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RESUMO

O telirio é um semicondutor com um gap quase direto de
aproximadamente 330 meV sendo naturalmente dopado do tipo p, devido a
vacancias presentes em sua estrutura. O material a pressdo ambiente, possui
uma estrutura trigonal ndo centrossimétrica, e uma quiralidade devido a sua
estrutura atbmica organizada em espirais ao longo do eixo c. Por causa do forte
acoplamento spin-6rbita, a banda de valéncia mostra uma textura de spin radial,
sendo uns dos motivos pelo qual o teldrio € um material muito promissor para
aplicacoes. Sob pressdo hidrostatica, apresenta um comportamento de
fechamento de gap, criando um cenario propenso para o aparecimento de fases
topolégicas ndo triviais, segundo calculos tedricos. Nossas medidas de
transporte elétrico sob pressdo mostram uma transicdo de fase em torno de
17 kbar. A andlise dos dados sugere uma transicao de fase quantica, em baixas
temperaturas, de um isolante de Anderson para um metal desordenado. Os
dados e calculos DFT sugerem que a transicdo Anderson-Mott € induzida por
uma mudanca do formato da banda de valéncia e assim acompanhada por uma
transicao de Lifshitz. Concluimos que a observacdes do estado fundamental de
Anderson-Mott juntamente com a transicdo de fase quantica podem elucidar
guestdes em aberto sobre o estado fundamental do teltrio e a existéncia de

fases topoldgicos na faixa de pressao estudada.



ABSTRACT

Elemental tellurium is a semiconductor with a band gap size of 330 meV,
which is naturally p-doped type, due to vacancy in its structure. It has a trigonal
structure at ambient pressure, being non-centrosymmetric and exhibiting chirality
due to its atomic arrangement organized in spirals chains along the c axis. These
features lead to an uncommon spin texture of the valence band, which is one of
the reasons, why tellurium is considered a promising material for future magneto-
electronic applications. Under hydrostatic pressure the gap size decreases,
creating a scenario suitable to the appearance of non-trivial topological phases
according to theoretical calculations. Our pressure-dependent transport
measurements show a phase transition at 17 kbar. Data analysis indicates a low
temperature quantum phase transition from an Anderson insulator to a
disordered metal. Analysis of the critical exponents is consistent with a Lifshitz
transition in which the Fermi level passes through the mobility edge leading to a
Anderson-Mott transition. We conclude that the observation of the Anderson-Mott
ground state with the quantum phase transition can help elucidate open questions
about the ground state of tellurium and the possibility of the existence of
topologically non-trivial phases.
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INTRODUCAO

O estudo de transi¢des de fase tem sido um dos topicos mais relevantes
na fisica de matéria condensada por longos anos. A mudanca de parametros
externos induz uma mudanca em parametros caracteristicos do sistema, que
pode dar origem a uma mudanca de fase. Como acontece na transi¢cao do gelo
para agua liquida em que a estrutura cristalina é destruida devido ao aumento
das flutuacdes térmicas com a temperatura. Entretanto, existe um tipo de
transicdo que ndo é induzida por parédmetros térmicos, e acontece a zero
temperatura recebendo o nome de transicao de fase quantica. Nesse caso temos
apenas parametros de controle ndo térmicos como pressao, campo magnético
ou composicdo quimica. Assim, a transicdo é ocasionada por flutuacbes
puramente guanticas que possuem sua origem no principio de incerteza de

Heisenberg.

O teldrio é um semicondutor com um pequeno gap de tamanho
aproximado de 330 meV, naturalmente dopado do tipo p. A estrutura cristalina a
pressdo ambiente é do tipo trigonal, ndo centrossimétrica, apresentando
propriedades quirais devido a disposicao dos atomos em sua célula unitaria. Ja
sua banda de valéncia apresenta dois maximos proximos ao ponto H da zona de

Brillouin.

Recentemente o telurio tem recebido muita atencéo devido aos seguinte
aspectos: possibilidade de apresentar n6s de Weyl na banda de valéncial, o
comportamento andmalo da magnetorresisténcia atribuido ao efeito
Magnetochiral’?, suas propriedades termoelétricas®#, além de possiveis
aplicacao na fabricacdo de transistores muito menores que o0s atuais a base de
silicio®>. Os estudos sobre a textura de spin sugerem que correntes elétricas
possam induzir magnetizacdo paralela e antiparalela a corrente em amostras 3D

sendo algo completamente novo para o telurio.

Ja é bem estabelecido que o gap semicondutor diminui sob pressdo, com
o formato da banda de valéncia deixando de ter dois maximos e passando a ter
somente um maximo para pressdes acima de 15 kbar’. Entretanto calculos de
Density Functional Theory (DFT) recentes sugerem o aparecimento de estados

topolégicos nédo triviais sob pressées abaixo de 30 kbar®®. Porém, o estudo
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experimental de Shchennikov!® do ano 2000 mostra resultados conflitantes com
os calculos dos trabalhos mencionados anteriormente, pois ndo apresentam
nenhuma evidéncia do fechamento do gap antes da transicdo cristalina em
40 kbar. Ja um novo estudo com oscilacdes quanticas apresenta intepretacdes
mais consistentes com os estudo teéricos*.

