaz. Isti procjep
predvida i korektnu vrijednost valnog vektora nabojnih uredenja, koja je visa od one u mode-
lima bez medudjelovanja. Pitanje nabojnog uredenja koje se u nekim kupratima poput Bi2201

javlja blizu T* ostaje otvoreno.

Kljucne rijeci: supravodi¢, kuprat, pseudoprocjep, neutronsko rasprsenje
Rad ima 97 stranica, 75 slika, 5 tablica i 47 literarnih navoda. Izvornik je napisan na hrvat-

skom jeziku.



Abstract

The main focus of the thesis are magnetic responses of itinerant fermions in several models
relevant for the CuO, plane in cuprate superconductors. In particular, we study the changes in
magnetic spectra on passing through the pseudogap phase.

First we introduce the cuprate superconductors and their rather complicated phase diagram.
The pseudogap phase, appearing below a characteristic temperature 7%, features a partially
gapped Fermi surface and the coexistence of several fluctuating spin and charge density waves.
Magnetic spectra can be divided into two groups: one shaped like the hourglass, with two bran-
ches, and the other with only one, high energy branch (in the mercury cuprate Hg1201). As
suggested by experiments, this phase is most likely magnetic, so we assume it is brought on by
a condensation of some magnetic mode with a plausible dispersion conforming with the upper
branch of the magnetic excitations. The dynamically opened pseudogap is parametrised as a sta-
tic gap at q = Qar and no explicit k-dependence is required to describe the gap shape measured
in ARPES. The damping rate of this electron-magnon scattering, used here as a parameter, is
required to increase with temperature.

Non-interacting metallic models are shown to predict incommensurate phases, in sharp con-
trast with neutron scattering experiments which observe only commensurate signals at Qar at
very high temperatures, close to 7*. Introducing strong correlations, caused by a strong Co-
ulomb repulsion on the copper orbitals, resolves this inconsistency and recovers the tendency
towards commensurate AF order at high temperatures. A gap of any origin, opening around the
antinodal parts of the Fermi surface below T* around Qap opens a spin gap in the magnetic
spectrum. The part of the upper branch of magnetic excitations, just above the gap, is therefore
identified as interband particle-hole excitations, rather than the usual collective modes of some
ordered state. Attempts to interpret the low-temperature response as a real phase transition, by
solving the Dyson equation for an AF state, result in magnetic spectra differing greatly from the
experimental ones. This is consistent with the assumption that the pseudogap phase boundary
is a crossover rather than real phase transition. The same constant gap function reproduces the
correct wave vector for the low-temperature charge density wave order, which is higher than
the antinodal nesting of the non-ineracting models. The bismuth cuprate Bi2201 may, however,
feature a CDW gap opening at the antinode already at 7*, therefore leaving open the question

of the correct nesting vector for this class of cuprates.

Keywords: superconductor, cuprate, pseudogap, neutron scattering
The thesis contains 97 pages, 75 figures, 5 tables 1 47 references. Originally written in

Croatian.



Sadrzaj

L Ovodl . . ... 1
(I.I. Od prvog otkricado rekordera| . . . . . . ... ... ... ... ... ... 1
(1.2. Faznidyagram kupratal . . . . . ... ... ... ... ... 0 oL, 2

(1.2.1. Supravodljivafazal . . . ... .. .. ... ... ... ... 2
(1.2.2. Pseudoprocjep| . . . . . .. .. . .. .. ... 3
(1.3. Uvodni teoryyski koncepti1 popmovi . . . . . . ... ... oo 4
(3.1, Struktural . . . . ... o 5
(.3.2. Elektronskeskalel . . . . ... ... ... ... ... 0oL 6
[L.3.3. Bozonski modoviiveliinel. . . . . ... ... ... ... ..., . 8
(1.4. Teor1yski opis1 Fermijeve plohe 1 neutronskog rasprsenjal . . . . . . .. .. .. 8

2. Eksperimentalne tehnike 1 vazniji rezultati na kupratnim uzorcima. . . . . . . . 11
2.1, _ARPES - fotoelektricniu€inakl . . . . .. .. ... ... ... . L. 11
[2.2. Rasprsenje neutronal. . . . . . . . . . ... ... 16

2.2.1. Lantanovikuprati . . . . . ... ... .. ... ... ... ... .. 18
[2.2.2. Lantanov baryjev kupratf . . . . . ... ... 18
2.23. Zivinkuprat Hg1201| . . . . ... ... ... ... ... ........ 19
[2.2.4. Bizmutoviitryjev kuprat] . . . ... ..o oo 20
[2.3. Strukturna mjerenja 1 nabojna uredenjal. . . . . . .. .. ... 20
[2.4. Neryesena pitanja1 glavniciljeviradal . . . . . . ... ..o 0000 23

B. Teorijskimodeli . . .. ... ... ... ... ... ... ... .. . .. .. .. 24
(3.1. Hubbardov model 1 antiferomagnetizam| . . . . . .. .. ... .. ... .... 25
[3.2. Ugnjezdenje u modelu s jednom vrpcom| . . . . . . . ... ... ... ..... 27

[3.2.1.  Susceptibilnost 1 singularne tocke| . . . . . ... ... ... 0L .. 28
[3.2.2. Komenzurabilno 1l1 nekomenzurabilno uredengef. . . . . . . . ... .. 32
[3.2.3. Neinteragiraju¢i model s trivrpce| . . . . ... .. .. ... ... ... 33
[3.2.4.  Susceptibilnost u Emeryjevom modelu|. . . . . . . ... ... ... .. 34

[3.2.5. Utjecaj temperature 1 popunjenja vrpeef . . . . . . . . . . ... .. .. 35




[3.2.6.  Apsolutni 1iznosi1 susceptibilnosty . . . . . .. ..o 0L 37

[3.2.7.  Orbitalni rastav susceptibilnost] . . . . ... ... ... ... ... .. 37

(3.3. Fermijeve plohe za razliCite valne vektore ugnjezdenja) . . . . . . ... .. .. 39
[3.4. Korelacije u normalnom stanyju| . . . . .. .. ..o 41
[3.4.1. Kisik1bakaru U; — ooteorit [35]. . . . . .. ... ... ... .... 41
[3.4.2.  Visokotemperaturni fazni dijagram s jakim korelacyjamal . . . . . . . . 45
[3.4.3. SDW susceptibilnost] . . . . . ... ... ... ... ... ... ... 46

(3.5. Pseudoprocjep 1 dinamickashkal . . . .. ... ... o000 48
[3.5.1. Vlastita energija elektrona porijeklom od elektron-bozon medudjelovanjal 49
[3.5.2.  Kolektivni modovi itinerantnog 1 lokaliziranog podsustaval . . . . . . . 50
[3.5.3.  Gusenje u pseudoprocjepu 1 zatvaranje pseudoprocjepal . . . . . . . . . 52

3.6. Susceptibilnost 7" (q, @) ispod T* . . . . . .. ... ... ... .. ..., 54
[3.7. Korelacyje u stanju s procjepom|. . . . . . . ... ... 57
[3.7.1.  Ugecaj korelacija na magnetski spektarf . . . . . ... ... ... ... 57

[3.8. Nabojnouredenjeispod 77| . . . . . . . . . . . . ... 57
[3.9. Usporedba s u¢incima supravodljivosty . . . . . . . .. ... L Lo 60
4. Rezultatil . . . . . . . . ... 62
@.1. Prilagodba parametara vrpce na ARPES u kupratima . . . . .. ... ... .. 62
i.1.1. Lantanovi kuprat1 (LSCO, LBCO)[ . . . . .. . ... ... ... .... 63
4.1.2. Bizmutovikuprati . . ... ... ... ... oo 64
@.1.3. Itryevi kuprat1 (YBCO)|. . . . .. .. ... o oo 65
K.1.4. Zivin barijev kuprat, Hg1201|. . . . . . . . ... .. ... ... .... 66

4.2. Magnetski spektar funkcije ¥(©)(q, ®) u kupratima| . . . . ... ... ... .. 67
4.2.1. Hgl201 -zZivinkuprat) . . . . ... .. ... .. ... ......... 68
@.2.2. Lantanovikupratl . . . . .. ... ... Lo oo 69

4.3. Nabojna uredenjaivezasaspmskim| . . . . ... ... ... .......... 70
[5. Zakljucakiraspravarezultatal . . . . ... ... ... ... ... ... ...... 71
[5.1. Normalnostanje|. . . . . . . .. ... .. ... 71
[5.2. Otvaranje pseudoprocjepal. . . . . . . . . . . .. 72
[5.3. Nabojno uredenje u fazi s pseudoprocjepom| . . . . . . . . .. ... ... .. 74
[5.4. Zakljucak 1 perspektive| . . . . .. ... o 75
[A. Model s jednom vrpcom|. . . . . . . ... ... oL 77

B. AF uredenje u aproksimaciji srednjegpoljal . . . . . . ... ... ... ... .. 79




[C. Disperzijske relacije Emeryjevogmodelal . . . . .. ... ... .. ... ..... 83

[C.1. Susceptibilnosti u trovrpanom modelu| . . . . . . ... ... ... ... 84
D. Verteks Uyy| . . . . . . .. ... 85
[E. pdppropagator] . ... ... ... ... ... ... .. ... 87
[F. SDW ljestvicni dijagram| . . . . . . . .. ... .. ... .. ... ... ..... 89
Citeratural. . . . . . . . . . . 91

.......................................... 96



Poglavlje 1

Uvod

U ovom poglavlju predstavljamo kuprate uz kratak povijesni pregled istraZivanja. Opisat
¢emo njihova najzanimljivija svojstva i fazni dijagram, s naglaskom na fazu s pseudoprocjepom.

Pred kraj uvodimo osnovne teorijske koncepte, neophodne za razumijevanje eksperimenata.

1.1 Od prvog otkric¢a do rekordera

Istrazivanje supravodica zapocelo je 1911. godine opazanjem da otpor elementarne Zive is-
Cezava na temperaturama ispod 4.2 K [[1]. Klasi¢ni metalni supravodici, kakva je i Ziva, prelaze
u supravodljivo stanje tek na takvim, vrlo niskim temperaturama, ispod kritiCne temperature
Tc < 10 K. Potraga za visokom kriticnom temperaturom 7¢ je trajala desetlje¢ima, ¢ak i nakon
otkri¢a mehanizma supravodljivog sparivanja. Najvaznija motivacija za postizanje supravodlji-
vosti na vi§im temperaturama su golema usteda u opskrbi elektricnom energijom i mnoge druge
primjene za koje nije prakti¢no hladiti sustave na jako niske temperature.

Prvi supravodi€ iz porodice kuprata otkriven je 1986. godine [2], a radi se o lantanovom
barijevom kupratu (LBCO), kemijske formule La;_,Ba,CuQy, s temperaturom supravodljivog
prijelaza od 30 K, desetak K iznad do tada najviSe poznate. Iz formule su vidljiva dva klju¢na
strukturna elementa: vodljiva CuO; ravnina te primjese oksida rijetkih metala, ¢ijim dodava-
njem se dramati¢no mijenjaju svojstva materijala. Osnovni spojevi (engl. parent compound)
svih kuprata su antiferomagnetski izolatori, za LBCO to je lantanov kuprat La,CuO4. LBCO i
njemu srodan lantanov stroncijev kuprat (LSCO), kemijske formule La;_,Sr,CuQOy4, dopiranjem
prolaze redom antiferomagnetsku (AF) fazu, fazu spinskog stakla, fazu s pseudoprocjepom, su-
pravodljivu fazu te fazu klasi¢nog metala, uz faze lokalnog ili makroskopskog uredenja nabojnih
ili spinskih pruga (engl. stripes).

Otkrice visokotemepraturne supravodljivosti (VTS) potaknulo je revoluciju u eksperimen-
talnim tehnikama, o kojima ¢e vise rijeci biti u iduéem poglavlju, ali i napredak u sintezi uzo-

raka. Tako je u prvih nekoliko godina kriticna temperatura 7¢ porasla na preko 100 K, a u
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trenutku pisanja ovog rada, rekord od 133 K (164 K pod tlakom) drzi Zivin barijev kuprat
(HBCO) HgBa,Ca;Cu30,. No osim tih, do prije 30-ak godina nevjerojatnih iznosa tempera-
ture supravodljivog prijelaza, fazni dijagram kuprata sadrzi mnosStvo drugih zanimljivih faza i

pojava.

1.2 Fazni dijagram kuprata

Najvaznije termodinamicke veli¢ine u istraZivanju kuprata su dopiranje 2D ravnine, tem-
peratura, magnetsko polje i tlak (tipi¢an fazni dijagram skiciran je na slici [I.T). U ovom radu
¢emo tlak i magnetsko polje ostaviti po strani, uz eventualni komentar gdje bude potrebno. Do-
piranje je koncentracija nosilaca izrazena kao broj nosilaca po jedini¢noj Celiji, koji za slucaj
sa samo jednom vrpcom na Fermijevom nivou poprima vrijednost izmedu 0 i 2, a za polupopu-
njenu vrpcu je jednak 1. Najcesce ¢emo ga izraziti kao postotno odstupanje od koncentracije

polupopunjene vrpce, tj. popunjenje od 1.15 Supljina odgovara 15% Supljinskog dopiranja.

i YBaCu3O7_5
350 | T ]
Rz, ,Ce,Cu0, ] La,_ Sr/Ba,CuO,
300 |- 1 ' l
Bi,Sr,CaCu,054
B —— T
250 | i
M, 200 |- i
e~
150 | ]
100 | l
50 - l
0 ——

0.1 0.2 0.3
5/1

Slika 1.1: Fazni dijagram kupratnih VTS (lijevo elektronska, desno Supljinska dopiranja) s prikazom
supravodljivih (SC), antiferomagnetskih (AF) faza te faze s pseudoprocjepom. Temperatura otvaranja
pseudoprocjepa 7™ je uocljivo visa od supravodljive kriticne temperature T¢ za poddopirane uzorke oko
10% Supljinskog dopiranja. Rz je neki od elemenata rijetkih zemalja (Nd, Pr, Sm ili kombinacija La/Pr)
kojima se elektronski dopiraju cerijevi kuprati. Oko Supljinskog dopiranja od otprilike 12.5% je crtka-
nom linijom oznacen pad supravodljive kriticne temperature T¢ u Lay_Ba,CuOy.

1.2.1 Supravodljiva faza

Supravodljiva faza sa Supljinske strane je kupolastog oblika uz optimalno dopiranje izmedu

151 20% 1 karakterizira je d-valni parametar uredenja, ali i koegzistencija s uredenjima vala
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gustoce spina (eng. kratica SDW) ili vala gustoée naboja (eng. kratica CDW), §to je upucivalo
na spregu s tim uredenjima. LBCO uzorak dopiran s 1/8, tj. 12.5% Supljina po jedini¢noj Celiji,
doZzivljava s pove¢anjem temperature strukturni fazni prijelaz iz niskotemperaturne tetragonalne
u niskotemperaturnu ortorompsku fazu, $to naglo narusava supravodljivost i uspostavlja mag-
netsku fazu pruga, a to se na faznom dijagramu vidi kao duboki urez u SC fazi (slika [I.1).
YBCO u svom faznom dijagramu sadrzi sli¢nu anomaliju, no sniZenje supravodljive kriti¢ne
temperature T¢ je znatno manje. Na elektronski dopiranoj strani nalazi se joS jedna, manje sta-
bilna supravodljiva faza, Sto se ocituje nizom vrijedno$¢u kriti¢ne temperature i uzZim rasponom
dopiranja u kojem ona postoji.

U visokotemperaturnim supravodi¢ima jo$ uvijek se traga za uzrokom supravodljivog spari-
vanja. U uobicajenoj BCS teoriji kvanti titranja reSetke (fononi) posreduju rasprSenju elekrona
Cije efektivno medudjelovanje moze biti privlacno u nekom kratkom vremenskom intervalu. To
dovodi do sparivanja, a na dovoljno niskoj temperaturi do kondenzacije parova. U kupratima je
elektron-fonon medudjelovanje nedovoljno jako da bi objasnilo tako visoke kritine tempera-

ture T¢.

1.2.2 Pseudoprocjep

AF dio faznog dijagrama, ukljucujuci i osnovni spoj s polupopunjenom vrpcom, je asimetri-
¢an: na elektronski dopiranoj strani AF postoji do visokih dopiranja, a na Supljinski dopiranoj
strani dugodosezno AF uredenje nestaje ve¢ na nekoliko postotaka dopiranja te ga zamjenjuje
faza s pseudoprocjepom (engl. pseudogap, PG), bez dugodoseznog reda. Smatra se da je rijec
o postupnom prijelazu (engl. crossover), a ne pravom faznom prijelazu. Ta "faza" je metalna,
bududi da kutno razluciva fotoemisija i ispod 7, temperature otvaranja PG, mjeri jasnu, iako
nepotpunu Fermijevu plohu. Temperaturna ovisnost tog procjepa podsjeca na ovisnost para-
metra uredenja faznog prijelaza drugog reda. Slicnu temperaturnu ovisnost imaju i opservable
drugih eksperimentalnih proba (slika [I.2). U transportnim mjerenjima, medutim, pseudopro-
cjep se ne ocituje tako jasno, iako se odstupanje od obi¢nog metalnog reZima uocava na istoj
temperaturi 7.

Za sada ne postoji jedinstveno misljenje o porijeklu ove faze. Supravodljive fluktuacije,
tj. pre-formirani Cooperovi parovi bez dugodosezne fazne koherencije su jedan od mogucih
kandidata za objasnjenje PG faze. Ponasanje temperatura 7¢ i T* u ovisnosti o magnetskom
polju smatramo klju¢nim za razlucivanje njihovih porijekla: magnetsko polje uopée ne utjece
na T*, a potiskuje supravodljivi prijelaz prema 0 K. U skladu sa slikom [1.2b, supravodljive
fluktuacije postoje u uskom rasponu temperatura 7o < T < T’, pri Cemu je T’ < T* [4]. Ovo
opazanje iskljuCuje mogucnost scenarija u kojem SC fluktuacije otvaraju PG. U ovom radu
¢emo stoga ispustiti supravodljivo sparivanje iz svih racuna te usporediti svoje rezultate s onima

iz znanstvene literature koji ukljucuju SC stanje.
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Slika 1.2: Eksperimentalno opaZanje pseudoprocjepa. Lijevo: kompilacija nekoliko tehnika iz [3]], koje
sve opazaju pojavu parametra uredenja na 7*; desno: transportno mjerenje iz [4] u kojem se pseudo-
procjep ocCituje kao mala promjena nagiba ovisnosti otpornosti o temperaturi ili promjena povrSinske
impedancije (na slici) oko 200 K. Supravodljive fluktuacije su osjetljive na vanjska magnetska polja. Na
ovaj na¢in moguce je odrediti tre¢u karakteristicnu temperaturu 7”, koja je iznad kriti¢ne temperature Tc,
ali znatno ispod 7*.

Za PG fazu karakteristicno je mnoStvo nabojnih i magnetskih lokalnih (fluktuirajucih) ure-
denja: val gustoce naboja (VGN, engl. CDW), val gustoée spina (VGS, engl. SDW) i mijeSana
uredenja (pruge, engl. stripes). Redoslijed pojave tih lokalnih, fluktuirajuéih faza ugrubo dijeli
kuprate na dvije porodice: one s T* > Tcpw > Tspw (LSCO, LBCO) te one sa T* =~ Tcpw >
Tspw (YBCO, BSCCO). Te fluktuacije su potencijalni kandidati za parametar uredenja u PG
fazi. Postoji klasa fizikalnih teorija koje pretpostavljaju postojanje orbitalnih struja u osnovnom
stanju [5]. Recentna mjerenja ukazuju na to da je taj scenarij malo vjerojatan [6].

Razumijevanje pseudoprocjepa smatramo vaznim preduvjetom za razumijevanje visokotem-
peraturne supravodljivosti, buduci da otvaranje pseudoprocjepa prethodi stvaranju supravodlji-
vog stanja. Stoga e otkri¢e kriti¢nih fluktuacija koje uvode fazu pseudoprocjepa zasigurno
olaksati 1 odredivanje porijekla bozonskog "ljepila" odnosno posrednika supravodljivom spari-
vanju. Razliciti spektri magnetskih pobudenja i njihova osjetljivost na supravodljivo sparivanje
su stoga posebno vazni za razumijevanje obje faze pa u ovom radu najveéu paznju posvecujemo
upravo magnetskim odzivima u razli¢itim modelima. U 2. poglavlju predstavit ¢emo najvaznije

eksperimentalne rezultate koji usmjeravaju postupke i raspravu u kasnijim poglavljima.

1.3 Uvodni teorijski koncepti i pojmovi

U ovom radu razmatramo svojstva i odziv itinerantnih elektrona, odnosno Supljina u 2D
reSetci. Ovo potpoglavlje uvodi neke osnovne termine i teorijske koncepte koje cemo koristiti u

pregledu i interpretaciji eksperimentalnih rezultata u poglavlju 2]
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1.3.1 Struktura

Kuprati su spojevi slojevite grade, u kojoj se izmjenjuju slojevi oksida razli¢itih metala,
Cesto s primjesama rijetkih zemalja (slika [[.3). Najznacajniji strukturni elementi su ravnine
bakrovog oksida CuO,. Te ravnine, zajedno s tzv. vrSnim (engl. apical) kisikovim atomima
izvan CuO; ravnina i primjese rijetkih elemenata na sloZen nacin utjeu na elektrone i fonone
u resetci. Radi jednostavnosti zadrZzat ¢emo se na razmatranju kvadratne 2D reSetke, buduci
da je vodljivost najja¢a upravu u CuO, ravninama [4]], a iznos ortorompske distorzije reSetke u

ortorompskim fazama veoma malen.

HgBa,CuO,,; YBa,Cu;0;.; La,,Sr,Cu0O,
(Hg1201) (YBCO) (LSCO)

Slika 1.3: Struktura tri najznacajnija materijala te skica jedne ravnine bakrovog oksida. Vr$ni kisikovi
atomi (na slici izvan Cu-ravnina) te primjese Hg, La, Ba premostavaju CuO; ravnine stvarajué¢i medu
njima vrlo slabe veze. Vizualizacija je preuzeta iz [7].

Jedini¢na Celija je dimenzije a X a, gdje je parametar reSetke a tipicno oko 0.38 nm. Reci-
pro¢na resetka je takoder kvadratna s parametrom reda veli¢ine 1.5-10'° m~!. Vektore direktne
1 reciproCne reSetke oznatavamo masnim uspravnim (r, k), a njihove iznose kosim slovima (7,
k). Prvom Brillouinovom zonom (IBZ) nazivamo Wigner-Seitzovu ¢eliju u reciproénom pros-
toru, tj. skup tocaka koje su blize ishodistu reciprocne resetke nego ijednom od njenih ostalih
¢vorova. U prikazu veli¢ina u reciprocnom prostoru valne vektore ¢emo zapisati u jedinicama
reciproCne reSetke, tako da je rub IBZ na 0.5 tih jedinica. Koji put éemo, radi izravne usporedbe
s nekim eksperimentima, prikazivati bezdimenzionalnu veli¢inu ka ¢&iji je raspon [0, 7], pa su
(m,7) koordinate to¢ke M na rubu BZ. Elektronske i bozonske disperzijske relacije te razli-
Cite susceptibilnosti ¢emo uobicajeno prikazivati samo duz linija visoke simetrije, a te linije i

pripadne oznake su dane na slici[I.4]
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Y (0,m) M (m,m)

I (0,0) X (n,0)

Slika 1.4: Definicija linija visoke simetrije u IBZ. Najces¢e ¢emo prikazivati veli¢ine u jednodimenzi-
onalnoj varijabli ga koja obilazi trokut I'-X—M—I" oznacen strelicama. Debela crna linija je prototip
oblika fermijeve plohe kuprata, a plava zvjezdica oznacava tzv. "hotspotove" u kojima Fermijeva ploha
sijeCe rub AF Brillouinove zone.

1.3.2 Elektronske skale

Svako elektronsko stanje definirano je spinskim indeksom ¢, valnim vektorom k koji odgo-
vara pseudoimpulsu p = 7K te energijom. Energija je povezana s valnim vektorom k disperzij-
skom relacijom E (k). Nosioci u kupratima su daleko od reZima neinteragirajuéeg fermionskog
plina, bududi da je kra ~ 1, pa je vrpCasta struktura nuZna. Zbog toga ¢emo koristiti aproksima-
ciju &vrste veze kao mikroskopski korektan opis disperzijske relacije. Sirine vrpci u kupratima
su tipi¢no nekoliko eV, dok se najzanimljivije pojave za ovaj rad dogadaju u podrucju Sirine 0.2
eV oko kemijskog potencijala.

U ravnini bakrovog oksida CuQO,, kemijskom potencijalu su najbliZe kisikove 2p te bakrove
3d i 4s orbitale. U dodacima su izvedene disperzijske relacije elektronskih vrpci u nekoliko
modela koje koristimo:

e Model jedne vrpce, u kojem se sve orbitale osim bakrove 3d,>_,» uzimaju u obzir efek-

tivno, uz parametre preskoka na 1., 2., ... susjedne ¢vorove:

E(k) = —21(coska+ coskya) — 4t' coskcacoskya+ . .. (1.1)

e Model s tri vrpce (L = 1,2,3), u kojem su zadrzane sve orbitale osim bakrove 4s, uz

efektivno povecanje preskoka medu kisikovim orbitalama.

o(k) 2Lm\ 2

EL(k) = —2}"(k) COS (T - T) + §Apd (12)

Pomoc¢ne funkcije r(k), ¢(Kk) su definirane u dodacima i na sloZen nacin ovise o parame-
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Slika 1.5: Efektivni preskoci na daleke ¢vorove kristalne reSetke. Najvazniji za kvalitativno korektan
oblik Fermijeve plohe je ¢’ koji mora imati predznak suprotan od ¢.
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Slika 1.6: Orbitale uobicajenog Emeryjevog modela: uobicajena je konvencija f,, < 0. Razmak energija
nehibridiziranih orbitala, Ay, je tipicno 1 —1.5 eV.

trima modela 7,4, £,y 1 Apg.

e Model sa sve Cetiri vrpce, koji moze opisati sva svojstva Fermijeve plohe s korektnim
iznosima energija orbitala 8] i integrala preskoka no otezava numericko izvrednjavanje
opservabli.

Tipican prikaz elektronskih vrpci je ilustriran na slici|l./ju modelu tri vrpce.

