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Resumen

La relacion entre la superconductividad y el magnetismo es uno de los tépicos mas im-
portantes de la fisica de materia condensada. Siendo estos dos fendmenos mutuamente
excluyentes, es sorprendente que la superconductividad se desarrolle alrededor de un
punto critico cudntico magnético en un amplio rango de sistemas electrénicos fuerte-
mente correlacionados. Entre estos sistemas se encuentran los 6xidos de cobre (cupra-
tos), los orgdnicos, los “pnictides/chalcogenides” de hierro y los fermiones pesados. Se
cree ampliamente que en estos compuestos la superconductividad es no convencional y
estd directamente influenciada por el punto critico cudntico. Sin embargo, experimen-
talmente tanto la superconductividad no convencional como la influencia directa de
algin mecanismo fisico del punto critico cudntico no ha sido firmemente establecida
en la gran mayoria de los sistemas electrénicos fuertemente correlacionados. En aras
de profundizar en estas preguntas abiertas, se desarrollé un sistema de medida, prime-
ro en su tipo, para estudiar el parametro de orden bajo presion mediante estudios de
alta resolucién de longitud de penetracion magnética. En este trabajo se muestra un
estudio sistemadtico en presion de la respuesta en temperatura de la longitud de pene-
tracién magnética en los fermiones pesados no centrosimétricos CelrSi; y CeRhSi;. En
el estudio se muestra que: (a) El CelrSi; presenta una transiciéon de un comportamiento
no convencional (lineas de nodos en la brecha de energia) a convencional (brecha de
energia isotropica) a una presion distintivamente menor al punto critico cuantico.(b)
En el CeRhSi; no existe un punto critico cudntico inducido por presiéon y su comporta-
miento superconductor permanece no convencional (lineas de nodos) en todo el rango
de presiones alcanzadas. Estos resultados proveen la primera evidencia que el compor-
tamiento de superconductividad no convencional en el CelrSi; y el CeRhSi; estd mas
asociado con la influencia del orden antiferromagnético que con algtin mecanismo fisi-
co presente en el punto critico cudntico. Los resultados de este trabajo pueden ayudar
a comprender la conexion que existe entre la superconductividad y el magnetismo en
otros sistemas electronicos fuertemente correlacionados similares a los presentados en
este trabajo.
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Introduccion

El descubrimiento de la superconductividad en 1911 por Kamerlingh Onnes en Lei-
den [1] provocé un sinntimero de acontecimientos cientificos relevantes relacionados
tanto con aplicaciones practicas como con la comprension fundamental del mds intri-
gante estado macroscopico de coherencia de electrones. En el afio 1957 aparece una
teoria que logra explicar la superconductividad desde primeros principios, la cual supo-
ne el origen de la misma como producto de una interaccion atractiva entre electrones
en la vecindad del nivel de Fermi mediante de un intercambio de fonones (interaccién
electron-fonén). La teoria fue concebida por Bardeen, Cooper y Schrieffer y es llamada
teoria BCS por las iniciales de sus apellidos [2,3]. La teoria BCS logro explicar todos los
resultados experimentales de todos los materiales y compuestos encontrados hasta esa

fecha.

En el afio 1979, se encuentra el primer compuesto cuya superconductividad no pudo
ser explicada por la teoria BCS. Este compuesto fue el fermidn pesado CeCu,S [4]. Des-
de entonces, se ha encontrado una gran cantidad de nuevos superconductores que no
pueden ser explicados ya sea parcialmente o totalmente por la teoria BCS. En la Figura
1 se tiene un grafico de temperaturas criticas versus fecha de descubrimiento de su-

perconductividad en varios materiales. En este grafico, los circulos verdes representan



aquellos superconductores en los que la interaccion electrén-fonon logra explicar el me-
canismo de la superconductividad. En el resto de las familias superconductoras el origen
de la superconductividad ain no es comprendido, ya que muchas de sus propiedades no
logran ser explicadas por la interaccién electrén-fonén (BCS). En este ultimo grupo de
familias se encuentran los éxidos de cobre (Cupratos) [5], los orgénicos [6], los “pnic-
tides/chalcogenides” de hierro [7] y los fermiones pesados [8,9]. Estas familias forman

parte de lo que se conoce como sistemas electronicos fuertemente correlacionados.

T / T T T T T T
. HgBaCaCuO @ 30 GPa : Hp5 @ 155 Gha
150 [emsmmnammisisnson TIBECACH0 /" yHETIBACACNE s ssmvsvsntanes —
BiSrCaCuO : .. : : : E lig. CF4
— : : : . HgBaCaCdO : : " FeSe lm -
E 100 F-ovvereeees .............. ..... . . AR .............. ............. .......... . ..
: : © YBaCuO : ; : ! : .
25 SrFFeAs : lig. N»
Y o IUURRURRTS. S, : ]
:5 502~ Beitea : -
‘é @ 1.4 GPa MgB,
o : : ' -0
40 + v ....... k. S [ -
= LaSICu0 A RbCsCop = :
& LaBaCuO ' :
Tﬂ 30 _1 % . B, e B s RN A R R —
= YbPd5B,C LaOFFeAs
£ O: ‘PuCoGas : : :
] 11N T I i . T e gl P b e ]iq_H2
Li@33GPaQ  €NT ;
. PdRhGas A/ :
: : : Y | diamend
: : JPd, Al : Ins* : : :
CeCuySi, | UBej3 UPty WRdaply - _ Cetollp | ] LaOFeP: : lig. He
0 Hg — I a—— T T 1 /_\_CNT 1 1 1
1900 1940 1980 1985 1990 1995 2000 2005 2010 2015
Year

Figura 1: Temperatura critica superconductora vs ano de descubrimiento del su-
perconductor. Los circulos verdes representan superconductores BCS, las estrellas ver-
de claro fermiones pesados, los diamantes azules oxido de cobre, cuadrados naran-
ja “pnictides/chalcogenides” de hierro y los tridngulos rojos los organicos (imagen de
Ref. [10])

Resulta sorprendente que en algunos sistemas electréonicos fuertemente correlacio-

nados la superconductividad emerja en presencia e incluso coexistencia con una fase



magnética, siendo estos fendmenos (magnetismo y superconductividad) mutuamente
excluyentes. En la mayoria de estos sistemas electrénicos fuertemente correlacionados,
surge una fase antiferromagnética en la region de bajas temperaturas, y la aplicacion
de un pardmetro externo de sintonizacion (usualmente presidn, sustitucion quimica o
campo magnético) debilita el antiferromagnetismo y promueve la aparicion de la su-
perconductividad. El valor del parametro en el cual la temperatura de la transicion
antiferromagnética (AFM) Ty se hace cero, define el punto critico cuantico. En gene-
ral, la superconductividad se desarrolla en una region tipo domo, donde la temperatura
critica superconductora 7, tiene un maximo. En algunos casos, como en los cupratos de
huecos dopados o “hole-doped” [5,11], el antiferromagnetismo desaparece antes de que
la superconductividad emerja (ver Figura 2). Sin embargo, en la mayoria de los casos,
la superconductividad y el antiferromagnetismo coexisten en una zona donde 7y decre-
ce mientras 7, se incrementa a medida que pardmetro de sintonizacién aumenta. Este
comportamiento lo presentan los fermiones pesados y los “pnictides/chalcogenides” de
hierro, que tienen un diagrama de fase esquematico como el mostrado en la Figura 2.
En estos casos, el punto critico cudntico estd ubicado cerca o en el valor del pardmetro
de sintonizaciéon para el cual 7, es maximo. Este dltimo escenario ubica a los fermio-
nes pesados en el clasico diagrama de fase de Doniach (Figura 3), el cual describe una
dinamica entre dos interacciones: la RKKY, que propicia la formaciéon de un orden anti-
ferromagnético, y la interaccién Kondo, que apantalla los momentos magnéticos locales
con los electrones de conduccion, llevando a la formacion de un singlete entre los elec-
trones de conduccion y los momentos magnéticos locales (singlete Kondo) en la regiéon

de altos valores del pardmetro de sintonizacion.
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Figura 2: Diagrama de fase para diferentes familias de sistemas electrénicos fuer-
temente correlacionados. Diagrama de fase del fermién pesado CeRhIng [12], cupra-
tos [11] y Pnictides de hierro [13]. En todos se observa que la superconductividad se
desarrolla en las cercanias de una fase AFM, donde el maximo 7. esta ubicado en la
vecindad de los posibles puntos criticos cuanticos.

El diagrama de fase descrito anteriormente (Figura 3) es el centro de la dindmica
entre el magnetismo y la superconductividad en fermiones pesados. El mecanismo fisico
que conlleva a la coexistencia y posible competencia entre el antiferromagnetismo y la
superconductividad es altamente intrigante y desconocido. Igualmente interesante, es el
posible rol que tiene el orden antiferromagnético en las propiedades superconductoras.

Para entender la transicidon de fase cudntica (transicion de fase a 7" = 0) del magne-
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tismo en fermiones pesados, se han propuesto dos escenarios segin Steglcih [14-17].
El primero es conocido como criticalidad cuantica local, que implica que el singlete
Kondo se rompe como electrones f localizados y desacoplados de la banda de conduc-
cion. Esto conlleva a cambios significantes en la superficie de Fermi en el punto critico
cuantico y a la formacion de un orden AFM de electrones localizados. El otro escenario
es que el singlete Kondo no se rompe completamente y los electrones f siguen vincula-
dos de alguna manera con los electrones de conduccién, formando un orden magnético
de tipo onda de densidad de espin. Este punto critico cuantico se conoce como punto
critico cuantico de onda de densidad de espin. En este escenario las fluctuaciones
cuanticas de espin del orden magnético son la tnica variable critica alrededor del punto
critico cuantico, la cual supone que tiene influencia en el mecanismo de apareamiento

de electrones.

T

No Liquido de Fermi

=n Magnético
Electrones

de conduccidn

Punto critico cuantico Electrones f

Figura 3: Diagrama de fase T vs P para fermiones pesados. Esquema general del
diagrama de fase para fermiones pesado. El orden magnético es variado, puede encon-
trarse antiferromagnetismo estatico, ondas de densidad de espin e incluso ferromagen-
tismo [18].



Los trabajos experimentales enfocados en resolver las interrogantes que existen en-
tre la superconductividad y el magnetismo en los diagramas de fase mencionados son
escasos. Esto se debe a que realizar estudios en la mayoria de los sistemas electroni-
cos fuertemente correlacionados representa un reto tecnoldgico, que involucra la sus-
titucion quimica (dopamiento) en los compuestos o la implementacién de medidas de
propiedades magnéticas y/o termodinamicas en condiciones de altas presiones y bajas
temperaturas. Entre las grandes incertidumbres que existen en estos sistemas super-
conductores, esta el comprender la influencia que tiene tanto el punto critico cuantico
como la fase magnética en las propiedades superconductoras en todo el domo supercon-
ductor. Particularmente en la superconductividad, unos de los estudios fundamentales
para su comprensién involucra la simetria del paramento de orden o la estructura de la
brecha de energia, la cual estd directamente relacionada con el mecanismo responsable
de la superconductividad [19]. Recientemente, andlisis de este tipo han sido realizados
en algunos sistemas electronicos fuertemente correlacionados. En el compuesto CrAS,
se observd una brecha isotrépica a presiones ubicadas en las cercanias del punto critico
cuantico [20]. Para el compuesto Ba;_,K,Fe,;As,, se estudio la estructura de la brecha
de energia en todo el domo superconductor, utilizando la sustitucién quimica (dopa-
miento) como parametro de sintonizacién. Aqui se encontré una evolucion de la brecha
de energia que se inicia en la ausencia de nodos a la presencia de estos en z = 0,6, valor
que estd muy por encima tanto del punto critico cuantico como del méaximo del domo
superconductor. Este cambio en la estructura de la brecha de energia fue atribuido a
cambios en la superficie de Fermi (transicién de Lifshitz) [21]. En estudios similares
realizados en los compuestos Ba(Fe;_,Co,).As, [22,23] v BaFe;(As;_,P.)s [24] no se
hizo énfasis en la dependencia de la estructura del brecha de energia; sin embargo, los

resultados no muestran cambios aparentes en la brecha de energia a lo largo del domo



superconductor.

En los sistemas de fermiones pesados, la simetria del pardmetro de orden no ha sido
examinada a lo largo del domo superconductor, solo se ha trabajado en caracteristi-
cas generales del diagrama de fase en algunos compuestos. En los fermiones pesados
sintonizados por presion CeCu,Si; y CePd,Si, se ha reportado electrones f itineran-
tes a presion atmosférica y se cree que las fluctuaciones de espin en el punto critico
cuantico de ondas densidad de espin son las responsables de la superconductividad no
convencional [25,26]. Por otro lado, el CeRhIn;, muestra un cambio significativo en
la superficie de Fermi en el punto critico cudntico, pero hasta ahora no se ha podido
verificar que la superconductividad no convencional estd directamente relacionada con
el punto critico cudntico de ruptura del singlete Kondo (criticalidad cudntica local). En
cualquier caso, no se espera que el mecanismo de apareamiento de electrones mediado

por fonones ocurra en superconductores de fermiones pesados.

La caracteristica de ser sintonizados por presion es una ventaja comparado con la
complejidad que conlleva sintonizar por sustituciéon quimica, tal y como es el caso de
los 6xidos de cobre de alta temperatura critica o los “pnictides/chalcogenides” de hie-
rro. Dopar un material puede introducir desorden y los efectos intrinsecos originados
en la transicién de fase cuantica pueden resultar enmascarados debido a fluctuaciones

sensibles al desorden dentro del material.

El presente trabajo intenta responder interrogantes existentes del diagrama de fase
de los fermiones pesados, estudiando por primera vez la estructura de la brecha de
energia de los fermiones pesados no centrosimétricos CelrSi; y CeRhSi3 a lo largo de

todo el domo superconductor.



En los compuestos CelrSi; y CeRhSi; la superconductividad es inducida por presiéon
y se desarrolla en presencia de un orden antiferromagnético. Ambos compuestos pre-
sentan las caracteristicas generales de un diagrama de fase tipo Doniach, lo que los
convierte en excelentes candidatos para estudiar la influencia que tienen tanto el or-
den magnético como los posibles puntos criticos cudnticos en la superconductividad.
Ademas, el CelrSi; y el CeRhSi; poseen estructuras cristalinas sin centro de simetria de
inversion, dando origen a un acoplamiento espin-Orbita antisimétrico y a la ausencia
de paridad en el sistema, esto ultimo abre la posibilidad de que tengan estructuras de

apareamiento de electrones mixtas (singlete y triplete).