O nosso trabalho consiste em um estudo do transporte elétrico sob
pressdo em uma amostra monocristalina de teldrio elementar de alta pureza.
Observamos uma anomalia nas curvas de resistividade sob pressao na faixa de
temperatura de 1 K, que acreditamos ja ter sido reportada na literatura'?. Porém,
abaixo dessa temperatura, observamos um comportamento de variable range
hopping (VRH). O valor da temperatura caracteristica (T,) encontrado da ordem
de 10 mK que é quatro ordens de magnitude menor do que de um semicondutor
que apresenta transporte elétrico entre estados de Bohr. Um valor de T, dessa
ordem é tipico de um isolante de Anderson com a localizagdo acontecendo
devido a interferéncias quanticas. Elétrons sob esse tipo de localizagédo
normalmente se encontram nos extremos das bandas e por causa disso a forca
de Coulomb, responsavel pela localizacdo de Mott, deixa de ser desprezivel
levando a um estado denominado “isolante de Anderson-Mott”.

A uma presséao de 17.43 kbar, observamos uma transicédo de fase de um
estado isolante para um metal desordenado. A transicdo acontece proxima a
pressdo em que a banda de valéncia muda seu formato passando de dois
maximos para apenas um maximo. Devido a estados localizados de Anderson
sabemos que o nivel de Fermi esta dentro da banda. A mudanca da banda de
valéncia induz uma transicdo de Lifshitz, que altera drasticamente a densidade
de estados proximos ao nivel de Fermi. Nesse cenario o nivel de Fermi atravessa
a energia que divide os estados localizados de banda com os estados
dislocalizados (conhecida como mobility edge), fazendo aparecer uma transicéo
de fase de um isolante de Anderson-Mott para um metal desordenado. Na regido
da transicdo observamos um comportamento critico na condutividade de ¢ «
T/3, um comportamento que é uma assinatura do regime critico de Anderson-
Mott.

As medidas sob campos magnéticos externos, realizadas em baixas

temperaturas no tellrio apresentam uma magnetorresisténcia negativa tipica do
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regime de VRH. Porém, acima da pressdo critica o comportamento muda
drasticamente e observamos magnetorresisténcia positiva que é atribuida a
antilocalizacéo fraca.

A descricdo tedrica em termos de interferéncias quanticas faz uma
previsdo de expoentes criticos experimentais consistentes com a transicao de
Anderson-Mott. Buscando entender melhor a transicdo, célculos de DFT foram
realizados, evidenciando a transicdo de Lifshitz, e dando suporte a hipotese da
transicao coincidir com o ponto critico quantico de Anderson-Mott

Nosso estudo contribui para um melhor entendimento do estado
fundamental do tellrio puro monocristalino. Temos um cenario Unico em que a
pressao serve como o parametro de controle entre um estado isolante de
Anderson-Mott e um estado metalico, devido a uma transicdo de Lifshitz
subjacente. Devido aos efeitos de localizagcdo, a transicdo apresenta

caracteristicas diferentes de uma transicéo de Lifshitz pura®34,

A organizacdo desse trabalho esta dividida em cinco partes com o
primeiro capitulo apresentando alguns aspectos tedricos relevantes para o

entendimento dos resultados obtidos em nossos experimentos.

O capitulo dois apresenta detalhes do material de estudo que € o teldrio,
com uma revisdo bibliografica referente sua estrutura cristalina e estrutura de

bandas de energia incluindo o efeito da pressao na sua estrutura.

No capitulo trés apresentamos as técnicas experimentais empregadas
para montagem do sistema de medidas e aquisicdo de dados, com uma
discussdo um pouco mais detalhada do funcionamento do criostato adiabatic
demagnetization refrigerator (ADR) utilizado para realizar as medidas em fungéo
da temperatura.

Os capitulos quatro e cinco sdo dedicados a apresentacdo dos

resultados e discussfes, respectivamente.

Por fim temos dois apéndices, um abordando um estudo preliminar de
amostras de teltrio dopadas com antiménio e outro tratando dos aspectos

técnicos dos ajustes das curvas de magnetocondutividade na fase metélica.
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1 ASPECTOS TEORICOS RELEVANTES PARA ESTE TRABALHO

Nesse primeiro capitulo da tese, vamos apresentar os fundamentos
tedricos necessarios para entender os fenébmenos revelados nos nossos dados
experimentais. Vamos abordar a teoria sobre semicondutores necessaria para
entender o transporte elétrico no telario em funcdo da temperatura, juntamente
com conceitos de localizacdo. Estes sdo responsaveis pelos efeitos ndo triviais
em baixas temperaturas, junto com a teoria de transicao de fase quantica usada
para entender a natureza da transi¢cdo observada no teltrio com o aumento da

presséao aplicada.