Jos jedan koristan pojam jest Fermijeva brzina elektrona/Supljine, tj. nagib disperzije:

1
v(k) = - ViE (k). (1.3)

U eksperimentima kutno razlucive fotoemisije nju se lako izravno mjeri te su ti iznosi reda
veli¢ine 1 —2 eV A. Disperzijska relacija u to¢ki kyy = (£,0) ima sedlenu tocku (maksimum u
k, smjeru, minimum u k, smjeru ili obrnuto) u kojoj je brzina jednaka nuli. Stoga je u toj tocki
gustoca stanja divergentna Sto uvelike utjeCe na neka svojstva nosilaca (na dnu i vrhu vrpce je
Fermijeva brzina takoder nula, ali te tocke nisu sedlene nego lokalni ekstermi). Vecinu podataka
o vodljivim elektronima tj. Supljinama dobivamo interpretacijom ARPES spektara, o kojima ¢e

biti viSe rijeci u sljedecem poglavlju.
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Slika 1.7: Ilustracija stvaranja vrpci u CuO; ravnini. a) Energije nehibridiziranih orbitala razmaknute su
za A,g ~ 1 €V. b) Crtkane linije predstavljaju dvije vrpce sastavljene samo od kisikovih orbitala (ukupna
Sirina kisikovih vrpci je 8t,,). Debele linje su tri potpuno hibridizirane vrpce za LSCO parametrizaciju
(parametri dalje u tekstu), a crvena linija je vezujuéa (engl. bonding vrpca) koja sijee kemijski potencijal
(Er na T = 0). Gusto crtkana linija je srednji poloZaj kemijskog potencijala za poddopirane kuprate, a
zvjezdica je tzv. van Hoveova (VH) tocka, sedlena to¢ka funkcije E (k). ¢) Gustoca stanja vezujuée vrpce;
singularitet se nalazi to¢no na energiji E,g.

1.3.3 Bozonski modovi i veli¢ine

Kristalna resetka je za elektrone staticna, buduci da je njihovo kretanje redovima velicine
brze od vibracija reSetke. Ipak, elektroni snazno medudjeluju sa titranjima reSetke (fononima)
koje ¢emo spominjati u raspravi o nabojnim uredenjima. Takoder, elektroni mogu stvoriti mag-
netske valove spina koje nazivamo magnonima, a za njih ¢emo koristiti iste oznake kao i za
fonone, bududi da ih karakteriziraju isti kvantni brojevi. Valne vektore neke grane A bozonskog
moda oznacavat cemo s q, a pripadnu frekvenciju w; (q). Tipi¢ne energije fononskih modova
su do 50 meV, a magnonske oko 0.3 eV, uz donju granicu reda veli¢ine 30 meV na Qar, ispod
koje spektralna snaga opada. Prikladno skalirani spektri magnetskih pobudenja za nekoliko naj-
vaznijih klasa kuprata prikazani su na slici[I.§] Oblik spektra podsjeca na pjescani sat pa se ti

spektri Cesto tako nazivaju u literaturi.

1.4 Teorijski opisi Fermijeve plohe i neutronskog rasprsenja

Najcesce su teorijski modeli zapocinjali Hamiltonijanom s jednom orbitalom na bakrovim ato-
mimma, buduéi da je magnetski moment na bakru odgovoran za svojstva osnovnog nedopira-
nog AF materijala. Plauzibilno ispuStanje kisikovih stupnjeva slobode uvodi efektivni integral
superizmjene J izmedu susjednih bakrovih orbitala. Za AF parametrizaciju takav Hubbardov
model sa superizmjenom J moZe se prevesti u Heisenbergov, a za kuprate najvaznija posljedica

ovog postupka je pojava akustickih magnetskih pobudenja kao rjeSenja (q,®(q)) za nultocke
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Slika 1.8: Magnetski spektri nekoliko klasa kuprata, skalirani na parametar superizmjene za pripadajuce
nedopirane AF spojeve. Tocke prikazuju lokalne maksimume intenziteta neutronskog rasprsenja, koji se
Cesto poistovjecuju s kolektivnim pobudenjima (magnonima) s frekvencijom w(q). NajvaZnije opaZanje
jest pojava tih maksimuma na nekomenzurabilnom valnom vektoru blizu Qar te spajanje donjih i gornjih
grana magnonske diserzije u komenzurabilnom valnom vektoru na konac¢noj frekvenciji @.

nazivnika interagirajuce susceptibilnosti [9,10]:

(0)
__2"(q0)

Da bi se objasnilo neke pojave u eksperimentalnom spektru magnetskih pobudenja, bilo je naj-
cesce potrebno racunati susceptibilnost %(0) u supravodljivom stanju i na temperaturama na
kojima to nije opravdano.

Drugi pristup je bio resumacija susceptibilnosti s efekivhom q-ovisnom superizmjenom

J(q) = Jo(cosgra +cosgya), te interagirajucom susceptibilnoscu [[11} [12]

0
) x"(q, ) (1.5)

,0) = .
1@ 0) = O (q.w)

Uz supravodljivi procjep, Cesto je u takvim pristupima potreban konacan iznos efektivne supe-

rizmjene koji bi trebao iSCezavati u modelu s jednom vrpcom:

412
J=—. (1.6)
Ud
Korektan izraz [13] za superizmjenu u 4 redu racuna smetnje u Emeryjevom modelu je:
41 1 2
:—dz(—+—) . (1.7)
(Apd+Upd) Us  20,0U+)p
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Iako u limesu U; — oo zadrZava konacan iznos superizmjene, ovaj izraz prema autorima citi-
ranog ¢lanka nije adekvatan buduéi da spomenuti razvoj sporo konvergira (ovaj ¢lan u redu je
neovisan o #p,!) 1 sasvim slucajno predvida toCan iznos.

Najranije nakon otkri¢a visokotemperaturne supravodljivosti, upravo je SC stanje bilo naj-
izgledniji kandidat za objaSnjenje svojstava metalne PG faze. Prije svega, u BCS stanju vec
postoji procjep Asc koji je opazen u eksperimentima, a postojale su indikacije pre-formiranih
Cooperovih parova iznad T¢. Nekoherencija i s njome povezana duljina Fermijevog luka naj-
cesce se modeliraju, npr. gusenjem koje raste s temperaturom te time zatvara procjep na dijelu
Fermijeve plohe [14]. U radovima K. Levin i M. R. Normana Cesto je postojanje nekomenzura-
bilnih vrhova pripisano koherentnim faktorima u BCS stanju [[11} 12, [15] u sprezi s efektivnom
superizmjenom. k-ovisan BCS procjep stvara razli¢ite energije praga za meduvrpcane procese
Sto stvara nekomenzurabilne maksimume. Ovakav u€inak moze imati i procjep nekog drugog
podrijetla, kao $to éemo pokazati u ovom radu. Drugi procjep, razli€it od Agc je nuzan, buduci
da se neki ucinci procjepa u vrpci opazZaju 1 izvan supravodljive faze, tj. za Agc = 0.

Vrijedi istaknuti 1 tzv. spin-fermion model u kojem se, u najjednostavnijoj aproksimaciji,
spregom izmedu lokaliziranog magnetskog moda i fermionskog magnetskog moda javlja uzo-
rak slican onom videnom u eksperimentima rasprsenja neutrona. No postojanje procjepa je i
u takvim pristupima [[16] bilo pripisano supravodljivosti. Vodeni eksperimentima opisanima u
potpoglavlju[I.2.2] ostavljamo po strani supravodljivo uredenje i pristupamo fazi sa pseudopro-
cjepom kao fluktuirajuéoj magnetskoj fazi. Cesti¢no-Supljinski simetriéni signali, karakteris-
ti¢ni za BCS stanje, vidljivi su iskljucivo ispod 7¢, Sto ¢emo komentirati u kasnijim poglavljima
gdje bude potrebno. Ranijim istrazivanjem pokazano je da kisikova orbitala ima znatan udio u
valnoj funkciji osnovnog stanja [17, 18] te ostajemo pri Emeryjevom modelu kao pocetnom

koraku.
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Poglavlje 2

Eksperimentalne tehnike i vazniji rezultati

na kupratnim uzorcima.

Od otkri¢a VTS napredovale su ili su iz temelja razvijene mnogobrojne eksperimentalne
metode koje se danas nasiroko primjenjuju u fizici kondenzirane tvari. Uz transportna mjerenja,
najvaznije tehnike su svakako rasprsenje elektromagnetskih valova, kutno razluciva fotoemisija
1 rasprSenje neutrona. U ovom poglavlju ¢emo opisati nekoliko eksperimentalnih tehnika te

njihova najvaznija opaZanja.

2.1 ARPES - fotoelektri¢ni ucinak

Fotoelektri¢ni ucinak je, najjednostavnije receno, izbacivanje elektrona iz materijala pre-
davanjem energije fotonom. Ona mora biti dovoljno visoka da savlada izlazni rad iz metala i
da preda elektronu minimalnu kineticku energiju da ga se elektrodom moze odvuci s povrSine
metala. Kutno razluciva fotoemisija (engl. Angular Resolved Photoemission Spectroscopy) je
isti ucinak, ali selektivan po smjeru kretanja fotona i elektrona/Supljine, Sto omogucuje eksperi-
mentalno opazanje disperzijske relacije popunjenih stanja, E (k). Vezanje elektrona u materijalu
za upadajuci foton opisano je matricnim elementom koji ovisi o smjeru upada, energiji fotona
te materijalu.

Tipi¢an uredaj je prikazan shematski na slici 2.1 Kao izvor fotona koriste se laseri ili
sinkrotronski izvori rendgenskih zraka visokih energija. Tipi¢ne energije fotona su oko 5 eV
za laserske izvore koji nude veliku razlucivost u valnom vektoru na Stetu razlucivosti u energiji
te suZenom rasponu dostupnih valnih vektora. Sinkrotronski izvori omogucuju visoke energije
snopa (15 - 150 eV), ¢ime je moguce optimizirati eksperiment, prema potrebnom matricnom
elementu vezanja, $to Cini dostupnima valne vektore iz prvih nekoliko Brillouinovih zona.

Proces fotoemisije se obi¢no modelira procesom s tri koraka [[19]]. Upadajuéi foton i izlazeci

elektron opisuju se ravnim valovima, poput slobodnih Cestica, a proces emisije kvantnomeha-
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Eksperimentalne tehnike i vazZniji rezultati na kupratnim uzorcima.

hv 1z ' detektor
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X

Slika 2.1: Geometrija k-ovisne fotoemisije, odnosno ARPES eksperimenta. Energije i valni vektori
ulazeceg fotona i izlazeCeg elektrona su dovoljne za odredivanje stanja elektrona prije procesa emisije.

nickim matri¢nim elementom. Iako je ovaj model aproksimativan, putovanje fotoelektrona do
povrSine metala, gubici energije, 1 slicno, mogu se uzeti u obzir efektivno pa je vrlo uspjesno
koriSten u objas$njavaju mnogih eksperimenata.

Diferencijalni udarni presjek za fotoemisiju na odredenom valnom vektoru i frekvenciji
propocionalan je spektralnoj funkciji materijala, koja je najvaznija opservabla iz koje se moze
iS¢itati mnostvo vaznih informacija o materijalu. Vrhovi razli€itih Sirina u spektru nazivaju
se kvantnomehanickim "stanjima" elektrona odredenom valnim vektorom K i energijom E (k),
iako to Cesto nisu dugozivuéa svojstvena stanja. U idealnom materijalu bez rasprSenja na necis-
toCama i bozonskim modovima, spektar bi se sastojao od oStrih vrhova 6 (® — E(Kk)) (primjer

spektralne funkcije neinteragirajuceg plina slobodnih Cestica prikazan je na slici [2.2):

(0) -
GOk, 0) = o E T (2.1)
AO(k) = —%Im G(k, o). (2.2)

10 6

(%
|

k, [A"]

EK) [eV]
Alk,w) [eV']
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g
n

6 4 2 0 2 4 6 6 4 2 0 2 4 6 T 0 1 2 3 4 s
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Slika 2.2: Disperzijska relacija slobodnog elektronskog plina: a) presjek u energiji i jednoj komponenti
valnog vektora; b) 2D presjek na konstantnoj energiji; ¢) zamisljeni ARPES spektar idealnog sustava bez
ikakvih raspr§enja. Svakom stanju E (k) odgovara po jedan beskona¢no uzak vrh u spektralnoj funkciji.
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Eksperimentalne tehnike i vazZniji rezultati na kupratnim uzorcima.

Svako medudjelovanje u takvom c¢istom sustavu uvodi nesavrSenosti: neka stanja postanu
zabranjena, nekima se srednje vrijeme Zivota skrati, stanja se mijeSaju i nastaju kvazicestice.
Te procese opisujemo vlastitom energijom (kvazi)Cestice £(k, @), kompleksnom funkcijom &iji
realni dio predstavlja promjenu energije Cestice E(k) — E (k) +X'(k, ®), a imaginarni predstav-
lja Sirinu u frekvenciji, tj. recipro¢no srednje vrijeme Zivota X’ (k, ®). Bududi da je to funkcija
frekvencije, potrebna je podrobnija analiza spektra da bi se iz njega dobile tocne infromacije o

medudjelovanjima:

i
Gk o) = F) 1o k.) 2.3)

1 > (k, )

Al = <_)% (0—EK)+Y(k,0))>+2" (K, 0)>

(2.4)

Rezultate ARPES mjerenja prikazuje se na nekoliko nacina, u potrazi za elektronskim sta-

njima na Fermijevom nivou ili ispod njega:

e "Fermi map" je prikaz intenziteta na Fermijevoj energiji bojom. Ovaj tip prikaza omogu-
¢uje identifikaciju stanja koja su prisutna na Fermijevoj plohi sa zna¢ajnim intenzitetom
te onih koja prividno nedostaju u usporedbi s nekim neinteragiraju¢im modelom. Naj-
vaznije opaZanje u ovom prikazu jest oblik Fermijeve plohe te raspon valnih vektora u
kojima su znacajni utjecaji medudjelovanja i procjepa. RasprSenja prosiruju stanja u val-
razmazana na ovom prikazu. Procjep u vrpci moZe pomaknuti neka elektronska stanja na
energije ispod ili iznad EF (slika[2.3j, c). Na slici smo za ilustraciju ovih pojava koristili

parametrizacija HgBa;CuO4 kuprata.

w=0.05eV

Slika 2.3: Intenzitet kakav bi izmjerio ARPES na Er (@0 = 0) te malo ispod i iznad Er u sustavu s
otvorenim procjepom te povecanim gusenjem oko VH toCaka. Primjecuje se smanjeni intenzitet oko kyy
te potpuno iScezavanje stanja s Fermijeve energije u tzv. "hotspotu”. Stanja ispod i iznad Fermijeve
energije otkrivaju disperzijske relacije vrpci. Prazna stanja malo iznad Er danas se mogu opaZati i
obi¢nim, jednofotonskim ARPES uredajem uz pazljivu analizu.
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e MDC (engl. Momentum distribution cut, raspodjela po valnim vektorima) je jednodimen-
zionalni prerez Fermi map prikaza (slika [2.4). Na konstantnoj frekvenciji prikazujemo
intenzitet na valnim vektorima duZ jednog reza (linije u BZ). Ovaj prikaz omogucuje
jasan prikaz Sirine spektralnih linija u valnom vektoru koje takoder jako variraju medu

stanjima.

=Ey)
A~

Ak,w

1.0 1.5 2.0
ka

Slika 2.4: MDC prikaz spektralne funkcije za model sa statickim procjepom u kojem se vidi vrpca (lijevi,
visoki signal) te sjena vrpce (manji signal desno).

e EDC (eng. Energy distribution cut, prerez raspodjele po energijama) je prikaz izmjerene
spektralne funkcije u ovisnosti o energiji. Naj¢esce se na istom prikazu kombinira EDC-
ove za viSe valnih vektora ili viSe temperatura kako bi se prikazalo npr. otvaranje procjepa
ili pomak neke spektralne linije. Sa EDC prikaza moZe se vizualno iS¢itati mnostvo
vaznih parametara koje ¢emo kasnije koristiti u modeliranju vodljivih elektrona, a to su:

1. iznosi i lokacije procjepa u vrpci,

2. Sirina I spektralnih linija, koja parametrizira u€inke rasprSenja, koji stvaraju imagi-

narni dio vlastite energije,

3. Fermijeva brzina vr (k) = VKE (k) (nagib disperzije u razli¢itim tockama u BZ),

4. polozaj i nagib prijeloma u disperziji.
Promotrimo jedan primjer spektralne funkcije neinteragirajuéeg sustava te jednog u ko-
jem postoji rasprSenje na AF magnonskom modu (slika [2.5] predstavlja EDC bez Fermi-
jeve funkcije tako da budu vidljiva i prazna stanja iznad kemijskog potencijala). Nein-
teragirajuca slika podsjeca na primjer slobodnog plina sa slike [2.2] no lokalni minimum
predstavlja vH toCku, a ne dno paraboli¢ne vrpce. Na slici s medudjelovanjem primje-
¢uje se: a) na lokalnom minimumu izbjegnuto presjecanje (anticrossing) vrpce i njezine
slike pomaknute za valni vektor Qar; b) pseudoprocjep otvoren na vH tocki, rascjeplje-
nje vrpce na svim valnim vektorima, koje potjecCe od q = 0 procesa; Sirenje i suzavanje
spektralnih linija. Crvenim linijama Cesto se oznacava valni vektor kr ili njemu najblizi
koji se dovoljno pribliZava Fermijevoj energiji. Valni vektori za svaki EDC su razmaknuti

duz y-osi, a toCke kojima odgovaraju nalaze se duz linije na manjoj, umetnutoj slici.
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Slika 2.5: EDC prikaz spektralne funkcije za LSCO parametrizaciju bez rasprSenja (gore) te s raspr-

Senjem na magnonima (dolje). Sa slike moZemo is¢itati iznos pseudoprocjepa A(K) i Sirine spektralnih
linija I'(Kk).

e Cesto se u literaturi prikazuje i varijacija procjepa duZ Fermijeve energije. Buduéi da
je dio Fermijeve plohe unutar procjepa, na tim dijelovima se njen poloZzaj definira kao
lokalni maksimum potisnutog intenziteta, ma kako nizak bio. Tako se dobije niz to¢aka u
cijeloj IBZ u kojima se zatim mjeri iznos procjepa (slika[2.6)).

Bududi da intenzitet spektralne funkcije duz disperzijske relacije u kupratima dosta varira,
na odredenim energijama je teSko odrediti to¢ne vrijednosti (k, E(k)) fermionskih stanja. Kon-
kretno, disperzija odredena iz EDC 1 MDC prikaza nije nuzno ista [21], a razlika nastupa ot-
prilike 1.5 — 2 eV ispod Fermijevog nivoa. Glavni razlog, osim matri¢nih elemenata vezanja
elektrona na fotone, jest vjerojatno nekoherentan dio spektra, porijeklom od nabojnog nereda
na bakrovim orbitalama, kojeg teorija opisana u poglavlju [3] korektno predvida. Buduéi da
nas zanimaju predvidanja neutronskih spektara, ove razlike ne dolaze do izraZaja. Prilagodbe

parametara vrpci ¢emo vrSiti u rasponu energija Sirine ~ 0.1 eV oko Fermijevog nivoa.
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Slika 2.6: Procjepi u BSCCO-u prema [20]. a) Pseudoprocjep duz Fermijeve plohe (odozgo prema dolje
redom u tockama od ruba do dijagonale BZ) na T = 115 K > T¢. Stanja uz rub zone imaju procjep,
uz dijagonalu nemaju. b) Isto, na 7 = 10 K <« T, gdje je procjep otvoren u svim tockama osim na
dijagonali IBZ. c) Procjepi (SC i PG) u odnosu na uobicajenu d-valnu funkciju. PG znatno odstupa od te
ovisnosti. d) Cest prikaz procjepa duz Fermijeve plohe, iako za PG ovaj na¢in vizualizacije moZe voditi
do krivih zakljucaka [REF na kasnije poglavlje]. Gore: pseudoprocjep (ovdje oznacen kao "normalno
stanje", dolje d-valni SC procjep.

2.2 Rasprsenje neutrona

Buduci da je neutron nabojno neutralan, jedino se moze rasprsiti na magnetskom momentu
u materijalu. Posebno, rasprSenje spinski polariziranih neutrona osjetljivo je na iznos lokalnog
magnetskog momenta, tj. moguce je izvrSiti izvrtanje spina neutrona. Takvi eksperimenti mogu
u danaSnje vrijeme izmjeriti i jako male iznose lokalnih magnetskih momenata.

Upadajuci 1 izlazeCi neutron moZe se opisati ravnim valom valnog vekotra k;/,, tj. kao
slobodna Cestica kolic¢ine gibanja p;/; = 7ik;/s. Slika prikazuje skicu jednog postava za
mjerenje spektra rasprSenja neutrona. Iz zakona oCuvanja lako se definiraju energija i koli¢ina

gibanja prenesene uzorku:
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rasprSeni neutroni

q=k;—Kk;, (2.5)

R K

owo=FE—-FE = o ot (2.6)

Udarni presjek rasprSenja je proporcionalan matricnom elementu koji ovisi o materijalu,

valnim vektorima i energiji neutrona te magnetskom strukturnom faktoru:

d
(6, 0) ~ n(0,7).4(k,q,0)S(q, 0) @7)

pri cemu je n Boseova funkcija, a magnetski strukturni faktor § je jednak imaginarnom dijelu
magnetske susceptibilnosti. Prema fluktuacijsko-disipacijskom teoremu, to znaci da rasprSenje
izravno mjeri ravnotezne magnetske fluktuacije u sustavu. Vrh, tj. lokalni maksimum funk-
cije S(q, @) identificira se s nekim pobudenjem sustava na tom valnom vektoru i frekvenciji, a
staticki maksimum (@ = 0) ukazuje na postojanje magnetskog uredenja (slicno kao $to pojava
maksimuma u rasprSenju rendgenskih zraka znaci postojanje ravnine kristalne resetke.
Maksimum na q = 0 odgovara feromagnetskom uredenju, u kojem se magnetski moment
ne mijenja iz Celije u Celiju u cijelom kristalu. Maksimum na qa = (7, 7r) znaci da postoji anti-
feromagnetska superresetka, tj. da se dogodila antiferomagnetska dimerizacija. Maksimumi na
nekomenzurabilnom valnom vektoru ukazuju na pojavu superreSetke nekomenzurabilne s kris-
talnom resSetkom, tj. na postojanje vala gustoée spina velike valne duljine s obzirom na dimen-
ziju jedini¢ne Celije (slika [2.8)). Orijentacija tog magnetskog uredenja se u kupratima mijenja
od klase do klase, u ovisnosti o dopiranju. Uredenje s valnim vektorom paralelnim sa smjerom
Cu-O veza se u literaturi naziva kolinearnim, a uredenje s valnim vektorom u smjeru O-O veza
(pod kutem od 45° u odnosu na kolinearno) dijagonalnim. Parametar nekomenzurabilnosti &

definira se najcesce kao pomak od AF valnog vektora.
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Slika 2.8: Neutron moZe promijeniti orijentaciju jednog spina (gore), no elektroni medudjeluju pa se
time uvijek pokrece val magnetizacije kroz cijelu reSetku. Staticki analogon se naziva valom gustoce
spina (SDW) i predstavlja smrznuti magnon, bas kao §to smrzavanje fonona uzorkuje val gustoée naboja
(CDW).

2.2.1 Lantanovi kuprati

Na visokim temperaturama, na svim dopiranjima, lantanovi kuprati imaju Sirok komenzurabilan
signal na Qar malo ispod 7%, a iznad te temeprature nema superresetke. Vrlo slabo Supljinski
dopirani uzorci LSCO 1 LBCO materijala su pravi antiferomagneti, §to potvrduje pojava signala
na valnom vektoru Qar. Taj signal se oko 2.5% dopiranja proSiri te ve¢ oko 4% prelazi u Cetiri
dijagonalno nekomenzurabilna vrha, udaljena od Qaf dijagonalno za iznos 6 ~ 0.05 jedinica
reciproCne reSetke. Sa dopiranjem o raste sve do oko 8% dopiranja kad se uredenje naglo pro-
mijeni u kolinearno nekomenzurabilno s d koje je i dalje proporcionalno dopiranju (slika .
Na viSim frekvencijama, u neelasticnom rasprSenju neutrona (INS) se opaZa disperzijska rela-
cija magnetskih pobudenja oblika pjes¢anog sata: donja grana nastaje suZavanjem kolinearnih
nekomenzurabilnih signala sve do uskog vrata, na frekvenciji ®,, na kojoj se oni spajaju u je-
dan, komenzurabilni. Na jo§ viSim frekvencijama signali se ponovno S§ire 1 ¢ine gornju granu
"pjes€anog sata" na ® > m, koja je dijagonalno nekomenzurabilna. Ova rotacija signala nije

objasnjena u literaturi.

2.2.2 Lantanov barijev kuprat

Lantanov barijev kuprat je jedinstven medu kupratima, buduéi da prolazi kroz strukturni
fazni prijelaz oko dopiranja od 1/8, tj. 12.5% Supljina. Na tom dopiranju supravodljiva kriti¢na
temperatura 7¢ pada na oko 1 K, a iznad nje postoji kombinirano nabojno-spinsko lokalno
uredenje. Oko 6% dopiranja u LBCO-u se takoder dogada rotacija nekomenzurabilnih signala
kao u LSCO-u (2.10).
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Slika 2.9: Valni vektori magnetskog nekomenzurabilnog uredenja u LSCO-u, preuzeti iz [22]. Lijevo:
fazni dijagram pojave dijagonalno nekomenzurabilnog signala u neutonskom raspresenju za uorak iz-
razito niskog dopiranja - na visokim frekvencijama i temperaturama signal je komenzurabilan. Desno:
ovisnost iznosa i orijentacije nekomenzurabilnog valnog vektora o dopiranju.

Slika 2.10: Nekomenzurabilni signali u neutronskom rasprSenju u LBCO-u [23]. Lijevo: dijagonalni
na niskim dopiranjima, izvan supravodljivog podru¢ja. Desno: staticki kolinearni signali magnetskog
uredenja koegzistiraju sa supravodljivoscu.

2.2.3 Zivin kuprat Hg1201

U Hgl1201, recentna mjerenja[24] opaZaju jednu izotropnu granu magnetskih pobudenja. Ona
postoji na frekvencijama iznad @, ~ 50 meV, ispod koje spektralna snaga iS¢ezava. Uz tu glavnu
granu, na eksperimentalnim slikama se nazire i druga grana vrlo malog intenziteta koja nalici
na pocetak donje grane "pjescanog sata", vidljivog u drugim kupratima. Ovaj oblik spektra je
neosjetljiv na supravodljivi prijelaz, kao Sto se vidi i iz temperaturne ovisnosti signala na Qap.
Stoga je Hg1201 vjerojatno najbolji kuprat za modeliranje metalnog odziva bez ukljucivanja

supravodljivosti.
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Slika 2.11: Rasprsenje neutrona na poddopiranom uzorku Hg1201 kuprata sa Tc = 71 K iz [24]. a)
imaginarni dio magnetske susceptibilnosti na 5 K, duboko ispod supravodljivog prijelaza; te 85K > T¢.
Vidljiva je jedna komenzurabilna grana iznad komenzurabilnog maksimuma oko 50 meV, bez znatnog
pojacanja signala na niskim energijama ili pojave nekomenzurabilne rezonancije poznate iz drugih ku-
prata. b) Usporedba temperaturne ovisnosti q = 0 i q = Qar signala za YBCO i Hg1201: u Hg1201 je
QAar signal izrazito neosjetljiv na supravodljivi prijelaz.