En este trabajo se realiz6 un estudio sistemdtico de la dependencia en temperatura
de la longitud de penetracién magnética A\(7") bajo presién hidrostética para los com-
puestos CelrSi; y CeRhSi;. La longitud de penetracién magnética es ampliamente con-
siderada una de las propiedades fisicas mas poderosas para estudiar la estructura de la
brecha de energia, ya que estd directamente relacionada con la densidad de electrones
superconductores [19]. Para realizar este estudio, se tuvo que desarrollar completamen-
te todo el aparato experimental involucrado en la medida de la longitud de penetraciéon

magnética en condiciones de altas presiones y bajas temperaturas.

El primer capitulo de este trabajo refiere las bases tedricas necesarias para com-
prender la fisica involucrada en la superconductividad no convencional en fermiones

pesados no centrosimétricos.

En el segundo capitulo se va a tratar la longitud de penetracion magnética tanto a
nivel macroscépico como microscépico, donde se muestra la relacién que existe entre

la longitud de penetracion magnética y la estructura de la brecha de energia.



En el tercer capitulo se muestran los detalles experimentales en la implementacion
del sistema de medidas de longitud de penetracién magnética en condiciones de bajas

temperaturas y altas presiones.

En el capitulo cuatro, se encuentran los andlisis y resultados de medidas de alta
resolucion de \(T') en monocristales de CelrSiz y CeRhSis, que fueron realizadas hasta
una temperatura de 200 mK y una presion de 2.81 GPa. Los resultados muestran una
evolucion de una brecha energia con nodos a una brecha isotrépica para el CelrSis,
mientras que en el CeRhSi; la brecha de energia permanece con nodos en todo el rango
de presiones estudiadas. A la luz de estos resultados, se plantea la relevancia que tiene el
orden antiferromagnético, el acoplamiento espin orbita antisimétrico y el punto critico
cuantico en las propiedades superconductoras de estos y otros sistemas de fermiones

pesados no centrosimétricos con diagramas de fase similares.



Capitulo 1

Superconductividad en Fermiones

Pesados

1.1. Teoria Microscdpica de la Superconductividad

La interaccion electrén-fonén no puede explicar la superconductividad en muchas
familias de sistemas electrénicos fuertemente correlacionados (cupratos [5], “pnicti-
des/chalcogenides” de hierro [7] y fermiones pesados [8,9]). Por esta razon, se han
hecho esfuerzos en tratar de describir la superconductividad de manera general, dejan-
do el espacio abierto a otras propuestas de mecanismos y simetrias que puedan explicar

superconductividad en estos sistemas [19].

El Hamiltoniano mostrado en la ecuacion 1.1 es una generalizacién de la formu-
laciéon BCS, que no supone ninglin mecanismo de apareamiento y ninguna simetria

especial del material en particular (para mayor detalles ver el articulo Phenomenologi-
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cal theory of unconventional superconductivity de M. Sigrist. de la Ref. [19]). Bajo estas

consideraciones, la descripcion del estado superconductor es el siguiente:

1 Zoon ot
Fag + 5 Z Vi gk, k )a_]_c.aa%a,;,va_,—é,y. (1.1)
kJ,S E,E,,O(7B,’Y,V

I
i
—

=]
~—
o] —+

El primer término corresponde a energia cinética de las cuasiparticulas, donde £ (E) =
hk?/2m* — Er es la energia de los electrones medida desde el nivel de Fermi, Er es la

energia del nivel de Fermi, £ y m* son el momento y la masa efectiva del electrén res-

T

pectivamente. Los operadores ay (ag,) son los operadores de creacion (destruccion) y
S

espin s. El segundo término del Hamiltoniano describe la interaccion atractiva electron-
electrén, donde V,, 5., (k, k') es el potencial responsable del apareamiento (desconoci-
do). Utilizando la aproximacion de campo medio (detalles en Ref. [19,27]), este Ha-

miltoniano conduce al siguiente espectro de energias:

Ep = /& + | A2, (1.2)

Aqui, A, es la brecha de energia que separa el estado excitado del estado condensado.
AT = 0, todos los electrones estan apareados formando pares de Cooper. Los estados
excitados (7" # 0) estan poblados por cuasiparticulas, y se necesita una energia térmi-
ca KT de al menos 2A,(T) para desaparear térmicamente un par de Cooper en dos

cuasiparticulas.

La brecha de energia A, esta relacionada con el potencial de apareamiento de la

siguiente manera:

AE,@B - Z VB@WW(’% E/)<ak7'ya_k,7y>7 (13)

k?,’}/l/
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donde F; _ = (az.,a_g,) eslafuncion de onda del par de Cooper o parametro de orden.

La expresiéon de la brecha 1.3 que establece la relacién entre la variable medible

(brecha de energia) y el potencial de apareamiento.

1.1.1. Simetria del Apareamiento en el Estado Superconductor

La simetria de la brecha de energia depende del estado de ligadura o estructura de

apareamiento del par de Cooper [19,27].

La funcion de onda del par de Cooper Fj;_ , con espines yv descritos de manera
general, se representa como el producto de dos funciones: la funcién de onda orbital

¢(k) y la funcién de onda de espin y.,,

FE,SS/ = Cb(E)ny (14)

La funcién de onda total de un sistema de fermiones debe tener paridad antisimétri-

ca, permitiendo s6lo dos tipos de configuraciones:

= Singlete: funcién de onda orbital par con ¢(k) = ¢(—k) y funcién de onda de

espin impar con x,, = —X,-, con espin total S = 0.
. . 1
¢(k) = (~=1)'¢(~k)  conl=0,24,.. Xy = 7” =11 (@.5)
2
= Triplete: funcién de onda orbital impar con ¢(k) = —¢(—k) y funcién de onda de
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espin par con x., = X,4, con espin total S = 1.

| 11)
o(k) = (—1)'o(—Fk) conl/=1,3,5,.. Xoyp = %(| 414 - (1.6)

2
H)

\

En consecuencia, la funcién de la brecha de energia A;_ cumple las siguientes

reglas de simetria [28]:

A=A, =< ’ . (1.7)

Basado en esto, se puede parametrizar la funcion de la brecha de energia A; , en

una matriz 2x2 [19]:

_ Rt TR (1.8)

Para el estado singlete, solo es necesaria una funcion escalar ¢(k) para satisfacer las

condiciones de paridad, entonces la brecha queda expresada como:

>

o

— ) — i(k)d,, (1.9)
—¢(k) 0

que satisface que @D(E) — ¢(—k), donde g, es la matriz y de Pauli. Para el caso impar o
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—

triplete, hay que introducir un vector d(k) de la siguiente manera:

A ~d, (k) +id, (k d.(k L
Ay = (%) . v(£) ) (k) | =idk) - 3)6,, (1.10)
d.(k) dy (k) +idy(k)
donde se satisface que d(k) = —d(—k) y & = (64, d,,0.) es el vector de las matrices de

Pauli.

Para estudios de simetria resulta util representar la brecha de energia (ecuaciones

1.9y 1.10) en funcién de los armonicos esféricos [19]:

~

> cmYim(k)io, singlete con ! =0,2,4,..
T . (1.11)
S i Vim(k)i(G-7)6,  triplete conl=1,3,5,..

myA=E,5,5

En la representacidon de armdnicos esféricos, bajo la nomenclatura nuclear los valo-
resde ! =0,1,2,3,4,.. son cominmente llamados ondas s, p, d, f, g, ..., por la similitud

con los orbitales atdmicos.

El valor de |A,;;|2 que se utiliza en el espectro de energia (ecuacion 1.2) es dado por:

1 ..
Agl* = Str(ALA) — (1.12)

A%AE = |d(k)[26o + id(k) x d(k)*-&@ triplete
donde 4 es la matriz identidad.

Las representaciones de la brecha de energia utilizada en las ecuaciones 1.9,1.10,1.11,
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son convenientes para estudiar el efecto de operaciones de simetria sobre las funciones

orbitales de la brecha de energia. Un resumen de las operaciones de simetria y sus

- —

efectos en las funciones ¢ (k) y d(k) se muestra en la siguiente cuadro:

Operacidn de simetria Singlete Triplete
Intercambio de fermiones o paridad (k) = v(—k) (k) = —d(—k)
Grupo puntual g(k) = (D{5)(9)k)  gd(k) = d(D{;)(9)k)
Rotacién de espin gw(ﬁ) = w(lg)ﬁ gd(k) = D((B 1(k)
Inversion temporal Ky(k) = ¢*(—k) —d*(—k)
U(1)-calibre dop(k) = (k) dd(k) = ed(k)

Cuadro 1.1: Operaciones de simetria sobre las funciones de onda del estado su-
perconductor [19].

1.1.2. Superconductividad Convencional y no Convencional

La brecha de energia depende de las funciones orbitales tal y como se muestra en las
ecuaciones 1.9,1.10 y 1.11, donde la forma de la brecha es determinada por el tipo de
apareamiento y el tipo de onda que representa la brecha. Por lo tanto, el estudio de la
funcién que representa la brecha de energia conlleva a la clasificaciéon de su comporta-
miento bajo transformaciones de operaciones simetria. El grupo G representa el grupo
de simetria del estado normal y bajo consideraciones de un acoplamiento espin 6rbita

fuerte, este grupo se representa como:

G=Gx K xU(1) (1.13)

donde G es el grupo de simetria espacial, U(1) es la simetria de calibre, K el grupo

de simetria de inversion temporal. De acuerdo con la teoria BCS, todo superconductor
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rompe la simetria de calibre U(1). Si el superconductor s6lo rompe esa simetria, se dice
que es un superconductor convencional. Si se rompe alguna otra simetria ademas de la

de calibre, se clasifica como un superconductor no convencional.

En general, los superconductores con interaccién electrén-fonén sélo rompen la si-
metria de calibre U(1) y su estructura de apareamiento de electrones, es la configuracion
mas sencilla de un estado singlete llamado onda-s (I = 0). La onda-s tiene una forma
isotrépica alrededor de la superficie de Fermi tal y como es mostrado en la Figura 1.1.
En la superconductividad no convencional, se rompe al menos otra simetria adicional a
la de calibre, y tiene como consecuencia que el superconductor pueda tener estructuras
de apareamiento mdas complejas que una onda-s. La Figura 1.2 muestra dos ejemplos
de simetrias de brechas cuya estructura de apareamiento no es onda-s. La primera co-
rresponde a un apareamiento singlete con [ = 2 llamado onda-d (Figura 1.2(a)), que
presenta lineas de nodos en la superficie de Fermi. La segunda es un apareamiento tri-
plete con [ = 1 llamado onda-p (Figura 1.2(b)), que presenta puntos de nodos en los

polos de la superficie de Fermi.

Estas caracteristicas de la simetria de la brecha de energia estan relacionadas direc-
tamente con la simetria del potencial de apareamiento (ecuacién 1.3) por lo tanto, con
el mecanismo responsable de la superconductividad. Por ejemplo, al estudiar cristales
superconductores, la brecha de energia y el parametro de orden se expresan en térmi-
nos de las funciones base de las representaciones irreducibles del grupo puntual G. Para
el caso de superconductor convencional (solo rompe la simetria U(1)), la funcién de la
brecha de energia se transforma en la representacion irreducible mas simétrica. Esto
significa que en la ecuacion 1.9, w(E) = 1) es una constante y es un estado base de la

representacion irreducible A,, del grupo puntual G. Aqui, la brecha de energia no tiene

16



dependencia con k y la simetria es de tipo onda-s (Figura 1.1(b)). Esta es la base en
términos de simetria de la teoria BCS vy, por tanto, la simetria en los superconducto-
res convencionales. Otros mecanismos de apareamiento pueden imponer una ruptura
de simetria adicional (la cual depende el caso especifico en estudio), y entrarian en la

clasificacién de superconductividad no convencional.

Superficie de Fermi

(a) (b)

Figura 1.1: Brechas de energia isotrdopicas. (a) Brecha de energia isotrdpica sobre
una superficie de Fermi cilindrica. (b) Brecha isotropica sobre una superficie de Fermi
esférica

Ay Superficie de Fermi

(a) (b)

Figura 1.2: Brechas de energia anisotrdpicas (a) Brecha de energia tipo onda-d donde
hay lineas de nodos en la superficie de Fermi. (b) Brecha de energia tipo onda-p, se
observan puntos de nodos en los polos con la superficie de Fermi.
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1.2. Materiales no Centrosimétricos

En la seccion 1.1.1 se mostrd que las estructuras de la brecha de energia pueden
clasificarse segiin su paridad, en donde se distinguen estados puros singlete y triplete.

Esto es posible en materiales que cumplen con la simetria de inversion espacial.

Los materiales sin centro de simetria de inversidn o no centrosimétricos (NCS) son
aquellos cuya estructura cristalina no es invariante al aplicar una operacion de inversion
espacial /. La Figura 1.3 muestra un ejemplo de una estructura cristalina con simetria de
inversion espacial (Figura 1.3(a)) y sin simetria de inversion espacial (Figura 1.3(b)).
En la Figura (a) la aplicacién de I sobre la estructura cristalina resulta invariante, mien-

tras en la Figura (b) no es invariante.

(a) (b)

Figura 1.3: Estructura con centro de simetria de inversion (a) y sin centro de
inversion (b)

La ausencia de un centro de simetria en la estructura cristalina, trae como conse-
cuencia la perdida de paridad del sistema. La ubicacidon antisimétrica de los atomos

en la red cristalina de un material NCS, genera un gradiente de potencial o un campo
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eléctrico local. Este campo eléctrico interno da lugar a un acoplamiento espin-érbita

antisimétrico.

Supongamos una estructura cristalina como la que se muestra en la Figura 1.3(b).
Aqui se pierde la simetria de reflexién en 2. Si nos ubicamos en el marco de referencia
de un electrén que se mueve a través del campo eléctrico interno generado por la no

centrosimetria, aparecerd un campo magnético dado por

-2 x k. (1.14)

M,=—3, (1.15)

de la interaccién del campo magnético con el momento magnético del electrén se ob-

tiene la expresion del acoplamientos espin 6rbita antisimétrico [29]

. hel,
agy =

ixk)-F=a(zxk)-7 1.16
2z X ) (2 x k) (1.16)
aqui ag; corresponde al acoplamiento espin drbita antisimétrico tipo Rashba que cum-
ple con g; = —g . La forma de g depende de la estructura cristalina y es un vector

-

adimensional paralelo al pardmetro de orden del acoplamiento de espin triplete d(E).