1.1 Transporte elétrico em semicondutores

Na maioria dos casos, metais e isolantes se distinguem quanto a
existéncia (ou inexisténcia) de uma superficie de Fermi. Isso significa que o nivel
de Fermi em metais sempre estara posicionado dentro de uma banda, enquanto
em isolantes, o nivel de Fermi fica numa banda proibida (um gap). Esse € um
dos critérios utilizados para classificar metais e isolantes, entretanto existem
sistemas, como o que veremos mais adiante, nos quais este critério ndo € o
bastante para descrever as suas caracteristicas fisicas. Aqui focamos em
sistemas simples que podem ser entendidos na descricdo de bandas (imagem
da particula Unica).

Quando um isolante tem um gap muito pequeno e ainda atua como um
condutor, recebe o nome de semicondutor. Na Figura 1 a esquerda temos a
representacdo de um metal, em que o nivel de Fermi esta no meio da banda,
possuindo uma superficie de Fermi grande, fazendo com que o transporte
elétrico ndo seja tdo sensivel a pequenas mudancas do nivel de Fermi. J& para
o Figura 1 a direita temos um isolante em que ndo possui superficie de Fermi, e

nesse caso a densidade de estados é zero no nivel de Fermi.
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E Metal Semicondutor Isolante

K;

Figura 1 - Esquema simplificado da estrutura de bandas para metais (esquerda), semicondutor (meio) e
isolante (direita). A diferenga principal nesses trés casos € a posi¢do do nivel de Fermi em relagédo as
bandas de energia, em especial a distancia entre as bandas no caso dos semicondutores e isolantes.

Na Figura 1 no centro, temos o caso intermediario entre um isolante e um
metal, que € um semicondutor, no qual a banda logo abaixo do nivel de Fermi
recebe o nome de banda de valéncia e a banda logo acima do nivel de Fermi
recebe o nome de banda de conducao. O gap semicondutor é definido como a
diferenca de energia entre 0 maximo da banda de valéncia (E,) e 0 minimo da
banda de conducédo (E;). Pelo fato do nivel de Fermi estar proximo a
extremidade da banda (E. ou E}), as propriedades de transporte elétrico vao ser
muito sensiveis a mudanca no nivel de Fermi.

A mudanca da posicdo do nivel de Fermi pode acontecer através de
dopagem ou pela aplicacdo de campos elétricos externos, sendo possivel
manipular semicondutores até eles se tornarem metalicos, com mudanca da
posicéo do nivel de Fermi para dentro de uma banda.

Um semicondutor puro é usualmente chamado de intrinseco. Entretanto,
semicondutores sao muito sensiveis a impurezas e defeitos na rede cristalina,
gue podem exercer um papel fundamental na sua condutividade elétrica. As
impurezas, sejam elas naturais da amostra (defeitos na estrutura cristalina) ou
dopantes adicionados em sua composicdo, Sdo responsaveis por adicionar
elétrons (dopantes-n) ou buracos (dopantes-p) na amostra, assim modificando a

densidade eletronica.
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Tipicamente, temos trés regimes em um semicondutor para o transporte
elétrico com relacdo a temperatura. Regime intrinseco, no qual a condutividade
€ dominada por cargas termicamente excitadas através do gap semicondutor. O
regime saturado, no qual todas as cargas provenientes das impurezas estao
ionizadas e o sistema tem sua densidade de carga maxima (“saturada”). Por fim
o regime de congelamento das cargas (freeze-out), acontece em temperaturas
suficientemente baixas nas quais as flutua¢des térmicas séo fracas para excitar
elétrons através do gap, porém ainda sdo capazes de excitar as cargas oriundas
das impurezas do material.

Os semicondutores comumente possuem dois tipos de cargas que
participam no transporte elétrico, os elétrons (n)e os buracos (p). A
condutividade de um semicondutor com dois tipos de cargas, pode ser escrita
em funcdo da densidade de cargas e sua mobilidade das cargas da seguinte

maneira:

o = lel(uan + ppp) (1)

Sendo respectivamente u, e 1, a mobilidade dos elétrons e dos buracos,
e e a carga elementar do elétron, vamos considerar somente os portadores de
cargas na parte parabdlica das bandas.

No caso do regime intrinseco, as cargas livres sdo originadas unicamente
de excitacdes térmicas dos elétrons da banda de valéncia para banda de
conducdo. Em um semicondutor da mesma forma que em qualquer solido, a
ocupacao das cargas respeita a estatistica de Fermi, entdo temos:

n=f De(E) f(E, T) dE (2)
E

[o

p=| DB FEDIE (3)

As funcgbes Dy (E) e Dq(E) séo a densidade de estados para a banda de
valéncia e a banda de conducdo, respectivamente e f(E,T) € a distribuicdo de
Fermi. Assumindo bandas parabdlica em que a massa efetiva € constante,

temos:
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2m;,)3/2 4
De(E) = %\/E “E, (E>E) (4)

3/2
Dv(E)—( ;) JEy—E, (E<E,) (5)

2m2h3

EJ\ b)

gfw). D.(E)
2{

1= fE)]Dy(E)

R , dn dp
A\ f(E)e D(E) dE ~ dE

Figura 2 — a) Representacéo da funcdo de Fermi f(E) e densidade de estados D(E) b) densidade
de elétrons (n) e buracos (p) nas bandas de conducdo e valéncia para o caso em que a
densidade de estados é diferente para cada banda.