2.2.4 Bizmutov i itrijev kuprat

Sli¢no kao i u lantanovim kupratima, u BSCCO-u i YBCO-u postoji spektar s dvije grane, koji
podsjeéa na pjescani sat (slika[2.12). Prolaskom kroz supravodljivi prijelaz, u niskofrekventnom
dijelu "pjeScanog sata" iSCezava spektralna snaga ispod wys gdje se javlja tzv. rezonancija, tj.

pojacanje intenziteta.

2.3 Strukturna mjerenja i nabojna uredenja

Ovdje ¢emo pruziti kratak osvrt na rasprSenje rendgenskih zraka. Osim osnovnih informacija
o dimenzijama jedini¢ne Celije i prostornom rasporedu atoma unutar nje, ove tehnike mogu
opaziti i pojavu superreSetki. U kupratima one se javljaju u fazama s valovima gustoce ili lokal-
nim fluktuacijama nekog od tih uredenja. Primjer takvog signala je signal nabojnog uredenja u
zivinom kupratu Hg1201 (slika [2.13)) koji se javlja na Tcpw = 220 K, oko 100 K ispod tempe-
rature otvaranja pseudoprocjepa, koji se ocituje kao signal oko q = 0 u neutronskom rasprsenju,
spomenutom ranije. Sli¢no tome, u bizmutovim i lantanovim kupratima (slika [2.14] pronadeni
su CDW signali na nekomenzurabilnim mjestima [26]] koji slabe prolaskom kroz supravodljivi
prijelaz.

Prema dosadasnjim rezultatima, Cini se da postoje dvije kvalitativno razliite vrste mag-
netskih valova gustoce, te barem dvije vrste nabojnih. U jednoravninskom BSCCO-u nabojno

uredenje se javlja samo na viSim dopiranjima a temperatura njegove pojave se poklapa s tempe-
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Slika 2.12: Lijevo: a) - c¢) Spektar magnetskih pobudenja na razli¢itim frekvencijama otkriva donju
granu pjeScanog sata u YBCO-u. Napomena: Cetiri nekomenzurabilna signala orijentirana su u smjeru
CuO veza, ali je u [23] za prikaz koristena zarotirana BZ. d) - f) Oko temperature pseudoprocjepa signal
je komenzurabilan, a diskomenzuracija se javlja hladenjem uzoraka. g) Sabrana ovisnost parametra ne-
komenzurabilnosi za tri vazne klase kuprata. Linearna ovisnost za poddopirane materijale je univerzalna,
¢ak i za razlicite orijentacije nekomenzurabilnog uredenja.

raturom pseudoprocjepa, tj. opada s dopiranjem. Rezonantno neelasti¢no rasprSenje rendgen-
skih zraka (RIXS) [28] ukazuje na razliku Tepw i 7 manju od 5 K na dopiranjima izmedu 10%
1 15%, a to znaci da je u tom materijalu CDW uredenje vjerojatno jace vezano za peudoprocjep
magnetskog podrijetla ili mozda ¢ak ima isto porijeklo.

Sli¢na pojava sprege moze se opaziti u razlici q = Qar odziva u Hg1201 i YBCO. U itri-
jevom kupratu ulaskom u supravodljivu fazu Qar odziv raste, §to upuéuje na povezanost ova
dva uredenja, dok se u Hgl1201 ta dva uredenja potpuno razvezu. U lantanovim kupratima,

izmedu 10 i 15% Supljinskog dopiranja, valni vektor qcp nabojnog uredenja i parametar neko-
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Slika 2.13: Rezultati eksperimenata rasprSenja rendgenskih zraka na uzorku Hg1201 iz [27]. Lijevo:
pojava signala na oko 0.28 j.r.r.; desno: temperaturna ovisnost CDW signala te ¢ = 0 signala pridruzenog
pseudoprocjepu.
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Slika 2.14: CDW fluktuacije prate ovisnost SDW fluktuacija u lantanovim kupratima: oba nekomenzu-
rabilna vektora rastu s porastom dopiranja. Na desnoj slici se jasno opaZa slabljenje CDW signala ispod
Tc $to znaci da su ta dva uredenja termodinamicki superotstavljena. U jednoravninskom BSCCO-u CDW
valni vektor se smanjuje dopiranjem.

menzurabilnosti ;¢ magnetskog uredenja imaju istu ovisnost o temperaturi, uz poznatu relaciju

qco = 26;c. Na nizim dopiranjima nabojno uredenje nestaje zajedno s promjenom orijentacije
SDW uredenja.
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Slika 2.15: Eksperimentalni fazni dijagrami LSCO (lijevo) i BSCCO (desno). Ovisnosti Tcpw su im
razliCite i, kao i na prosloj slici, prate ovisnost valnog vektora o dopiranju.

2.4 Nerijesena pitanja i glavni ciljevi rada

U ovom radu pokusat ¢emo istovremeno objasniti oblik Fermijeve plohe u kupratima te mag-
netske spektre opaZzene u eksperimentima rasprSenja neutrona. Promatrajuci samo pokretljive
nosioce, pokusat ¢emo klasificirati kuprate prema orijentaciji i iznosu magnetskih i nabojnih
uredenja. Pokazat ¢emo fenomenoloski model otvaranja pseudoprocjepa AF fluktuacijama te
opisati znacaj koju ima upravo takav procjep za stvaranje dviju grana pobudenja, opaZenih u
eksperimentima. Dat ¢emo kratak uvid u moguca uredenja ispod temperature otvaranja pse-
udoprocjepa T*, iako ¢e glavnina rezultata biti fokusirana na temeprature u neposrednoj blizini
T*. Temeljna opazanja na kojima ¢emo bazirati zakljucke su:
e Fermijeva ploha ima d4 simetriju
¢ Intenzitet na Er iSCezava blize vH toCkama, iako ne na isti nacin u razli¢itim kupratima
e Magnetski odziv ima dvije grane koje se spajaju na komenzurabilnom valnom vektoru i
konacnoj frekvenciji; ovaj oblik, koji podsjeca na pjes€ani sat, nije univerzalan; u Zivinom
kupratu Hg1201 donja grana nije vidljiva.
e Valni vektori nabojnih uredenja imaju razlicite ovisnosti o dopiranju u nekoliko klasa ku-
prata te ih nije moguce opisati jednostavnim ugnjeZdenjem kao u kvazi-jednodimenzionalnim

materijalima s valom gustoce naboja.
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Teorijski modeli

U ovom poglavlju ¢emo dati pregled teorijskih koncepata i razviti model, krenuvsi od aprok-
simacije ¢vrste veze u neinteragirajuéim modelima do otvaranja pseudoprocjepa i opisa nekih
svojstava niskotemperaturne faze.

Na pocetku opisujemo faze s razli¢itim valnim vektorima uredenja u 2D ravnini koje pre-
dvidaju modeli s jednom vrpcom na Fermijevom nivou. Opéenito, i modeli s jednom i s viSe
orbitala po jedini¢noj Celiji predvidaju mogucénost nekomenzurabilnih uredenja s valnim vekto-
rom blizu Q4r. Glavni nedostatak modela s jednom orbitalom (npr. £ —J model) jest oslanjanje
na nefizikalno velike efektivne preskoke unutar reSetke te, vrlo Cesto, na koherentne faktore su-
pravodljivog stanja ¢ak i na T > Tr. NajceScée su takvi modeli mogli opisati jednu opservablu,
ostajuéi nekonzistentni s drugim eksperimentima.

Oslanjajuéi se na nekoliko vaznih eksperimentalnih opaZanja, opisanih u proslom poglav-
lju, uvodimo Emeryjev model s tri vrpce 1 u njemu traZimo razrjeSenje svih nekonzistentnosti.
Iznad temperature otvaranja pseudoprocjepa, metal sa Fermijevom plohom kakvu imaju kuprati
takoder bi trebao imati nekomenzurabilne SDW/CDW faze, suprotno eksperimentima. Bogatija
struktura ovog modela i korelacije omogucuju uklanjanje tih nekonzistentnosti. Najjaca skala
u Hamiltonijanu je svakako jako kulonsko odbijanje Supljina na bakrovoj orbitali (Hubbardov
¢lan) koji uvodi korelacije medu nosiocima ve¢ u normalnom stanju iznad 7*. Te korelacije
promoviraju kao dominantno komenzurabilno uredenje s valnim vektorom Qar na svim ekspe-
rimentalno dostupnim dopiranjima, sukladno brojnim eksperimentima. Bez ovog ucinka nije
moguce zapocCeti konzistentan opis faze s pseudoprocjepom. Opis jakih korelacija naslanja se
na lokalno baZdarno invarijantnu teoriju razvijenu u istoj istrazivackoj grupi [29].

Znajudi da je prijelaz (ili crossover) na 7* komenzurabilan, u modelu ga otvaramo rasprse-
njem fermiona na nekom bozonskom modu centriranim upravo oko Qar, te traZimo magnetske
(kolektivne) modove za racun vlastite energije ispod 7*. Pokazujemo kako rjesenje jednadzbe
za magnonsku disperzijsku relaciju (1 —Ux?)(q, ®)) ne postoji u normalnom stanju metalnih

nosilaca, dok je spinski val lokaliziranih spinova pogodan kandidat za otvaranje pseudopro-
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cjepa. Otvaranje pseudoprocjepa modeliramo kao pravi fazni prijelaz sa statickim procjepom
sa Q = Qap, ali s kona¢nom S§irinom vrpce koja simulira imaginarni dio vlastite energije. Po-
kazat ¢emo da ovaj postupak daje istovjetne slike ARPES spektara kao 1 dinamicki otvoreni
pseudoprocjep. 7™ stoga identificiramo sa Tyr) za AF fazni prijelaz i eksperimentalno opaZeni
Apg sa Aap, modeliraju¢i nekoherenciju fenomenoloskim gusenjem procesa. Ovo nije jedini
mogudi scenarij otvaranja pseudoprocjepa, buduci da postoje naznake da njegovom otvaranju
pogoduju promjene izvan CuO, ravnine.

Bez obzira na porijeklo pseudoprocjepa, dvije efektivne vrpce nastale njegovim otvaranjem
generiraju novi, bogatiji spektar Cesti¢no-Supljinskih (ph, prema engl. particle-hole) i kolektiv-
nih pobudenjana 7 < T* pa je nas pristup vrlo opéenit i daje konkretna kvalitativna predvidanja
u skladu s eksperimentima. Iste jake korelacije koje su otvorile pseudoprocjep na komenzura-
bilnom valnom vektoru mogu dramati¢no promijeniti kvalitativan izgled magnetskog spektra
na niskim temperaturama te pomicu valni vektor nabojnog uredenja u skladu s eksperimentima
rasprSenja rendgenskih zraka. Ova opaZanja otvaraju prostor buducoj klasifikaciji kuprata s

obzirom na redoslijed faznih prijelaza i prirodu pseudoprocjepa.

3.1 Hubbardov model i antiferomagnetizam

U AF fazi bakrova 3d,>_,» orbitala sadrZi veliki magnetski moment koji mijenja predznak
izmedu susjednih elementarnih Celija. Stoga ne Cudi da je vecina ranijih modela dopiranih
kuprata, motivirana blizinom izolatorske AF faze, kretala od pretpostavke da je velika veéina
naboja lokalizirana upravo na toj bakrovoj orbitali. Kisikove orbitale u ovom pristupu su treti-
rane efektivno, kao integral superizmjene bakrovih orbitala Sto vodi na Heisenbergov model i
dobro opisuje AF uredenje i magnetska pobudenja.

Takav pristup zapocinje modelom kristalne resSetke s jednim atomom po jedini¢noj éeliji s
energijom Ey koju uzimamo za ishodiSte energije elektrona. Vjerojatnost preskoka elektrona
s jednog Cvora kristalne reSetke na prvi susjedni (oba bakrova atoma) opisana je matricnim
elementom ¢. Daljnji preskoci se moraju ukljuciti kako bi Fermijeva ploha imala ispravnu za-
krivljenost za realisticno popunjenje. Svega nekoliko daljih preskoka je smisleno uzeti u obzir,
bududi da nije fizikalno opravdano ocekivati preskoke na udaljenosti mnogo vece od konstante
kristalne resetke. Disperzijska relacija (izvod u dodatku [A)) u aproksimaciji prvih i drugih su-
sjeda glasi

E(k) = —2t (cos (kya) + cos (kya)) — 41’ cos (kya) cos (kya) . (3.1)

Slika 3.1| prikazuje kvalitativnu promjenu uvedenu pojavom preskoka na druge susjede. Taj
dijagonalni preskok u kristalnoj reSetci rusi ph simetriju koja je nuZna za korektan opis oblika
Fermijeve plohe. Za t' = 0 gustoca stanja divergira za vH dopiranje to¢no na sredini vrpce kao

log? (1 — pyp), dok #' < 0 ublaZava taj singularitet na log (i — ;) i pomice ga na Supljnski
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dopiranu stranu. Buduc¢i da su u toj tocki nosioci spori (Fermijeva brzina im iS¢ezava), a gustoca

stanja divergira, ova to¢ka ¢e imati posebno vazan utjecaj na svojstva mjerljiva u eksperimen-

tima.
r X M r
M i i
/= ’
Iee] | | ?‘._)/
< i i = h
k.a k a g(E)
PN p
. | | 3
< \ / AN - h
r X 1\71 r

Slika 3.1: Fermijeva ploha (lijevo), vrpca duz linija visoke simetrije u IBZ (sredina) te gustoca stanja
(desno) za model s jednom orbitalom po jedini¢noj éeliji. U gornjem redu prikazane su slike zat' =0, a
u donjem za kona¢nu vrijednost preskoka na druge susjede ' = —0.35¢.

U idealiziranom modelu, bez necistoca 1 rasprSenja, neinteragiraju¢a magnetska suscepti-
bilnost (definicija i izvod u idu¢em odlomku) ima sli¢an logaritamski singularit na AF valnom
vektoru. To znaci da Ce se sustav sigurno urediti [9, [10] za po volji slabo medudjelovanje (tzv.
slabo vezanje, engl. "weak coupling" rezim). Uvjet nestabilnosti je izveden u dodatku B} a u

aproksimaciji srednjeg polja glasi
1-Ux9(q,0=0)=0. (3.2)

NajniZa temperatura 77 > 0 na kojoj je uvjet zadovoljen na nekom valnom vektoru postaje
temperatura faznog prijelaza 2. vrste u aproksimaciji srednjeg polja, Tyr. Ista jednadzba na
T < Tvr 1 konacnim frekvencijama daje disperzijsku relaciju magnetskih pobudenja. Osnovno
stanje modela sa ' = 0 je antiferomagnetsko s akusti¢kim magnetskim pobudenjima (magno-
nima), a to odgovara osnovnom, nedopiranom spoju kakav je La;CuOy.

U realnim sustavima nuzno je koristiti ' < 0, no i tada je uvjet divergencije rijetko ispunjen.
Susceptibilnost u bilo kojem kanalu mora sadrzavati i nekoherentne doprinose te u¢inke raznih
rasprSenja koja uvode konacna vremena Zivota tj. konacne Sirine spektralnih linija. Uzmimo

za primjere vrpce s redom malom i velikom vrijednos¢u ¢’ < 0 (slika [3.2)); ve¢ rasprienja reda
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veliCine kT mogu singularitet na komenzurabilnom valnom vektoru uciniti nevidljivim. Stoga
je potrebno potraZiti uvjete nestabilnosti sustava pokretnih nosilaca na svim valnim vektorima

te ispitati kako na njih utjeCe promjena parametara, primjerice popunjenja vrpce i temperature.

0.9 (.0 (r.m) ©O 00 (@ .0) (@) 0.0)

7q0) [useV']
o — (3] W B W () ~J
10(q.0) [us’eV']

0
0,0) (7 ,0) (1) 0,0) (0,0) (m ,0) (m,m) (0,0)
ka k a

Slika 3.2: Lijevo: Magnetska susceptibilnost neinteragirajuéeg sustava divergira na AF valnom vektoru,
Qar-a = (m,7) kao log?(|q — Qag|) zat' = 0i u = p,y. Desno: magnetska susceptibilnost za 1’ < 0 s
gusenjem od 0 i 5 meV; veé ovo vrlo slabo gusenje unistava singularitet. Isti u¢inak ima temperatura od
50ak K.

3.2 Ugnjezdenje u modelu s jednom vrpcom

Prije detaljne analize magnetske susceptibilnosti te popisa karakteristinih valnih vektora,
zanimljivih za fazne prijelaze u kupratima, predstavit éemo koncept ugnjezdenja te model kojim
identificiramo te valne vektore.

U 1D materijalima u kojima djelomi¢no popunjena vrpca sijeCe kemijski potencijal, elas-
ti¢no rasprienje stanja na Fermijevoj plohi moZe nosiocu promijeniti valni vektor za g ~ 0 ili
q ~ 2kr, bez obzira na mehanizam rasprsenja. Buduci da su to i jedina dva stanja na Er, postoja-
nje takvog kanala ¢e nuZno dovesti do singularno jakog rasprSenja i otvorit ¢e se procjep barem
na nekom dijelu Fermijeve plohe. Prototipni materijali ovog tipa su 1D i kvazi-1D (Q1D) ma-
terijali s valom gustoce naboja (VGN) ili spina (VGS) poput Bechgaardovih soli, plavih bronci
ili BaVS3 (primjer takve Fermijeve plohe i vektora prikazan je na slici [3.3)).

Translacijom za neki valni vektor Q moguce je cijelu Fermijevu plohu preslikati u samu
sebe, Sto se kolokvijalno naziva ugnjezdenje (engl. nesting). ldealnim ugnjeZdenjem naziva
se ono koje dovodi do divergencije susceptibilnosti, Sto omoguéuje uredenje za po volji slabo
medudjelovanje U. NajceSée, medutim, dolazi do nesavrSenog ugnjezdenja u kojem nema di-
vergencije interagirajuce susceptibilnosti pa postoji kona¢na minimalna kriticna vrijednost U,
iznad koje je moguce uredenje.

Sli¢na pojava se moZe primijetiti i u 2D sustavima (slika[3.4)), no takvo rasprSenje e biti sin-
gularno samo ukoliko postoji znac¢ajan ravan dio Fermijeve plohe koji e se rasprsiti sa stanjima

suprotnih valnih vektora, ba$ kao u 1D slucaju. Za ranije spomenutu ph-simetricnu 2D vrpcu
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Slika 3.3: Ugnjezdenje kvazi-1D vrpce. Sva ili priblizno sva stanja na Fermijevoj energiji se mogu
rasprsiti s odgovarajuéim parom udaljenim za isti valni vektor.

ta divergencija se postiZe na polupopunjenju, a tada sustav nastoji spontano prijeci u uredeno
antiferomagnetsko stanje [9} [10]. U opcenitom slucaju, magnetska susceptibilnost ¢e umjesto
singulariteta imati lokalne maksimume ili prijelome (engl. cusp) na valnim vektorima na kojima
se dvije Fermijeve plohe tangencijalno dodirnu. Uvjet nestabilnosti na magnetski fazni prijelaz

je dan istom relacijom (3.2)).

Slika 3.4: Ugnjezdenje 2D vrpce kuprata. Lijevo: realni materijali nemaju savrSeno ugnjeZdenje pa Ce
dominantno biti rasprsenje na valnom vektoru na kojem je susceptibilnost najveéa, a taj valni vektor jako
ovisi o vrijednostima parametara modela. Desno: za ¢’ = 0 ili 7,, = 0 u 2D sustavima moZe postojati
savrSeno ugnjezdenje, tj. susceptibilnost na nacrtanom valnom vektoru divergira jer postoji beskona¢no
mnogo identi¢nih doprinosa rasprSenju. Ovaj reZim, iako konceptualno vaZan i dobro istraZen, je daleko
od eksperimentalno znacajnog.

3.2.1 Susceptibilnost i singularne tocke

Neka vanjska proba, npr. neutron ili foton, moze izbaciti elektron u nepopunjeno kvantno stanje,
¢ime nastaje i Supljina s kvantnim brojevima ispraznjenog stanja; ta stanja (Cesticno i Supljin-
sko) mogu nezavisno propagirati i medudjelovati te se vezati na druga vanjska polja. Magnet-
ska susceptibilnost mjeri gustocu stanja takvih pobudenja, koja su definirana razlikom valnih

vektora Cestice i Supljine q = k — K’ te frekvencijom koja odgovara razlici njihovih energija,
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o = E(k) — E(k+q). Kemijski potencijal u i temperatura 7' u nasim racunima su vanjski
parametri koji mogu kvalitativno klasificirati reZime modela. Kemijski potencijal namjeStamo
numericki tako da na svakoj temperaturi postignemo trazeno efektivno dopiranje vrpce. U uobi-
¢ajenim jedinicama ,ul% eV~! po jedini¢noj éeliji, magnetska susceptibilnost u ratunu smetnje

na konacnim temperaturama definirana je kao

. 2 . . .
%GG'(q, an) = —Up Z g(‘f (k7 lwn)gd’(k"f’ q, 10, + an) s (33)

ki,
a bududi da je paramagnetsko stanje rotacijski invarijantno, sve komponente spinske suscepti-
bilnosti su ekvivalentne pa moZemo ispustiti spinski indeks. Tada je, nakon sumacije po @, te
analitickog produZenja iv,, — @ + i1 dobijemo konacan izraz za retardiranu magnetsku suscep-

tibilnost

_“BZ Ju(Ex) — fu(Ex1q) (3.4)

Xm ( h(D—i—lT[ Ek+q+Ek

gdje je fu(E) Fermijeva raspodjela na zadanoj temperaturi. Integralnu jezgru oznacavat cemo

sa (0, koja je jedan od elementarnih Feynmanovih dijagrama u raCunu smetnje:

xn(6,0) = —u3x 'V (q, ») (3.5)

Dalje u tekstu elektronskim stanjima je dodijeljena energija Ex, a Supljinskima Ex 4 te od-
govarajuci valni vektori. Susceptibilnost snazno ovisi o relativnim iznosima q i ®. Brojnik
podintegralne funkcije susceptibilnosti na 7 = 0 poprima vrijednost 0 kad su oba stanja (Ces-
ti¢no i Supljinsko) prazna ili oba popunjena, a +1 ukoliko je samo jedno popunjeno. Nazivnik
susceptibilnosti ima rezonantnu formu pa je izborom q, ®, U, ali i temperature 7 moguce uci-
niti integralnu jezgru singularnom. Infinitezimalni parametar 7 > 0 Cuva kauzalnost racuna,
no u realnim materijalima zamijenit ¢e ga guSenje, odnosno konacna Sirina spektralne linije.
k-ovisnost i iznose guSenja ¢emo raspraviti u poglavlju o prilagodbi parametara vrpci. Pro-
mjenom nekog od gore popisanih parametara, singulariteti iz nazivnika mogu u¢i ili izaci iz
podrudja integracije definiranog brojnikom. Takve kriti¢ne tocke uzrokuju ranije spomenute
lomove, vrhove ili singularitete u susceptibilnosti, koji razdvajaju intervale monotonosti sus-
ceptibilnosti u valnom vektoru i frekvenciji. Takvih to¢aka u cijeloj IBZ ima kontinuum, no
posebno ih je zanimljivo promotriti duZ linija visoke simetrije. Ovdje ¢emo promatrati samo
stati¢ki limes @ = 0, buduci da traZimo valne vektore uredenja. Sli¢ni kvalitativni reZimi mogu
se identificirati i na kona¢nim frekvencijama, ali je teZe pronali analiticke izraze za kriti¢ne
valne vektore. Sve susceptibilnosti u ovom poglavlju izvrijednjene su s malom vrijednoséu
gusenjan = 1 meViT < 10 K kako bi vrhovi bili $to naglaseniji.

Slika [3.5] prikazuje susceptibilnost duz I'-X—M—T linije u svim dopiranjima, uz dva iz-

dvojena dopiranja ispod i iznad 8yy. Prateci promjenu susceptibilnosti na konstantnom popu-
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Slika 3.5: Lijevo: Susceptibilnost ©) (q,® = 0) u ovisnosti o valnom vektoru duZ linija visoke sime-
trije (x-os) i popunjenju vrpce (y-os). Iznos susceptibilnosti je prikazan kao visina u z-smjeru, a lokalni
maksimumi i lomovi su naglasene crnim linijama. Valne vektore tih maksimuma je moguce analiticki
odrediti kao funkciju kemijskog potencijala, a time i popunjenje (formule u tekstu). Desno: ista suscep-
tibilnost, izdvojena kao prerez lijeve slike za dopiranja od 15% i 35% (odgovarajuce Fermijeve plohe na
umetcima).

njenju (horizontalno na slici), promjeéujemo postojanje do 5 intervala monotonosti razdvojenih
tockama u kojima susceptibilnost nije glatka funkcija (prijelomi funkcije u varijabli valnog vek-
tora). Za gotovo praznu ili gotovo popunjuenu vrpcu postoje 2 takva loma, koja razdjeljuju 3
intervala monotonosti, a blize vH dopiranju i polupopunjenoj vrpci oko n = 1 postoji redom 3, 4
odnosno 5 lomova. Ovdje popisujemo sve lomove, vrhove i singularitete u q-ovisnosti funkcije

29, buduéi da predstavljaju valne vektore mogucih nabojnih ili spinskih uredenja i pobudenja.

Linija - X

Na slici [3.5] promatramo liniju I'-X; za svako dopiranje postoji to¢no jedan valni vektor na
kojem susceptibilnost ima lom/maksimum. "Cik-cak" ponaSanje te linije u ovisnosti o dopiranju
moZe se lako objasniti graficki, promatrajuéi uvjet dodira (ugnjeZdenja) dviju Fermijevih ploha,
definiranih sa E(k) = u (elektroni) i E(k+q) = p (Supljine). Za slucaj gotovo potpuno prazne
vrpce s Fermijevom plohom oblika kruZnice 1 < Eyy taj valni vektor ¢e odgovarati tocno
2kr, Sto odgovara rezimu Linhardove funkcije slobodnog neinteragirajuéeg elektronskog plina).
Bududi da je funkcija E (k) periodicka, vektor 2kr postiZe svoju maksimalnu vrijednost = kad
dodirne rub BZ. To odgovara dopiranju na kojem Fermijeva ploha prolazi tockom (4=,0), (na
sredini gore na slici - Fermijeve plohe se diraju u dvjema tockama (45-,0)).

Daljnjim punjenjem vrpce lom se pomice prema niZim valnim vektorima, jer se Supljinska
Fermijeva ploha dodiruje s elektronskom s druge strane IBZ (k, < 0). Kriti¢ni valni vektor
1znosi 2k, sredina» gdje koordinatu rubne tocke u kojoj se dogada ugnjeZdenje odredujemo iz
uvjeta E (ky,0) = u.