Como resultado de la ausencia de simetria de inversion espacial se levanta la degene-

racion de espin induciendo a dos bandas de energia con estructuras de espin diferentes,
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tal y como se ve en la Figura 1.4, el espectro de energia viene dado entonces por

By, = Ep £ agy| (1.17)
ky
R
A 3 .,
kx
Espin (+/-) 1

Campo magnético T

Figura 1.4: Representacion del desdoblamiento de la banda de energia debido
al acople espin Orbita antisimétrico. Los espines electréonicos se orientan de manera
opuesta respecto al campo magnético en cada banda.

Dado que en los superconductores NCS la paridad no es una simetria del sistema,
no podemos clasificar al superconductor por su paridad (singlete o triplete). Un mo-
delo para definir el parametro de orden en los superconductores utiliza una mezcla de

estados singlete y triplete

i = (A(E) + Aod(F) - 7)8,. (1.18)

Debido a que se tienen ahora dos superficies de Fermi por el desdoblamiento, tam-
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bién se tienen dos brechas de energia superconductoras:

—

|Ael = A (k)] + Al d(R)]]. (1.19)

En ambos casos A, o A_ la forma resultante de la brecha de energia va a depender

de cual componente de espin sea dominante.

Esta mezcla de estados singlete y tripletes pueden ocasionar los llamados nodos
accidentales. Un ejemplo se encuentra en una de las interpretaciones del parametro de
orden en el CePtSi3, que es un fermién pesado NCS y cuya brecha de energia presenta
lineas de nodos en la superficie de Fermi producto de mezcla de estados singlete y

triplete [18].

1.3. Superconductividad en Fermiones Pesados

La teoria BCS describe que el origen del potencial atractivo entre electrones es con-
secuencia de la interaccion de los electrones con la red cristalina. La Figura 1.5 es una
representacion de esta interaccidon, donde un primer electrén atrae los iones de la red
cristalina causando una pequefia deformacidon que viene acompafiada de vibraciones
en la red cristalina (fonones). Esta deformacién trae como consecuencia una region
con mayor densidad de cargas positivas (polarizacion de la red cristalina), que es la
causante de la atraccion efectiva entre electrones, traduciéndose en que los electrones
interactuan de forma atractiva mediante vibraciones de la red cristalina (fonones). No

obstante, en este proceso no deja de existir la repulsién Coulombiana entre los electro-
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nes, pero al igual que interaccién electrén-fondn, es de corto alcance y basicamente es
efectiva cuando las particulas estan suficientemente cerca. Dado que los iones de la red
cristalina se mueven mas lentos que los electrones, el tiempo que dura la polarizacion
debido a la deformacién de la red cristalina es mayor que el tiempo en que los elec-
trones interactiian entre ellos de manera repulsiva (que es casi instantaneo). De esta
manera la repulsién Coulombiana se ve apantallada. Esto se conoce como el efecto de

retardo o “retardation effect”.

Densidad de cargas positivas

Vibraciones de la red cristalina

Figura 1.5: Atraccion efectiva entre electrones mediada por fonones (vibraciéon de
la red cristalina)

En metales sencillos (Al,Cd,Zn, entre otros) es bastante facil para la interaccién
electron-fondén superar la repulsion Coulombiana a través del efecto de retardo, ya
que los electrones de conduccién son mucho mds rdpidos que los iones y se mueven
basicamente como particulas libres. Sin embargo, en sistemas electronicos fuertemente

correlacionados, los electrones por lo general estan estrechamente relacionados con los
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orbitales atdmicos manteniendo un caracter localizado, tal y como sucede en los 6xidos
de metales de transicién o en las aleaciones intermetdlicas de tierras raras comunmente
conocido como sistemas de fermiones pesados. En estos electrones de caracter parcial-
mente localizado, su movimiento es considerablemente lento, de tal manera que las
interacciones Coulombianas son comparables con su energia cinética e incluso pueden
ser mayores. En los materiales fermiones pesados la escala de energia caracteristica aso-
ciada a los portadores de carga a nivel de la energia de Fermi es incluso mds pequena
que la energia de Debye. En tales condiciones, el efecto de retardo no proporciona
suficiente ayuda y la interaccién repulsiva de Coulomb domina sobre el acoplamiento

atractivo de electron-fondn.

En la superconductividad en los sistemas electrénicos fuertemente correlacionados,
como los fermiones pesados, la interaccién electron-fonén no puede explicar el ori-
gen del apareamiento de electrones. Entre las propuestas alternativas a la interacciéon
electron fondn se incluyen fluctuaciones magnéticas, oscilaciones del plasma de electro-
nes (plasmones). Las teorias de fluctuaciones magnéticas gozan de bastante aceptacion,
ya que en la mayoria de los superconductores no convencionales la superconductividad
aparece cuando se ve debilitada una fase magnética y en algunos casos la superconduc-

tividad y magnetismo incluso coexisten.

Los fermiones pesados son unos de los sistemas en donde la superconductividad se
desarrolla en las cercanias de una fase magnética y es ampliamente creido que las fluc-
tuaciones de espin dan origen al apareamiento de electrones [28]. El término fermion
pesado fue acufiado por Steglich [4] a finales de los setenta para describir las excitacio-
nes electrénicas de una nueva clase de compuestos intermetdlicos con una densidad de

estados de hasta mil veces mayor que el cobre. Desde el descubrimiento del primer fer-
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mion pesado CeAl; [30], se han descubierto una diversidad de compuestos de fermiones
pesados incluyendo antiferromagnetos, aislantes y superconductores. Las propiedades
de los compuestos de fermiones pesados tienen su origen en que orbitales f parcial-
mente llenos, provenientes de los iones de tierras raras o de actinidos, se comportan en

buena parte como momentos magnéticos localizados.

Gran parte de la fisica involucrada en los fermiones pesados resulta de la inmersién
de los momentos magnéticos locales en un mar cuantico (interactuante) de electrones
de conduccion. En la mayoria de los metales de tierras raras, los momentos locales tien-
den a ordenarse antiferromagnéticamente, pero en los metales de fermiones pesados,
las interacciones entre los momentos magnéticos locales y los electrones de conduccion
son suficientemente fuertes para desaparecer el orden magnético. El mecanismo por el

cual esto ocurre es conocido como efecto Kondo.

El efecto Kondo describe el proceso mediante el cual un ion magnético libre (im-
pureza magnética), con una susceptibilidad magnética de Curie a altas temperaturas,
se ve apantallado por los espines de los electrones de conduccion a medida que baja
la temperatura y se tengan bajos campos magnéticos, en los que finalmente los mo-
mentos magnéticos locales forman un estado singlete con los electrones de conduccidn,
viéndose el momento magnético local totalmente apantallado. En el efecto Kondo el
apantallamiento es un proceso continuo y tiene lugar una vez que el campo magnético
y la temperatura son menores que la escala de energia caracteristica conocida como

temperatura de Kondo T}, este proceso esta representado en la Figura 1.6.
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Figura 1.6: Representacion del apantallamiento de los momentos magnéticos en
el efecto Kondo. Los momentos magnéticos se ven apantallados por los electrones de
conduccion por debajo de la temperatura de Kondo Ty (imagen tomada de Ref. [31])

En mas detalle, el efecto Kondo describe un aumento en las dispersiones elasticas en
un metal que contiene impurezas magnéticas a medida que baja la temperatura. Esto
tiene su origen en una dispersion de intercambio de espin entre los electrones de con-
duccién y los momentos magnéticos localizados. Esta dispersion involucra un cambio en
la direccién del espin o “spin-flip”, en donde el espin total dispersado de los electrones
de conduccién y de los momentos magnéticos localizados es conservado. La dispersion
de intercambio de espin es representado en la Figura 1.7(a), donde las esferas repre-
sentan los electrones con su espin y las flechas grandes los momentos localizados. A
temperaturas por encima de T, el pardmetro de acople J (conocido como constante de
intercambio) es muy pequeino (pero finito y J > 0) y los espines locales se encuentran
libres, mientras que al bajar la temperatura de Tk, J se ve fuertemente incrementado.

Como consecuencia se tiene que los espines localizados estdn totalmente apantallados
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por los electrones de conduccion y en el limite de 7' = 0, se forma el singlete Kondo

(Figura 1.7(b)).

o A i

e_$ Dispersion ‘? " /./ "8
CORTBECION ] == mmmimincn ~ Conduccién

L\/T N Sy

Momento localizado

(a) (b)

Figura 1.7: Esquema general de la dispersion de Kondo y el singlete Kondo. a)
Dispersién de entre electrones de conducciéon y momentos magnéticos locales (b) Re-
presentacion del singlete Kondo.

Por otro lado, para los fermiones pesados en un entorno metalico, la interaccion
magnética dominante entre las capas electronicas f ocurre por un acoplamiento de
intercambio indirecto entre los espines localizados, el cual es mediado a través de
una polarizacién de los electrones de conduccién. Esta interaccidn es conocida como
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida (RKKY). La interaccién RKKY puede dar lugar a un or-
den magnético de largo alcance, que en la mayoria de los metales de fermiones pesados
como el CeAl, es de naturaleza antiferromagnética por debajo de una temperatura de
Néel T. En ciertas condiciones, existe una competencia entre el efecto desmagnetiza-
dor (apantallamiento del magnetismo de los momentos locales) Kondo y la interaccion
magnética RKKY (interaccién entre los momentos magnéticos). Estas dos interacciones
tienen una dependencia diferente del pardmetro de acoplamiento efectivo J que acttia
entre los espines de los electrones de conduccion y los espines de las capas f localizadas,

como se sefiald por primera vez por Doniach [32]. En la Figura 1.8 se muestra la depen-
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dencia con J que tienen las escalas de energia de la interaccion RKKY y Kondo. Mientras
que la interaccién RKKY propicia la formacién de un orden antiferromagnético cuando
su parametro .J hace que sea la interaccion dominante, la interaccién Kondo trata de
exitingir o apantallar el orden magnético. En el punto J. (Figura 1.8) ), ninguna inter-
accion domina y el orden magnético es suprimido. Este punto es llamado punto critico
cuantico, y representa una transicion de fase a 7' = 0, en donde la presencia de fluctua-
ciones cuanticas de espin, causadas por la competencia entre estas dos interacciones,

puede dominar la fisica de fases presentes.

v

Figura 1.8: Diagrama de fase de Doniac

La competencia entre el efecto Kondo y la interaccién RKKY determina muchas pro-
piedades del estado base en los fermiones pesado. Entre ellas se incluyen diferentes
formas de ordenes magnéticos, liquidos de Fermi, no liquidos de Fermi y superconduc-

tividad.
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La Figura 1.9 muestra el diagrama de fase de un superconductor de fermiones pesa-
dos, en el cual la superconductividad emerge dentro de una fase antiferromagnética que
estd envuelta en la dinamica que existe entre la interaccion de Kondo y la RKKY. En este
diagrama de fase, el pardmetro de sintonizacion es la presion a la que estd sometido
el material. Este pardmetro tiene influencia en la densidad de estados electrénicos que
inciden indirectamente en el comportamiento de J. A medida que la presion aumenta,
se debilita la fase antiferromagnética por la dindmica entre RKKY y Kondo y emerge la
superconductividad, cuya temperatura critica en general es maxima cuando se suprime
la fase antiferromagnética en el punto critico cuantico. A presiones mayores del punto
critico cuantico, la superconductividad se va debilitando dando paso a un estado de

singlete Kondo, cuyas propiedades son las de un liquido de Fermi.

T

1

" JD(Ey)
T Kondo e

Punto Critico Cuantico

Figura 1.9: Diagrama de fase de Doniac para superconductores de fermiones pe-
sados
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El hecho que la superconductividad se desarrolla bajo la presencia de un orden
magnético en la vecindad de un punto critico cuantico, donde las fluctuaciones de
espin estan presentes por la dindmica entre dos interacciones que determinan el es-
tado magnético del material, ha llevado a pensar que la superconductividad en estos
sistemas puede estar mediada por fluctuaciones de espin. Dependiendo de la manera
que se manifiesten las interacciones RKKY y Kondo, se pueden clasificar el punto critico

cuantico en dos escenarios segin Steglich [14-17]:

= Ruptura del estado singlete Kondo o criticalidad cuantica local.

= Punto critico cuantico de onda de densidad de espin.

Criticalidad cuantica local

Si definimos P. como la presion donde esta ubicado el punto critico cuantico, po-
demos establecer caracteristicas generales para ambos escenarios. El diagrama de fase
de la criticalidad cuantica local estd representado en la Figura 1.10 y sus caracteristicas

son las siguiente:

Para P < P, El material presenta un orden antiferromagnético estatico.

= La interaccion RKKY domina sobre la interaccién Kondo.
» El comportamiento de los electrones f es de electrones localizados.
= El orden magnético es conmensurado.
Para P > P. El material esta en el estado de un singlete Kondo y se comporta como un
liquido de Fermi.

29



» La interaccion Kondo domina sobre el RKKY.

» Existe un aumento drdstico de volumen en la superficie de Fermi a presiones

mayores a P..

QCP-Kondo-Breakdown |

No Liquido de Fermi

tititd
tititd

Figura 1.10: Diagrama de fase de Doniac para superconductores de fermiones pe-
sados con ruptura del singlete Kondo

Punto critico cuantico de ondas de densidad de espin

Las caracteristicas de este escenario representado en la Figura 1.11 son:
Para P < P, El material presenta un orden antiferromagnético de tipo onda de densi-
dad de espin

= La interaccion RKKY domina sobre la interaccién Kondo pero no completa-
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mente. La interaccién Kondo tiene un contribucioén significativa. Este estado

es llamado Kondo dindmico.
» El comportamiento de los electrones f es itinerante.

= El orden magnético es inconmensurado.

Para P > P. El material esta en el estado de un singlete Kondo y se comporta como un

liquido de Fermi.

» La interaccion Kondo domina sobre el RKKY.

= No hay cambios en la superficie de Fermi en todo el diagrama de fase.