Para o intervalo de energia E,, < E < E, a integral vai ser zero. No regime
intrinseco os elétrons livres na banda de conducdo vém da banda de valéncia,
entdo a concentracdo de buracos deve ser igual a concentracdo de elétrons
livres. Na Figura 2 temos um exemplo em que a massa efetiva dos buracos e
dos elétrons sao diferentes, logo a densidade de estados Dy, (E) e D.(E) também
sao diferentes. Isso faz com que o nivel de Fermi figue mais proximo de uma das

bandas e ndo mais no meio do gap semicondutor como seria no caso de m;, =

*

mp.

Em uma grande faixa de temperatura a distribuicdo de Fermi possui uma
largura (~2kgT), menor que a largura tipica do gap semicondutor ( e.g. Si=
1.12 eV'® ou Ge=0.66 eV'®), assim podemos aproximar a funcdo de Fermi

usando um decaimento exponencial.
1

kT

~ exp (— F) «1 Para E —Eg>» 2kgT

exp [TTF] +1
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T = 300K — 2ksT = 0.052 eV
Escrevendo a integral da Eq. ( 2 ) como:
_ (2my)3?

2R EF/kBTf VE — Ec - e™/*eTdE (6)
Ec

Fazendo X = k —<—F podemos simplificar a integral, ficando com:
BT

_ (2mp)3?
T 2m2h3

Ec-—F * 1
(kgT)3/? exp (— Ck T F)f X2eXdX (7)
B 0

o 1
Como [~ Xze X dX =

~ |5

Resolvendo integral, e realizando o mesmo procedimento para o caso dos

buracos, obtemos as seguintes expressdes para n e p:

3/2

2T[m;k1kBT EC - EF) C EC - EF)
= —_— —_ = - 8
" 2( h? ) eXp( kT Neﬁ‘“"( kT (8)
2emiksT\Y? (B, — E; E, — E;
=2(=) o) = e (Cr)
. ( i ) exp (B) = Wenp (2 (9)

O termo N.¢, € chamado de densidade efetiva.

Desta maneira, podemos basicamente caracterizar o papel da banda de
condutividade (ou valéncia) em funcdo de apenas um nivel de energia E. (E,) e
com Neff (N, ff) 0 numero de elétrons (buracos) que vao participar do transporte
elétrico.

Uma importante relagédo é obtida utilizando as Eq. (8) e Eq. (9 ), sendo
A=E.—Ey:

(10)

-A
n N N eksT = ( ) m
p = eff Y ( my p)
A relacdo acima vai ser vélida no caso em que o semicondutor seja

caracterizado pelo seu gap, e as massas efetivas my e m,, na banda de

conducédo e na banda de valéncia, respectivamente. Desta maneira temos que a
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densidade de elétrons e de buracos em funcédo da temperatura vai respeitar a
Lei de acdo das massas.
No caso da fase intrinseca (n = p), a densidade de cargas vai ser descrita

da seguinte maneira:

e kpT \*/? 3/4 (11)
n, =p; = NecffNe\;fe 2kpT = 2 (Znhz) (m;lm;) e"0/2kpT

Assim, a concentracao de dopantes vai variar exponencialmente fazendo

com que a condutividade tenha um comportamento fortemente dependente do
gap semicondutor.
2 (12)

o~ e 2KsT
Essa aproximacado é vélida para um semicondutor fracamente dopado,
como € o caso de uma das amostras usadas nesse trabalho. Para uma dopagem
muito maior, teremos um semicondutor degenerado e para iSSO € necessario
fazer algumas modificacdes. A dopagem leva o nivel de Fermi para dentro da
banda de valéncia ou conducdo dependendo do tipo de dopantes. O nivel de
Fermi dentro da banda faz com que o sistema passe a apresentar

comportamento metalico nas suas propriedades elétricas.

1.1.1 Dopantes em semicondutores

Semicondutores podem ser crescidos com alto nivel de pureza para as
mais diversas aplicagdes, entretanto sua importancia no mundo moderno vem
da possibilidade de alterar suas propriedades elétricas e Oéticas através do
controle do nimero e tipo de dopantes. Por isso, estudar o comportamento das
impurezas presentes no material, por doping intencional ou por defeitos
decorrentes do crescimento dos cristais (e.g. exemplo vacancias) é téo
importante.

Grande parte das amostras de semicondutores possuem algum nivel de
dopagem e ainda apresentam fase intrinseca a temperatura ambiente, porém em
baixas temperaturas saimos da fase intrinseca onde os dopantes néo s&o
relevantes, para a fase extrinseca em que os dopantes tém um papel importante.