Za u > E,g analiza je analogna, budu¢i da je simetrija podintegralne funkcije ista, ali se
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Slika 3.6: Cesti¢na (crno) i Supljinska (crveno) Fermijeva ploha, udaljene duZ x-osi za valni vektor
dovoljan da se tek dodirnu u jednoj tocki. Valni vektor pomaka je skiciran na dijelu Fermijeve plohe na
kojem je najbolje uocljiv. Gore: u < E, dolje: u > E,y. Slijeva nadesno, tri karakteristicne situacije
objasnjene u tekstu: kr < 7= (lijevo), kpx = 4 (sredina) i kg, > 7 (desno).

ugnjeZdenje dogada na rubu IBZ, pa je jednadzba za odredivanje valnog vektora E (ky, T) = pu.

Analiticki izrazi za kriticne valne vektore su:

+2
. chcos(‘];jﬂ—é ), u < Eyy (3.6)
c — .
2 arccos (—%), u > Eyg

Linija X—M

Sli¢nim nacinom razmisSljanja i geometrijskim odnosom dviju Fermijevih ploha mozemo pro-
naci valne vektore na kojima se javljaju lomovi duZe preostale dvije linije visoke simetrije u
BZ. Ugnjezdenje povezuje tocke ¢ija je x ili y komponenta valnog vektora to¢no »-, buduéi da
je jedna od komponenti vektora ugnjezdenja to¢no Z. Drugu komponentu odredujemo iz uvjeta

E(kyrup, X) = 1, a valni vektor ugnjeZdenja je jednak (2kj rup, ). Valni vektori su duz X—M
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linije su:

gc1 = 2arccos (—%) , za sva dopiranja (3.7)

4t (1 —4t")
N2
<t+u§) — 16t

qc2 = 2arccos , samo za U < Eyy, (3.8)

no dva loma postoje samo za U < Eyp, ali 1 dopiranja manja od kriti¢ne vrijednosti, definirane

kemijskim potencijalom E. < 4 < Eyg, gdje je E. = —fz—stag/vﬂﬂzﬂ

. Tu vrijednost odredu-
jemo iz uvjeta g.; = g.2. Oba loma se sjedinjuju u jedan, i na qa = (7, ) $to za vH dopiranje
(u = E,z) dovodi do logaritamske divergencije susceptibilnosti, tj. log? divergencije za ¢’ = 0.
Linija M-I

Sli¢no, valni vektori su:

2 _ ¢
t++/t=— ut (3.9)

qc1 = 2arccos

2t
t'(u—4at
qc2 = 2arccos M, samo za U < Eyy, (3.10)

a bas$ kao i u proSlom odlomku, g.» nestaje a dopiranja manja od kriticnog, za koje vrijedi

A2
qc1 = 42, a zadano je s kemijskim potencijalom Ec = Eyg | 1 —4 <t—) ) .

t

Iznad vH se javlja novi drugi lom, na malim valnim vektorima, dan izrazom:

qe2' :2arccos\/% (3.11)

3.2.2 Komenzurabilno ili nekomenzurabilno uredenje

Svi valni vektori na kojima x(?) ima lokalni maksimum su potencijalni valni vektori ure-
denog stanja. Posebno, promjenom iznosa ¢’ moguce je globalnim maksimumom uliniti Qg
ili neki od valnih vektora g. na nekomenzurabilnom mjestu blizu Qapr. To znaci da model s
jednom vrpcom predvida moguénost nekomenzurabilnog faznog prijelaza na 7.

Ovo je jedna od vaznih motivacija za koristenje bogatijeg modela s tri vrpce u istraZivanju
magnetskog odziva. Eksperimenti neutronskog rasprSenja sistematski detektiraju komenzura-
bilne fluktuacije na visokim temperaturama 7 < T*. Do trenutka pisanja ovog rada autoru nije
poznato niti jedno istraZivanje koje nalazi nekomenzurabilne signale u neutronskom rasprSenju
blizu T*, ve¢ na znatno nizim temperaturama. Nadalje, materijali poput YBCO-a i troravnin-
skog Bi2232 u modelu s jednom vrpcom zahtijevaju predaleke preskoke ili nefizikalno velike

iznose preskoka na druge susjede. Ukoliko su zanimljive samo pojave u cjelovitoj vrpci (bez
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rastava na orbitale) i frekvencije blizu Fermijeve energije, to je dovoljno dobar model za disper-
zijsku relaciju. Za potpuni, mikroskopski tocan opis nosilaca u CuO; ravnini potrebne su 3 ili
4 orbitale, $to obogacuje strukturu modela i unosi komplikacije zbog kojih je egzaktno rjeSenje
jos teze posti¢i nego u jednovrpanom modelu. Temeljno eksperimentalno opazanje koje Cini
ovakvo obogadivanje modela nuznim jest Cinjenica da elektroni, tj. Supljine provode znacajni

udio vremena na Kisikovim orbitalama [30].

3.2.3 Neinteragirajué¢i model s tri vrpce

U vrlo znac¢ajnom i €esto citiranom ¢lanku iz 1987. [31], V. J. Emery je postulirao minimalan
model kuprata s jednom ravninom bakrenog oksida, skiciran u uvodnom poglavlju. Disperzijska
relacija jedine vrpce koja sijeCe kemijski potencijal (vezujuca vrpca) je Eg(k) (izvod i definicije
u dodacima).

Kvalitativno razlikovanje bakrovih 1 kisikovih orbitala najvaznija je pretpostavaka ovog mo-
dela. Supljine na kisikovim orbitalama hibridiziraju se direktnim preskokom koji ima simetriju
kisikove podresetke, zarotirane u odnosu na bakrovu za 45° dok se kisik-bakar hibridizacija
provodi preskokom u smjeru bakrove reSetke (duz glavnih osi kristala). Ove simetrije moraju
postivati i svojstvene valne funkcije - pojedina k-stanja elektrona u BZ mogu imati bitno razlicit
orbitalni sastav. Tako podrucja oko vH tocke koja imaju male Fermijeve brzine imaju dominan-
tan udio bakrove d orbitale, dok dijelovi oko dijagonale BZ, a posebno rubni dijelovi sadrze
vec¢inom kisikove p orbitale (slika[3.7). Stoga se Cesto spora, lokalizirana stanja u vrpci poisto-
vjecuju sa stanjima na orbitalama bakra, a brza stanja oko dijagonale IBZ s vodljivim, metalnim

kisikovim stanjima.

1.0
nq(k) 05
0.0

-7

Slika 3.7: Iznosi svojstvenih vektora, tj. projekcija vezujuée vrpce na orbitale bakra, kisika na x-osi te
kisika na y-osi 2D reSetke. KoriSteni su parametri 7,y = 0.15 €V, 1,, =0.45eViA,; =0.75 eV.

k-ovisni udjeli pojedine orbitale u vrpci su kvadrati apsolutnih vrijednosti svojstvenih vek-
tora Hamiltonijana Emeryjevog modela (izvod u dodatku [C)), tj. projektori orbitala na valne
funkcije. Te iste projekcije orbitala za valne funkcije kasnije ¢e postati vazni gradivni elementi
kohrentnih faktora susceptibilnosti, sadrZzavaju¢i mnoStvo informacija o strukturi materijala i
simetrijama. Za umjerenu parametrizaciju sa slike projektori na kisikove x i y orbitale su veoma

sli¢ni. Njihova sliCnost raste s porastom iznosa f,), tako da slabo hibridizirane kisikove orbitale
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(‘tpp| — 0) imaju vrlo razli¢ite udjele u vH tockama duZz razli¢itih kristalnih osi. Za parame-
trizacije bliske LSCO-u, projekcija vrpce na kisikovu x orbitalu sadrzi u vH tocki u x-smjeru
skoro iskljucivo d 1 x-orbitale, a u vH tocki duZ y-osi x-orbitala ima skoro zanemariv udio (slika
. U ovakvim reZimima, stoga ocekujemo vecu teznju faznoj separaciji na domene sa x/y

orijentacijom pruga, $to je u ovim sustavima i opazeno.

) N
"N
/‘\\ \\ A
i \ < I
na(k) 08 (k) 010 mony(K) Q1) n
5 B B
- \\ Ok,a - Ok\.a - Ok,a
ka0 A/ k,a ka0
- -7 -
s n T

Slika 3.8: Iznosi svojstvenih vektora, kao na prosloj slici, za 3 puta manju vrijednost #,, preskoka.
Ova promjena uvodi znatnu asimetriju medu kisikovim projektorima, buduc¢i da manji #,, znaci i manju
izravnu hibridizaciju kisikovih orbitala.

3.2.4 Susceptibilnost u Emeryjevom modelu

Bududi da su disperzije Er (k) rjeSenja kubne jednadzbe, one su vrlo sloZene nelinearne funkcije
preskoka 7,4 11y, te Apg. Stoga nije moguce analitiCki odrediti valne vektore lomova i maksi-
muma u susceptibilnosti x(o). Simetrija orbitala omoguduje egzaktnu faktorizaciju svojstvenog
polinoma kubne jednadZbe, pa duz dijagonale BZ postoji kompaktniji izraz za Ep(k), a time i

za ¢, blizu AF valnog vektora:

2 VEVHE A (3.12)

Ger-M = (—)% arcsin -

Budu¢i da su lomovi i maksimumi susceptibilnosti ovisni samo o obliku Fermijeve plohe,
na svakom dopiranju postoji jednak broj tih singulariteta kao i u jednovrpéanom modelu (slika
B.9).

AF valni vektor u ovom modelu takoder moZe biti globalni maksimum, $to vodi na komen-
zurabilno AF uredenje, ali i plitak lokalni minumum, $to opet ostavlja moguénost nekomenzu-
rabilnog faznog prijelaza. Slika [3.10] prikazuje dva vrlo bliska parametarska rezima u kojima
susceptibilnost ima dramati¢nu promjenu iz nekomenzurabilnog u komenzurabilno. Model s tri

vrpce bez medudjelovanja stoga ne moZe objasniti pojavu komenzurabilnog prijelaza na 7.
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Slika 3.9: Susceptibilnost ¥(*) za dvije ekstremne parametrizacije u modelu 3 vrpce: lijevo veliki Lops
blize YBCO-u; u sredini mali ¢,,, blize LSCO-u. Crne linije koje oznacavaju lokalne maksimume i
lomove u susceptibilnosti su vodilje za o€i, odredene numericki. Desno: susceptibilnost za jako poddo-
piranu i predopiranu vrpcu.

n r X M r

-

- 0 bis r X M T

Slika 3.10: Crveno: zatvorena Fermijeva ploha i pripadna susceptibilnost koja, kao i u jednovrpca-
nom modelu, ima dubok minimum na Qar. Crno i zeleno: dva parametarska reZima s veoma slicnom
Fermijevom plohom i bitno razli¢itom susceptibilnos$¢u. Sustav kojem odgovaraju crne linije trebao bi
imati nekomenzurabilno SDW, a onaj sa zelenim linijama komenzurabilno AF uredenje. Eksperimenti
neutronskog rasprsenja, medutim, opazaju iskljucivo komenzurabilan prijelaz na T*, kako je opisanu u
proslom poglavlju.

3.2.5 Utjecaj temperature i popunjenja vrpce

Promotrimo detaljnije valni vektor duz X—M linije, koji se Cesto identificira s vektorom SDW
uredenja kolinearnog s reSetkom bakrovih atoma. Sa slike [3.9] vidljivo je da se taj vektor sma-
njuje udaljavanjem od vH dopiranja te da on poprima svoju maksimalnu vrijednost, Qar na
elektronskim dopiranjima, dok se u eksperimentima komenzurabilnost javlja na polupopunje-
nju. Ranije smo opisali da ovaj valni vektor odgovara ugnjezdenju tocke na Fermijevoj plohi
kojoj je x ili y koordinata jednaka 4-. To znaci da ¢e komenzurabilno uredenje (s valnim vek-
torom Qar-a = (7, 7)) biti moguce samo ako obje komponente tog vektora budu jednake,
odnosno ako Fermijeva ploha polupopunjene vrpce prode tockom (47, 5-). Taj uvjet je ispu-

njen samo modelu s jednom vrpcom za ¢’ = 0 i Emeryjevom modelu za f,,, = 0 (slika [3.11).
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U protivnom ¢e uvijek valni vektor nekomenzurabilnog SDW uredenja biti konacan i razliCit
od Qar za polupopunjeni uzorak. To znac¢i da u ovom potpuno itinerantnom modelu u kojem
promatramo uzorke na 7' < T* nije moguce objasniti linearnu ovisnost tog vektora nekomenzu-
rabilnog SDW uredenja, opaZenu u svim jako poddopiranim kupratima (slika nalT <T*.
Lokalizirani modeli vode ka restauraciji komenzurabilnog uredenja za polupopunjenu vrpcu,
no ne mogu objasniti postojanje Fermijeve plohe velike zakrivljenosti na jako malim dopira-
njima. Pretpostavljamo da bi pristup s nekomenzurabilnim SDW osnovnim stanjem mogao
pomiriti ove dvije opreCne granice i ispitati termodinamicku stabilnost nekomenzurabilnih faza
na7T ~0K.

12

1N

0 20% 40%
n

Slika 3.11: Parametar nekomenzurabilnosti za t,, < 0 (gornja krivulja) i t,, = 0 (donja krivulja). Is-
klju¢ivo za t,, = 0 (ili, analogno, " = 0 u modelu s jednom vrpcom) nekomenzurabilnost i¢ezava na
polupopunjenju. Za sve kona¢ne vrijednosti 7,, (¢'), nekomenzurabilni SDW vektor postaje komenzu-
rabilan (QaF), na nekom kona¢nom elektronskim dopiranju, suprotno eksperimentima. Ovo ukazuje na
ograni¢enost metalnog pristupa na konacna Supljinska dopiranja.

Promotrimo jo§ temperaturnu ovisnost nekomenzurabilnih vrhova u neinteragirajucem mo-
delu. Na 7" = O svi singulariteti podintegralne funkcije (nultocke nazivnika) ulaze u podrucje
integracije u brojniku naglo, u jednoj vrijednosti prenesenog impulsa ¢, jer Fermijeve funk-
cije imaju nagli skok. Konacna temperatura razmazuje Fermijeve raspodjele pod integralom,
a zbog toga sve singularne toc¢ke ulaze u regiju integracije postepeno rastuéim intenzitetom.
Slikaprikazuje temperaturnu ovisnost ©) za dvije parametrizacije s podjednakim valnim
vektorima prijeloma blizu Qar. Budu¢i da su ti nekomenzurabilni vektori blizu Qar definirani
ugnjezdenjem toCaka na Fermijevom luku, oko dijagonale IBZ, s porastom 7,,, Ce rasti i njihova
udaljenost od 0.5Qar. Iz toga slijedi da ¢e tek na temperaturama iznosa kgT™** ~ t,, neko-
menzurabilni vrhovi biti vidljivo razmazani i zaobljeni. Tako ¢e porastom temperature uvijek
QAaFr postati globalni maksimum susceptibilnosti, no karakteristi¢cna temperatura 7** na kojoj
Qar postaje globalni maksimum je propocionalna i Supljinskom dopiranju. Stoga ta tempe-
ratura ve¢ za umjerena dopiranja moze postiéi vrijednosti preko 500 K, 2 — 3 puta veée nego

u eksperimentima. Potrebna temperatura na kojoj niskotemperaturni nekomenzurabilni signali
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postaju komenzurabilni mora biti jednaka ili niza 7%, tj. izmedu 100 i 300 K, ovisno o dopira-
nju. Tek uvodenjem jakih korelacija moci ¢emo posti¢i komenzurabilan prijelaz na realisticnim

temperaturama za sva dopiranja.

qa qa

Slika 3.12: Valni vektori singularnih tocaka susceptibilnosti se pribliZavaju Qar poveéanjem tempera-
ture. Za parametrizacije u kojima je Qar globalni maksimum na 7' = 0 (lijevo), taj vektor ostaje globalni
maksimum na svim konacnim temperaturama. Za nekomenzurabilne parametrizacije (desno), za koje je
Qar lokalni minimum, taj vektor ¢e postati globalni maksimum za neku konacnu vrijednost 7** koja
je proporcionalna ), i Supljinskom dopiranju. Na obje slike koriStene su temperature od 50 do 700 K
redom odozgo prema dolje.

3.2.6 Apsolutni iznosi susceptibilnosti

VaZna provjera konzistentnosti s eksperimentalnim vrijednostima jest apsolutni iznos svih
susceptibilnosti. Tocan iznos Im Y je poprili¢no tesko izraCunati iz eksperimenta, pa se stoga
najéesCe prikazuju izmjereni intenziteti na (q, ®) u proizvoljnim jedinicama. Medutim, u novije
vrijeme je napretkom eksperimentalnih tehnika i analize postalo uobiCajeno prikazivati sus-
ceptibilnoti u jedinicama Bohrovih magnetona po jedinici energije, iako najcesce za lokalnu,
integriranu susceptibilnost. Iznosi tih susceptibilnosti su tako izmedu 11 10 /,Ll% eVl Sto se
izvrsno slaze s iznosima susceptibilnosti za ja¢e dopirane uzorke (primjer je prikazan na slici
[3.13). Magnetski odziv vodljivih elektrona zadovoljavajuée opisuje umjereno i jace poddopi-
rane kuprate, dok bi na manjim dopiranjima vjerojatno prikladniji opis bio neki od lokaliziranih

modela.

3.2.7 Orbitalni rastav susceptibilnosti

Bogata struktura Emeryjevog modela odrazava se i u susceptibilnostima raznih stupnjeva
slobode. U ranijim poglavljima i odlomcima promatrali smo samo ukupnu susceptibilnost.
Magnetska, dielektrina i druge susceptibilnosti mogu se raspisati kao korelacijske funkcije
spina ili naboja na pojedinoj orbitali ili kombinaciji orbitala. Posebno su zanimljive one sus-

ceptibilnosti koje u uobicajenom rjecniku predstavljaju susceptibilnost na prelijevanje naboja
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Slika 3.13: Lokalna susceptibilnost (integral x°(q, ®) po cijeloj IBZ) u prirodnim jedinicama. a) U
LSCO-u [32], b) u BSCCO-u [33], ¢) u LBCO-u [34]]; d) susceptibilnost bez procjepa - realni dio je
prikazan crnom, a imaginarni crvenom linijom. Iznosi lokalne susceptibilnosti su veoma blizu ekspe-
rimentalnima za jaCe poddopirane, metalne uzorke. Veca odstupanja nastupaju za jako poddopirane
uzorke, koji su daleko od metalnog reZima.

izmedu bakrovih 1 kisikovih orbitala te izmedu dviju kisikovih orbitala. Generalizirana suscep-
tibilnost Lgob). .4 Koja sadrZi k-ovisne projektore promatranih orbitala definirana je u dodatku ,

a njezini neiS¢ezavajuéi doprinosi su:

2 D 10 (3.13)

koji redom opisuju susceptibilnost dvije kisikove orbitale, duz x/y osi kristala, te bakrove or-
bitale. Susceptibilnosti poput )(g)), )52), y(g) opisuju prelijevanje naboja izmedu raznoimenih
orbitala. Na slici [3.14] prikazujemo sve elemente susceptibilnosti. Globalni maksimumi u ovom
neinteragiraju¢em modelu se uglavnom nalaze na nekomenzurabilnim mjestima. Kisikove sus-

ceptibilnosti xx 1 yy su povezane jednostavnom simetrijom zrcaljenjem oko dijagonale IBZ, a
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sli¢na veza postoji i izmedu susceptibilnosti xd i yd:

1 (g2,45,0) = 13 (g, 4+,0) (3.14)

x)gg) (qx’q)”o) = X)Eg) (anCIan) (315)

0 k.a b1

Slika 3.14: Komponente susceptibilnosti pojedinih stupnjeva slobode u Emeryjevom modelu (svjetlije
boje znace vecu vrijednost). U gornjem redu: 75}1?1) s nekomenzurabilnim vrhovima kao globalnim mak-

simumima te xg)}yy koje su medusobno zrcalne oko dijagonale IBZ. U donjem redu: x,Ef}), xy(g) i x,g;) ),

Sve ranije popisane singularne tocke nalaze se na istim mjestima u ovim susceptibilnostima,
a razlikuju im se samo relativne tezine zbog razli¢itih projektora. Ove susceptibilnosti su vazan
gradivni element ukupne susceptibilnosti u uredenoj fazi interagirajueg modela. Ta suscepti-
bilnost yspw na T < T* nije glavna tema ovog rada, no u potpoglavlju [3.4.3| emo skicirati

njeno kvalitativno ponasanje.

3.3 Fermijeve plohe za razlicite valne vektore ugnjezdenja

Prije uvodenja medudjelovanja, promotrit ¢emo kakve Fermijeve plohe bi generirao fazni
prijelaz na svakom od kriticnih valnih vektora te ih usporediti s eksperimentima. Po analogiji
s Peierlsovim modelom za CDW sustave te ekvivalentnim modelom za SDW/AF uredenje [9]],
rasprsenje stvara dvije nove vrpce od stare vezujuce vrpce Emeryjevog modela. Preostale dvije

vrpce Emeryjevog modela su udaljene za nekoliko eV te ih nije potrebno razmatrati prilikom
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otvaranja procjepa u vezujucoj. Za umjereno poddopirane sustave postoje 4 valna vektora po-
tencijalnih ugnjezdenja, tj. faznih prijelaza, koji odgovaraju maksimumima neinteragirajuée
susceptibilnosi popisanim ranije. Proces preklapanja vrpci i otvaranja procjepa je ilustriran na
slici [3.15] Za razliku od supravodljivog procjepa, CDW/SDW se ne otvara simetricno oko Er
pa se procjep na odabranom valnom vektoru nalazi iznad kemijskog potencijala. Detaljni izvod

vrpcl 1 njihovih spektralnih teZina je raspisan u dodacima.
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Slika 3.15: Primjer otvaranja procjepa u vrpci na valnom vektoru asociranom s valnom gustoce naboja.
a) Susceptibilnost s 4 lokalna maksimuma. Za ilustraciju biramo vektor g (oznake preuzete iz [18]]).
b) Crtkanim linijama prikazane su stara vrpca E(K) i njezina slika E(k — qg). Debele linije su "nove"
vrpce nakon otvaranja procjepa, prikazane u proSirenoj zonskoj reprezentaciji ("'staroj" BZ), tako da su
im pridijeljene odgovarajuée teZine, prikazane intenziteteom linije. ¢) BZ sa starom vrpcom i njenom
slikom prije otvaranja procjepa. d) "nove" vrpce u proSirenoj zonskoj reprezentaciji; crtkane linije vizu-
aliziraju zakrivljenost Fermijeve plohe na rubu podrucja gdje joj teZina pada na 0. Pune linije oznacavaju
dio s tezinom ~ 1. Sivo zasjenjeno podrucje je dio BZ u kojem je aktivno rasprSenje s vektorom (p.
Zrcaljenjem i rotacijama preslikavamo taj ucinak na cijelu BZ.

Sli¢an postupak vrijedi za sve valne vektore na kojima susceptibilnosti doZivljavaju lomove.
Svaki od tih valnih vektora vodi na otvaranje procjepa sa Fermijevom plohom koja se u manjoj
ili ve€¢oj mjeri razilazi s eksperimentalnom (slika . Cetiri valna vektora za poddopirane
materijale su:

e valni vektor gg duz I'—X linije, koji se Cesto asocira sa signalom CDW uredenja u ras-

prSenju rendgenskih zraka. On predvida nakon rekonstrukcije vrpci i otvaranja procjepa

samo jednu Fermijevu plohu (nema malih Fermijevih "dZepova", engl. pockets) koja je
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zakrivljena prema sredini BZ. Oba predvidanja su u suprotnosti s eksperimentima, iako
postoji moguénost da je ovakav proces ipak vazan za jednoravninski BSCCO u kojem se
CDW fluktuacije javljaju odmah ispod 7*.

e valni vektor gp duz X—M linije koji se pridruZuje kolinearnom SDW uredenju ili koli-
nearnim prugama u kupratima. Ovakvo uredenje takoder predvida samo jednu Fermijevu
plohu koja ima procjep duz dijagonale, suprotno ARPES mjerenjima.

e valni vektor gr duz M—TI" linije blizu QaF koji odgovara dijagonalnom nekomenzurabil-
nom SDW uredenju, videnom u jako poddopiranom LSCO-u, takoder predvida otvaranje
procjepa duz dijagonale BZ, pa ne odgovara eksperimentalnom reZimu.

e valni vektor g duz M—TI" linije blizu q = 0 otvara procjep na tocnom mjestu, ali je manja
Fermijeva ploha zanemarive povrSine, uz krivu zakrivljenost velike.

Vodeni rezultatima neutronskog rasprSenja (oko 7* je signal uvijek komenzurabilan, na
Qar) te oblikom Fermijeve plohe, uzimamo na razmatranje i sam valni vektor Qap. On pre-
dvida to¢nu zakrivljenost Fermijeve plohe (slika[3.17) te dozvoljava postojanje 2 razdvojena di-
jela Fermijeve plohe: jedan ovalnog oblika oko dijagonale BZ, ugrubo centriran na qa = (%,7%),
te drugi, manji, oko vH tocke. VaZne je odmah istaknuti da su zbog hibridizacije 1 simetrije re-
Setke te dvije Fermijeve plohe, redom dominirane nosiocima na kisikovim odnosno bakrovim
orbitalama.

Bududi da na Qafp nije uvijek globalni maksimum susceptibilnosti, a samo sa tim valnim
vektorom su konzistentni oblik i simetrija Fermijeve plohe te komenzurabilne fluktuacije na

T < T, ta dva opazanja mogu se objasniti samo u interagirajuéem Emeryjevom modelu.

3.4 Korelacije u normalnom stanju

Hubbardov ¢lan je najveca energijska skala u kupratnim supravodi¢ima, sa iznosom reda
veli¢ine 10 eV, Sto efektivno zabranjuje dvostruku popunjenost bakrove 3d orbitale. Egzaktno
rjeSenje u Emeryjevom modelu nije moguée pa je potrebno naci odgovarajucu aproksimaciju

koja postuje hijerarhiju energijskih skala.

3.4.1 Kisikibakar u U; — oo teoriji [35]

Uvodenje medudjelovanja traZi izvrednjavanje najdivergentnijih Feynmanovih dijagrama
viSih redova. Ovdje popisujemo nekoliko gradivnih elemenata Cije su definicije i izvodi po-
pisani u dodacima. Vakuum perturbacijske teorije je metal sastavljen od kisikovih orbitala te
potpuno prazne orbitale bakra. Kisikove Supljine u metalnom stanju su medusobno potpuno
hibridizirane, s kona¢nim iznosom kemijskog potencijala i te povremeno posjecuju orbitale

bakra na energiji E; < u (ta skala razmaka je oko 1 eV). Perturbativni parametar je upravo
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Slika 3.16: Lijevi stupac: Fermijeve plohe razmaknute za karakteristicne nesting vektore za oko 15%
dopirani LSCO. Svi valni vektori odgovaraju potencijalnim valnim vektorima uredenja, tj. poloZajima
lokalnih maksimuma i lomova u neinteragirajucoj susceptibilnosti. Desni stupac: iste Fermijeve plohe s
procjepom otvorenim na odgovaraju¢im valnim vektorima, u proSirenoj zonskoj reprezentaciji i uvecane.
Crtkane linije oznaCavaju smjer zakrivljenosti rekonstruiranih Fermijevih ploha s one strane gdje im je
teZina zanemariva.
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Slika 3.17: Za Q = Qar (lijevo) rezultat je Fermijeva ploha dobre simetrije i ispravne zakrivljenosti
(desno). Takoder, ovaj model omogucuje postojanje dvije razliCite Fermijeve plohe usporedivog iznosa
na kakve upucuju eksperimenti kvantnih oscilacija. Koristeni su isti parametri za LSCO kao i na slici

B.19

ng, popunjenost bakrove orbitale, iako je formalni "mali" parametar u Hamiltonijanu 7,4, koji
dovodi do opisanog procesa hibridizacije preskokom p —d.