QCP-SDW

No Liquido de Fermi

Figura 1.11: Diagrama de fase de Doniac para superconductores de fermiones pe-
sados en con punto critico cuantico de ondas de densidad de espin

En ambos escenarios estan presentes las fluctuaciones cuanticas de espin, pero en el
punto cuantico de ondas de densidad de espin tienen mayor presencia y se cree que la

superconductividad esta mediada por estas fluctuaciones.
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1.3.1. Superconductividad en las Cercanias de un Punto Critico Cuanti-

(6(0)

Gran parte de los fermiones pesados que presentan superconductividad poseen un
diagrama de fase que cumple con las caracteristicas mostradas en la secciéon ante-
rior [8]. Hasta ahora, nadie ha podido verificar experimentalmente como es la simetria
de la brecha de energia en todo el domo superconductor, asi como la influencia del
punto critico cuantico y la fase antiferromagnética en el tipo de superconductividad
(convencional o no convencional). Este trabajo de investigacion tiene por objetivo estu-
diar la simetria de la brecha de energia a lo largo de todo el domo superconductor en los
fermiones pesados no centrosimétricos CelrSi; y CeRhSi3. Ambos materiales presentan
superconductividad en presiéon bajo la presencia de un orden antiferromagnético y po-
seen caracteristicas de los diagramas de fase explicados en la seccién anterior (detalles
en la seccidn 4.1). Estos compuestos presentan propiedades fisicas muy similares (es-
tructura cristalina, magnética y electrénica), pero en el CelrSi; se sospecha la existencia
de un punto critico cuantico mientras que en el CeRhSi;z no. El estudio de la simetria de
la brecha de energia en estos compuestos es de caracter fundamental para entender la
influencia del orden antiferromagnético, del punto critico cudntico y del acoplamiento
espin orbita antisimétrico en las propiedades no convencionales de la superconductivi-

dad.
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Capitulo 2

Longitud de Penetracion Magnética y

Parametro de Orden

2.1. Efectos Macroscoépicos de la Superconductividad

Una de las propiedades macroscépicas mas fundamentales del fenémeno de super-
conductividad, es el efecto Meissner-Ochsenfeld. Descubierto en 1933 por W. Meissner
y R. Ochsenfeld en Berlin, quienes encontraron que el flujo magnético es expulsado
del interior de una muestra superconductora, si ésta es enfriada por debajo de su tem-
peratura critica cuando es sometida a un campo magnético externo DC débil (Figura

2.1)
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a)T >T, b)T>T,

Figura 2.1: Comportamiento de un superconductor bajo la acciéon de campo
magnético estatico débil: a) Estado normal (7" > T.), no hay expulsién del flujo
magnético. b) Para T' < T, el material se encuentra en el estado superconductor y
hay expulsion del flujo magnético de su interior.

2.1.1. Longitud de Penetracién Magnética

La expulsién del campo magnético en un superconductor es debida a la existencia de
una corriente eléctrica inducida cerca de la superficie. Esta corriente genera un campo
magnético opuesto al campo magnético externo aplicado. Sin embargo, cerca de la
superficie a una distancia que puede estar en el orden de los Angstroms, el campo
magnético no es cancelado en su totalidad a 7" = 0, esta distancia es llamada longitud

de penetracion magnética.

En el ano 1935, los hermanos London lograron describir los efectos macroscopicos

de la superconductividad (resistividad cero y el efecto Meissner) a través de dos ecuacio-
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nes que describen macroscopicamente la electrodindmica en el estado superconductor

al=0:
0 - nge? =
—(J;) = —FE, 2.1
8t(J) Me 2.1
- nge’ -
V xJ,=— B. (2.2)
me

La ecuacion 2.1 describe la conductividad perfecta, la ecuacion 2.2 se refiere a la
densidad de flujo magnético local (efecto Meissner), donde m. y e son la masa y carga
del electrén respectivamente, n, es la densidad de electrones superconductores y J; es

la corriente responsable de la expulsién del campo magnético.

Manipulando las ecuaciones de London y utilizando las ecuaciones de Maxwell se
obtiene que:

V2E =

% donde M= . (2.3)

La ecuacion 2.3 representa el efecto Meissner a 7' = 0. Para ver como el campo
magnético penetra un material superconductor, consideremos un plano superconductor
semi infinito como se muestra en la Figura 2.1, en donde un campo magnético débil
y constante es aplicado en el eje = del plano superconductor. Teniendo en cuenta la
simetria del problema y la condiciones de frontera (B,(0) = 0,B,(c0) = 0) para la

ecuacion 2.3, el comportamiento del campo magnético en el plano superconductor es

B,(z) = Bye /. 2.4
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Figura 2.2: Representacion esquematica de la longitud de penetracion magnética

La expresion 2.4 es solucion de la ecuacion 2.3, donde A es la longitud caracteristica

del sistema que nos dice qué tan profundo el campo magnético penetra en el supercon-

ductor.

En general, la longitud de penetracién magnética varia con la temperatura y su valor
aT = 0 estd en el orden de 107% cm a 10~* cm. Al aumentar la temperatura cerca de T,
el valor de A\ aumenta hasta ser el tamafo de la muestra. Esta dependencia de \ con la

temperatura se utiliza para estudiar la simetria de la brecha de energia.
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2.2. Longitud de Penetracion Magnética y la Simetria de

la Brecha de Energia

En la seccion anterior se explico el significado fisico de la longitud de penetracion
magnética desde el punto de vista macroscépico. Sin embargo, desde el punto de vista
microscépico, la densidad de electrones superconductores esta fuertemente vinculada
con el parametro de orden del superconductor a través de su dependencia con la estruc-
tura de la brecha de energia. En el limite local de la electrodindmica del superconduc-
tor, la relacion que existe entre el tensor densidad de superfluido pf;(7') y la brecha de

energia viene dada por la siguiente expresion [33]:

s 2\2.(0 . n 0 - -
Pfj(T) = E = ”( ) =3 <kikj 1-— 2/ Ek 8f(Ek)dE,,; > (2.5)
Ap

== -
n A7) /E%—A%(T) 0L}, o

donde nj; es el tensor de electrones superconductores, n el nimero total de electrones,
(...) es el promedio sobre la superficie de Fermi, el vector k = k/kp con kg como el
momento de Fermi, E; es el espectro de energias de las cuasiparticulas (ecuacién 1.2),
f(Ek) es la funcién de Fermi y A, (T') = Az A(T) es la funcién de la brecha de energia.
La expresién |A;|* viene dada por la ecuacién 1.12 y A(T') viene dada por la férmula

de interpolacion de Gross [34]:

7KgT. \/ AC
a

A(T) = Agtanh ( A 8 (T.)T — 1)> (2.6)

donde A es la brecha a T'= 0 y K la constante de Boltzmann. Para el caso especifico

de una brecha isotrdpica tipo onda-s (I = 0), tenemos que A, = z/;(E) = Ay, la densidad
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de superfluido se reduce a:

po(T) = 22 = A§L<<0) 14 2/0o £ INE) 1 2.7)
A

n N(T) JEZ _AXT) OF

Para T' < T, la densidad de superfluido y la longitud de penetracion magnética

quedan:

2mA\g _=AO) AV ()
TO0CRST AT~ A(0) = AA(T) & <1+ 2 eK?s%). (2.8)
KgT

pS%1—

El comportamiento exponencial en la penetracién magnética, caracteriza a las brechas

isotrdpicas en el limite de bajas temperaturas.

Las representaciones de brechas anisotrdpicas dependen de la simetria del cristal
a estudiar [19]. Como ejemplo de un apareamiento triplete con [ = 1 (onda-p) se to-
mard la fase A del He® [27] y como ejemplo de un apareamiento singlete [ = 2 se

tomara una onda-d utilizada para describir los cupratos [27].

—

= Onda-p: /=1y d(E) = %—;}(kx + ik,)Z, donde |Ag|* = |A0|2k£+k§

. Al utilizar coor-
F

denadas esféricas la brecha se representa como Ay = Ajsin(#), y posee puntos de

nodos en los polos, como fue mostrado en la Figura 1.2(b).

= Onda-d: | =2y Ap = (k) = ﬁ—f(ki — k). En coordenadas esféricas la brecha se

expresa como A, = Agcos(2¢) y tiene lineas nodos (Figura 1.2(a)).

Dependiendo de la direccién en que se mida \;;(7") en el cristal, se obtendrd una res-
puesta particular el limite para bajas temperaturas (7' < 7.). Particularmente para la

onda-d mostrada con un campo magnético externo aplicado || z, el comportamiento la
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densidad de superfluido y la longitud de penetracién magnética en el limite de bajas

temperaturas es

Q

Bo A(T) (1+Jn@)KéT

~1—In(2)-2L
Ps n()KBT’ A

). (2.9)

El comportamiento lineal en la penetraciéon magnética es caracteristico en materiales

con lineas de nodos en la brecha de energia.

Los ejemplos mostrados reflejan como los estudios de longitud de penetraciéon magnéti-
ca en el limite de bajas temperaturas proporcionan informacién acerca de la estructura
de la simetria de la brecha de energia. De manera general el comportamiento de AX(T')

aT <« T, indica

;

%e‘A/KBT Sin nodos
ANT)x ST Lineas nodales (3D) o Puntos nodales (2D) (2.10)
T2 Puntos nodales (3D)

\
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Capitulo 3

Parte Experimental

3.1. Medidas de Longitud de Penetracion Magnética: Os-

cilador de Diodo Tunel

3.1.1. Principio Fisico

El principio fisico de la medida de longitud de penetracién magnética mediante la
técnica del oscilador de diodo tunel consiste en medir el cambio de la frecuencia de
resonancia de un circuito oscilador LC, en el cual la bobina de inductancia L posee una
muestra en su interior. El cambio de frecuencia tiene su origen en la variacion del flujo
magnético producto de la respuesta en temperatura de la muestra que estd sometida al
campo magnético de la bobina. El cambio de flujo magnético cambia el comportamiento

de L en el circuito LC, ocasionando un cambio en la frecuencia de resonancia f =

1
2V LC "
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Consideremos una bobina de inductancia L, por la que pasa una corriente /. La

energia total acumulada en la bobina viene dada por

1
Uy = §LUIQ. (3.1)

La ecuacion 3.1 es equivalente a la energia acumulada en el campo magnético de la

bobina en un volumen V}, la cual se expresa de la siguiente manera

1 [ 5 = 1
Up= = / B - Hyd’r = / poHydr. (3.2)
Vi 2y

En la ecuacion 3.2, el campo H,, llamado intensidad de campo magnético, es aso-
ciado al campo magnético producido unicamente por corrientes libres (no ligadas al
material) o un campo externo aplicado al sistema. El campo B, llamado campo magnéti-
co o induccion magnética, es el campo total que involucra tanto al campo producido
por corrientes libres o fuentes externas H, como el campo producto de un material con
magnetizacién M, en el cual p, es la permeabilidad magnética del vacio. Estos campos

estan relacionados de la siguiente manera:

B = po(Hy + M). (3.3)

Si se introduce una muestra en la bobina, la energia acumulada en su interior U,, se
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e€xpresa como

1 L L
Um:§ {/ /,LO(H0+M)'H06Z3T+/

m Vb - Vm

pngd?’r] . (3.4)

El primero término corresponde a la energia en la region donde estd la muestra
(existe magnetizacién y campo externo), en el cual V,, es el volumen de la muestra. El
segundo término es la energia acumulada en la regién fuera de la muestra. El cambio
de energia luego de introducir la muestra AU = U,, — Uy, viene de la diferencia de las

ecuaciones 3.4y 3.2

1 o o
AU = 3 / poM - Hod?r. (3.5)

m

El cambio de energia en la bobina es asociado a un cambio de la inductancia lo que

implica que

ALI? = / (oM - Hodr. (3.6)

Si asumimos un campo magnético B = uoH uniforme en la bobina, integramos la

ecuacion 3.2 en todo su volumen e igualamos con la ecuacién 3.1, tenemos

Lol? = jgH3 V. (3.7)

Ahora, utilizando la relacién M = yH, en la ecuacién 3.6 e integramos en el volu-
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men de la muestra tenemos:

ALI? = pgxHZV,y, (3.8)

donde x es la susceptibilidad magnética. Si dividimos la ecuacion 3.8 entre la 3.7, ob-

tenemos la relacion del cambio de inductancia con la susceptibilidad magnética:

AL Vin

— =X 3.9

PRSTA (3.9)
En vista de que la bobina es parte de un circuito oscilador LC, cuya frecuencia de

resonancia es f, = #LTO, se realiza una expansion del cambio de frecuencia Af con

respecto al cambio del valor de la inductancia AL:

A 1AL
af _ 1AL (3.10)
Jo 2 Lo

Utilizando las ecuaciones 3.9 y 3.10, obtenemos la relacidn entre el cambio de fre-

cuencia y la susceptibilidad magnética:

Af X Vin
—_— = = 3.11
fo 2V, ( )
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3.1.2. Susceptibilidad Magnética y Longitud de Penetracion Magnéti-

ca

La susceptibilidad magnética se relaciona con la longitud de penetracion magnética
y utilizando las aproximaciones necesarias para una geometria de la muestra como la

representada en la Figura 3.1, la susceptibilidad magnética viene dada por

e B (5)] e

en donde R es el tamafio efectivo de la muestra y D el factor de desmagnetizacidn.

2}7’

i

2b

Figura 3.1: Forma general de las muestras utilizadas en las medidas de longitud
de penetracion magnética.

En general, el tamafio de la muestra es mucho mayor que el valor de A\. Tomando la

condicién limite de R > )\ en la ecuacién 3.12, tenemos:

= ! [1_1}' (3.13)
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Sustituyendo la ecuacion 3.13 en 3.11 tenemos:

-4

fo 2V(1-D)| R

7 (3.14)

con Af = fo — f., endonde fyy f,, son la frecuencia de resonancia sin muestra y con

muestra respectivamente.

Definiendo AX(t) = MT') — MTin) Y Af(T) = Af(T) — Afo(T), donde Af(T) se

expresa de forma explicita como:

Af(T) = [f(T) = fn(Tin)] = [fo(T) = fo(Tomin)]- (3.15)

El primer corchete corresponde al cambio de frecuencia de resonancia en tempera-
tura en presencia de la muestra, mientras que el segundo corchete es la variacion de
frecuencia en ausencia de muestra. El montaje experimental (seccion 3.3) fue disefiado
para minimizar un posible cambio en el circuito resonante en funcion de la temperatu-
ra, lo que nos permite decir que fy(7') — fo(Tmin) = 0. Entonces, el cambio de frecuencia

es Af(T) = fu(T) — fiu(Timin), lo que nos lleva a que

o meO
donde definimos:
_ me()
“= 2R - D) G17)

Finalmente, el cambio de frecuencia de resonancia se relaciona con el cambio de la
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longitud de penetracién magnética de la siguiente manera

Af(T) = GAXT). (3.18)

Independientemente del valor de G, podemos decir que A f(7') o AX(T).