As impurezas eletricamente ativas nas amostras semicondutoras sao

responsaveis pelo aumento da densidade eletrbnica de elétrons livres (n) ou a
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densidade de buracos livres (p) do material. Quando uma impureza aumenta a
densidade eletrbnica através da doacdo de um elétron, recebe o nome de
doadora e no caso de capturar (ou aceitar) um elétron criando assim um buraco,
recebe o nome de aceitadora ou receptora.

Uma impureza doadora pode ser um atomo possuindo uma valéncia maior
do que os atomos do sistema e uma impureza aceitadora pode ser a auséncia
de um atomo da rede que no processo de reorganizacdo das ligacdes atdbmicas
cria um buraco.

As impurezas vao apresentar niveis de energias diferentes do restante do
sistema, por exemplo, no caso de uma impureza com a valéncia maior o elétron
extra vai estar fracamente ligado com o nucleo do seu atomo doador. Assim,
podemos descrever o elétron como orbitando uma carga positiva (ou “nucleo’)
de maneira analoga ao atomo de hidrogénio. O importante é saber qual € a
energia necessaria para dissociar o elétron do seu nucleo positivo e ficar livre
para percorrer o cristal como um elétron livre. Os niveis de energia podem ser
calculados a partir do modelo de Bohr:

£H mee* 1 (13)
N 7 2(4me,goh)2 n?

Onde m, precisa ser substituida pela massa efetiva do elétron, sendo e a
carga elementar, ¢, a constante dielétrica do sistema e ¢, € a permeabilidade no
vacuo. No caso dos aceitadores podemos usar o0 mesmo raciocinio, porém nesse
caso temos um nucleo negativo e um paésitron orbitando.

Ent&o as impurezas terdo niveis energia diferentes dos atomos do sistema
em que os niveis de doadores séo posicionados abaixo da banda de conducéo

e os niveis de aceitadores acima da banda de valéncia.
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1.2 Correc¢des quanticas no transporte elétrico

O transporte elétrico em sélidos depende diretamente da trajetoria dos
elétrons em seu interior. Os espalhamentos devido a vibragcbes da rede ou
imperfeicoes na mesma vao influenciar os fendmenos do transporte elétrico do
sélido. As impurezas, tanto as aceitadoras como doadoras, além de alterar a
densidade de cargas, também criam centros de espalhamentos aumentando
assim o valor da resisténcia elétrica. Os centros de espalhamentos além de
efeitos triviais no transporte elétrico também s&o responsaveis por efeitos
guanticos como veremos a segulir.

O transporte elétrico € baseado no movimento dos elétrons através dos
solidos. Entretanto esse movimento ndo acontece de forma livre ou linear, pois
no processo de percorrer distancias macroscépicas no interior do solido os
elétrons sofrem espalhamentos sucessivos na maioria dos casos. Os
espalhamentos podem acontecer de duas maneiras: espalhamento inelastico no
qual o elétron perde energia no processo ou elastico em que o momento do
elétron é conservado. O tempo no qual o elétron vai percorrer sem sofrer um
desses tipos de espalhamentos é representado por um tempo de relaxacédo 7,

para espalhamentos elasticos e 7, para espalhamentos inelasticos. Em altas
temperaturas 7, sera muito maior que t,, devido a existéncia de mais estados de
energia acessiveis. Ja em baixas temperaturas temos o caso inverso, 7, > .. A

frequéncia de espalhamentos é dada pelo inverso do tempo caracteristico.
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Figura 3 - Situacao de multiplos espalhamento com a presencga de trajetérias fechadas.
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CorrecOes quanticas se tornam relevantes para o sistema quando temos:
Te KTy (14)

Nessa condicdo os espalhamentos elasticos sdo muito mais frequentes
gue os espalhamentos inelasticos. Os multiplos espalhamentos criam um padréo
cadtico da funcdo de onda dos elétrons (Figura 3), aumentando muito a
probabilidade de trajetérias fechadas. Naturalmente uma trajetoria fechada
possui dois sentindo possibilitando assim a interferéncia entre dois caminhos
com sentidos opostos.

Entretanto a teoria de Boltzmann n&o leva em conta a interacdo das
funcdes de onda nesses caminhos, ndo considerando assim o efeito de back-
scattering dos elétrons!® sendo necessario introduzir correcées. As correcdes
quanticas sao fundamentais para explicar dependéncias nao triviais do
transporte elétrico em baixas temperaturas, com campo magnético e com

tamanho da amostral’.

1.2.1 Localizacao fraca

As correcBes quanticas estdo associadas a natureza ondulatéria dos
elétrons, que se manifesta durante o processo de difusdo. Aqui assumiremos
que estamos no regime degenerado, isso significa que T <« Ef.