Dvostruka popunjenost bakrove d orbitale je energijski nepovoljna, a u ovom se formalizmu
izbjegava uvodenjem procesa "Cekanja": svaka Supljina mora pricekati da se bakrova orbitala
isprazni prije nego preskoCi na nju. Proces izmjene dviju Supljina na bakrovoj orbitali je loka-
lan, a promjena energije Supljine u procesu skoka na bakrovu orbitalu je Ay, = 4 — E4. Ova
teorija je korektno opisala pojavu nekoherentnih stanja daleko od Fermijevog nivoa, koja po-
tjeCu od lokalnog nereda na atomima bakra [29]. Bududi da je dio spektralne teZine ostao na
kemijskom potencijalu, mozemo u daljnjim racuna uzeti u obzir koherentnu vrpcu iz neinteragi-
rajuceg Emeryjevog modela. Sve parametra modela, prilagodene na eksperimente, je potrebno

interpretirati kao efektivne, renormalizirane jakim medudjelovanjem na orbitalama bakra.

\\ ,4, \\ //
A 5 A
// \\ ’/ \\

Slika 3.18: Dva doprinosa efektivnom medudjelovanju Supljina na jednoj bakrovoj orbitali, u fomra-
lizmu pomoc¢nih bozona i fermiona [29]. Crvene linije su metalne Supljine, a plave i zelene pomoni
bozoni i fermioni.

Pomo¢ni bozoni i fermioni uvedeni su u ovom formalizmu kako bi se lakse tretiralo zakone
oCuvanja u opisanom procesu u svim redovima racuna smetnje. Jedan elementarni verteks

perturbativnog racuna prikazan je na slici [3.18] Taj proces definira efektivno medudjelovanje
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proizaslo iz zabrane dvostrukog popunjenja bakrove orbitale. Egzaktan iznos verteksa je

4 2Ed—(1)1—(1)2
tpd

) (3.16)
(Ed — 05 — 2”7)

=

N

gdje su @y Cetiri vanjske frekvencije dijagrama (izvod u dodatku [D). Propagatori koji ulaze u

verteks moraju predstavljati Supljine na kisikovim orbitalama, koje moZemo zapisati kao

Gg(k, 0)) _ Z |tld(k)|2

~©—Ep (k) £in’ (.17)

gdje je [ indeks kisikovih vrpci. Bududi da na svakom vrhu dolazi do preskoka na bakrovu orbi-
talu, javlja se efektivan verteks, oznacCen trokutom na dijagramima, proporcionalan matri¢nom
elementu preskoka u mijeSanoj reprezentaciji, #;;(k). U najjednostavnijoj aproksimaciji, sve
itinerantne Supljine se nalaze pribliZno na energiji w; = U, pa @ — E; prelazi u ranije spomenuti

Agy te se cijeli dijagram moZe svesti na konstantu
Uett ~Re Ugy = -5 (3.18)

Zanemarivanje frekvencijske ovisnosti i imaginarnog dijela tog verteksa, proces preskoka
na bakar aproksimiramo kao trenutacan proces. Ovo doduse naruSava bazdarnu invarijantnost,
no buducdi da nas za opis magnetske susceptibilnosti zanima podrudje frekvencija manjih od 0.1
eV, znatno manje od Ay, ~ 1 €V, radi se o opravdanoj aproksimaciji.

Sve Cestice koje ulaze u taj verteks mogu dalje preskakati na prazne bakrove orbitale, kao u
uobicajenoj hibridizaciji koja je jednocasticni proces. Stoga susceptibilnost itinerantnog dijela
nosilaca tako racunamo kao konvoluciju dva tzv. pdp propagatora, koji su rjeSenje Dysonove
jednadZzbe na slici [3.19; u nazivniku se javlja to¢no ista disperzijska relacija kao i za neinte-
ragirajuéi model s tri vrpce, no u brojniku se javlja netrivijalna spektralna teZina, tj. reziduum
propagatora kojeg ¢emo dalje oznacvati s zx. U dodatku [E] pokazano je da je taj reziduum

propocionalan koncentraciji nosilaca na bakru u svakom k-stanju

Ep\?
k = (—) ny(K). (3.19)
Ipd
Lpa Lpa Lpa ba  Lpa bpa Lpa Lpa
D——— =D>——< 4+ D> < > > <
p p p d p

Slika 3.19: Hibridizacijom kisikovih i bakrovih Supljina nastaju propagatori triju vrpci s istim disperzij-
skim relacijama kao i neinteragiraju¢i model, no s netrivijalnom spektralnom teZinom z.

44



Teorijski modeli

U susceptibilnost se tako uvodi multiplikativni faktor uz integracijsku jezgru:

(k) — fu(k+q)
n- Ek+q + Ex

(1 o)
X ZZ 7k +qhw+z (3.20)

koji dramati¢no utje¢e na susceptibilnost. Ovime x(!) postaje elementarna susceptibilnost od
koje se grade unutarnji dijagrami, bududi da je svaki proces rasprSenja lokalan i mora ukljucivati
preskoke s kisikovih vrpci na bakrove orbitale. Vanjski dijelovi dijagrama sadrzavat ¢e samo
vertekse eventualnih vezanja na vanjska polja. Od ovih gradivnih elemenata moZe se sastaviti
dijagramatska teorija svih renormalizacija u svim redovima racuna smetnje, ¢iju skicu éemo

prikazati u idu¢im odlomcima.

3.4.2 Visokotemperaturni fazni dijagram s jakim korelacijama

Multiplikativni faktor, uveden u proslom poglavlju, sastoji se od dva dijela: k-ovisne kon-
centracije nosilaca na bakrovim orbitalama koja slabo varira u BZ te pretfaktora proporcional-
nog disperziji nosioca s valnim vektorom k koji monotono raste prema rubu BZ. Za male vri-
jednosti vanjskog impulsa ¢, ukupni produkt zjzk q takoder monotono raste prema rubu zone,
ali za vrijednosti oko qa = (7, ) (slika|3.20) ima oStar maksimum na (%, %) (produkt rasutuce

i padajuce funkcije stvara maksimum izmedu njihovih ekstrema).

Slika 3.20: Produkt spektralnih tezina dvaju propagatora koji ulaze u podintegralnu funkciju za suscep-
tibilnost na valnom vektoru QaF, lijevo za LSCO, desno za YBCO. Pojacan doprinos dolazi od eksperi-
mentalno vidljivih Fermijevih lukova, umanjen od vH.

Taj u€inak ima za posljedicu kvalitativhu promjenu u q-ovisnosti unutarnjih susceptibilnosti
u dijagramima: bez iznimke, na eksperimentalno relevantnim dopiranjima nalazimo maksimum
na komenzurabilnom valnom vektoru Qar. Slika prikazuje tu pojavu na nekoliko medu-
sobno vrlo udaljenih parametrizacija Emeryjevog modela. Valja uoditi da faktor koji potjece od
jakih korelacija ima poprili¢an utjecaj i na apsolutni iznos ove susceptibilnosti, te da je moZe

E (k)

uvedati ili umanyjiti ¢ak i za faktor 10. No taJ faktor je posljedica omjera u susceptibilnosti

koji se u ljestvicnom dijagramu mnozi s A . Ta dva faktora su medusobno prlbhzno reciprocna
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pa numericki ucinak na konacnu susceptibilnost ostaje reda ~ 1. Vjerujemo da su sva pravila
suma 1 apsolutne iznosi susceptibilnosti time ocuvani kao i u uobicajenim pristupima Hubbar-

dovom modelu s tri vrpce.
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Slika 3.21: Susceptibilnosti ¥(?) (crno) i (1) (crveno) za &etiri medusobno daleka parametarska rezima
za umjerena, eksperimentalno dostupna dopiranja. Cak i u parametrizacijama u kojima bi x(*) vodila na
nekomenzurabilno uredenje, Qar je globalni maksimum nakon uvodenja korelacija, ¢ime se restaurira
teznja komenzurabilnom uredenju. Na slikama je koriStena temperatura 7 = 0 radi bolje vidljivosti
lomova i maksimuma. Na vi§im temepraturama je teznja komenzurabilnom uredenju jo$ naglasenija,
bududi da se bo¢ni maksimumu oko (7, ) razmazu na konac¢noj temperaturi.

3.4.3 SDW susceptibilnost

Nakon uvodenja korelacija i procesa ¢ekanja, uobicajeni RPA pristup interagirajucoj suscep-
tibilnosti nije viSe korektan. Potrebno ga je modificirati kako bismo ukljucili upravo opisane
jake korelacije u efektivni racun nalik aproksimaciji slucanih faza (RPA). Promotrimo dijagram
sa slike [3.22 koji opisuje medudjelovanje para Cestica-Supljina koje se jednom pokusaju sresti
na bakrovom atomu:

Cetverokraki verteks je aproksimiran efektivnim medudjelovanjem, konstantom Uy u, atime
vanjske fermionske linije prelaze u elementarni dijagram x(l). U dodacima [F|je prikazan deta-
ljan izvod za dijagram u ovom najniZem redu te generalizacija na cijeli RPA lanac u kojemu se

izmjenjuju medudjelovanje Uy, 1 dijagram «. Time ukupni izraz, resumiran do beskona¢nog
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Slika 3.22: Dijagram rasprSenja u najnizem redu u lokalnom medudjelovanju Uy, - prvi Clan u besko-
na¢nom redu za susceptibilnost. Crveno: metalne Supljine na kisiku; plavo i zeleno: pomo¢ni bozoni i
fermioni.

reda u RPA, glasi

Ud
xsow = 2 + Xy —— a0 - 3.21)
1 =Uapxpp

Orbitale / i I’ su vanjske varijable koje opisuju koji spinski stupanj slobode ispitujemo ne-
utronskim rasprsenjem. Slika [3.23|prikazuje kvalitativno ponaSanje gradivnih elemenata y;, te
ukupnu susceptibilnost }¥spw za spinove na bakrovim orbitalama:

e Sve kvalitativne promjene (lomovi i maksimumi opisani ranije) su vidljivi u svim suscep-

tibilnostima, budu¢i da potjecu iskljucio od oblika Fermijeve plohe.

e Susceptibilnost bakrovih orbitala je opcenito veca, bududi da joj je doprinos elektronskih
stanja oko VH tocke pojacan u odnosu na kisikove orbitale.

e Susceptibilnost u nazivniku je uvijek komenzurabilna zbog ranije opisanog ucinka kore-
lacija te ¢e uvijek dovesti do faznog prijelaza na Qaf.

e Malom promjenom jakosti medudjelovanja ukupan odziv moZe se promijeniti iz komen-
zurabilnog u nekomenzurabilni, §to znaci da e promjenom temperature iznos suscepti-
bilnosti u nazivniku varirati dovoljno za isti u¢inak. Oko Ty susceptibilnost ima maksi-
mum u temperaturi ¢ime fazni prijelaz postaje komenzurabilan. Na temperaturama ispod
faznog prijelaza opcenito amplitudna susceptibilnost opada pa ocekujemo restauraciju
nekomenzurabilnih uredenja. Potpuni opis niskotemperaturne faze zajedno s orbitalnim
rastavom odziva ostavljamo za daljnja istraZivanja.

Rezultat s slike [3.23je vaZan zbog jos jedne provjere konzistentnosti. Naime, vrh na malim
valnim vektorima duz dijagonale (M—I" linija) na prikazanoj slici je globalni maksimum S$to
dovodi u pitanje stvaranje uredenja s malim valnim vektorom. No taj vrh potjee od ugnjezdenja
rubnih dijelova Fermijeve plohe. Umjesto potpunog samosuglasnog raCuna, moZemo uvesti isto
fenomenolosko k-ovisno gusenje koristeno za opis ARPES mjerenja (intenzitet na Fermijevoj
energiji iz proSlog poglavlja). Takvo guSenje, ocekivano, potiskuje signale na malim valnim

vektorima (slika [3.24)) i restaurira podrucje oko Qar kao najzanimljivije u potrazi za faznim
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Slika 3.23: Gore: susceptibilnost bakrovih orbitala (lijevo) te kisikovih x,y orbitala. U¢inak projektora
opisanih ranije cijepa odziv kisikovih orbitala u cijeloj BZ osim duZ dijagonale, na kojoj su zbog simetrije
ekvivalentne. Dolje: x(!) susceptibilnost s zj spektralnim teZinama uvedenim korelacijama na bakru
(lijevo) te ukupna susceptibilnost bakrovih orbitala yspw za [ = I’ = d te 2 bliske vrijednosti efektivnog
medudjelovanja (desno). Mala promjena medudjelovanja uzrokuje dramati¢nu promjenu magnetskog
odziva, a isti u¢inak ¢e za konstantno medudjelovanje imati postepeno spustanje temperature prema 7*
¢ime predvidamo komenzurabilan odziv na 7*.

prijelazom.

3.5 Pseudoprocjep i dinamicka slika

Svi daljnji racuni magnetskih susceptibilnosti su vrSeni u modelu sa statickim procjepom
u vrpcl, analognom uobicajenoj aproksimaciji srednjeg polja za AF sustave [9, [10]. Stvarni
pseudoprocjep moZe biti uzrokovan razli¢itim fluktuacijama, a postoje i slutnje da je uzroko-
van ili pojacan AF fluktuacijama ili neredom izvan CuO; ravnine [36]. U ovom odjeljku ¢emo
pretpostaviti da se pseudoprocjep otvara u medudjelovanju s magnetskim bozonskim modom
plauzibilne disperzije i simetrije. Pokazat cemo kako se takvim postupkom dobije slika vodlji-
vih fermiona ekvivalentna statickom modelu, u kojem su numericki racuni znatno jednostavniji

i stabilniji, a Cije rezultate cemo iznijeti kasnije.
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Slika 3.24: Susceptibilnost ¥(¥) s konstantnim malim guSenjem, na 50 K (crno) te s k-ovisnim gue-
njem (crveno) s maksimumom na vH tocki. Doprinos od dijelova Fermijeve plohe uz rub BZ je znatno
potisnut, ¢ime nestaju i maksimumi na malim valnim vektorima, karakteristi¢ni za pojavu vala gustoce
naboja.

3.5.1 Vlastita energija elektrona porijeklom od elektron-bozon medudje-

lovanja

Uredeno stanje nastaje kondenzacijom elementarnih pobudenja koja lome neku od simetrija
(npr. mekSanje fononskog moda kona¢nog valnog vektora za CDW sustave). Jako kulonsko od-
bijanje U; — oo favorizira pokusaj AF uredenja CuO; reSetke, tj. lokalizacije nosilaca. Buduc¢i
da u normalnom stanju elektroni sigurno dio vremena provode kao lokalizirani spinovi, promo-
trit ¢emo povratni utjecaj valova takvih spinova na fermione. Rijec je o sumi svih procesa u
kojima fermion tokom propagacije emitira i ponovno apsorbira jedan virtualni bozon odredene
frekvencije 1 valne duljine. Taj proces na dovoljno niskim temperaturama moZzemo smatrati
dovoljno rijetkim da je opravdano zanemariti procese u kojima se isti bozonski mod viSe puta
rasprsi na elektronima prije nego se reapsorbira. Dijagram sa slike [3.25 prikazuje jedan takav
elementarni proces, tzv. ireducibilnu vlastitu energiju. Ona je kompleksna funkcija koja svo-
jim realnim 1 imaginarnim dijelovima definira pomak energije i vrijeme Zivota interagirajuceg

kvantnog stanja fermiona.

q, 1Vy

L, k, io, ﬁ L, K, io,

L', k+q, io,+1v,

Slika 3.25: Najjednostavniji dijagram vlastite energije elektrona u medudjelovanju s jednim bozonskim
modom; ova funkcija ulazi u definiciju spektralne funkcije.

Konacni izraz za retardiranu vlastitu energiju je poznat iz veéine udzbenika o racunu smet-
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nje:

2 00 (q) ( fu(k+4q)+n(q) + (322

_1 A
Yk,o)= N%gz ‘g (k,q)‘ o(q) ho+in — (Ek+q —Ep)+hw(q)

1— fu(k+q) +n(q) >
ho+in — (Exiq—Er) —hawy(q) )

(3.23)

Dva ¢lana u zagradi opisuju apsorpciju i emisiju bozonskog moda, a elektron-bozon vezanje
¢emo aproksimirati konstantom radi jednostavnosti. Parametar 1 je u 7 = 0 raCunu smetnje
infinitezimalan i vodi racuna o kauzalnosti. U interagirajuem sustavu Ce, radi samosuglasnosti,
biti zamijenjen konacnim parametrom gusenja I', koje je vaZan radi uspostave eksperimentalno
opravdanog rezima.

Spektralna funkcija u najnizoj aproksimaciji, dobivena rjeSavanjem odgovarajué¢e Dysonove

jednadzbe, glasi:

1 1
Ak, 0) = (_)Elm(w—(Ek—EF)—Z(k, w)) (3.24)

NajvaZznija provjera konzistentnosti racuna jest oCuvanje spektralne snage, tj. pravilo suma.
Ukupni integral po frekvencijama za svaki k mora biti jednak 1, $to je u svim koriStenim mo-

delima bilo ispunjeno.

3.5.2 Kolektivni modovi itinerantnog i lokaliziranog podsustava

Za dinamicku sliku je vazno identificirati bozonski mod kojeg je plauzibilno uvrstiti u racun.
Kolektivna pobudenja itinerantnih nosilaca jedan su od kandidata za taj bozonski mod koji po-
sreduje medudjelovanje elektorna i Supljina. Njegovu disperzijsku relaciju trazimo rjeSavanjem
iste jednadzbe za temperaturu Tyr faznog prijelaza, ali na kona¢nim frekvencijama @ > 0.
Susceptibilnost ¥°(q, @) je u normalnom stanju monotona funkcija temperature i frekvencije te
stoga na T > Ty ne postoji rjeSenje @(q) pa ni kolektivni mod itinerantnih fermiona.

Bududi da se nosioci dio vremena nalaze u lokaliziranim stanjima, pretpostavit ¢emo da se,
barem na visokim frekvencijama, elektroni rasprSuju na takvim modovima. Uobicajeno je takve
kolektivne spinske valove parametrizirati Heisenbergovim modelom. Jako odbojno medudje-
lovanje u sustavu koji ima 1 elektron po ¢voru reSetke ¢e uzrokovati prijelaz u AF izolatorsko
stanje u kojem je jedina dinamika proces izmjene. Ovaj efektivni Heisenbergov Hamiltonijan je
jedan od grani¢nih slucajeva Hubbardovog modela s polupopunjenom vrpcom [9,10]. Mi ¢emo
ga koristiti 1 za poddopirane sustave, buduci da visokoenergijski dio spektra nije bitno razlicit
od onoga za polupopunjenu vrpcu, tj. nedopirani AF materijal. Disperzijska relacija pobudenja

takvog AF sustava je, u najcescoj aproksimaciji:

ho(q) = 2J\/4 — (cos (gxa) +cos (qya))2 (3.25)
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U jednovrpcanom modelu je to i jedina magnonska grana, no njezina disperzija je akusticka,
tj. ®(Qar) = 0. Promotrimo sada sustav u kojem takvi lokalizirani spinovi na bakrovim orbi-
talama medudjeluju s ekvivalentnim kolektivnim modovima s kisikovih orbitala. Disperzijske

relacije neinteragiraju¢ih modova su tada

hoy(q) = 2J44 \/4 — (cos (gra) +cos (qya))2 , (3.26)

ho,(q') =27, \/4 — (cos (gha’) +cos (q;a’))2 , (3.27)

gdje se varijable s crticama odnose na zarotiranu reSetku kisikovih orbitala za koju vrijedi

a = % Rotacijom za 45° te translacijom mozZemo transformirati tu disperzijsku relaciju u

Brillouinovu zonu definiranu bakrovom resetkom, ¢ime nastaju dvije ekvivalentne grane:

2 2
hw,(q) = 4J,,,,\/ 1 —sin (%) sin (%) , (3.28)

Efektivno medudjelovanje tih pobudenja moZe se parametrizirati integralom izmjene J,q, te

pripadnim ¢lanom
dx/y4

2 b

te se, analogno dijagonalizaciji 3 x 3 elektronskog Hamiltonijana, dobiju tri disperzijske rela-

Jpasin (3.29)

cije magnona, prikazane na slici[3.26] Najvaznije opaZanje ovog jednostavnog modela, vodenog
simetrijom resetke, jest pojava procjepa u najvisoj, bakrovoj magnonskoj grani. ®(Qag) po-
prima eksperimentalnu vrijednost oko 30 meV za vrijednost parametra J,; ~ 10 meV, buduci da
je taj ¢lan pomnoZen simetrijskim faktorom 2+v/2. Ovime smo potisnuli lokalizirane magnone
bakrovih orbitala na frekvencije iznad @, koju poistovjecujemo s frekvencijom grla disperzije
pjescanog sata. U stanju sa pseudoprocjepom ¢emo na @ < @ traZiti pojavu donje grane disper-

zije od metalnih nosilaca.

_ 03

2,02

=01

00 T
-7t O TT J‘T[ qya

q.a

Slika 3.26: Tri disperzijske relacije magnona - grana najviSe energije koja potjece od spinova na bakto-
vim orbitalama ima konacan procjep u tocki (7, )

Preostale dvije grane kisikovih magnona moZemo zanemariti, buduéi da smo u proslom pot-

poglavlju pokazali da je njihova susceptibilnost nekoliko redova veli¢ine manja. Njihov jedini
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ucinak je bio otvaranje procjepa u disperziji spinskih valova elektrona na bakrovim orbitalama.
Moguce je da je neka od tih grana odgovorna za pojavu druge grane magnetske disperzije, koju
u nekim eksperimentalnim ¢lancima nazivaju akustiCkom po analogiji s fononskim modovima.
Bududi da je ta slaba "akusti¢ka" disperzija zapravo vidljiva isklju¢ivo na visokim frekvenci-
jama @ > 100 meV te daleko od QaF, ispustamo je iz daljnjeg razmatranja.

Ovime smo odabrali disperzijsku relaciju moda kojeg ¢emo uvrstiti u vlastitu energiju elektron-
bozon medudjelovanja, buduci da ona zadovoljava nekoliko vaznih eksperimentalnih opaZanja:

e Ima minimum na komenzurabilnom vektoru Qag

e Njezin visokoenergijski dio odgovara eksperimentalno opazenim magnonima koje se ¢esto

identificira s lokaliziranim stanjima s energijskom skalom superizmjene.

e Postuje simetriju reSetke, zbog koje je minimum na Qar na konacnoj frekvenciji.

3.5.3 GuSenje u pseudoprocjepu i zatvaranje pseudoprocjepa

Radi opcenitosti, isprobali smo poopcenu disperzijsku relaciju (3.30) koja dozvoljava kona-
&an procjep u q = 0, q = Qar, nijednoj ili obje to¢ke. Cetiri koristena parametarska reZima su
popisana u tablici [3.1]te ilustrirana na slici

ho(q) = \/wg + c(z) (4 — (cos (gya) +cos (qya))2> + oy (% (2 —cos (gra) — cos (qya))2>
(3.30)

Tablica 3.1: Parametri magnonske disperzije za Cetiri modela karakteristi¢na za poddopirane kuprate i
nedopirani osnovni materijal.

osnovni (oba akusticka) | akusticki u q = 0 | akusticki u Qar | bez akusticke
[0y 0.0eV 0.0eV 0.02 eV 0.02eV
o 0.15eV 0.15eV 0.15eV 0.15eV
Wr 0.0eV 0.022 eV —0.022 eV 0.0eV

U svim koriStenim modelima porastom temperature povecava se oCekivana vrijednost naj-
popunjenijeg bozonskog stanja, pa se pseudoprocjep efektivno §iri prema viS§im temperaturama
(slika [3.28). To nije tocna temperaturna evolucija, buduci da procesi gusenja, parametrizirani
parametrom 7] u nazivniku, takoder moraju jacati porastom temperature. Linearna ovisnost gu-
Senja poput ) = 0.000S% -T daje dovoljno dobro slaganje s eksperimentalno opaZenim otva-
ranjem pseudoprocjepa: porastom temperature procjep se zatvara, a spektralne linije se Sire.

Ovakva plauzibilna slika otvaranja pseudoprocjepa moze se vrlo zadovoljavajuée preslikati

na staticki model (slika[3.29) kojeg ¢emo koristiti u racunu magnetskih susceptibilnosti na tem-
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Slika 3.27: Cetiri karakteristi¢na reZima za bozonski mod aktivan na 0 i Qar: akusticki i opticki zavr-
Setci u q = 01 Qar. Omjer procjepa i guSenja na oba kriticna valna vektora ¢e dominantno utjecati na
spektralne funkcije.

0 fa) AN 900 K 30 'b) 900 K
T AU =40
d 30 | d 30 |
3 3
22 20 | 220 |
>3 >4
10 | 10 |
- ) - - S0 K . ) 501K
004 202 0.0 0.2 0.4 004 202 0.0 0.2 0.4
w - Ep [eV] w - Ep [eV]

Slika 3.28: Spektralna funkcija u rasponu od 7 = 50 K do 900 K u vH tocki (ka = (7,0)). a) Sa konstant-
nim guSenjem od 5 meV - pseudoprocjep se Siri porastom temperature, suportno eksperimentu; na vi§im
temperaturama se javlja i srediS$nji vrh usred pseudoprocjepa [37]]. b) Ista slika s guSenjem proporcional-
nim temperaturi (0.0005 meV/K), ¢ime se procjep s temperaturom zatvara, sukladno ekspeimentima.
Ovo guSenje koriSteno je u svim spektralnih funkcijama s elektron-bozon medudjelovanjem.

peraturama ispod ujedno otkriva i ispravnu interpretaciju k-ovisnosti pseudoprocjepa. U litera-
turi se sistematski pseudoprocjep crta duz Fermijeve plohe kao jako k-ovisan: velikog iznosa
oko kyp, a zanemarivo malen u Sirokom rasponu valnih vektora oko dijagonale BZ. Takva inter-
pretacija je naivna i prije svega nepotrebno sloZena buduci da zahtjeva opravdanje k-ovisnosti.
Konstantan procjep Aar otvoren na Qar je dovoljan za dobar opis varijacije procjepa duz Fer-
mijeve plohe, bududi da je Fermijev luk zanemarivo osjetljiv na iznos procjepa, za razliku od

regija blizu hotspotova 1 Kyy.
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Slika 3.29: Spektralna funkcija za tocke duz Fermijeve plohe (visokotemperaturne, bez procjepa, pri-
kazane na umetcima): lijevo za rasprSenje na magnonima na 50 K, desno za efektivno neinteragirajuci
sustav sa statickim procjepom. Na obje slike je radi jasnole prikaza ispustena Fermijeva funkcija koja
¢ini vidljivima samo stanja ispod Fermijeve energije. Tamnija linija odgovara valnom vektoru na Fer-
mijevoj energiji na dijagonali BZ. Za svaki egzaktno otvoreni pseudoprocjep moguce je pronaci ekviva-
lentan sustav sa statiCkim procjepom koji dovoljno dobro opisuje Fermijevu plohu. Cijepanje Fermijeve
plohe donje vrpce na @ = 0 na dva bliska maksimuma je posljedica q = 0 procesa, koji su na ovoj
slici zadrzani radi ilustracije njihovog ucinka. Valja uociti kako je ovakvim procjepom oCuvan Fermijev
lIuk u Sirem rasponu valnih vektora, a procjep je vidljiv samo blizu vH tocaka, sukladno svim ARPES
eskperimentima.