Las secciones 3.1.1 y 3.1.2 estan desarrolladas en detalle en la Ref. [35].

3.1.3. Susceptibilidad Magnética y Efecto Piel

La técnica de medida del oscilador de diodo tunel estd basada en la relacién que
existe entre el cambio de frecuencia del oscilador A f con la susceptibilidad magnética
x (ecuacion 3.11), que por encima de la temperatura critica superconductora 7. (estado

normal) es sensible a la respuesta producida por el efecto piel o “skin depth”.

El efecto piel describe que las corrientes AC en un conductor circulan principalmente
en una region superficial con una profundidad ). Este efecto trae como consecuencia el
cambio de resistencia efectiva y la disminucion de la seccion eficaz del paso de corriente

del conductor, efectos que dependen de la frecuencia AC de la corriente.

La relacién que existe entre el cambio de frecuencia medido y el efecto piel es [36]

AF(T) o AS(T) = | 22D (3.19)

donde p(T') es la resistividad eléctrica, p(7) la permeabilidad magnética y w = 27 f

estd relacionada con la frecuencia del oscilador f.
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La ecuacién 3.19 indica que los cambios de frecuencia detectados en el estado nor-
mal (7" > T.), pueden ser asociados a la respuesta en temperatura de la resistividad
eléctrica p(T') y la permeabilidad magnética ;(7"), lo que permite detectar una fase

magnética en el estado normal del material.

3.1.4. Longitud de Penetracion Magnética en Muestras Magnéticas

El valor efectivo de la longitud de penetracién magnética varia cuando se tienen
muestras con algun tipo de magnetismo. En un superconductor puro en el limite local,

el valor efectivo de la penetraciéon magnética viene dado por [37]:

MNT) =/ i(T)\(T) (3.20)
con
Me
A= (D) 3-21

en donde m,. es la masa del electrén, e la carga del electrén, o la permeabilidad

magnética del vacio y ns(7) la densidad de electrones superconductores.

Para muestras que presentan impurezas paramagnéticas la permeabilidad se com-
porta como u(7) ~ 1/T, lo que se ve reflejado como un aumento en la penetracién

magnética en la region de bajas temperaturas [37, 38].
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3.1.5. Sistema de Medida

El sistema de medida de cambio de frecuencia A f fue implementado por primera vez
en el laboratorio de temperaturas bajas del IVIC por W. Bramer [35] para un sistema
de medidas de longitud de penetracién magnética sin presioén. La tesis de W. Bramer
contiene los detalles de todo el desarrollo de la electrénica, amplificadores y filtros
utilizados en la medida de A f. En este trabajo solo se expondran los aspectos necesarios

para entender el sistema de medida.

El cambio de frecuencia A f se mide a través de un circuito oscilador LC alimentado
por un diodo tunel [39]. El diodo tunel tiene la propiedad de que en ciertas condiciones
de corriente [ y voltaje VV posee una resistencia negativa. En la Figura 3.2 se muestra
la curva caracteristica del diodo DB3, en la cual existe una regién donde la pendiente
I —V es negativa indicando que en esa regién de voltaje y corriente el diodo posee una
resistencia negativa. Esta propiedad hace que el diodo se comporte como un elemento
activo del tipo amplificador/oscilador, el cual es capaz de oscilar entre los valores donde

su resistencia es negativa de forma estable.

48



14 T T T T T T T T

12 —/ " .

Region de oscilacion

Figura 3.2: Curva caracteristica del diodo tianel DB3 a diferentes temperaturas.

El diodo es capaz de oscilar entre regiones de voltaje V, (voltaje de valle) y V,
(voltaje pico), dando una respuesta en corrientes I, e [, respectivamente. La respuesta
corriente-voltaje del diodo se ve magnificada a bajas temperaturas tal y como se observa
en la Figura 3.2. Este incremento en la respuesta de corriente da mayor estabilidad a la

oscilacion.

El circuito oscilador con el diodo tunel DB3, se muestra en la Figura 3.3 y puede

dividirse en dos partes, A y B.

49



A Muestra

L Diodo tunel R B

R / | %
i % C2I R, § %CJI% Aczg}a[)dcor

1

G =—= W

Figura 3.3: Circuito oscilador LC de diodo tunel. El circuito esta constituido por los
elementos ¢ = 100 pF, Cy = 100 pf, C3 = 20 pF, Ry = 300 Q, Ry, = 300 2, Rz = 1200
Q, L =0,82 uH y Ly = 0,32 uH

La parte A corresponde al circuito oscilador LC', que consta de los elementos C, L,
y L. El elemento L, es la bobina sensora o principal en donde se encuentra la muestra,
(', es el condensador del oscilador LC'y L, es una bobina de ajuste que posee diversas
funciones en el circuito. La bobina L, estd involucrada en el incremento de la sensibi-
lidad de la bobina sensora, en la eliminacion de la respuesta no lineal dependiente de
la tension de alimentacion y establece el rango de oscilacién en temperatura. En esta
parte A del circuito oscilador, los elementos L, y C se mantienen aislados de cambios
térmicos (ver seccion 3.3); esto se hace para minimizar cualquier respuesta que pueda

tener el sistema oscilador (no provenientes de la muestra) en temperatura.

La parte B estd relacionada con la alimentacién de voltaje y corriente de todo el
circuito, que entre sus funciones estd establecer el rango de corrientes que pasa tanto
por el diodo tinel como el circuito oscilador (parte A). Esta parte del circuito se ubica
en el refrigerador de dilucion en una parte donde su temperatura permanece constante
a 4.2 K durante todo el experimento (ver seccion 3.3). Los elementos que conforman

esta parte del circuito son; diodo DB3, Ry, Ry, R3, Cyy Cs.
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La bobina principal L; estd construida con un alambre de cobre esmaltado marca
Belden de 40 AWG. La bobina L; tiene 36 vueltas y sus dimesiones son de 2mm de
didmetro y 7.2 mm de longitud, donde la separacion entre las vueltas es igual al didme-
tro del cable. La bobina fue endurecida con epoxy transparente Stycast 1266 y el campo
magnético que genera es uoH < 5 mOe, campo suficientemente pequeflo para que no
produzcan vortices de campo magnético en la muestra. La bobina de ajuste (L) esta
construida de la misma manera que la bobina L, pero el nimero de vueltas varia entre
12 a 18 segun la necesidad del experimento. Vale destacar que las caracteristicas fisicas
de las bobinas fueron especialmente disefiadas para ser implementadas en el sistema
de medidas en presidn, las cuales son significativamente distintas del disefio realizado

para medidas a presion atmosférica [35].

En la Figura 3.4, se muestra un esquema general de la electrdonica del sistema de

medida.

DC

Acoplador
AC/DC AC (MHz)

AC (MHz)

Circuito oscilador

‘ Amplificador: HP461A ‘

AC (MHz)

‘ Amplificadores vy filtros de R.F (MHz) ‘

AC (MHz) @
Sintetizador de frecuencia:

‘ Blodomiszeladan Stanford Research Systems DS345

Fo(MHz)

AC-F, (KHz)

Amplicador de audio: AC (KHz) Frecuencimetro:
EG & G Instruments 5113 AF(T)=GAN(T) Agilent 5313A

Figura 3.4: Diagrama de medida de Af
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La manera de medir A f(7") se explica en los siguientes pasos:

= Se tiene una fuente de voltaje DC de muy alta estabilidad construida en el labora-

torio [35], la cual sintoniza el voltaje donde oscila el diodo ttnel.

= La fuente DC es conectada a un acoplador AC/DC, que permite el paso de voltaje
DC hacia la alimentacién del circuito del diodo tinel y simultdneamente permite

el retorno de la sefial AC proveniente del circuito oscilador.

= La sefial AC (~13.5 MHz) es amplificada en dos etapas; primero pasa por el am-
plificador HP461A y luego por una cascada de amplificadores y filtros pasa banda

entre 12 MHz y 16 MHz construidos en el laboratorio [35].

= Luego de la etapa de amplificacién, viene el bloque heterodino. Esta etapa consiste
en aumentar la relacién sefial ruido optimizando el rango donde ocurre el cambio
de frecuencia. En esta etapa, la sefial AC (MHz) pasa por un diodo mezclador que
suma o resta las frecuencias de dos sefiales, en este caso particular seleccionamos
la resta de la sefial AC con una frecuencia fija proporcionada por el sintonizador

de frecuencias de muy alta estabilidad Stanford Researh System DS345.

= La senal de salida del mezclador, ahora es del orden de los kHz (frecuencia au-
dible) y pasa un amplificador y filtro de audio, donde finalmente, el cambio fre-

cuencia es medido en el frecuencimetro de alta resolucién Agilent 5313A.

m Todo el sistema de medida es controlado remotamente con conexiones GPIB en

LabView.
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3.2. Altas Presiones

3.2.1. Celda de Piston de CuBe/NiCrAl

Las altas presiones son generadas en una celda cilindrica de pistén hibrida de auto-
bloqueo “self-clamped hybrid piston-cylinder cell”, 1a cual fue especialmente disefiada por
F. Honda y I. Bonalde para implementar la técnica de longitud de penetraciéon magnéti-
ca con altas presiones en el refrigerador de dilucion del laboratorio de temperaturas
bajas del IVIC. El disefio de la celda presién se basa en la propuesta realizada por el
grupo de fisica de condiciones extremas de la universidad de Tokio, Japén [40]. La
celda fue construida por C&T Factory Co., Ltd., Tokyo, Japon, utilizando aleaciones de
CeBe/NiCrAl no magnéticas [41], lo que permite utilizar sondas sensibles al magnetis-
mo sin que la celda tenga alguna influencia magnética en la medida. El esquema general

de la celda de presién puede observarse en la Figura 3.5.
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17 mm

35 mm
66 mm

l4mm)

‘ M??M.Smm‘
@28 mm

Figura 3.5: Diagrama general de la celda de presion. (1) Cilindro exterior de CuBe
de la celda de presién, (2) Tornillo superior de CuBe, (3) Tornillo inferior de CuBe, (4)
Soporte del tapon de WC no magnético, (5) Soporte del pistén de presurizacion de WC
no magnético, (6) Pistén de presurizacién de WC no magnético, (7) Tapén de NiCrAl,
(8) Anillo de sello de presién inferior de CuBe, (9) Anillo de sello de presién superior
de CuBe, (10) Cépsula de teflon, (11) Tapon cdnico de soporte para el sellar el paso de
conexiones en el tapon de NiCrAl, (12) Vara de empuje de NiCrAl
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La presién en la celda se genera comprimiendo una cdpsula de teflén (Figura 3.5
(10)) rellena de un fluido presurizante (glicerina), el cual al ser incompresible gene-
ra presion hidrostatica. La capsula de teflon esta soportada sobre un tapon de NiCrAl
(Figura 3.5 (7)) que sostiene el sistema de medida de penetracién magnética. La dispo-
sicion de los elementos del sistema de medida de longitud de penetracién magnética se
muestra en mas detalle en la Figura 3.6, en donde se observa la bobina principal (Figura
3.6(6)), la muestra (Figura 3.6(4)) y la fibra éptica con un rubi en la terminacién de la
fibra 3.6(3)(8)). La fibra dptica y el rubi se utilizaran para medir la presién dentro de

la celda (ver seccién 3.10).

Figura 3.6: Montaje del sistema de longitud de penetracion magnética en la celda
de presion. (1) Tapon, (2) Baston porta muestra, (3) Rubi, (4) Muestra, (5) Sello
superior de la cdpsula de teflon, (6) Capsula de teflén, (7)Bobina principal, (8) Fibra
optica, (9) Sello de Epoxy , (10) Sello inferior de la cdpsula de teflén.
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El tapén de NiCrAl posee un orificio que permite la salida de los alambres de la bo-
bina y fibra dptica ubicados en el interior de la capsula de teflon (Figura 3.6(1)). Este
orificio es sellado con epoxy Stycast 2850 FT (Figura 3.6(9)) previamente desgasado
al vacio (15 min aproximadamente). Este procedimiento de sellado es suficiente para
obtener presiones del orden de 2.5 GPa. Para presiones mayores a 2.5 GPa es necesa-
rio utilizar el tapén cénico (Figura 3.5(11)) cuando se sella el orificio del tapon con el
Stycast 2850 FT, donde posteriormente se afiade una capa de epoxy transparente Sty-
cast 1266 que da elasticidad al sello epdxico, ya que a estas presiones el Stycast 2850
FT se quiebra y fuga el fluido presurizante. Para evitar fugas del fluido presurizante en
la unién de la cdpsula de teflén y el tapdn, se utilizan los anillos de CuBe (Figura 3.5

(8)(9) y Figura 3.6(5)(10)).

El tapén de NiCrAl esta soportado por un cilindro de WC no magnético (Figura
3.5 (4)) que también permite la salida de los alambres y fibra éptica del interior de
la capsula de teflén. Este cilindro esta contenido dentro del tornillo inferior de CuBe
(Figura 3.5 (3)) que actia como soporte para contener la presién generada. El tornillo
superior de CuBe (Figura3.5 (2)) tiene la funcién de mantener la presion, es decir,

bloquea que la cdpsula de tefléon vuelva a expandirse luego de su compresion.

El hecho que la capsula de teflén y el tapon estan rodeados por la parte interna del
cuerpo de la celda (Figura 3.5 (1)) trae como consecuencia que la deformacion de la
capsula de teflon sélo sea posible en la misma direccion en que se ejerce la fuerza del

piston de presurizacién (Figura 3.5 (6)), generando asi presion hidrostatica.
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3.2.2. Medidas de Presion

La presién dentro de la celda es determinada midiendo el corrimiento de la linea
fluorescencia R; del rubi respecto a su valor a presion atmosférica. El rubi es colocado
en el interior de la cdpsula de tefldn, tal y como se ve en la Figura 3.6 y es iluminado
con un laser verde de 532 nm que excita al rubi que emite su sefial de fluorescencia.
Esta sefial es llevada y recibida mediante un acople de fibras épticas y lentes como se

muestra en la Figura 3.7.

Acople de lentes o Acople de lentes
Espejo dicroico

Intensidad Relativa (U.A)

<— Fibra dptica

Espectrometro

Laser 532 nm
Celda de presion

Figura 3.7: Sistema dptico para medidas de presién.