Consideramos um elétron, que no instante t = 0 estd na origem do
sistema de coordenadas ry, = 0 e que no processo de difusdo, o deslocamento
acontece com a velocidade de Fermi v, e com livre caminho médio [ = vgT,.
Apds um tempo t > 1, a probabilidade de encontrar o mesmo elétron no ponto r
vai ser:

p(r,t) = (4nDt)~%/2¢=7*/4Dt

d
r? =in2, fp(r,t)drz 1
1

Onde d é a dimensionalidade do espaco em que acontece a difusdo e D

(15)

é a constante de difusdo definida como D = lvg /2. A distribuicdo espacial Ar do

eletron vai aumentar gradualmente com o tempo (Figura 4) da seguinte forma:

Ar =~+/Dt = I/t/t, =~ NN (16)
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Figura 4 — Exemplo de possiveis trajetérias do elétron para diferentes tempos. [Ref. 18]

Onde N = t/t, € 0o numero de passos do processo de difusédo até o ponto
r ou 0 numero de colisdes elasticas no tempo t.

As Eq. (15 ) e Eq. ( 16 ) descrevem a difusdo classica da particula.
Entretanto, o elétron possui suas propriedades ondulatérias que podem afetar
de forma consideravel a funcéo p(r,t) nas proximidades de r,. Para mostrar
isso, vamos considerar todas as trajetérias que formam um loop que tém origem
em r, e agrupa-las em duplas com sentidos contrarios do movimento do elétron
(Figura 4). No caso classico temos que a probabilidade de encontrar o elétron na
origem depois de um tempo t, p(0, t), € a soma das probabilidades de chegar ao
ponto r, para as duas trajetérias diferentes. Ja para o caso quéantico temos que
a probabilidade serd o quadrado da soma da magnitude das funcdes de onda.

Entretanto, a funcdo de onda do elétron vai permanecer com sua fase

somente até o instante t ~ 7,,. Assim se t < 7, a probabilidade de encontrar o
elétron na origem p(O, t< rq,) serd o quadrado da soma da amplitude da fungéo

de onda.

Como as ondas se propagam no mesmo caminho e somente com a
diferenca de sentindo, enquanto o sistema permanecer em fase as ondas vao
chegar a origem com a mesma amplitude.

Assim, existe uma diferenca do caso quantico e classico:

Caso classico |A1]? + |A,]? = 242

17
Caso quantico |A; + A4,|% = |A1]|? + |Az]* + 2|4, 4,| = 4A* (17)
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Portanto a probabilidade de encontrar o elétron na origem, p(0, t), vai ser
o dobro no caso quantico devido a interferéncia das funcbes de onda, com a
largura do pico dada pelo principio de incerteza ér ~ A =~ 1/kg, com A sendo o

comprimento de Broglie e kr o vetor de onda de Fermi.

| p(r,1)= 47Dty exp(—r2/4Dr)

4Dt p(r, t)

H(4Dity)!?

Figura 5 - Comportamento da funcéo p(r,t) em dois regimes de difusdo distintos, com o pico para t1
devido a interferéncia quantica [Ref 18].

A maior probabilidade de encontrar o elétron na origem leva a correcdes
na condutividade, 6o e recebe o nome de localizagéo fraca.

O fenémeno da localizagéo fraca possui um analogo mecéanico que pode
facilitar sua visualizacdo, se pensarmos em um canal circular que possui uma
conexdao com um grande lago. Uma onda se propagando do lago em direcéo ao
canal, na entrada vai se dividir em duas ondas parciais e, caso nao sofram nem
um tipo de atenuacgdo durante a propagacao no canal, vao se reencontrar na
saida do canal e interferir de forma construtiva'®. Assim teremos o caso no qual

as amplitudes vao se somar.
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Figura 6 - Analogo mecanico para localizagao fraca. Ref. 18

A area sob o pico da funcdo p(r,t), vai depender de t. Para obter a
correcédo relativa da condutividade, 8g/0 , temos que calcular a quantidade 6o
adicionada para o tempo dt, na funcéo p(r,t), e integrar em relacdo ao tempo.
No caso d = 3, o volume no qual o elétron pode ser encontrado no momento t,
sera da ordem de (Dt)3/2. J4 o volume que um elétron pode ocupar e alcancar
a origem em um tempo dt, serd dado por A?vgdt. A razdo entre esses dois
volumes corresponde ao numero relativo de elétrons que vao “visitar” a origem
no tempo dt. O tempo minimo no qual um elétron pode retornar a origem sera o
mesmo tempo de um espalhamento elastico, 7,. O elétron, podera participar do

processo de interferéncia caso retorne em umtempo t < t,,, assim a integral fica:

T
50; “er2dt veA2( 1 1 (18)
3 (Dt)3/2 D3/2 T;/z T;/z

— _(kZZ)—l (1 _ i)
F I L,

Em que L, sera o comprimento de perda de fase dado por:

L,= |Dt (19)

¢ 4

Mesmo sabendo que L, <!l, € justamente L, responsavel pelo
comportamento nao trivial com a temperatura no transporte elétrico oriundo da
localizagéao fraca, pois 7,~T~*, diminuindo a condutividade conforme diminui a

temperatura e divergindocom T - 0.
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1.2.2 Antilocalizacao fraca