3.6 Susceptibilnost 7°(q, ®) ispod T*

Uvodenje statickog procjepa stvara dvije vrpce od kojih svaka moze presjecati Fermijev nivo
ili biti procjepom potisnuta s njega. Elementarna susceptibilnost 7(0) sadrZi Cetiri doprinosa:
dva unutarvrp€ana i dva meduvrpcana. Za razliku od susceptibilnosti bez procjepa, vise ne pos-
toji monotono padajuci kontinuum ph pobudenja sve do @ = 0 eV; na svakom valnom vektoru
postoji razlicita energija praga za ph pobudenja. Bududéi da je za valni vektor Qar najznacajniji
doprinos onaj u blizini vH tocke, na tom valnom vektoru prag iznosi to¢no 2Aq. Na toj energiji
se nalazi oStar maksimum, koji podsjeca na rezonanciju @, no u ovom metalnom racunu pori-
jeklo mu je u AF procjepu (slika [3.30)). Koriste¢i manje gusenje u integraciji, moZemo jasnije
razaznati detalje u ponasanju susceptibilnosti i identificirati porijeklo pojedinih maksimuma i
"disperzija" vrhova koji podsjecaju na kolektivna pobudenja iz lokalizirane slike.

UnutarvrpCana pobudenja podsjecaju na akusticke fonone, buduéi da imaju linearnu disper-
ziju oko q = 0, a meduvrpcane na optic¢ke, buduéi da im je na svim valnim vektorima frekvencija
konacna. Valja napomenuti da ovo nisu kolektivna pobudenja, iako njihov intenzitet moZe biti
poja¢an zbog procjepa. Cak $tovise, relativne irine vrhova u 7(0) odgovaraju Sirinama opaze-
nim u rasprsenju neutrona, koja su reda veli¢ine 0.03 — 0.05 u jedinicama reciproCne resetke.
Moguce je da su upravo ovakva ph pobudenja Cesto krivo interpretirana kao kolektivni modovi
nekog uredenog stanja.

Amplitudna i fazna susceptibilnost ¥, i ¥, _ ispod AF prijelaza se razlikuju, buduci da su
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Slika 3.30: Imaginarni dio neinteragirajuce elementarne susceptibilnosti () (q, w) s procjepom (lijevo)
i bez njega (desno). Bez procjepa nema nikakvih pojava u susceptibilnosti: spinskog procjepa, "rezo-
nancija" i slicno. Linije na lijevoj slici su vodilje za oko duZ lokalnih maksimuma koji podsjeéaju na
akusticke unutarvrpcane i "opticke" meduvrpcane Cesticno-supljinske procese.

rjeSenja dviju razli¢itih Dysonovih jednadzbi (izrazi su popisani u dodatku [B]). Osim gore spo-

menute susceptibilnosti 7(0)

s X, 1 X, _ sadrZe jo§ dvije sli¢ne elementarne susceptibilnosti koje
odraZavaju Cinjenicu da je faznim prijelazom divergiralo rasprSenje na Qap. Takva resumirana
susceptibilnost (slika [3.31] prikazuje primjer za Hg1201 kuprat) sadrzi uske, jasne akusticke
unutarvrpéane polove na energijama @ < 1.5A oko QaF te Siroke, slabo definirane meduvr-
pcane polove oko 2A. Njihovo Sirenje se moze objasniti kao Landauovo gusenje kolektivnih
modova ulaskom u podruéje u (q, ®) prostoru u kojem postoje ph pobudenja. Eksperimentalni
spektri su u o$troj suprotnosti s ovakvom magnetskom susceptibilnoscu:

e Sirine spektralnih linija moraju biti dosta velike, od 20-50 meV, ovisno o k,

e %" je dovoljna za to¢no objasnjenje opaZenih neutronskih spektara: meduvrp&ana ph po-
budenja imaju korektnu disperziju i relativne intenzitete kao i gornja grana disperzije
pjes€anog sata.

e resumacija magnetske susceptibilnosti kvari kvalitativno ponaSanje spektra magnetskih
pobudenja iz %°.

Vidimo da je naivna resumacija, vodena krivom pretpostavkom o pravom faznom prijelazu na
T*, varljiva i kvari slaganje s eksperimentima. Takoder, procjep odreden iz AF jednadZbe samo-
suglasnosti je prevelik za faktor 4, Sto odgovara tocno korekcijskom faktoru potrebnom drugdje
u kupratima - 75% spektralne teZine otpada na nekoherentne procese. Korektnu vrijednost pro-

cjepa potrebno je uvrstiti bez samosuglasnog ra€una i zanemariti dijagrame viseg reda.
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Slika 3.31: Imaginarni dio susceptibilnosti za 10% dopirani Hg1201 u 3D i konturnom prikazu. Gore:
elementarna fazna susceptibilnost sa samosuglasno odredenim procjepom: maksimum na Qap potjece
od "rezonancije" vH toCaka dviju vrpci, koje su udaljene za tocno 2A. Sredina: fazna susceptibilnost re-
sumirana do beskonacnog reda, koja sadrZi kolektivne unutarvrpcane (ispod 1.5A) i Siroke meduvrpCane
grane (iznad 2A). Resumacija je narusila slaganje s eksperimentom! Dolje: amplitudna susceptibilnost,
resumirana do beskonacnosti, takoder u suprotnosti s oblikom niskofrekventnih pobudenja.
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3.7 Korelacije u stanju s procjepom

Otvaranjem procjepa dolazi do preklapanja stare BZ i stvaranja novih vrpci. U takvom stanju,
zadrzavamo multiplikativni tezinski faktor z; u susceptibilnosti gdje je potrebno, no i njega
je potrebno preklopiti kako bi odgovarajudi dijelovi vrpci imali ispravne teZine. Na slici [3.32]
prikazane su "stare" vrpce (bez procjepa) te "nove" (s procjepom) i faktor zx za oba slucaja.
Bududi da ¢emo najéesce spominjati AF uredenje sa valnim vektorom (7, 1), linija preklapanja
zone je antidijagonala, kya = T — kya. Tako nastaju funkcije Z: iz, koje predstavljaju ispravne
tezine dviju AF-rascijepljenih vrpci. Ovo je posebno vazno, buduéi da numeric¢ku integraciju
vr§imo u proSirenoj zoni, tj. Brillouinovoj zoni kakva je prije otvaranja procjepa, radi numericke
stabilnosti i brzine. Ovako preklopljene teZine, uvritene u susceptibilnost sa procjepom ¥°, daju

korektno slaganje s x(©) (visokotemperaturna susceptibilnost bez procjepa) na Tyr.

Slika 3.32: Preklopljene spektralne teZine zx za donju i gornju AF vrpcu u koriStenom reZimu malog
procjepa.

3.7.1 Utjecaj korelacija na magnetski spektar

U niskotemperaturnoj uredenoj fazi korelacije pojacavaju susceptibilnost u neposrednoj okolini
QAar kao i u normalnom stanju, pa su samim time i sve pojave uzrokovane procjepom naglase-
nije. NajvazZnije opaZanje je pojava niskofrekventnih "grana" s disperzijom prema dolje (slika
3.33)), koje identificiramo s donjom polovicom disperzije "pjeS¢anog sata" poznatog iz itrijevih i
lantanovih kuprata. Ova pojava je prisutna ¢ak i za parametre Zivinog kuprata, koristene na slici
3.33] sto omogucuje odredivanje kriterija za raspon utjecaja korelacija, o cemu ¢e viSe rijeci biti

u poglavlju s raspravom i rezultatima.

3.8 Nabojno uredenje ispod T~

Uredenje sa statickim valom gustoe naboja nastaje smrzavanjem nekon fonona na netrivijal-

nom valnom vektoru, ¢ime dolazi do uviSestrucenja jedinicne Celije, najces¢e dimerizacije ili
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Slika 3.33: Uc¢inak korelacija na niskotemperaturni magnetski spektar sa procjepom A > 0. Maksimum
na Qap 1 ® = 2A te grana pobudenja na frekvencijama iznad 2A su vidljivi, ali se podigao intenzitet
niskofrekvencijske nekomenzurabilne grane "pjes¢anog sata".

tetramerizacije[38]. Do ove pojave dovodi elektron-fonon vezanje opisano Hamiltonijanom
oblika:

Hep=Y unq Y. % i (k+q,k)cy, goCiko (3.31)
LL’ko

gdje je uyq pomak resetke, giﬂ su verteksi elektron-fonon vezanja (izvedeni ili popisani u
dodacima), a g njegova jakost.
Vlastita energija fonona u medudjelovanju s vodljivim elektronima je proporcionalna odgo-

varajucoj susceptibilnosti

hll) (q, ©) = ngoxM (q,) (3.32)
’ ’ k+q) —fL(k)
Lk +q, fL( (3.33)
Ll%c‘g q hO)—l—lT[ +ELl(k+q)—EL(k)

Ovaj minimalni model korektno opisuje tzv. mekSanje fonona sniZzavanjem temperature: sus-
ceptibilnost je na dovoljno visokim temperaturama monotono padaju¢a funkcija temperature
pa sniZavanjem temperature njen iznos raste. Tako za odredenu vrijednost konstante vezanja

postoji konacna temperatura na kojoj je na odredenom valnom vektoru zadovoljena relacija

2
o’ = (wﬁo) ((I)) —g*Voxaa(q, ) =0, (3.34)

tj. frekvencija tog kolektivhog moda je pala na nulu. Materijal u kojem je moguée pronaci

rjeSenje takvo da na 7 > 0 vrijedi @w(q) = 0 doZivjet ¢e fazni prijelaz u stanje vala gustoce
2
?.
[3.34p: frekvencija moda oko jednog valnog vektora se spusta hladenjem. Val gustoce naboja se

naboja s valnom duljinom A = Primjer takve temperaturne ovisnosti je prikazan na slici
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u, primjerice Zivinim i itrijevim kupratima, javlja ispod temperature pseudoprocjepa na kojoj se
javlja lokalno magnetsko uredenje. Stoga je potrebno promotriti moguénost stvaranja lokalnog,
fluktuirajuceg vala gustoCe naboja u sustavima u kojima ve¢ postoji, npr. AF procjep. Na
slici [3.34p prikazujemo promjenu susceptibilnosti duz I'—X linije prolaskom kroz Ty za AF
uredenje. U ovisnosti o parametrima sustava, ve¢i maksimum moze potjecati od unutarvrpanog
ugnjezdenja male ili velike Fermijeve plohe. U svim eksperimentima koji su nam poznati,
spomenutima u pro§lom poglavlju, CDW signal nalazi na visem valom vektoru nego za vrpcu
bez procjepa. Stoga smo odabrali parametarski reZim u kojima ja¢i maksimum potjece od

ugnjezdenja velike plohe, tj. Fermijevog luka.
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Slika 3.34: Model meksanja fononskog moda na oko g, = 0.3 jedinice reciprocne resetke spustanjem
temperature: a) shematska disperzijska relacija fonona, redom na temperaturama od 350 do 150 K; b)
temperaturna ovisnost AF procjepa koji ¢e pomaknuti valni vektor ugnjeZzdenja Qcpw na vise vrijednosti
(Tepw je ovdje oko 320 K, maksimum procjepa 0.1 eV); ¢c) CDW susceptibilnost u Sirokom tempera-
turnom rasponu za parametre i samosuglasno odredeni procjep sa b); crtkana linija oznacCava poloZaje
maksimuma koji potjecu od unutarvrpanog ugnjeZdenja male i velike Fermijeve plohe, redom na ma-
njim odnosno ve¢im valnim vektorima; crvena strelica oznacava eksperimentalnu vrijednost Qcpw iz
[27]]; d) g-ovisno elektron-fonon vezanje (crtkana linija) i CDW susceptibilnost na Tcpw mr za iste para-
metre sa b).

Vazna razlika u odnosu na Hubbardov model za magnetsko uredenje jest k-ovisnost elektron-

fonon vezanja. Budu¢i da CDW valni vektor nije globalni maksimum (situacija ilustrirana na
1

02+q2

ili slican (ovdje samo postuliramo plauzibilan oblik). Vezanje mora omoguciti (lokalno) urede-

slici|3.34d) nabojne susceptibilnosti, elektron fonon vezanje morat ¢e poprimiti oblika

nje na valnom vektoru korektnog iznosa, oko 0.2 — 0.3 jedinice reciproCne reSetke. U aprok-
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simaciji ¢vrste veze [39] elektron-fonon vezanje proporcionalno je \/%, iz ¢ega moZemo
) (q

zakljuéiti da se nuZno radi o vezanju na opticki fonon. Konstanta c? tada odgovara frekvenciji

tog fononskog moda u dugovalnoj aproksimaciji.

3.9 Usporedba s uéincima supravodljivosti

Buduci da koristimo konstantan procjep u vrpci, ovdje ¢emo dati kratak prikaz oblika Fermijeve
plohe i procjepa u supravodljivom stanju. U najjednostavnijem modelu (koriStenom u npr. [[14]]),

Greenova funkcija u BCS stanju se moZe zapisati kao:

A% (k)
ho+E(K)—Ep+il’

Gsc(k, ) ' = o — E(K) + Ep + il — (3.35)
gdje je A(K) = 1A (cos (kya) — cos (kya)) supravodljivi procjep oblika d-vala. Radi usporedbe,

u istoj aproksimaciji bi Greenova funkcija za AF uredenje bila

2
AO

Gar(k,0) ' =ho — E(K)+Ep +il" — ho E(ktq) B 10T

(3.36)

U d-valnom supravodljivom stanju procjep iS€ezava isklju¢ivo na dijagonali IBZ pa je gu-
Senje, odnosno Sirina spektralne linije, jedini parametar koji moze zatvoriti procjep u dovoljno
Sirokom intervalu valnih vektora oko dijagonale IBZ. To znaci da bi se za postizanje realisticnih
Sirina spektralnih linija oko VH tocke guSenje efektivno trebalo smanjivati pribliZavanjem toj
tocki, suprotno eksperimentu. AF stanje ispravno naruSava Cesti¢no-Supljinsku simetriju daleko
od vH tocaka, a moze objasniti i prividnu Cesti¢no Supljinsku simetriju u samoj vH tocki. vH

tocke su medusobno udaljene za to¢no Qar pa se u njima uvijek AF procjep otvara simetricno.
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Slika 3.35: EDC usporedba spektralne funkcije duZ neinteragirajuce fermijeve plohe za LSCO parame-
trizaciju: a) sa supravodljivim procjepom s malim guSenjem; b) sa supravodljivim procjepom s velikim
guSenjem i ¢) konstantni AF procjep. U supravodljivom stanju je nuZzno uvesti veliko guSenje kako bi se
dva spektralna maksimuma spojila u jedan u Sirem rasponu valnih vektora oko dijagonale IBZ (na slici
35 —55°). AF koji se po definiciji ne otvara simetri¢no oko Er veé u stanjima udaljenim za Qap, korek-

tno otvara procjep blizu vH to€aka i ostavlja dugacak Fermijev luk bez potrebe za nefizikalno velikim
gusenjima.
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Rezultati

U ovom poglavlju opisujemo postupak prilagodbe parametara vrpci na nekoliko klasa kuprata

te rezultirajuéi magnetski spektar za svaku od njih.

4.1 Prilagodba parametara vrpce na ARPES u kupratima

ARPES je medu najzasluznijim tehnikama za razvoj razumijevanja VTS. Njime se izravno mjeri
koliko ima nosilaca naboja te kakva su im svojstva. Genericki, u kupratima postoji samo jedan
tip nosilaca (elektroni ili Supljine) ¢ija Fermijeva ploha je Supljinska, sa srediStem u M tocki prve
Brillouinove zone. Manji broj uzoraka LSCO-a je mogude dopirati preko vH dopiranja, tako da
imaju elektronsku Fermijevu plohu. Potklasa cerijevih kuprata se dopira iskljucivo elektronski
i jedina su proba elektronski dopiranog dijela faznog dijagrama. Zajednicka svojstva mogu se
sazeti kao:
1. Fermijeva ploha izgleda kao zaobljeni kvadrat ili kruZnica sa srediStem u M tocki
2. dio Fermijeve plohe nije vidljiv bududi da je u pseudoprocjepu, a ta stanja su Sirau ki @;
dio plohe oko dijagonale IBZ se ¢esto naziva Fermijevim lukom (engl. Fermi arc)
3. oblik, tj. k-ovisnost pseudoprocjepa, se mijenja s dopiranjem, temperaturom i klasom
materijala
4. u SC fazi javlja se drugi procjep, d-valne simetrije smjeSten simetricno oko kemijskog
potencijala
Ova tehnika daje temeljne informacije za model magnetskog odziva, buduci da pruza uvid
u oblik Fermijeve plohe, koncentraciju nosilaca te njihova vremena Zivota. Gdje je god mo-
guce, pokusali smo izvrsiti prilagodbu eksperimentalne vrpce na vezujuu vrpcu Emeryjevog
modela. Realna vrpca doZivljava nekoliko prijeloma, odnosno naglih promjena nagiba uda-
ljavanjem od kemijskog potencijala. Podrijetlo tih skala nije sasvim razjasnjeno, iako se neki
od tih lomova pripisuju elektron-fonon medudjelovanju. Modeli vrpci koje koristimo ne sa-

drZavaju takve ucinke pa sve parametre prilagodbi smatramo efektivno renormaliziranima, s
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vrijednostima kakve su iSCitane iz eksperimentalnih rezultata. Kako bismo S$to to¢nije opisali
niskoenergetske procese, sve parametre ugadamo tako da dio vrpce tik uz kemijski potencijal
ima eksperimentalno korektan nagib, odnosno Fermijevu brzinu, $to je potrebno za sve analize

u kasnijim poglavljima.

4.1.1 Lantanovi kuprati (LSCO, LBCO)

Fermijeva ploha LSCO i LBCO spojeva je vrlo sli¢na: za niska Supljinska dopiranja je oblika
kruznice oko M tocke, za viSa dopiranja, blizu vH tocke je priblizno kvadrat zarotiran za 45° u

odnosu na Cu-O veze, a za naddopirane uzorke je zatvorena, oblika kvadrata zaobljenih vrhova.

Slika 4.1: ARPES presjeci na Fermijevoj energiji za LSCO uzorke u Sirokom rasponu dopiranja [40]].
Vazno je primijetiti da se ¢ak i u AF uzorcima s dopiranjem oko 1% primjecuje komad Fermijeve plohe.
Duljina Fermijevog luka raste sa Supljinskim dopiranjem te oko vH dopiranja on seZe u potpunosti do
vH tocke.

Za jako poddopirane lantanove kuprate (0 < 3% Supljina) nije mogucée pronaci parametre
koji u modelu s tri vrpce to¢no opisuju Fermijev luk i dio Fermijeve plohe uz rub zone isto-
vremeno. Za to je potrebno koristiti model 4 vrpce [8] ili efektivni preskok na druge susjede,
no bududi da nas zanima samo faza pseudoprocjepa, zanemarit ¢emo na tim dopiranjima dio
vrpce oko ruba IBZ, budu¢i da je na svim zanimljivim temperaturama u procjepu. Uzevsi to u
obzir, odredili smo parametre vrpce za nekoliko karakteristiénih dopiranja za LSCO u modelu
tri vrpee (slika[4.2]i tablica 1)

OpaZene ovisnosti temperatura 7* i T¢ o dopiranju su veoma razli¢ite (slika[d.2]b i ¢): su-
pravodljiva kriticna temperatura u poddopiranom podrucju raste s dopiranjem, dok temperatura
otvaranja pseudoprocjepa opada. Te ovisnosti o dopiranju prate i iznosi pripadajuéih procjepa.
Procjep takoder razli¢ito varira duz Fermijeve plohe u obje faze. U supravodljivom stanju, duz
Fermijeve plohe opaZen je d-valni supravodljivi procjep, dok za T > T¢ konstantan procjep
otvoren rasprSenjem na Qar izvrsno opisuje opaZenu jaku k-ovisnost procjepa. Realisti¢nu vri-
jednost procjepa za umjereno poddopirani LSCO (oko 35 — 40 meV), koju ¢emo koristiti za
temperature 7 < T*, ¢itamo sa slike
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Slika 4.2: Lijevo: Prilagodba ARPES maksimuma intenziteta na Fermijevoj energiji na model s tri
vrpce. Na niskim dopiranjima prilagodbu vr§imo samo na sredi$nji dio Fermijeve plohe, buduéi da su
njeni dijelovi na rubu BZ jako zamudceni i unutar procjepa. Tocke predstavljaju maksimume MDC-ova
iz [40], a parametri prilagodbe su dani u tablicifd.1] Sredina i desno: PG i SC procjepi u LSCO-u, prema
[41].

Tablica 4.1: Parametri modela s tri vrpce za lantanove kuprate na nekoliko karakteristi¢nih dopiranja.
Energije kisikovih orbitala su degenerirane (A,, = 0).

dopiranje | tpq [eV] | 1y [eV] | Apg [€V] | EF —Evy
3% 0.5 0.6 1.5 —0.146
7% 0.5 0.6 1.5 —-0.117
15% 0.5 0.4 1.5 —0.016
22% 0.5 0.4 1.5 0.012
30% 0.5 0.4 1.5 0.047

4.1.2 Bizmutovi kuprati

Najjednostavniji ¢lanovi porodice, BSCCO s jednom i dvije CuO; ravnine, tzv. Bi2201 1
Bi2212, imaju nesto vecu zakrivljenost Fermijeve plohe nego lantanovi kuprati (slika 4.3) pa
je potrebna veca vrijednost parametra ¢, koji uzrokuje zakrivljenost. Kompliciranije je opisati
Bi2223, spoj s 2 neekvivalentne ravnine bakrenog oksida u kojemu stoga dvije vrpce sijeku Fer-
mijev nivo. Na rubu IBZ Fermijeva ploha podsjeca na Q1D materijale, zbog izraZenog ravnog
dijela Fermijeve plohe. Ovakav oblik moZe pogodovati razvoju nekog uredenja sa, na primjer,
valom gusto¢e naboja. Razmatranje viSeravninskih spojeva ostavljamo za kasnija istraZivanja.

k-ovisnost PG i SC procjepa kvalitativno je slicna onoj u LSCO-u, no supravodljivo po-
drucje je pomaknuto na niZa dopiranja. Stoga za primjer rauna na bizmutovim kupratima

uzimamo umjereno dopirane materijale s parametrizacijom koja obuhvacéa nekoliko materijala

[42, 43] (slika @4).

64



Rezultati

k, (munits)

Slika 4.3: Fermijeve plohe jednoravninskog [42] 143]] i troravninskog [44] Bizmutovog kuprata. Jedno-
ravninski ima Fermijevu plohu slicnu LSCO-u, troravninski YBCO-u, s dugim ravnim dijelovima uz rub
IBZ, slicnim 1D CDW sustavima. I$¢ezavanje Fermijevog luka na lijevoj slici je posljedica matri¢nog
elemena foton-elektron vezanja, a ne pojava procjepa.

Tablica 4.2: Parametri modela s tri vrpce za bizmutove kuprate u kojima jedna vrpca sijece kemijski
potencijal.

materijal i dopiranje | f,4 [eV] | 1, [eV] | Ay [€V] | EF —Evy

Bi-2201 24% 0.375 0.75 0.75 —0.146
Tew @' oo 0.02
— % SS. e (Qéz(212?7e<\e/\)/)- 0.00
s O Gd (50 eV)

Nd (50 eV) — —0.02
Nd (22.7ev) 4 %

< LaGd (50 eV) = —-0.04
<3 e La(19eV) %)
- ¢ La(227eV)4 | —0.06 - Gd
O La(50eV) 3 (hv =19 eV) m
—0.08 O Gd (22.7 eV)
8 ss 2y = ' Nd (22.7 eV)
".. kg S5 P —0.10 - La(19eV)
. O La (22.7 eV)
0 | | | |
T -0.12 ;
0 3 n -13-12-1.1 -1.0 -0.9
k,\'a kxa

Slika 4.4: Prilagodbe modela tri vrpce za Bi2201 kuprat (parametri u tablici . Prilagodba je vrsena,
kao i za LSCO, na nagib blizu Fermijeve energije.

4.1.3 Itrijevi kuprati (YBCO)

Itrijev barijev kuprat ima nesto sloZeniju strukturu, zbog koje postoje dvije neekvivalentne rav-
nine te 1D lanci bakrenog oksida. Fermijeve plohe svih tih objekata sijeku Fermijev nivo te
su stoga vidljivi u ARPES spektrima. SloZenu strukturu vrpci pribliZzno éemo ovdje opisati
jednom vrpcom koja sijeCe Fermijev nivo te je izrazito ravna uz rub BZ. Velike ravne dijelove
Fermijeve plohe moguce je postici velikim efektivnim preskokom na bakrovu 4s orbitalu no

takav model umanjuje efikasnost numeri¢kog izvrednjavanja u kasnijim ratunima. U jednovr-
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Tablica 4.3: Parametri modela s tri vrpce za Fermijev luk itrijevog kuprata s k-ovisnim guSenjem te
parametri modela s jednom vrpcom za prilagodbu cijele Fermijeve plohe sve do ruba IBZ.

materijal i dopiranje | t,4 [eV] | 1, [eV] | Ay [eV] | EF — Evy
YBCO =~ 10% 0.1 —0.75 0.75 —0.27

materijal i dopiranje | ¢ [eV] | ¢ [eV] | t"[eV] | Er—E.y
YBCO 15% —0.2 —-0.4 0.1 —0.165

pCanom, jednostavnijem modelu taj u¢inak modeliramo efektivnim preskokom na druge i trece
susjede, t',1".

U fazi pseudoprocjepa YBCO je dobar primjer materijala koji na svim dopiranjima ima izra-
zito kratak Fermijev luk. Za opis takvih Fermijevih ploha, a bez uvodenja procjepa, dovoljan je
uobicajeni model s tri vrpce, no potrebno je uvrstiti k-ovisne fenomenoloske Sirine spektralnih
linija. Primjer takve funkcije je

Tk = Do+ (cos (kya) — cos (kya))? 4.1)

a karakteristi¢ne vrijednosti parametara su 'y =0.05eVil; ~ 0.1 eV.