El sistema para medir el espectro de la linea R; del rubi (Figura 3.7), utiliza un es-
pejo dicroico que funciona como un filtro en longitud de onda; refleja pero no transmite
la longitud de onda de 532 nm del laser. La luz del laser reflejada por el espejo dicroico

es concentrada en un acople de lentes hacia una fibra dptica, la cual permite llevar la
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luz del laser hacia el rubi ubicado dentro de la celda. El rubi iluminado por el laser
responde a la excitacion emitiendo su patrén de fluorescencia alrededor de los 694 nm.
Esta la sefial se devuelve por la misma fibra dptica, pasa nuevamente por el acople de
lentes y se trasmite a través del espejo dicroico hacia otro conjunto de acoples de lentes,

donde finalmente llega al espectrémetro Princeton Instruments SP Acton 2500.

Dado que el experimento se realiza en bajas temperaturas, es necesario poder de-
terminar la presién tanto a temperatura ambiente como a bajas temperaturas. Debido
a que el fluido presurizante puede cambiar sus propiedades (se congela), el valor de la
presion necesariamente no es el mismo a temperatura ambiente que a helio liquido (4.2
K). Para esto, es necesario conocer el comportamiento del espectro de fluorescencia del

rubi en este rango de temperaturas.

La Figura 3.8 muestra el comportamiento en temperatura de la linea R; del rubi a
presion atmosférica [42]. En general, se observa que la longitud de onda va disminu-
yendo a medida que baja la temperatura con un ligero incremento por debajo de 30

K.

694_57""\""w""\""w""\""\_

694.0

0 (nm)

~< 693.5

6930 L
0 50 100 150 200 250 300
T (K)

Figura 3.8: Comportamiento de la linea R; del rubi en temperatura
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Debido al comportamiento en temperatura del espectro de fluorescencia del rubi,
es necesario medir la presion bajo las mismas condiciones de temperatura para asi dis-
minuir tanto el error en la medida y como en la definicion de la longitud de onda a
presién atmosférica \y. Para esto, fijamos dos temperaturas; ambiente, utilizando como

valor 297 K (temperatura promedio del laboratorio) y helio liquido a 4.2 K.

El espectro del rubi para las temperaturas mencionadas se observa en la Figura 3.9:

1.0
. 4.2 K
<
2 % A,=693.33 nm
g
% 0.0 5
x 297 K
'g A,=694.27 nm
‘% 05| .
c
e
=

0.0

691 692 693 694 695 696
A (nm)

Figura 3.9: Espectro de fluorescencia del rubi a presion atmosférica a 297 Ky 4.2
K

Para determinar la presion para las diferentes temperaturas se utilizan las siguientes

expresiones [43]:

Para 297 K:

P(GPa) = 4

B

B
(1 + Q) — 1] : (3.22)
Ao

A =1904 GPa, B = 7,715y \o = 694,27 nm.

59



Para 4.2 K:

P(GPa) = AyIn <i> . (3.23)
Ao

Ag = 1762 GPay \g = 694,33 nm.

Donde A\ = )\ — )\, es la diferencia de longitud de onda entre el corrimiento de la
linea R; del rubi respecto a su longitud de onda a presiéon atmosférica \¢. Las expre-
siones 3.22 y 3.23 son ampliamente utilizadas en la literatura, cuya implementacion ha
sido verificada con otras técnicas de medidas de presion [43]. El error de la medida de

presion esta en el orden de 0.04 GPa y viene dada por la resolucién del espectrémetro.

La Figura 3.10 es un ejemplo de medidas de presidn a temperatura ambiente, donde

se muestra de manera explicita el corrimiento en la longitud de onda.

100 - A—

80 P(GPa)—gKI +i—/1j N 1}

60

0 GPa

0.129 GPa
0.359 GPa
0.541 GPa
0.871 GPa
1.146 GPa
1.449 GPa
1.614 GPa
1.725 GPa

40

Intensidad Relativa

20 -

692 693 694 695 696
A (nm)

Figura 3.10: Medida de presion por fluorescencia del rubi a temperatura ambiente
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3.3. Implementacion del Sistema de Medida de Longi-
tud de Penetracion Magnética en el Régimen de Al-
tas Presiones y Bajas Temperaturas

La celda de presidn, con el sistema de medida de longitud de penetracién magnética

es instalado en el refrigerador de dilucién de *He/*He como se muestra en la Figura

3.11.

Camara
Bobina principal | | Circuito LC || de mezcla

Termdmetro Camisa de termalizacion

Circuito del
diodo tunel
Muestra
Rubi Refrigerador
de dilucion
Fibra optica
' : Celda de
. ! L — presion
Tapon (plug)
Celda de || Separadores N
L, G presion térmicos Fibra dptica

Figura 3.11: Implementacion de la celda de presion con el sistema de medida de
longitud de penetraciéon magnética en el refrigerador de diluciéon de *He/“He. a Se
muestra el tapén de NiCrAl, la bobina principal, la muestra, la fibra éptica y el rubi. b
Disposicién de la camisa de termalizacidn con la celda de presion, parte A del circuito
LC y la cdmara de mezcla. ¢ Refrigerador de dilucién y ubicacidn de la parte B del
circuito LC.

La Figura 3.11a es el montaje real del esquema presentado en la Figura 3.6, donde se
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observa la bobina principal y la disposicion de la muestra, fibra 6ptica y rubi, que son los
elementos que van dentro de la capsula de teflén y son insertados en la celda de presion
como se mostro en la Figura 3.5. En la Figura 3.11b se muestra la celda de presion
arropada por la camisa de termalizacidn, la cual estd acoplada a la cAmara de mezcla del
refrigerador de dilucion. También se muestra la disposicidn del circuito oscilador con los
elementos L, y C;, denotando que esta parte del circuito esta aislada térmicamente de
la camisa de termalizacion, lo que minimiza cualquier respuesta intrinseca del circuito
oscilador en temperatura, al menos por parte de estos elementos. El termdmetro es
colocado en el acople de la camisa de termalizacion y la camara de mezcla. La parte del
circuito que posee el diodo tunel (parte B Figura 3.3) se encuentra en la parte superior
de refrigerador (Figura 3.11c¢), la cual siempre va a estar a temperatura constante de 4.2

K, ya que se encuentra en contacto térmico directo con un reservorio de helio liquido.

Todo el sistema de medidas tanto de frecuencia como de temperatura, es controla-
do remotamente via GPIB. El sistema de medida de temperatura utiliza un puente de
resistencia AVS-47 de la compafiia Picowatt y el termdmetro es de RuO estd calibrado

hasta 18 mK por Lakeshore.

3.3.1. Prueba de Termometria y Presion a Bajas Temperaturas

Dada la complejidad del camino térmico para extraccion de calor al interior de la
celda (donde esta la muestra), se realizaron pruebas de termometria para verificar que

la temperatura medida y la respuesta obtenida de la muestra son correspondientes.

Durante el proceso de desarrollo de la técnica se hicieron varias pruebas de ter-

mometria con diferentes fluidos presurizantes, en las cuales se colocaron muestras con
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temperaturas superconductoras criticas conocidas (Nb, Sn, Al, Zn y Cd). De todos los
fluidos utilizados, la glicerina fue el tinico medio presurizante en el que se lograron
detectar senales superconductoras por debajo de 1 K, por esta razon, la glicerina es el

fluido presurizante que se utilizé en todos los experimentos.

El resultado de la prueba de termometria utilizando muestras de Sn, Al, Zn y Cd a
una presién de 1.64 GPa medida a 4.2 K, se muestra en la Figura 3.12. Los resultados
de las temperaturas criticas concuerdan muy bien con los valores reportados para estos

elementos a ésta presion [44] [45].

' ' ' ' | ' ' ' ' | ' ' ' ' | ' ' ' '
! < _
_ 1.64 GPa S _
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f:IET - Zn 1
= S 3.026K -
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Figura 3.12: Medidas de longitud de penetracion magnética expresado en frecuen-
cia para Sn, Al, Zn y Cd a 1.64 GPa
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3.4. Preparacion de las Muestras de CelrSi; y CeRhSi;

Los monocristales de CelrSi; fueron crecidos por el método de extracciéon “pulling
method” de Czochralski en horno de tetra arco “tetra-arc furnace”, a una velocidad de
15mm/h por el grupo de Y. Onuki en la universidad de Osaka, Japén [46]. Los lingotes
crecidos fueron envueltos en papel de Ta y sellados en tubos de cuarzo en vacio de 10°
Torr, para luego ser sometidos a un recocido a 950°C por cinco dias. La alta calidad de la
muestra es evidenciada con la resistividad residual de una razén de 1/120. La muestra
fue cortada en dimensiones de 0,45 x 0,65 x 0,2 mm? y pulida con alimina con granos

de 0.3 um.

Los monocristales de CeRhSi; fueron crecidos por el método de extraccién de Czo-
chralski en horno de tetra arco en atmodsfera de gas Ar por el grupo de N. Kimura de la
universidad de Tohoku, Japdn. Los materiales de inicio fueron 4N-Ce, 3N-Rh, y 5N-Si.
Los lingotes resultantes estuvieron en recocido a 900 °C en un vacio de 2 x 10~¢ Torr.

La muestra medida fue cortada en dimensiones de 0,5 x 0,5 x 0,24 mm?.
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Capitulo 4

Parametro de Orden en CelrSi3 y

CeRhSig

En este capitulo se muestran los resultados de un estudio sistematico de la de-
pendencia en temperatura de la longitud de penetracion magnética A\(7') bajo pre-
sion hidrostdtica en los compuestos de fermiones pesados no centrosimétricos CelrSis y

CeRhSi3.

Las medidas de \(7"), se realizaron en monocristales de CelrSiz y CeRhS; hasta una
temperatura de 200 mk y una presion de 2.81 GPa, en el cual el campo magnético
aplicado es paralelo al eje cristalografico [001] para ambas muestras. Los resultados
muestran que la estructura de la brecha de energia evoluciona de nodos a isotrépica
a una presion p. = 2,3 GPa para el CelrSiz, mientras que para el CeRhSi; permanece
con nodos. Bajo la luz de estos resultados, se discutird sobre la relevancia que tiene

la presencia del antiferromagnetismo, el acople espin orbita antisimétrico y el punto
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critico cuantico, sobre las propiedades supercondcutoras de estos fermiones pesados no

centrosimétricos.

4.1. Estudios Previos en los compuestos CelrSi; y CeRhSi;

Los compuestos CelrSiz y CeRhSis cristalizan en una estructura tetragonal del tipo
BaNiSn; pertenecientes al grupo espacial /4mm (Nro. 107) que carece de centro in-
versidn y es conocido como estructura no centrosimétrica. La estructura cristalina de
ambos compuestos esta representada en la Figura 4.1, donde los parametros de red
son a = 4,252 A, ¢ = 9,715 A, para el CelrSi3 y a = 4.44A, ¢ = 9,813 A, para el
CeRhSi; [47,48].

[001] eje €
j) I — i) Ce
o
@ :ff,;'",?;ﬁf'i Y
#—2—0 Rk
|
\ 7‘777‘i'7' :‘) Si
o0
/ ™
[100] eje d [110]

Figura 4.1: Estructura cristalina del CelrSi; y el CeRhSi;. Estructura tetragonal del
tipo BaNiSn3 pertenecientes al grupo espacial /4mm (Nro. 107). La esfera azul repre-
senta al Ce, la negra al Si y la amarilla al Ir y Rh segtin sea el caso. (imagen tomada de
Ref. [47]).
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Figura 4.2: Diagrama de fase temperatura-presion del CelrSi; obtenido en estudios
previos. (a) Datos obtenidos por medidas de resistividad eléctrica y capacidad calorifica
(imagen tomada de Ref. [49]). (b) Mayor detalle en el diagrama de fase en la regién
donde coexiste la fase antiferromagnética con la superconductividad (imagen tomada
de Ref. [50]).

El CelrSi; se ordena antiferromagnéticamente por debajo de la temperatura de Néel
Ty = 5,0 K a presidon atmosférica [47]. A medida que la presién aumenta, Ty decrece
monotdénicamente con tendencia hacia cero tal y como se observa en la Figura 4.2 (a).
La superconductividad emerge alrededor de 1.3 GPa, estado que persiste al menos hasta
3.0 GPa, donde el maximo de la temperatura critica superconductora 7, estd alrededor
de 1.6 K a una presién p; ~ 2,58 GPa (Figura 4.2 (b)) [49]. Hasta ahora, el orden
antiferromagnético no ha sido detectado dentro de la fase superconductora por encima
de la presién critica p. ~ 2,25 GPa, en la cual Ty = T.. El comportamiento de Ty
indica un posible punto critico cudntico, donde la fase antiferromagnética desaparece

por efecto de la presién.

En el caso del CeRhSis, el ordenamiento antiferromagnético se manifiesta a 1.6 K
a presion atmosférica [48], pero el comportamiento de 7y a medida que aumenta la

presion es diferente al del CelrSi;. En la Figura 4.3, se observa que cuando aumenta la
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Figura 4.3: Diagrama de fase temperatura-presion del CeRhSi; obtenido en estu-
dios previos. Datos obtenidos con medidas de resistividad eléctrica (imagen tomada de
Ref. [48]).

presion hay un incremento de 7y hasta 1.9 K que luego decrece y se aproxima asintdti-
camente al mdximo del domo de superconductividad a una presién de p; ~ 2,7 GPa.
Este comportamiento indica que el antiferromagnetismo parece evitar la superconduc-

tividad, lo que aleja la posibilidad de un punto critico cudntico en este material.

Tanto el CelrSi; y el CeRhSi; presentan un campo magnético critico superior H,,(0)
muy alto. El CelrSi; presenta un campo H,,(0) ~ 45 T cuando H || [001] a una presién de
2.6 GPa [50]. Mientras que el CeRhSi3 presenta un campo H,,(0) ~ 25 T con H || [001]
a 2.85 GPa [51].

Estudios a presidon atmosférica de difraccién de neutrones (Figura 4.4) indican que
para ambos compuestos el orden magnético es inconmensurable, lo que significa que la
estructura magnética no coincide con la estructura cristalografica del compuesto, indi-

cando un comportamiento itinerante de los electrones f [52,53]. El caracter itinerante
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de los electrones f también fue observado por estudios de espectroscopia de fotoemi-

sion resonante resuelta por angulo [54].

CeTSi3(T=Rh,Ir) (hO/)zone

(002) ; ; (202)

CeRhSi; Magnetic Bragg
CelrSiz Magnetic Bragg
Nuclear Bragg

O * x

Figura 4.4: Difraccion de neutrones a presion atmosférica para el CelrSi; y
CeRhSi;. El orden magnético inconmensurable refleja la naturaleza itinerante de elec-
trones f [52,53] (imagen tomada de Ref. [53]).