As propriedades ondulatorias sdo a base das correcdes quanticas, porém
0s elétrons possuem outras propriedades que influenciam nas correcoes
guanticas tal como o spin. Em um processo de espalhamento, pode ocorrer um
spin-flip devido acoplamento spin-Orbita. Em vez de duas trajetérias de um
elétron, vamos considerar a trajetéria de dois elétrons se movendo juntos. A
presenca da interacdo spin-Orbita ndo garante que todo espalhamento elastico
seja acompanhado de spin-flip. No entanto, o tempo caracteristico de spin-flip
(tso) € muito maior que o tempo de espalhamento elastico, ficando com a
seguinte desigualdade 75, > 7,. Como para T - 0 temos 7, — %, COMO € Ty
independe da temperatura, assim para temperaturas suficientemente baixas:

Te K Tgo K Ty (20)

Devemos considerar a possibilidade de acontecer o processo de spin-flip,
agora considerando dois elétrons em uma mesma trajetéria se deslocando em
sentidos opostos em vez de duas trajetérias como consideramos no caso de
localizacédo fraca. Agora no ponto r = 0, as correcbes devido a interferéncia
quantica precisam levar em conta o spin e entdo considerar as possiveis
configuracdes no caso de duas particulas idénticas. Desta forma teremos uma
configuracéo de tripleto com spin 1, e singleto com spin total O.

Na presenca de um espalhamento devido a interagdo spin-orbita com
tempo caracteristico 75, < 7, 0S estados de spin 1 vao se comportar diferente
dos estados de spin 0. Os estados com spin 1 vao carregar as informacdes dos
spins, até o tempo t < 154, NO qual o elétron vai ‘lembrar’ da sua configuragao de
spin. J& os estados de spins 0 ndo carregam informagcdo de spin e vao

permanecer em fase para t < 7, € com esses dois tempos podemos escrever a

contribuicdo nas correcdes quanticas como?*®:

—_— -

T
5o "Rvde 3t 1 vpd?(3 1 1 1 1
(_e TSO__) =3 ETSO _§T<p — T, (21)

o 2 D2

d
(Dt)z
Se comparamos com as correc¢des da localizacéo fraca (Eq. ( 18 )), um

novo termo pode ser observado. A origem do novo termo vem da componente
de tripleto da funcéo de onda. Esse termo sera relevante somente até 0 momento

t < Tso-
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O sinal da corregao vai depender da razao s, /7,, € que essa razao pode
mudar com a temperatura, ja que o termo t,, depende da temperatura (z, ~ T™*)
e, no caso limite 75, < 74, @ corre¢do quantica vai contribuir positivamente com

a condutividade e recebe a denominacéo antilocalizacao.

1.2.3 Correcdes quanticas e campos magneticos

O campo magnético é capaz de mudar a trajetoria do elétron devido a
acdo da forca de Lorentz. Por exemplo, se tivermos dois elétrons se movendo
na mesma direcdo em sentidos opostos, um campo magnético aplicado normal
a direcédo de deslocamento faz com que cada elétron seja desviado em sentidos
opostos.

O angulo no qual o movimento do elétron € desviado entre dois
espalhamentos elasticos sob a influéncia de um campo magnético é dado pela

razao entre o livre caminho médio e o raio de ciclotron (Raio de Larmor).

l
E—QTe (22)

Onde que Q = eH/m é a frequéncia ciclotron.

Em sistemas com muitos centros de espalhamento, como ocorre em um
metal desordenado, esperamos um valor pequeno para t,. Assim, para campos
moderados teremos Q1, < 1. A diferenca criada nos angulos de espalhamento
podera ser desconsiderada em comparacéo a efeitos mais proeminentes.

Ainda considerando o caso do elétron se movendo ao longo de um loop,
agora sob um campo magnético, existira uma fase adicional na sua funcéo de
onda devido sua interagcdo com o campo. J& no caso de dois elétrons se
movendo em um loop em sentidos opostos, horario e anti-horario, quando
retornarem a origem vao apresentar uma diferenca de fase:

¢ = (®/Py) (23)

Onde ¢, = % € o0 quantum de fluxo magnético e ® = HS o fluxo

magneético total passando pela area S.
A area S é a projecao do loop no plano perpendicular ao campo magnético
e sera da ordem do quadrado da distancia média r(t) percorrida pelo elétron no
tempo t. Assim,
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_(HS) Hr? HDt
v= D, B D, B o) (24)

Desta forma temos dois parametros que podem mudar a fase entre as
duas func¢des de onda. O primeiro é o fluxo magnético através do loop S que é
proporcional ao campo magnético e o segundo o tamanho do loop que é
proporcional ao tempo percorrido para completar o loop.