Y ' @8 7
© E_ T
<2 2
o‘r | X 0
0 = T 0 I T
2 2

kya

Slika 4.5: Prilagodbe modela s jednom vrpcom i preskocima na druge i trece susjede (parametri u tablici
@3). Lijevo: gola Fermijeva ploha, desno: intenzitet na Fermijevom nivou sli¢an eksperimentalnom je
dobiven koriStenjem k-ovisnog guSenja koje je pojacano na rubu IBZ.

4.1.4 Zivin barijev kuprat, Hg1201

Zivin kuprat formule HgBa,CuQy, skraeno Hgl1201, isti¢e se u novije vrijeme [24} 27) 43]]
zbog velike Cistoée uzoraka koje je moguce postiéi. To se o€ituje niskim rezidualnim otporom u
transportnim mjerenjima, pravilnom kalanju kristala bitnom za ARPES mjerenja, ali i relativho

Cistim spektrima rasprSenja neutrona i rendgenskih zraka.
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Tablica 4.4: Parametri modela s tri vrpce za malo poddopirani Hg1201. Za ostala dopiranja, u nedostatku
eksperimentalnih mjerenja, koristimo iste orbitalne parametre i pomi¢emo samo kemijski potencijal.

dopiranje | tpq [eV] | tpp [eV] | Apg [eV] | EF — Evy
~ 10% 0.2 0.75 1.0 —0.171

U trenutku pisanja ovog rada dostupan je samo jedan skup mjerenja ARPES spektara, onaj
blizu optimalnog dopiranja, u supravodljivom stanju. Pretpostavljamo da ¢e evolucija Fermijeve
plohe slijediti onu kod jednoravninskog BSCCO-a, budu¢i da su im strukture i ARPES spektri
u dostupnim fazama veoma sli¢ni. Parametri Fermijeve plohe su dani u tablici B.4] a oblik
i prilagodbe na nekoliko dopiranja su prikazane na slici 4.6 usporedno s eksperimentalnim

slikama.

gl Fermi crossings:
@ ExperimentA
® ExperimentB
Tight Binding model:
— p=0.19
— p=0.16
— p=0.13
— p=0.12
— p=0.10

— p=0.07

a) :;

ki - ke [A™]

Slika 4.6: Lijevo: ARPES Fermijeva ploha Hg1201 blizu optimalnog dopiranja te nekoliko prikaza
prilagodbi koristenih u ovom radu. a) Prilagodba s k-ovisnim procjepom, veéim oko vH tocaka, daje
premalu zakrivljenost lukova blizu hotspotova; b) eksperimentalna slika iz [43] s nekoliko prilagodbi
za razlicita dopiranja iz originalnog ¢lanka, u kojima nije koriSten procjep; c) prilagodba s konstantnim
procjepom Ag = 0.035 eV. d) obojeni prikaz intenziteta na Fermijevoj energiji za prilagodbe bez procjepa,
ali s k-ovisnim guSenjem - Sirine spektralnih linija su proporcionalne funkciji (cos (k) — cos (ky))", gdje
je n =4. Ovaj ¢lan simulira procese gusenja koji su pojac¢ani oko vH tocaka zbog povecane gustoce
stanja i dobro opisuje eksperimentalne rezultate. Desno: nagib eksperimentalne Fermijeve plohe iz [45]]
te nasa prilagodba (bijela linija) na srednji nagib u blizini Fermijevog nivoa.

4.2 Magnetski spektar funkcije W(q, ®) u kupratima

Ove rezultate ¢emo samo prikazati za dva suprotstavljena reZima: jedan s veoma kratkim
Fermijevim lukom (Hg1201) te jedan sa skoro potpunim (LSCO). YBCO i jednoravninski BS-
CCO koji imaju sli¢cne Fermijeve plohe Hgl1201 1 LSCO-u ¢e imati veoma slicne spektre s

minimalnim kvantitativnim razlikama.
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4.2.1 Hgl201 - Zivin kuprat

Za ovaj materijal u trenutku pisanja ovog rada postoji samo jedan ¢lanak sa ARPES slikom Fer-
mijeve plohe, koju smo u proSlom odlomku koristili za utvrdivanje parametarskih reZzima. Naj-
manji moguci procjep kojeg je moguce postici rjeSavajuci samosuglasnu AF jednadzbu je 0.1
eV, §to je za faktor 4 vece od potrebnoga za to€an poloZaj maksimuma na Qar u neutronskom
rasprSenju. Efektivno medudjelovanje iznosi U,,;, = 0.49 eV. Fermijeva ploha za taj procjep,
medutim, izgleda to¢no kao eksperimentalna (slika[4.7), uz k-ovisno gusenje, pojac¢ano oko vH

tocCaka.

gy a
oy

=
rols
=
o
N IS

qx a 0x a

Slika 4.7: Fermijeva ploha za Hg1201 parametre i samosuglasno odreden procjep od 0.1 eV. KoriStena
je fenomenoloska k-ovisna Sirina spektralne linije.

Magnetska ph pobudenja na Qar su najjaca na @ = 2A, kako je opisano u proslom poglavlju,
bududi da je sva spektralna teZina ispod te frekvencije potisnuta procjepom. Disperzija pobu-
denja, i8Citana iz lokalnih maksimuma intenziteta, u potpunosti je u skladu s eksperimentalnim
opaZanjem: postoji samo gornja grana koja se akusticki §iri iz (q, ®) = (QaF,2A). Poveéanje
guSenja i/ili blaga ovisnost procjepa o valnom vektoru mogu dalje pribliZiti ovu sliku eksperi-
mentalnoj, buduéi da oba ucinka Sire globalni maksimum na 2A u frekvenciji.

Ukljucivanjem korelacija putem spektralnih tezina zki u spektru Hgl1201 se javlja uzorak
slican disperziji pjeS€anog sata, u suprotnosti s eksperimentima. Ovo otvara mogucnost da je
pseudoprocjepa u tom, inace vrlo uredenom materijalu, uzrokuje orbitalni nered izvan ravnine, a
ne magnetske fluktuacije i jako kulonsko medudjelovanje u ravnini. Bez obzira na to porijeklo
pseuodprocjepa, nakon njegovog otvaranja, polozaj unutarvrpanog ugnjezdenja se pomice s
oko 0.2 na oko 0.3 jedinica recipro¢ne resetke (slika[3.34)) $to to¢no odgovara eksperimentalnom

valnom vektoru [27].
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Slika 4.8: U Zivinom kupratu postoji samo gornja, visokoenergijska grana magnetskih pobudenja (lijevo,
slika preuzeta iz [24]). Bududi da je Fermijev luk u Hg1201 kratak, nosioci manje vremena provode na
bakrovoj 3d orbitali, pa su ucinci korelacija slabi. Dodavanje korelacija naglasava donju granu pobudenja
ispod 2A, suprotno eksperimentima (sredina i desno, obja$njenje na slici[3.33). Dolje: u naSem racunu,
obje grane pobudenja su izotropne u Brillouinovoj zoni, u skladu s eksperimentom iz reference [24].

4.2.2 Lantanovi kuprati

Lantanovi kuprati imaju nesto duZe Fermijeve lukove koji seZu skoro do vH tockaka [40} 46] pa
stanja na Fermijevom nivou duZe vrijeme provode na bakrenim orbitalama. To poveéava vje-
rojatnost nalazenja dviju Supljina na istom bakrovom atomu, pa stoga o¢ekujemo veéi utjecaj
korelacija na cijelu vrpcu. Na umjerenim dopiranjima nekomenzurabilni meduvrpcani mak-
simumi ispod 2A su vidljivi i bez korelacija, budu¢i da su blize Qar, za razliku od Hg1201.
Na dopiranju koje bi odgovaralo skoro optimalnom i slabo predopiranom LSCO-u tim neko-
menzurabilnim granama slabi intenzitet, zbog ¢ega im se i usporava Sirenje s povecavanjem
iznosa dopiranja. Podsjetimo, ovo je ponaSanje to¢no opaZeno u lantanatima: blizu optimalnog
dopiranja linearna ovisnost nekomenzurabilnih signala o dopiranju saturira.

Dvije pojave koje nedostaju u niskofrekventnom dijelu spektra su stati¢ki maksimumi Im y
na ® = 0 te povratak na komenzurabilno uredenje na polupopunjenju. Ove ucinke nije moguce

reproducirati u potpuno itinerantnom pristupu bez stvarnog SDW osnovnog stanja.
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Slika 4.9: Imaginarni dio susceptibilnosti ispod 7* za LSCO. a) Dopiranje od 15%, s malim gusenjem
s kojim je gornja grana prejaka u odnosu na pozadinu. b) Isto dopiranje, uz realisticno guSenje koje
smanjuje razliku izmedu gornje i donje grane pobudenja. Nekomenzurabilni vrhovi donje grane su slabi
i daljnjim dopiranjem ne mijenjaju znacajno intenzitet i lokaciju, u skladu sa saturacijom opaZenom u
stvarnom LSCO-u. ¢) Dopiranje oko 8% za veci procjep odreden samosuglasno, kakav bi vise odgovarao
AF materijalu. d) Isto, za manji procjep, koji odgovara iznosu izmjerenom ARPES-om.

4.3 Nabojna uredenja i veza sa spinskim

U proslom poglavlju smo pokazali kako otvaranje procjepa uvijek pomice CDW valni vektor ka
viSim vrijednostima. To je univerzalno svojstvo vrpce, buduéi da se otvaranjem procjepa tocke
s tangencijalnim ugnjezdenjem pomicu dalje od vH tocke. Eksperimentalni odnos gcpw = 20;¢
nije moguce iSCitati s Fermijeve plohe iz ARPES mjerenja, a metalni model predvida smanjenje
gcpw porastom Supljinskog dopiranja, Sto dovodi u pitanje kako bi trebalo iScitati vektore ug-
njezdenja iz APRES mjerenja za LSCO. Odnos iznosa procjepa, zakrivljenosti Fermijeve plohe
1 Sirine spektralnih linija komplicira istovremenu interpretaciju oblika Fermijeve plohe i rezul-
tirajuéeg neutronskog spektra. Za BSCCO, u kojem se CDW javlja odmah ispod T*, a gcpw
se smanjuje Supljinskim dopiranjem, CDW vjerojatno nastaje ugnjezdenjem rubnih dijelova

Fermijeve plohe, sli¢no kao §to je na slici [3.34] prikazano za Hg1201.
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Poglavlje 5
Zakljucak i rasprava rezultata

Predstavljamo rezultate i opravdanja pretpostavki, krenuvsi od najvisih temperaturama prema
T = 0. Fermion-bozon medudjelovanje u normalnom stanju otvara pseudoprocjep kojeg u upe-
Catljivo korektnoj aproksimaciji moZemo zamijeniti pravim procjepom s konacnom Sirinom
spektralne linije. Ovaj korak olakSava racun susceptibilnosti ispod temperature 7*, koju ovdje
poistovjeCujemo s Tyr AF prijelaza. Ispod te temperature promatramo susceptibilnost fermi-
onskog sustava s beskonacnom resumacijom, karakteristi¢cnom za prave fazne prijelaze, te bez

nje.

5.1 Normalno stanje

Temeljna eksperimentalna opazanja u normalnom stanju kuprata, vazna za ovaj doktorat su u
mnogome medusobno pomirena jedinstvenim pristupom u kojem su bakrovi i kisikovi stupnjevi
slobode tretirani ravnopravno. Transport potjeCe dominantno od metalnih Supljina na kisikovim
atomima, ¢ime favorizirani smjer vodljivosti postaje upravo smjer kisikove podresetke.

U takvom metalnom normalnom stanju, na temperaturama iznad 7%, jake korelacije uvo-
dimo kao posljedicu jakog kulonskog odbijanja, u najniZem redu teorije koja konzistentno po-
Stuje lokalne zakone oCuvanja u svakom redu. Te korelacije su efektivno slabe u odnosu na
osnovno kulonsko medudjelovanje i mogu se svesti na lokalni staticki ¢lan Uy, < Uy. Pretpos-
tavljamo da zadrzavanje tog ¢lana najniZeg reda, unato¢ narusavanju bazdarne invarijantnosti,
nece u bitnome kvariti kvalitativne zakljucke. Teorija na koju se rad oslanja [29] korektno
predvida pojavu nekoherentnih doprinosa dalje od Fermijevog nivoa i koherentnu vrpcu sma-
njene spektralne teZine na Fermijevom nivou. Ovime je opravdano zadrZati metalno stanje kao
pocetno.

Fermijeva ploha ima dj simetriju i ispravnu zakrivljenost uz kemijski i spektroskopski ko-
rektne vrijednosti parametara koriStenih u aproksimaciji ¢vrste veze. Ti parametri, iSitani iz

eksperimentalnih rezultata, u ovoj efektivnoj teoriji se smatraju renormaliziranima jakim me-
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Zakljucak i rasprava rezultata

dudjelovanjem na bakrovim orbitalama. Pokazali smo kako, za eksperimentalno dostupna do-
piranja, metalna faza predvida moguénost komenzurabilnog ili nekomenzurabilnog uredenja, u
ovisnosti 0 veoma sloZzenom odnosu mikroskopskih parametara. Korelacije popravljaju ovaj re-
zultat te je predvidanje Emeryjevog modela s U; — o komenzurabilno AF stanje, bez iznimke
za sve parametrizacije poddopiranih kuprata, u slaganju s rezultatima neutronskog rasprsenja te
ARPES-a ispod pseudoprocjepa, gdje je takoder oCuvana d4 simetrija.

Magnetska pobudenja AF tipa su odsutna u normalnom stanju, buduci da jednadZzba za ko-
lektivne modove nema rjeSenja, pa pojavu komenzurabilnih pobudenja pripisujemo statickim
spinovima na bakrovim orbitalama. Oni odgovaraju lokaliziranom i nekoherentnom dijelu no-
silaca kojeg u ovom radu ostavljamo po strani bududi da se nalazi nekoliko eV daleko od Fermi-
jevog nivoa. Takoder, predvidamo veéi znacaj tog lokaliziranog doprinosa jako blizu AF faze,
za koju taj doprinos predvidaju i ¢t —J modeli. Pseudoprocjep na T* otvaramo medudjelova-
njem Supljina s bozonima tog lokaliziranog podsustava, ¢ija disperzija je slicna onoj osnovnog

nedopiranog AF kuprata.

5.2 Otvaranje pseudoprocjepa

Recentni eksperimenti pokazuju da nered izvan CuO; ravnina pogoduje fazi s pseudopro-
cjepom a naruSava supravodljivu fazu [36]. Pseudoprocjep stoga mozda otvaraju procesi koji
nemaju porijeklo u toj ravnini. Ovdje smo pretpostavili da ga otvara rasprSenje na spomenutom
magnetskom modu, vodeni plauzibilnim argumentom i simetrijom resSetke. Takvo rasprsenje
korektno otvara procjep na dijelovima Fermijeve plohe udaljenima za otprilike Qar, blizu vH
toCaka. Identificirali smo parametarski reZim koji korektno opisuje otvaranje pseudoprocjepa te
procese rasprsenja ¢iji intenzitet raste s temperaturom. Linearna ovisnost guSenja o temperaturi
u vlastitoj energiji elektrona porijeklom od rasprSenja na magnonima se pokazala dovoljnom za
konzistentnost s eksperimentima.

Za opis niskotemperaturne faze, dinamicka slika je zamijenjena statickom radi jednostav-
nosti numeri¢kog racuna. Pokazali smo da postoji izrazito dobro slaganje obje slike uz pove-
¢anje Sirina fermionskih spektralnih linija te iznosa pseudoprocjepa na oko ~ 0.1 eV, kao u
ARPES eksperimentima. Staticku sliku je stoga potrebno shvatiti kao efektivnu, koja simulira
oba ucinika opaZena u dinamickoj slici i eksperimentima: pojavu procjepa i Sirenje spektral-
nih linija videne. U suprotnom, ovaj uobicajeni pristup srednjeg polja u stati¢koj slici [9, [10]
kvari ovako izgradenu konzistentnu sliku. Niskotemperaturne spektre, ispod Tyr se u takvim
pristupima traZi u nekom obliku resumirane susceptibilnosti u spinskim i nabojnim kanalima

(potpuni izrazi su dani u dodacima):

(5.1)
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Zakljucak i rasprava rezultata

Teorijske i eksperimentalne nekonzistentnosti resumiranog pristupa su:

e Faznog prijelaza s dugodoseZnim redom na 7* nema. Resumacija susceptibilnosti i po-
traga za kolektivnim magnetskim pobudenjima kao polovima interagirajuce susceptibil-
nosti predstavlja naivnu interpretaciju niskotemperaturne faze kao prave termodinamicke
faze.

e Bez obzira na promatrani kanal (spinski, nabojni), spektar pobudenja je daleko od ekspe-
rimentalnog - resumacija generira uske kolektivne akusticke polove ispod procjepa koji
potjecu od vH tocaka. Ovakva pobudenja bi doduse bila karakteristicna za bakrove no-
sioce kojih ima poveéan udio u vH dijelu BZ, no ispod 7™ oni bi trebali imati konacan
procjep na Qar. Druga, opticka grana pobudenja je nekorektno plitke disperzije i presi-
roka da bi bila pridruZiva eksperimentalnoj.

e Samosuglasna jednadZba predvida previsoku vrijednost za procjep, sada interpretiran kao
nekoherentno lokalno uredenje. Faktor korekcije je oko 0.25, tj. procjep je 4 puta veéi od
eksperimentalnog (faktor 0.25 potreban je u literaturi i za korekciju spektralne teZine i u
drugim opservablama).

Odustajanje od resumirane susceptibilnost paZnju usmjerava na najnizi red resumacije, sus-
ceptibilnost 7(0) koja u sebi sadrZi ranije otvoreni procjep. Na temperaturama blizu 0, ona
ima mnoga dobra svojstva. Postoji procjep na frekvencijama 0 < @ < 2Apg na valnom vek-
toru QaF, koji odgovara suZenom dijelu disperzije pjeS€anog sata. Za Zivin kuprat model ko-
rektno predvida odsustvo donje granice magnonske disperzije. Iznad procjepa, za sve oblike
Fermijeve plohe postoji izotropna grana meduvrpcanih pobudenja koja je joS jedno eksperi-
mentalno univerzalno svojstvo kuprata. Na frekvencijama iznad 0.1 eV ta grana je vjerojatno u
vecoj mjeri pomijeSana s lokaliziranim modovima koji 1 u AF stanju [9] potjecu od meduvrp-
Canih procesa. Niskoenergijski, slabo nekomenzurabilni maksimum iz neutronskog rasprsSenja
na Hg1201 objasnili smo kao produzetak meduvrpcane grane ispod 2A kojem se ispod procjepa
jako smanjio intenzitet. Uvodenje ucinaka jakih korelacija pojacava magnetski odziv oko Qar
te naglaSava niskoenergijske grane. To su tocno grane magnetskog spektra "pjeSCanog sata"
koje imaju disperziju prema dolje.

Vrpca s procjepom omoguduje skrac¢ivanje Fermijevog luka s temperaturom i dopiranjem te
otvara moguénost otvaranja SDW ili CDW uredenja na nekomenzurabilnim valnim vektorima.
Procjep je nuzan kako bi ugnjezdenje pri rubu IBZ dalo korektan iznos Qcpw, veéi nego za
vrpcu bez procjepa.

Utjecaj jakih korelacija na magnetski odziv mora biti to jaci, Sto je veci udio bakrovih stanja
na Fermijevoj energiji, kao npr. u lantanovim i bizmutovim kupratima, gdje luk Fermijeve plohe
seze sve do ruba BZ koji je jaCe populiran bakrovim stanjima. Ukljucivanje jakih korelacija za te
materijale je stoga opravdano, a vodi korektno i na pojavu niskoenergijske disperzije "pjes¢anog

sata". U niskoenergijskom dijelu spektra nedostaju tri bitna fenomena:
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Zakljucak i rasprava rezultata

e Donja grana, pojacana uvodenjem zi faktora, je takoder izotropna i nema maksimume
za diskretne vrijednosti orijentirane u smjeru bakrove ili kisikove reSetke. NaS$ pristup
je ogranien na temperature malo ispod 7* pa ne sadrzi pruge niti SDW/CDW. Takva
uredenja, uspostavljena oko 7' = 0 Ce favorizirati neki od smjerova uvjetovanih simetrijom
reSetke, Sto se ocituje diskretnim maksimumima oko Qar.

e na @ = 0 izostaje porast i maksimum intenziteta u Im ), viden u nekim eksperimentima.
Buducdi da je taj porast opazen iskljucivo ispod temperature supravodljivog prijelaza T¢,
pretpostavljamo da ¢e dodavanje supravodljivosti na stanje s pseudoprocjepom razrijesiti
ovaj nedostatak.

e U nekim kupratima ostaje neobjasnjen iznimno velik iznos magnetske susceptibilnosi na

komenzurabilnoj rezonanciji.

5.3 Nabojno uredenje u fazi s pseudoprocjepom

U jednoravninskom BSCCO-u (Bi2201) temperatura pojave nabojnog uredenja je tek neSto
niza od 7%, dok je pravi SDW prisutan na 5 — 10 K, tj. znatno niZe. Stoga postoji mogucnost
da je u tom materijalu za otvaranje pseudoprocjepa odgovorno upravo CDW ugnjezdenje s
malim valnim vektorom duz I'—X linije. Cinjenica da u Bi2201 nisu opaZene dvije frekvencije
kvantnih oscilacija opravdava ovu pretpostavku, buduéi da nisu potrebne dvije Fermijeve plohe.
No, s obzirom da je valni vektor tog uredenja veéi nego Sto bismo ocekivali iz ugnjezdenja
rubnih dijelova Fermijeve plohe, smatramo ovaj scenarij malo vjerojatnim. Buduéi da se u
ovom radu opisani AF pseudoprocjep otvara na T* te, kao i svaki parametar uredenja, najbrze
raste blizu temperature prijelaza, za oCekivati je da ¢e ve¢ malo ispod 7™ ugnjezdenje za CDW
biti pomaknuto dovoljno za opazanje korektnog iznosa qcpw.

U LSCO-u i LBCO-u T¢p ima suprotan trend s dopiranjem te prati temperaturnu ovisnost
kolinearnog SDW uredenja, ¢ime se otvara pitanje sprege za dva uredenja. lako je poznata
invarijanta Ginzburg-Landauove teorije koja moZe objasniti vezu 2 vala gustoCe spina s 1 va-
lom gustoce naboja, za sada nije pronadeno mikroskopsko opravdanje takve veze. Naime, na
Fermijevoj plohi iz ARPES mjerenja nije moguce identificirati iste valne vektore koji bi doveli
do ugnjezdenja 1 nekomenzurabilnog SDW-a kakav je opaZen u rasprSenju neutrona.

Na niskim dopiranjima (< 10%) ne vrijedi veza qcpw = 29;c te ne postoji CDW ekvivalent
dijagonalno nekomenzurabilnoj SDW fazi. Budu¢i da opravdanje za takve pojave ne moZemo
nadi u itinerantnom modelu, pretpostavljamo da je nuZno uvesti statiCke nabojno-spinske pruge

u osnovno stanje prilikom racuna.
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5.4 Zakljucak i perspektive

Prvi vazan rezultat jest da jake korelacije omogucéuju komenzurabilan odgovor unutar cije-
log raspona parametrizacija Emeryjevog modela, za razliku od neinteragirajucih modela. Ovaj
rezultat objasnjava i oblik mjerenih Fermijevih ploha ispod 7%, koje uvijek imaju d4 simetriju,
a procjep se javlja isklju€ivo blizu vH tocaka. Odziv blizu optimalnog dopiranja je ispravnog
iznosa u ovom metalnom modelu, dok znacajnije odstupa u slabo dopiranom dijelu faznog di-
jagrama u kojem dominiraju lokalizirana stanja.

Drugo vazno opazanje jest dramaticno odstupanje resmirane susceptibilnosti od eksperi-
mentalno mjerene. Takva resumacija ima smisla za ekstremno poddopirane uzorke, koji doista
dozivljavaju AF fazni prijelaz, i u kojima je udio lokaliziranih nosilaca dominantan, §to je re-
Zim suprotan naSem. Nulti red takve resumacije ukljucuje samo ucinke procjepa i korektno
reproducira spektre Zivinog kuprata, a uz uvedene korelacije i lantanovih kuprata, iskljucivo
od itinerantnih nosilaca. Vazno je naglasiti kako zakljucci i opazanja u modelu s procjepom
ne ovise o njegovom porijeklu, pa ofekujemo da ¢e opstati i nakon otkri¢a njegovog stvar-
nog porijekla. Lokalizirani dio spektra je vjerojatno odgovoran za otvaranje procjepa, izravno
(magnetskim korelacijama) ili neizravno (osjetljivoS¢u na nered izvan vodljivih ravnina), dok
itinerantni nosioci propagacijom u sustavu s procjepom obogacéuju niskoenergijski dio spektra.