Medidas de Haas-van Alphen (dHvVA) muestran que ambos compuestos tienen una
superficie de Fermi muy similar (figura 4.5) [55,56]. Ademds, tanto estudios de dHvA y
de espectroscopia de emision resonante de rayos-X en presion muestran que la superficie
de Fermi no cambia a lo largo del domo de superconductividad [57, 58]. Esto sugiere
que las fluctuaciones de espin dominan la fisica relevante del punto critico cudntico,

descartando el escenario de criticalidad cuantica local, al menos para el CelrSi;.

La falta de simetria de inversién en estos compuestos lleva a la aparicion de un
acoplamiento espin Orbita antisimétrico, por lo tanto a la posibilidad de tener estados
mixtos de singlete y triplete [59]. Para el caso del CelrSi; el acople espin orbita anti-
simétrico es grande [60] y podria tener efectos en la simetria del pardmetro de orden.

Medidas de susceptibilidad de espin a 2.8 GPa se interpretaron como un dominio del
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41-electron 42-glectron

Figura 4.5: Estructura electrdénica del CelrSi; y el CeRhSi;. Simulaciones de la su-
perficie de Fermi basada en medidas de dHvA (imagen tomada de Ref. [55,56])

acople espin orbita antisimétrico sobre las correlaciones electrénicas [61]. Hay que re-
saltar que el acople espin Orbita antisimétrico en superconductores no centrosimétricos,
pudiera no siempre ser fundamental para la apariciéon de propiedades no convenciona-
les como las mostradas en el CePt3Si y LaPt3Si [62], lo que desvia la atencién al rol que
pueda tener el orden AFM o el efecto conjunto AFM/acople espin orbita antisimétrico

en las propiedades no convencionales de los superconductores.

Ambos compuestos tienen la misma estructura cristalina, magnética y electrénica.
El magnetismo de ambos compuestos viene dado por electrones f itinerantes, pero el
comportamiento en presion de la fase magnética (identificada con Ty), sugiere que
solo el CelrSi; tiene punto critico cudntico del tipo de ondas de densidad de espin. Vale
destacar que hasta ahora no hay estudios concluyentes relacionados con la simetria de
la brecha de energia, salvo un estudio de NMR a 2.8 GPa para el CelrSi; que sugieren

posibles lineas de nodos en la brecha de energia [63].
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4.2. CelrSi;

En esta seccidn se muestra el estudio en presion de la dependencia en temperatura
de la longitud de penetraciéon magnética \(7") para el CelrSi;. Vale recordar (seccién
3.1.3), que en el estado normal (7" > T.), las medidas de frecuencia f(7") son pro-
porcionales al efecto piel (ecuacién 3.19). Ademds, dado que el CelrSis y el CeRhSi;
son superconductores magnéticos, por debajo de la temperatura critica superconducto-
ra T, la dependencia de A\(7") viene dada por la ecuacién 3.20. Para el caso particular
del antiferromagnetismo es conocido que p(7") minimiza su respuesta exponencialmen-
te [64] [65]. Asi que en el limite de bajas temperaturas, las medidas estan directamente

relacionadas con la densidad de pares de Cooper como A f(7T) oxc AXNT) = AN (T).

La Figura 4.6 (a)-(h) muestra las medidas de efecto piel y longitud de penetracién
magnética expresadas en frecuencia de oscilacion f(kHz) (datos crudos) para el CelrSi;
a diferentes presiones. Ademas de la transicion superconductora indicada como 7, en
la Figura 4.6 (a)-(h), el efecto piel muestra un marcado cambio de pendiente en los
puntos etiquetados con T en la Figura 4.6 (a)-(c). Estas anomalias en el efecto piel
son atribuidas a transiciones de la fase antiferromagnética, ya que ocurren muy cerca

de las temperaturas de Néel T reportadas en la Ref. [47].
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Figura 4.6: Longitud de penetracion magnética y efecto piel del CelrSi; bajo pre-
sion hidrostatica Dependencia de la frecuencia de oscilacion (f) con la temperatura
en diferentes presiones, donde; f(7) o AN(T") para T < 1.y f(T) x 6(T) para T' > T..
La marca 7, se refieren al comienzo de la transicion superconductora y la marca Ty se
asocia a una transicion antiferromagnética. En el recuadro interno de (e) y (f) se mues-
tra un incremento de la longitud de penetracién magnética asociada con la presencia
de antiferromagnetismo dentro del estado &@perconductor.



Hay que remarcar que el efecto piel refleja la respuesta en temperatura tanto de la
resistividad eléctrica como de la permeabilidad magnética para 7" > T, por lo tanto,
puede reflejar transiciones de un orden magnético. La respuesta en el efecto piel pude
apreciarse mejor en la Figura 4.7, que muestra las medidas expresadas como cambio
de frecuencia Af y normalizadas a la frecuencia de 3 K. Se observa que por encima
de la caida diamagnética hay una clara respuesta del antiferromagnetismo en el efecto
piel, que se manifiesta como un cambio de pendiente en los puntos sefialados con Ty.
Por encima de Ty la respuesta en temperatura es igual para todas las presiones, y por
debajo la respuesta en temperatura (pendiente) es igual para aquellas presiones que
presentan antiferromagnetismo por encima de 7,. También, de la Figura 4.7, se aprecia
mejor el bulto o anomalia dentro de la caida diamagnética a 2.31 GPa, efecto que no se
ve en ninguna otra presion.
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Figura 4.7: Penetracién magnética y efecto piel expresados en A f normalizada a
la frecuencia en 3 K.
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Las medidas en el CelrSi; muestran por primera vez signos de antiferromagnetismo
dentro de la fase superconductora (7 < 7.). Esto se puede decir debido a dos hechos

experimentales observados en las medidas:

= Un bulto o anomalia en medio de la caida diamagnética en 2.31 GPa (Figura 4.6

(d)), que desaparece a presiones mayores a 2.31 GPa.

= Un aumento o “upturn” en la longitud de penetraciéon magnética en la region de
bajas temperaturas para las presiones 2.38 y 2.52 GPa (recuadro interno en la

Figura 4.6 (e)-(f))

El aumento en la longitud de penetracion magnética es una manifestacion de la fase
antiferromagnética, cuya presencia tiene un efecto de rompimiento de pares causando
una respuesta reentrante de la componente resistiva de la medida (se destruye par-
cialmente la superconductividad). Este comportamiento ya ha sido observado a presion
atmosférica en penetracién magnética en los borocarburos HoNi,B,C y ErNi,B,C (Fi-
gura 4.8) [66-68], donde claramente se observa tanto en la susceptibilidad magnética
como en la penetraciéon magnética (Figura 4.8 (a)) el aumento de la sefial hasta un
maximo, que luego cae nuevamente en el estado diamagnético. Aqui el aumento en la

penetracion magnética es la fase paramagnética precursora al antiferromagnetismo.
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Figura 4.8: Penetracion magnética en HoNi,B,C y ErNi,B,C. (a) Medidas de sus-
ceptibilidad magnética y penetracion magnética del HoNi,B,C, donde se muestra el
aumento en la penetracion magnética (expresada en Af) debido al orden antiferro-
magnético (imagen tomada de Ref. [67]).(b) Penetracion magnética del ErNi,B,C en
el recuadro interno se observa el efecto del orden magnético en la medida (imagen
tomada de Ref. [68])

Por otro lado, del diagrama de fase campo magnético vs temperatura para diferentes
presiones del CelrSi; (Figura 4.9 [60]) podemos observar que en la extrapolacién de la
curva que sefiala el antiferromagnetismo a cero campo magnético (color rojo Figura
4.9), seria posible encontrar la fase antiferromagnética dentro del estado superconduc-
tor. Especificamente, si observamos el diagrama de fase para 2.31 GPa (Figura 4.9 (c))
a 0 T, es posible encontrar la fase antiferromagnética a una temperatura un poco menor
a T., fase que se relaciona con la anomalia dentro de la caida superconductora a 2.31
GPa (Figura 4.6 (d)). La causa de la anomalia se debe a que el rompimiento de pares
causado por la fase magnética altera la forma de la caida diamagnética, efecto que no es
observado bajo ninguna otra presidon. Ademads, para las presiones 2.38GPa y 2.52 GPa,
no se muestra esta anomalia en la caida diamagnética, pero si presenta el aumento en

la penetracion magnética. Hecho que es consistente con el diagrama de fase de campo
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magnético vs temperatura de la Figura 4.9 (d)(h) a O T, en el cual la extrapolacion
indica que puede existir la fase antiferromagnética dentro del estado superconductor
a temperaturas distintivamente menores a 7., lo cual se refleja en las medidas de pe-

netracién magnética en la region de bajas temperaturas (cuando interno de Figura 4.6

(e)(0).
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Figura 4.9: Diagrama de fase H (T) vs T(K) del CelrSi; para diferentes presiones.
(imagen tomada de Ref. [60])

Para presiones mayores a 2.52 GPa las medidas de penetracién magnética no mues-
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tran ningun signo de antiferromagnetismo, siendo esto consistente con el diagrama de
fase en campo magnético (Figura 4.9). Lo que indica que la fase antiferromagnética
desaparece a presiones cercanas a p; = 2,58 GPa, confirmando la existencia de un punto

critico cudntico ubicado en las cercanias de p;.

La deteccidn del antiferromagnetismo a presiones p. < p < p. estd en linea directa
con la evidencia encontrada en otros fermiones pesados [69-71]. Por ejemplo, en el
CeRhlinj la fase antiferromagnética fue detectada por medidas de capacidad calorifica
luego de extinguir (quenching) la fase superconductora con altos campos magnéticos

[69], tal y como se observa en la Figura 4.10.
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Figura 4.10: Antiferromagnetismo dentro del estado superconductor en el
CeRhIn;. (a) Medidas de C, con campos magnéticos revelan la fase antiferromagnéti-
ca dentro la fase superconductora. (b) Diagrama de fase T (K) vs P (GPa) donde se
muestra el antiferromagnetismo dentro del estado superconductor (imagen tomada de

Ref. [69]).

Utilizando los valores obtenidos de T y 7. de las medidas de efecto piel y longitud
de penetracion magnética, y los valores reportados en medidas de capacidad calorifica
y resistividad eléctrica en estudios previos [47,49], se construye el diagrama de fase
temperatura versus presion para el CelrSi; mostrado en la Figura 4.11. Del diagrama de
fase podemos observar que en general hay una gran concordancia entre los valores de

Ty v T, reportados previamente y los obtenidos en este estudio. Las dispersiones en T,
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observadas en el diagrama de fase, pueden ser atribuidas a lo dificil de definir el 7, en

una transicioén es ancha a baja presiones (ver transiciones en Ref. [47,49]).
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Figura 4.11: Diagrama de fase temperatura versus presion para el CelrSis;. Los
triangulos representan las temperaturas de Néel Ty, y las esferas las temperaturas criti-
cas superconductoras T,. Hay tres regiones identificadas como AFM (antiferromagne-
tismo), AFM+SC (antiferromagnetismo + superconductividad) y SC (superconductivi-
dad), donde p. = es la presion en la cual Ty = T,y p; es donde T, es maxima. Alrededor
de p;, dentro del error experimental, se encuentra el punto critico cudntico

Del diagrama de fase (Figura 4.11) se observan tres regiones. La primera (som-
breado rosa) donde estd presente la fase antiferromagnética (AFM), la segunda (som-
breado azul-violeta) donde coexisten las fases antiferromagnética y superconductora
(AFM+SC) y la tercera (sombreado azul claro) donde solamente se manifiesta la super-
conductividad (SC). Del diagrama de fase podemos identificar que la presion critica es
pe ~ 2,30 GPa y la presiéon donde es mdxima la superconductividad es p} ~ 2,60 GPa. El

pequefio domo sefialado con “QCP” se refiere a la region donde estd ubicado el punto
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critico cudntico que estd en las cercanias de p;.

4.2.1. Propiedades Superconductoras del CelrSi;

Los datos presentados en la figura 4.6 (a)-(h) fueron limitados a la regién supercon-
ductora y convertidos a penetracion magnética tal y como se muestra en la figura 4.12.

Explicitamente, la normalizacion se realizo6 utilizando la expresion:

AF(T)  AMT)  AXNT)

f(T) = F0)  ANTo) —M0) A (4.1)

Aqui, f(T.) es la frecuencia a 7. y f(0) es la frecuencia a 7' = 0. Dado que no es po-
sible alcanzar 7" = 0, experimentalmente lo que se obtiene es una temperatura minima
T,nin. La frecuencia a T,,;, puede extrapolarse a 7' = 0 dependiendo del comportamien-
to a bajas temperaturas de la medida. Si el comportamiento es exponencial, podemos
extrapolar que f(0) = f(T,.n), dado que para 7,,;, no hay cambios en la respuesta en
temperatura y permanece igual hasta 7' = 0. Por otro lado, si el comportamiento obteni-
do es lineal, se realiza una extrapolacion de la frecuencia hasta 7' = 0. Recordando que
Af(T) = GAXT), en la ecuacién 4.1 la constante de proporcionalidad G es anulada en
el cociente, por lo que normalizaciéon AX(T")/A)o no depende del factor G. La ecuacién
4.1 representa la variacion de la longitud de penetracion magnética respecto al cambio
total penetracién magnética entre 7, y 7' = 0. Con el fin de comparar todas la medidas
en presion bajo el mismo criterio de temperatura, en la Figura 4.12, se utilizé una escala

de temperatura normalizada a T..
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Figura 4.12: Longitud de penetracion magnética del CelrSi; para diferentes pre-
siones.

De Figura 4.12, se observa claramente que a medida que aumenta la presién la
transicion se vuelve mds aguda, sefialando de forma mas clara el efecto de la transicion

antiferromagnética dentro de la caida diamagnética a 2.32 GPa.