Tokom izrade 1 pisanja ovog rada pojavilo se mnogo novih smjerova za daljnja istraZivanja.
Neka od nerijeSenih pitanja su tehnicke prirode, a neka su fundamentalna i dio su najvaznijih
nerijeSenih problema u kupratnim supravodi¢ima.

e Svi naboji u CuO; ravnini dio vremena provode lokalizirani na nekoj od orbitala. Po-
kazali smo kratkom simetrijskom analizom kako spektar pobudenja takvih lokaliziranih
spinova moZze biti bogatiji od jednostavnog jednovrpanog AF. Podrobnijom analizom
bilo bi potrebno utvrditi u kojoj mjeri takav model moZe objasniti pojavu nekoliko grana
magnetskih pobudenja razlicitih intenziteta. Prema naSim opaZanjima, ocekujemo da spi-
novi na bakrovim orbitalama stvaraju granu najvisih energija i najvece spektralne snage
oko QaF, dok se na niZim energijama ta pobudenja mijeSaju Sto otvara procjep na Qar.

e MijeSanje s kisikovim granama koje potjecu od delokaliziranih nosilaca obogacuje struk-
turu niskofrekventnog dijela spektra. Ti itinerantni nosioci moraju imati neki oblik pro-
cjepa u vrpci kako bi na Qar unutarvrpani procesi bili zamijenjeni meduvrpcanim s
kona¢nim pragom 2A.

e Pseudoprocjep bi prema nekim novim istraZivanjima mogao biti uzrokovan neredom i ko-
relacijama izvan ravnine [36]]. Ukoliko taj procjep doista nije intrinsi¢no svojstvo CuO,
ravnine, potrebno je odrediti kakav to¢no utjecaj ima orbitalni nered izvan ravnine. Uspr-
kos tome, na$i kvalitativni zakljucci ostaju valjani jer se oslanjaju na postojanje procjepa,

a ne nuzno i na njegovo porijeklo.
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e Ovdje smo pokazali da se, otvaranjem pseudoprocjepa na niskim temperaturama moZze
ocekivati mnoStvo magnetskih 1 nabojnih uredenje na razlicitim valnim vektorima koja su
u energijskoj kompeticiji. Njihovu termodinamicku stabilnost preostaje ispitati u modelu

koji eksplicitno sadrZi takva uredenja u osnovnom stanju.
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Dodatak A
Model s jednom vrpcom

Hamiltonijan takve reSetke bez kulonskog i drugih medudjelovanja dan je vlastitim Hamil-
tonijanom jedne orbitale na nekom &voru H(©) (r,) te potencijalom ostalih atoma u reSetci v,
Taj potencijal moZemo smatrati malom smetnjom koja mijenja vlastitu energiju orbitale te uz-
rokuje preskoke na susjedne ¢vorove, buduci da je njegovim uvodenjem neko stanje na n-tom
¢voru prestalo biti svojstveno ukupnom Hamiltonijanu. Hamiltonijan orbitala i preskoka glase

u direktnom prostoru:

HO =Y Eochifcns (A1)
HY = Yty cme +hc. (A.2)

(nm)

Fizikalnog smisla ima uzeti u obzir preskoke na prve (r,, = r,) 1 druge susjede (r,, = r, = ax
ili r,, = r, & af) koje éemo oznaditi redom s i ¢’. Vlastitu energiju Ey + E; ¢emo uzeti kao
ishodiSte osi energije. Ovaj Hamiltonijan se lako rijeSi u k-prostoru; Fourier-transformirani

operatori stvaranja i poniStenja fermiona su:

I v
o= ﬁZe'k Tnel (A.3)
k
1 ik
Cho = ﬁZe KT oyg (A4)
k

Uz sumu koja se svodi na delta funkciju
Zei(k—k/)-rn _ N5k,k’ (A.5)
n

Hamiltonijan poprima dijagonalan oblik iz kojeg lako oCitamo disperzijsku relaciju Blochovih
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valova:
H=Y EK)c);cko (A.6)
ko
E(k) = =2t (cos (kya) + cos (kya)) — 41’ cos (kya) cos (kya) . (A7)

Prvi ¢lan (prvi susjedi) je Cesticno-Supljinski simetri¢an (disperzijska relacija je parna funk-
cija oko gore definiranog ishodista), dok drugi lomi tu simetriju vrpce, §to je nuZno za realisti-
¢an oblik Fermijeve plohe. Na slici[A.T|su prikazani oblici Fermijevih ploha za jednu umjerenu

parametrizaciju koja bi odgovarala, primjerice LSCO-u.

Y (0,7 M (m,m)

T (0,0) X (m,0)

k a

X

Slika A.1: Fermijeve plohe za razli¢ita dopiranja

Teorija s medudjelovanjima bit ¢e izgradena od neinteragirajucih ("golih") propagatora koji
glase za T = 0 formalizam osnovnog stanja:
O0(Ex—Er) O(Ep —Ex)

(0) _
¢k 0) a)—Ek+in+a)—Ek—in (&.8)

te kona¢notemperaturni (Matsubarin) propagator:

1

9Ok, iw,) = Y

(A9)
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Dodatak B

AF uredenje u aproksimaciji srednjeg

polja

Hubbardov jednovrpcani model Cesto je koriSten za opis faznog prijelaza uzrokovanog jakim
lokalnim medudjelovanjem, najéesce odbojim kulonskim. Primjer jednog takvog racuna je [9]
kojeg ¢emo ovdje usporediti s nasim modelom. Glavna razlika, zbog koje se mnogi kvalita-
tivni 1 kvantitativni rezultati u ovom radu razlikuju od onih u citiranim ¢lancima, jest pojava
Cesti¢no-Supljinske asimetrije u vrpci. Efektivni preskok na druge susjede 7’ je dosta znacajnog
iznosa, bududi da je njegov relativni ucinak na ph asimetriju pojacan ¢ak i za male vrijednosti
’t—l. Druga razlika dolazi do izrazaja prelaskom na viSevrpéane modele, gdje uvodimo jake kore-
lacije prema referencama [29, 35].

Pocetni Hamiltonijan sastoji se od kineticke energije pokretnih nosilaca te odbojnog Hub-

bardovog Clana
H=Y Exsclocko +U Y fntiin, . (B.1)
ko n

Prelaskom u k-prostor, drugi ¢lan prelazi u

U

T BN
N Z Ck+q¢cl'(’—qTCk,¢CkT 5 (B2)

kKk'q
tj. uzrokuje izmjenu spina, valnog vektora i energije medu elektronima. Znajuéi da se najjace
rasprsenje dogada blizu valnog vektora Q = Qar = (7, ), mozemo zadrZati samo taj doprinos

u Hamiltonijanu te ga upotrebom Wickovog teorema prevesti u efektivni Hamiltonijan s 2 stanja

H=Y H"¢) crko- (B.3)
ko
Stanje [ = + odgovara nesmetanom elektronu s disperzijskom relacijom Ex, a [ = — sta-

nju sa suprotne strane Fermijeve plohe, udaljenom za q = Qap. Nedijagonalni elementi koji
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AF uredenje u aproksimaciji srednjeg polja

rasprSuju ta dva stanja proporcionalni su U, tako da u aproksimaciji srednjeg polja glase:
H  =—-Ac=—-——"0, (B.4)

gdje je op = (0;) ocekivana vrijednost magnetizacije po ¢voru kristalne reSeteke u uredenoj
fazi, a 0 = £1 z-projekcija spina elektrona.
Hamiltonijan se dijagonalizira 2 X 2 unitarnom transformacijom [9} 47]] ¢ime nastaju dvije

vrpce s disperzijskim relacijama

Ex+E Ex—E 2
EP/M(k):%i\/ <%) A2 (B.5)

Sa L ovdje oznacvamo indeks dviju AF vrpci L = P,M prema predznaku ispred korijena, a

transformacija koja dijagonalizira sustav je definirana matri¢no:

cike = ), UiL(k,0)cike (B.6)
I=+
cosS % —0Osin %
Up(k,o)= (B.7)

in & P
osin 5 Cos 5
Pomoc¢na faza je koristan i kompaktan zapis, posebno vazan za magnetske vertekse, koji bi se

zat' < 0 znatno komplicirali u standardnoj notaciji.

2A

=\ (B.8)
Ex1q — Ex

Px

Uvjet samosuglasnosti srednjeg polja (magnetizacija na ¢voru) svodi se na odredivanje vrijed-

nosti procjepa za koju je susceptibilnost x,.(Qar, @ = 0) jednaka 1/U, a taj uvjet glasi:

11 fulk)—fr(k)
U N4 Ep(k)—Eu(k)’

(B.9)

pri ¢emu sumacija ide po reduciranoj BZ, a parametar A u disperzijskim relacijama je nepoznat
i potrebno ga je odrediti numeric¢ki. Samosuglasnost se postiZe iterativnom procedurom: po-
cetni korak je raCun desne strane jednadZbe za zanemarivo malenu te iznimno veliku vrijednost
procjepa A. Time dobivamo dvije granicne vrijednosti A, 1 Ajyqy procjepa a iteracije se vrse
suzavanjem tog intervala (slika[B.I]). Desna strana jednadzbe samosuglasnosti je monotono pa-
dajuéa funkcija procjepa A. Ukoliko je na njegovoj sredini (W) vrijednost desne strane
jednadzbe samosuglasnosti veca od 1/U, tada ta vrijednost postaje A,,c pa se rjeSenje trazi u

intervalu procjepa na manjim vrijednostima. U suprotnom, ta vrijednost postaje novi A, te se
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AF uredenje u aproksimaciji srednjeg polja

u iducoj iteraciji ispituje interval na ve¢im vrijednostima procjepa. Opisani postupak konver-
gira u 10 — 40 iteracija s velikom to¢nos¢u. Za t' < 0 potrebno je u svakoj iteraciji promijeniti
kemijski potencijal kako bi efektivno dopiranje vrpce (broj Cestica), bilo o€uvano. Postupak je

takoder iterativan i potpuno istovjetan ve¢ opisanome, uz jednadzbu:

n=—Y "f(EL(k)) (B.10)

N Lko

1.6
1.4}
1.2}
1.0
= 0.}

0.6}

00 02 04 06 08 10
A [eV]

X 22(Q,0)

1

Slika B.1: Samosuglasno rjeSavanje jednadzbe za procjep A. Lijeva strana jednadZbe je konstanta é,
oznacena crtkanom horizontalnom linijjom. Desna strana je monotono padajuéa funkcija procjepa, a
smjer iteracija je oznacen strelicama. KoriSteni su parametri za LSCO te U = 0.75 eV, a dopiranje je
u svakoj iteraciji samosuglasno odrZzano na 10%. Tocna vrijednost oznacena je plavim krugom i iznosi
A=0.151eV.

U tako odredenom uredenom stanju najzanimljivije su renormalizirane susceptibilnosti, koje

ovdje navodimo u notaciji kompaktnijoj za ¢’ < 0 [47].

_O
_ X..\q,0
Z.i(q, 0) = 220 2)
I_Usz(qvw)
70 (q,0) [1-UZ_(q+Q,0)] +Ux?_(q,0)

3 3 ’ /7 — 5 , /
L) = T o] [ U (a+ Qo) 7l (g

(B.12)

N 7°_(q,0)
[1-U7% _(q.0)] [1-UZ%_(q+Q,0)] —U7Z¢ (q,0)

8(q,4'+£Q),

a ireducibilne susceptibilnosti sastoje se od po 2 unutarvrpcana i 2 meduvrpana doprinosa.
72°(q) i ¥°(q+ Q) su susceptibilnosti u kojima je ukupna koli¢ina gibanja 0, a u ¥< ona iznosi

Q te je konacna samo na @ > O:
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AF uredenje u aproksimaciji srednjeg polja

7(0.0)= ¥ [t (k)| )k k+a) (B.13)

LL'k
7 (@0,0)= ¥ [t ok + ) 20, 0 k+a) (B.14)

LL'k

0 _ 0)

20_(q+Q.q+Q0) =Y |m (K, k+q+Q)\ xLL,mt(k k-+q) (B.15)

LI’k
7% (1.9,0)= Y mt (k k+qmi (kk+q+Q)xy . (kk+q)  (B.16)

LL'k

k+q)— f(k

T ho+in+Ey(kK) —E(k+q)

gdje je xgg (K, k+q) pokrata za integracijsku jezgru, a magnetski verteksi su kompaktno

definirani ranije uvedenom pomoc¢nom fazom @k koja dijagonalizira Hamiltonijan:

i (k. +q) = cos? (%) (B.18)
mhE(k k4 q) = sin® (%) (B.19)
mtE (k. k +q) = cos? (%) (B.20)
mbE(k k4 q) = sin® <%) B.21)

Slika prikazuje ovisnost procjepa o dopiranju. Tako dobivena AF faza je asimetricna
oko polupopunjenja, ba$ kao u eksperimentima, $to znaci da je ¢’ < 0 dovoljan za taj ucinak.
Rasprsenja i korelacije umjesto dugodoseznog AF uspostavljaju PG fazu u poddopiranim ku-
pratima. ¢’ < 0 takoder uvodi minimalnu jakost medudjelovanja za koju je fazni prijelaz moguc.

Za 10% Supljinskog dopiranja ta vrijednost je oko 0.72 eV.

'a) | | | ' 0.30 b) Ue=072eV
0.15 ] l
> — 0.20
0.10 1 %
<
0.05 | a4 0.10
0.00 ] 0.00
0.3 0.2 0.1 0.0 0.1 02 04 06 08 1.0
S, S, U [eV]

Slika B.2: a) Samosuglasno odredeni procjep u ovisnosti o popunjenju vrpce koji dobro slijedi ekspe-
rimentalni fazni dijagram AF i PG faza. KoriSten je model s 1 vrpcom i U = 0.72 eV. b) Fiksiranje
medudjelovanja U na minimalnu vrijednost za postizanje neiS¢ezavajuéeg procjepa.
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Dodatak C
Disperzijske relacije Emeryjevog modela

Neinteragirajuéi efektivni Hamiltonijan u aproksimaciji ¢vrste veze sastoji se od lokaliziranih

orbitala (bakrova 3d.»

22, koju ¢emo oznacavati kratko d te kisikove 2p, / orbitale) te preskoka

na prve susjede:

H=H9 +gM (C.1)
=Y Eic}igeuo (C2)
nlo
=Y Y Y tnchiomro (C.3)
' (nm) oo’

Na sli¢an nacin u Fourierove transformate, potrebne u rjeSavanju Schrodingerove jednadZzbe
u ovom sustavu, ulaze sume po orbitalama [/, te se javlja pripadni indeks vrpce L = 1,2, 3.

Tako rjeSenje u k-prostoru traZimo kao lineranu kombinaciju orbitala:
Cixo = Z Ui (K)ciko (C4)

gdje je U element unitarne matrice koja dijagonalizira Hamiltonijan. Dijagonalizirani oblik je

H=Y E(K)c}isCixo, (C.5)
Lko

gdje su vrpce dane Cardanovom formulom za korijene kubne jednadZbe:

Er(k) = —2r(k)cos (@ — %Tﬂ) + %Apd (C.6)
¢(k) = arccos (;]((kk)l) , (C.7)
r(k) =+ —p(k), (C.8)
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Disperzijske relacije Emeryjevog modela

_ 3ac(k)—b(k)?
N 3a? ’
_ 2b(k)*  b(K)c(k) | d(K)

2q(k) = - 1
q(k) T 32 T a (C.10)

(C.9)

a funkcije p,q 1 r su izvedene iz koeficijenata a,b,c,d kubne jednadZbe. Indeksi vrpci su A
(antibonding, razvezujuéa), N (nonbonding, nevezujuca) te B (bonding, vezujuca) koja jedina

sijece kemijski potencijal u kupratima.

C.1 Susceptibilnosti u trovrpcanom modelu

Vanjska proba moze se vezati na lokalnu gustocu naboja, struje ili spina, pa ¢e odziv biti pro-
porcionalan odgovarajucoj korelacijskoj funkciji tj. susceptibilnosti. Generalizirana nabojna
susceptibilnost, prikazana dijagramatski kao elementarni Feynmanov dijagram s jednom pet-

ljom na slici[C.1] glasi

0) _ , . . Jik+q) — fr(k)
Xobred(@ @) = é; Ua (K)Upp (K+q)U, (k+Q)UdL(k)hw_|_ in—EL(k+q) + Ep(K)

(C.11)

L, k+q, io, v,

L, K, io,

Slika C.1: Dijagram elementarne susceptibilnosti u normalnom stanju: valovita linija predstavlja vanj-
sku probu, npr. foton, fonon ili magnon. Slova [,/ oznaCavaju orbitale na koje se ona veZe (x, y, d).

Iako bi ovakva matrica trebala imati 81 razliciti €lan, u stvarnosti simetrija kristalne reSetke i
medudjelovanja dramati¢no reducira taj broj. Tako su najvaznije unutarcelijske susceptibilnosti
odzivi na promjenu razlike energija orbitala, tj. one koje definiraju prelijevanje naboja i struja
izmedu pojedinih orbitala, Sto moZemo zapisati kompaktnije kao npr.

0 0 0 0
X;(ad) = X;(;d);dp ) Xl(?p) = x;gy;)yx (C.12)

te istoimene susceptibilnosti koji predstavljaju odziv na promjenu energije orbitale

X)g)(c)) = )E)(c);))m7 (C.13)
2 = Xy (C.14)
25 = 250a- (C.15)
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Dodatak D

Verteks Uy,

Uvodenjem medudjelovanja U; u model CuO; ravninu, Hamiltonijan dobiva novi ¢lan
H =Y E(K)+Ug Y ng(rn)ng, (ry), (D.1)
L n

a time nestaje mogucnost analitickog rjeSavanja problema. Hamiltonijan i proces njegovog
rjeSavanja u metalnom reZimu, opisan u referencama [29, |35]], zapisani su u mijeSanoj repre-
zentaciji, bududi da je vodeci proces rasprsenja onaj u kojem dvije pokretne Supljine izbjegavaju
istovremeno doci u isto orbitalu bakrovog atoma. U opisu procesa tog rasprsenja dviju pokret-
nih Supljina, kisikove orbitale hibridiziramo samo medusobno, a lokalizirana stanja na bakro-
vim orbitalana rastavljaju se na dvije pomocne Cestice, fermion bez spina i bozon koji "prenosi"

informaciju o spinu Supljine koja je u$la na bakrenu orbitalu. Time Hamiltonijan poprima oblik:

Hyp = Y E,(1)(K)pjoPixe + Y (Ea+ A)blsbrs + A Y filo fio (D.2)
ko ko ko
1 t
H; = TV léﬁ le<k)bk+q0-fqplk6 +h.c., (D.3)

gdje je Ty (k) hibridizacijski ¢lan bakar-kisik u mijeSanoj r,k reprezentaciji. Buduéi da su

propagatori fermiona B(®) i F (w) lokalizirani, nedisperzivni su i ne prenose koli¢inu gibanja:

) () — 1
B (@) = ow—E;—A+in (D.4)
1
B0 = G ®3)

A je pomo¢ni kemijski potencijal perturbacijske teorije o ¢ijoj vrijednosti ne smiju ovisiti
mjerljive fizikalne veliine. Jedan lokalni proces rasprSenja dvije Supljine na jednom atomu
bakra (slika [D.1). Buduéi da su svi propagatori pomoc¢nih bozona i fermiona u najniZem redu

nedisperzivni, u dijagramu se o prijenosu koli¢ine gibanja brine 0q,+q,,q5-+q,- Dijagram sadrzi
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Verteks Uy,

jednu zatvorenu petlju, pa stoga postoji jedna interna frekvencija Q:

1 1 1 1
4A i:4
fpaA{@1}) Pdgwl—Q—Ed—/HmQ—A—in@—Q—Ed—l’ﬂnﬂ—l’—in
(D.6)
EN P N4
VANNNEYAN
// \\ ,/ \\

Slika D.1: Dva doprinosa efektivnom medudjelovanju Supljina na jednoj bakrovoj orbitali, u formalizmu
pomoénih bozona i fermiona [29].

Preostaju integrali po frekvencijama koji su trivijalni nakon rastava na parcijalne razlomke,

uz zakon oCuvanja energije Cestica koje ulaze u verteks (@) + W, = @3 + wy):

A B C D
4 A(fay)) =
A0 =t = A e A m e B A m e i
A 1
(Eg—)(Eg+A—A —3)(A — A+ — a3)
1
B:_ 7
(Eg— o) (A=A + 0 —3)(Eg— A+ A — ) — 0, + 03)
1
C(Eg— ) A=A+ — ) (Eg— A+ A — o — 0 + 03)
D— : . (D.7)

(Eqg—)(Eg+A—A —m3) (A — A+ o — a3)

U racunu je pretpostavljeno da su kemijski potencijali A medusobno razliCiti da bi se izbjegla
moguca nefizikalna kracenja te je na kraju uzeto A = A’ ¢ime konac¢ni izrazi, korektno, ne ovise

o pomo¢nim parametrima. Suma reziduuma na kraju daje za realni dio verteksa iznos:

4 2E—d—w1 —m,

4
LA Os}) =t D.8
pd ({ S}) pd H (Ed_ ws) ( )
s=1...4
Sto se u slucaju malih odmaka kisikovih Supljina od kemijskog potencijala svodi na:
2t
4 d
thah = AT” (D.9)
du
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Dodatak E
pd p propagator

Bududi da je u granici U; — o jedino medudjelovanje itinerantnih Supljina efektivno od-
bijanje kad se dvije Supljine pokuSaju sresti na istom bakrovom ¢voru resetke, svaki unutarnji
dijagram rasprSenja mora zapoceti i zavrSiti na bakrovoj orbitali. Stoga je hibridizaciju unutar-
njih kiskovih linija potrebno vrsiti s propagatorom GI(,O) (k, w) (dalje, skraceno, G, u referenci
[29]] oznatenim s I'©)). On sadrZi polove obiju kisikovih vrpci te projektore na bakrovu d or-
bitalu, Ty (K), oznacne trokutima na svim dijagramima. Sve do krajnjeg koraka ¢emo ispustiti
dimenzionalni faktor ty dz‘ Ovaj propagator predstavlja jednocesti¢nu propagaciju Supljina, dok
se sve dvoCestic¢ne korelacije uvode verteksom A, tj. njegovom aproksimacijom Uy, opisanom

u dodatku D} Sa D(k, ®) oznatavamo propagator bakrovih Supljina.

1

(0) - -

DO o) = o pe (E.1)
G(O) (k (l)) _ |TdL(k)|2 (E.2)

’ l:ia)—Eva(k)iin '

JednoCesti¢na Dysonova jednadzba za G(k, @), prikazana na slici glasi:
Gk, 0) ' =Gk o) - DKk, o) (E.3)
2 2
_ T (k)| |Td+ k)| (E.4)
o—E_ (k (k) T o=
Tar () ( (k)) ITd (k)| ( Ei(k)) ©—Eq

Valja napomenuti kako ovi izrazi ne ukljucuju popravke viseg reda vlastitih energija pomoc¢nih
Cestica, koje opisuju korelacije na orbitalama bakrovih atoma. Ovakve popravke su analizirane
u referenci [33]], te je pokazano kako u nizem redu racina spektar oko Er ostaje koherentan,
iako smanjene spektralne teZine. Zato je opravdano koristiti koherentne vrpce u racunima koji

uzimaju u obzir procese blizu Er.
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pdp propagator

D—>—<1 >—>—<l + > <t > > <]
p p p d p

Slika E.1: pdp hibridizacija karakteristicna za unutarnje dijagrame, koji ne sadrZe vanjska polja vec
samo efektivno odbojno medudjelovanje Supljina na bakrovim atomima. Crvene linije s trokutima su ki-
sikovi propagatori s projektorima na bakrove orbitale, crna linija je bakrov propagadot u najniZoj aprok-
simaciji, a debele crvene linije su hibridizirani pdp propagatori, tj, rjeSenje Dysonove jednadzbe sa slike.

Reorganizacijom nazivnika tocno se pojavi kubna jednadZba za dijagonalizaciju neinteragi-

raju¢eg Hamiltonijana (radi CistoCe zapisa promatramo samo realni dio):
(@ Eq)(@— E-(K))(0 — E+ (k) = | Tas (K)* (@ — E-(K)) = |Ts- (K)|* (@ — E+ (k) (E.6)

pa rjeSenje za G(Kk, ) ima egzaktne jednoCesti¢ne polove koji odgovaraju disperzijama triju
vrpci potpuno neinteragirajuéeg Emeryjevog modela (ta rjeSenja su dana cardanovom formulom
i popisana u dodatku [C). Primijetimo da se u brojniku G propagatora nalazi se netrivijalna

spektralna teZina:

(@ — Eq)[| T (k) (@ — E_(K)) +| Ty (K)|* (@ — E (K))]
(0 —Ep(k)) (@ — Ey(k)) (0 — Ea(k))
)

Gt Ty (6 (0 — E- (&) + Ty (k) (0 — E (K)

Gk ,w)=

(E.7)

" (0—Es(K))(0— Ey(K))(0 — Es(K)) "
— (@ —Eg)(0—E_(K)(0—E4(K) + (0 —E)(@0—E_(K)(0—E (k)| (B8
)

(0 —Eq)*(0—E_(k)) (0 — E. (k)

) )
—(0—Eq)+ (0 —Eg(K))(®—Eyn(K))(0—Es(K))

(E.9)

Uglata zagrada u drugom redu je proSirena do potpunog polinoma za tri vrpce, ¢ime propagator
dobiva regularan dio (@ — E,;) kojeg dalje zanemarujemo te singularni dio s tri pola. Reziduum

propagatora za vezujucu vrpcu (jedinu koja sijeCe kemijski potencijal) glasi

_ (EB—Eq4 2E_(k)—EB(k)E+(k)_EB(k)_ Ez—E;\2
ZkB_< Ipd )EN(k)_EB(k)EA(k)—EB(k)_( thd )”d(k)a (E.10)

a skraceno je u tekstu zovemo zx. Ekvivalentan postupak bi za propagator bakrovih Supljina dao

tezinu jednaku n, (k) bez predfaktora, koja je to¢no k-ovisna popunjenost bakrove orbitale.
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Dodatak F
SDW ljestvicni dijagram

Promotrimo prva dva reda u ljestvicnim (engl. ladder), dijagramu za magnetsku susceptibil-
nost (slika [F.I). Ovdje "red" rauna smetnje broji istoimene dolaske dviju Supljina na bakrovu

orbitalu, tj. vertekse A.

->-
P

Slika F.1: Lijevo: dijagram 1. reda u efektivnom medudjelovanju Uy, za SDW susceptibilnost. Crveno:
metalne Supljine na kisiku; plavo i zeleno: pomo¢ni bozoni i fermioni. Crni krug oznacava vezanje
na vanjsko polje, a trokut 7y (k) preskok na orbitalu bakra. Desno: Dijagram 2. reda u efektivnhom
medudjelovanju Uy, za SDW susceptibilnost.

Svako medudjelovanje A uvrStavamo kao efektivni staticki i lokalni verteks Uyy,. Time
linije Supljina na kisikovim orbitalama postaju pd p propagatori koji na svojim krajevima skacu
na orbitale bakra, a njihovi konvoluirani parovi prelaze u elementarne dijagrame Y m(q, o).
Glavna razlika u odnosu na neinteragirajué¢i RPA lanac, u kojem bi na njihovom mjestu bila
susceptibilnost (O)(q, o), jest faktor pod k-integralom koji potjeCe od spektralnih teZina z.
Ovim postupkom je iz egzaktno nerjeSive teorije dobivena efekivna teorija ¢iji SDW dijagram
rac¢unamo kao uobiCajeni ljestvi¢ni dijagram sa slike [F.2]

Tako dijagram sa slike prelazi u jednostavan produkt

20y Va2 Uan ) (1)
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SDW Jjestvicni dijagram

G(k,w)

GOk, w)

GOk+q,w + ')

G(k+q,w + w")

Slika F.2: Dijagram viSeg reda u efektivnom medudjelovanju Uy,. Unutarnji propagatori, izmedu 2 ver-
teksa imaju efektivne spektralne teZine zi, a vanjski projektore na orbitale ,!” s vanjske strane dijagrama,
a T+ (K) s unutranje.

a iteracijom unutarnjih dijagrama do beskonacnog reda taj se izraz moZe generalizirati. Oznaka

[ predstavlja orbitalu ¢iji magnetski odziv promatramo. Dodavanjem trivijalnog ¢lana nultog

reda, xl(l(’) )i sumiranjem geometrijskog reda dobivamo konacan izraz za magnetsku susceptibil-

nost: U
d
Hsow = 1) + 24y —— 1) (F2)
1 —=Uauxpp

Ova susceptibilnost se moZe racunati za razliite kombinacije orbitala /,/’. Najjednostavniji
je racun za korelacijsku funkciju itinerantne komponenet spinova na bakrovim orbitalama (lo-
kalizirana komponenta je izraZzena pomocu propagatora pomo¢nih bozona i fermiona i za sada
je ostavljamo po strani). Projektori / i I’ proporcionalni su 7 (Kk), ¢ime u "vanjskim" suscepti-

bilnostima xl(;)) ukupni predfaktor postaje isti kao i za 751(9}7)
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