El comportamiento a bajas temperaturas de la longitud penetracién magnética es
mostrado en las Figuras 4.13 y 4.14. Para las presiones menores a p. = 2,30 GPa (Figu-
ra 4.13) la penetracion magnética presenta un comportamiento lineal en su regién de
bajas temperaturas, lo indica la presencia de lineas de nodos en la brecha de energia,
que es un comportamiento de superconductividad no convencional. Por otro lado, para
las presiones mayores a p. el comportamiento de la penetraciéon magnética es exponen-
cial, indicando que la brecha de energia es isotropica. Este comportamiento en general
solo ocurre en superconductividad convencional. Para el caso particular de las presiones

2.38 GPa y 2.52 GPa se sustrae el aumento en la penetracion magnética causado por
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el antiferromagnetismo, revelando que el comportamiento de la penetracion magnética
sigue siendo exponencial (cuadro interno de la Figura 4.14). Para la presion de 2.31
GPa, donde el antiferromagnetismo esta presente en medio de la caida diamagnética, el
comportamiento a bajas temperaturas muestra una brecha de energia isotrépica (com-
portamiento exponencial). Por otro lado, el comportamiento isotrépico de la brecha de
energia a presiones mayores a 2.30 GPa difiere de la interpretacién de las medidas de

29Gi NMR a 2.7-2.8 GPa, las cuales sugieren posibles lineas de nodos [63].
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Figura 4.13: Region de bajas temperaturas de la longitud de penetracion magnéti-
ca del CelrSi; para presiones p < p,.
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Figura 4.14: Region de bajas temperaturas de la longitud de penetraciéon magnéti-
ca del CelrSi; para presiones p > p.

Los resultados reflejan que para presiones menores a p. = 2,30 el CelrSiz posee
un comportamiento de superconductividad no convencional (lineas de nodos) y para
presiones mayores a p. no hay signos de superconductividad no convencional, dado su
comportamiento isotrépico de la brecha de energia que generalmente es asociado a un
comportamiento convencional de la superconductividad. Si observamos las pendientes
de las medidas con respuesta lineal en la Figura 4.13 se aprecia que a medida que la
presion se va a aproximando a p. las pendientes van disminuyendo y en algin punto
alrededor de p,, el comportamiento cambia de lineal a exponencial. Esta evolucién del
comportamiento de lineas de nodos a brecha de energia isotrépica tiene su punto algido

en p. y no en p’ (punto critico cuantico).

La presion critica p, tiene un valor distintamente menor a p} y sorprendentemente no
se observan cambios cualitativos en la dependencia en temperatura de la penetracion

magnética alrededor del punto critico cudntico (p;). Sin embargo, varias caracteristicas
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de la superconductividad se vuelven 6ptimas en las cercanias del punto critico cuantico.
Por ejemplo; estudios previos en presion para el CelrS; revelan que tanto el campo H.,,
y el tamafio del brinco en la capacidad calorifica se vuelven maximos a 2.58 GPa [60]
(presiéon muy cercana a p; = 2,60 GPa). Esto se observa claramente en la Figura 4.15.
Por otro lado, si analizamos el ancho de la caida diamagnética T, — T, 4 (Figura 4.16),
donde T, 4 es la temperatura a la mitad de altura de la caida diamagnética, observamos
que alrededor de p}, la transicién es menos ancha, consistente con la temperatura critica

maxima observada en el diagrama de fase (Figura 4.11).
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Figura 4.15: Comportamiento de la magnitud brinco de capacidad calorifica y cam-
po critico H,,(0) del CelrSi; en presidn. Las propiedades superconductoras del campo
critico y el brinco en la capacidad calorifica se hacen méximas en las cercanias de p;
(imagen tomada de Ref. [60])
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Figura 4.16: Comportamiento del ancho de la transiciéon superconductora en pre-
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Un pardmetro importante en la superconductividad es el valor de la brecha de
energia Ay a T' = 0. Estos valores los podemos obtener del ajuste exponencial reali-

zado para presiones mayores a p., donde la expresion para el ajuste es la siguiente

7TAO
2KgT

AXNT) x exp (—Ag/KgT). (4.2)

Los valores la brecha de energia obtenidos del ajuste se muestran en la Figura 4.17.
En general, los valores de Ay/kgT. obtenidos son bastante mayores que los valores
tipicos de superconductores BCS o de acoplamiento débil, es decir, son de acoplamiento
fuerte. También se observa que el valor maximo de la brecha de energia se encuentra

€en presiones un poCco menores pero cercanas a pgx*.

El comportamiento de las propiedades superconductoras (7., H.,(0), AC,/C,, Aoy
ancho de la transicién) reflejan que en la vecindad del punto critico cudntico se vuelven

optimas y los valores que presentan estan muy alejados de las posibilidades predictivas
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de una interaccién electron-fonén que caracteriza la teoria BCS.
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Figura 4.17: Evolucion del valor de la brecha de energia en presién. Valores
Ay /kpT, obtenidos del ajuste exponencial para diferentes presiones

4.3. CeRhSi;

La Figura 4.18 (a)-(i) muestra las medidas de longitud de penetracién magnética y
el efecto piel representadas en f(kHz) a diferentes presiones. El efecto piel muestra los
cambios de pendientes asociados a la transicién antiferromagnética sefialados con Ty
en la Figura 4.18 (a)-(g). La marca 7, muestra el inicio de la caida diamagnética de la
fase superconductora. Contrario a las observaciones en el CelrSi; no hay evidencia de

la fase antiferromagnética por debajo de T, en el CeRhSis.
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Figura 4.18: Longitud de penetracion magnética y efecto piel del CeRhSi; para
diferentes presiones. Medidas de efecto piel y penetracién magnética representadas
en cambio de frecuencia. Donde 7T, marca el inicio de la transicion superconductora y
Ty esta asociado a la transicién antiferromagnética Las medidas no muestran signos de
antiferromagnetismo por debajo de 7. 36



Utilizando los valores de Ty y T, reportados tanto en estudios previos con medidas
de resistividad eléctrica y capacidad calorifica [72, 73] y los valores obtenidos en éste

estudio se construyo el diagrama de fase mostrado en la Figura 4.19.
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Figura 4.19: Diagrama de fase T (K) vs P (GPa) para el CeRhSi;. Los tridngulos re-
presentan temperaturas de Néel Ty y las esferas temperaturas criticas superconductoras
T.. El antiferromagnetismo tiende asintoticamente a la fase superconductora, y se unen
a una presioén p; ~ 2,80 GPa donde 7, se hace mdxima.

Del diagrama de fase del CeRhSi; (Figura 4.19) se observa que 7y se comporta nota-
blemente diferente a lo observado en el CelrSi;. La fase antiferromagnética permanece
alejada de la fase superconductora y la tendencia de Ty pareciera converger con 7. a
una presién pr ~ 2,80 GPa. En nuestras medidas no pudimos detectar antiferromag-
netismo a presiones por encima de 2.6 GPa, lo que lleva a una clara y sorprendente
conclusion: el CeRhSi; no tiene un verdadero punto critico cudntico. Este resultado con-

trasta con estudios realizados en espectroscopia de rotacion de espin de mudn, en el
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cual se detecta un campo magnético interno en el CeRhSi; que desaparece en a bajas
temperaturas [70]. Este campo magnético interno fue asociado al antiferromagnetis-
mo e interpretado como evidencia de un punto critico cuantico en el CeRhSis. Por otro
lado, estudios en resistividad con campos magnéticos intensos muestran que el antife-
rromagnetismo puede estar escondido dentro del estado superconductor a cero campo
magnético y a 2.61 GPa [74]. Este estudio es mostrado en la Figura 4.20 donde a una
presion de 2.61 GPa (Figura 4.20) (b) la fase antiferromagnética reaparece cuando se
aplica un campo magnético mayor a 4 T, permaneciendo el antiferromagnetismo en una
escala de energia mayor a la de la superconductividad (7 > T.). El comportamiento de
Ty en campo magnético sugiere que de alguna manera el antiferromagnetismo esta es-

condido dentro del estado superconductor.
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Figura 4.20: Diagrama de fase temperatura- campo magnético del CeRhSi; a 2.61
GPa. Diagrama de fase T (K) vs H (T) a 2.61 GPa muestra que el antiferromagnetismo
puede estar escondido dentro de la fase superconductora (imagen tomada de Ref. [74])

El comportamiento observado de T, parece no estar muy acorde con los valores
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previamente reportados, a diferencia del comportamiento de 7y, cuyos valores son al-
tamente consistentes con los reportados previamente. La inconsistencia en el comporta-
miento de T, podria estar asociado a una superconductividad superficial detectada por
resistividad a bajas presiones, esto ya ha sido sugerido y detectado para el CelrSi; [75].
Sin embargo, medidas recientes de calor especifico para el CeRhSi3 no muestran signos
de superconductividad a presiones menores de 1.8 GPa [76], lo cual es consistente con

las medidas de penetracion magnética de éste trabajo.

4.3.1. Propiedades sueperconductoras del CeRhSij;

Limitando los datos mostrados en la figura 4.18 a la region superconductora y reali-
zando el mismo procedimiento de normalizacion de datos que hizo en el CelrSis, obte-

nemos el comportamiento de AXN/A)\, vs T'/T,, mostrando en la Figura 4.21.

El comportamiento de AX/A), a bajas temperaturas (recuadro interior de la Figura
4.21) es lineal para todas las presiones y se observa que la pendiente disminuye a me-
dida que la presidn tiende a p’. Ademas, el ancho de la transicion (Figura 4.22) es cada
vez menor a medida que la presion se aproxima a p;, indicando que la superconducti-
vidad es 6ptima alrededor de esa presion. Este resultado es consistente con el hecho de

que el comportamiento no convencional (lineas de nodos) solo existe cuando T > T..
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Figura 4.21: Logintud de penetracion magnética para el CeRhSi; bajo efecto de
presion hidrostatica.
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4.4. Conclusiones

Los resultados muestran que tanto en el CelrSiz y el CeRhSi3 el comportamiento no
convencional de la superconductividad sélo aparece en regiones donde T > T, es de-
cir, cuando la escala de la energia magnética es mayor que la de superconductividad.
Podemos decir que la evolucion de lineas de nodos a brecha de energia isotrépica en
p. para el CelrSi; y la existencia de lineas de nodos en la ausencia de punto critico
cuantico en el CeRhSi3, proveen la primera evidencia experimental de que la no con-
vencionalidad en estos compuestos no esta relacionada con la presencia de un punto
critico cuantico magnético, si no mas bien esta relacionada con la presencia del orden
antiferromagnético a una escala de energia mayor que la superconductividad. Tomando
en cuenta que en el CelrSi; y en el CeRhSis, las fluctuaciones cudnticas de espin puede
que sean dominantes en la fisica alrededor del punto critico cudntico (al menos en el
CelrSis3), nuestros resultados sugieren que las fluctuaciones magnéticas no conllevan al
comportamiento no convencional en estos materiales, como es ampliamente planteado

en la literatura [8,9].

Las implicaciones de este trabajo se pueden extender a otros sistemas electrdéni-
cos fuertemente correlacionados donde la superconductividad y el magnetismo coinci-
den, especificamente otros sistemas de fermiones pesados. Dentro de este tltimo grupo
estan los materiales no centrosimétricos de la familia Ce7T X5 (7": metal de transicion;
X:Si,Ge), CePd,Si,, algunos miembros de la serie Ce,M,Ins, 2, (Celns,Ce;Rhing, y
CeMlIn;), y UCoGe de electrones 5f (mayor detalle en el articulo de revision de Plein-
derer para familias de fermiones pesado [8]). Otro compuesto relevante es el fermion

pesado no centrosimétrico CePt;Si, que posee coexistencia de superconductividad y an-

91



tiferromagnetismo desde presién atmosférica hasta 0.6 GPa, donde el antiferromagne-
tismo desaparece a 7' = 0. Este material posee lineas de nodos en la brecha supercon-
ductora a presion atmosférica [18]. Sorprendentemente, otras estudios de la estructura
de la brecha de energia con dependencia de un pardmetro de sintonizacién (presidn,
sustitucién quimica, etc) no mostraron variacion ni en la vecindad del punto critico ni
en los alrededores del maximo 7, como es el caso de los pnictides de hierro y CrAs,
entre otros [20-24]. La diferencia con respecto al CelrSi; puede estar asociado a la hi-
bridacion colectiva entre los electrones de conduccién y los electrones 4 f en los sistemas
de fermiones pesados. Esta hibridacién conlleva a la existencia cuasiparticulas pesadas
de donde se desarrolla el orden magnético. Por otro lado, en el CrAs y los pnictides de

hierro el orden magnético proviene de simples electrones d.

Dado que es el orden antiferromagnético y no el punto critico cuantico el que afec-
ta la estructura de la brecha de energia, es probable que los nodos de en la brecha
de energia sean de caracter accidental, ya que la influencia del antiferromagnetismo
se debilita a medida que aumenta la presién. Ademas, las fluctuaciones de espin en
antiferromagnetismo conllevan a lineas de nodos impuestas por simetria, que serian ro-
bustas bajo la aplicacion de parametros externos tales como dispersién por impurezas,

sustitucién quimica o presidn, que no se observé en los experimentos.

El orden antiferromagnético puede o no combinarse con los estados mixtos de single-
te y triplete originados por la presencia de un acoplamiento espin érbita antisimétrico,
originando la respuesta no convencional observada en estos superconductores no cen-
trosimetricos, como ha sido sugerido tedricamente en la literatura [77,78]. Sin embar-
go, en estos analisis tedricos se asume un orden antiferromagnético estatico en ausencia

de fluctuaciones cudnticas de espin. Las observaciones experimentales muestra que para
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ambos compuestos los electrones f poseen un cardcter itinerante y el antiferromagnetis-
mo se caracteriza por ser de ondas de densidad de espin, en el cual es bastante probable
que existan fluctuaciones cuanticas de espin. Para esclarecer la simetria del parametro

de orden, son necesarias futuras investigaciones tedricas relativas a estos materiales. .

En este trabajo de investigacion, se realizaron estudios de la dependencia en tempe-
ratura de la longitud de penetracion magnética para los compuestos CelrS; y CeRhSi;
bajo la accion de presion hidrostatica. En el CelrSi; se encontré una evolucién de lineas
de nodos a brecha isotropica a una presion distintiva mente menor al punto critico
cudntico. En el CeRhSi; no se observd un punto critico cudntico y se detectaron lineas
de nodos en todo el rango de presiones estudiadas. Estos resultados, proveen la primera
evidencia que el comportamiento no convencional de los fermiones pesados CelrSi; y
CeRhSi; estd mds asociado al orden antiferromagnético que a las fluctuaciones cudnticas
de espin del punto critico cudntico. Las conclusiones de este trabajo deberian ser de un
valor significante para la comprension de la dindmica que existen entre el magnetismo
y la superconductividad en fermiones pesados similares y de otros sistemas electrénicos

fuertemente correlacionados que posean un diagrama de fases similar.
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