Quando o valor de ¢ se aproxima de 1, comecamos a ter interferéncias
positivas e negativas ao mesmo tempo fazendo a média das contribuicdes
passar a ser zero'®, Como estamos trabalhando no regime de localizacéo fraca

n&o nos interessa tempos t > t,,, pois acima do tempo 7, ja temos interferéncias

destrutivas. Entdo precisamos rever os limites da Eq. ( 9 ), pois vamos ter um

novo regime entre 7, e 7,. Se assumimos ¢ = 1 do lado direto da Eq. (24 ) e
substituindo 7, no tempo t, no lado direito, vamos encontrar o limite do valor no

qual o valor do campo magnético é suficiente para destruir a localizacao fraca
H,.
h -1
H, ~ % (D7y) (25)
Escrevendo o coeficiente de difusdo como D = &71,/m e utilizando a
frequéncia de ciclotron Q, = euoH,/m no campo H,, obtemos da Eq. (25) a
seguinte desigualdade:
0,722~ 1 5 0,7 < 1. (26)
Mostrando que para o campo H,, a alteracdo da trajetéria do elétron sera

desprezivel.

Introduzindo o tempo caracteristico magnético como:

1 0 rl-% 1 1
- —a — - - 27
- Q1 (kgl) (27)

Onde ry = (h/2eH)/? é o comprimento caracteristico magnético. Se 7, «

T, OU se tivermos H > H,, o limite de integracdo da Eq. ( 18 ) vai mudar, f;"’ -

T . g - p
fr " assim, a forma assintotica vai ficara como:
e
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0 < do(H) B 60(0)
o o

~ {-(k%l)—l l%—%l (I<my <Ly, (28)
P

Importante observar que o efeito do campo magnético independe da
direcdo do campo aplicado em relacdo a corrente aplicada. Entretanto possui

uma forte dependéncia com a temperatura, que esta contida no tempo L,,.
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Figura 7 - Medidas de magnetorresisténcia para filmes Mg para diversas temperaturas na parte
superior. Na parte inferior a variagdo de magnetorresisténcia com a temperatura filme de Mg com
uma fina camada de Au depositada Ref. 16
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Experimentalmente podemos ver a destruicdo da localizacao fraca com o
campo magnético, na Figura 7. Neste caso temos a localizacdo fraca em um
filme de Mg, em que a destruicdo pode ser vista de forma mais clara para baixas
temperaturas, pois quanto menor a temperatura maior vai ser o limite superior
da integral. Podemos ver também que conforme a temperatura diminui, a regido
com maior derivada é deslocada para baixos campos.

O processo de destruicdo da localizacdo fraca € completado para o
campo, H,; quando:

h (29)

Hel = ﬁ Para Ty = Te.

Para altos campos ndo temos localizagdo fraca, porém, conforme o
campo diminui e passa pelo valor H,, as primeiras inferéncias voltam a
acontecer para loop com uma area minima S. ISso vai ocorrer para campos H <
H,;. Se diminuirmos ainda mais o0 campo magnético temos que as interferéncias

voltardo a acontecer para trajetorias com S ainda maiores (maior tempo para
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concluir o loop), seguida do aumento da resistividade. Com o processo sendo
finalizado quando o campo atingir o limite:

b (30)

QZZeL%p P/ Ty =Ty

Desta forma, concluimos que a dependéncia com o campo magnético vai

ocorrer no intervalo H, < H < Hg;, no qual somente o limite inferior desse

intervalo ter4 dependéncia com a temperatura.

No caso da anti-localizag&o, consideremos a Figura 7, que apresenta
uma comparacdo de medidas de magnetorresisténcia em funcao da temperatura
de um filme de Mg com outro filme de Mg contendo uma camada de Au o qual
introduz um forte espalhamento devido a interacao spin-6rbita. Comparando as
curvas, observamos um minimo local na resistividade em campo zero no filme
com camada de Au, devido a presenca da anti-localizacao.

A Eq. ( 27 ), mostra que o tempo caracteristico magnético vai ser
proporcional ao campo (ty «< H™1), portanto com o aumento do campo

magnético, o tempo 7, passa a ser comparavel com o tempo caracteristico t,,

mudando o limite superior da Eq.( 11 ), fazendo com que a parte responsavel
pela anti-localizacao desapareca gradualmente até atingir o campo limite:

__*h (31)
507 2el?,

Quando 7 se torna comparavel a 0 regime com anti-localizacao

SO’
desaparece completamente. Como a temperatura afeta somente 7, a regiao em
gue acontece a anti-localizacdo diminui com o aumento da temperatura e vai a

zero para altas temperaturas.

1.3 Fases gquanticas da matéria

A classificagdo dos materiais em metais e isolantes pode ser feita com
base na estrutura de bandas de energia como apresentado anteriormente.
Assim, o nivel de Fermi dentro de uma banda caracteriza um metal e quando
esta entre bandas um isolante. Entretanto, essas definicbes sdo baseadas na
ideia na qual elétrons se movimentam-se livremente pelo cristal sem incluir todas
as interacdes possiveis, como os fendmenos discutidos na secao anterior. Na

verdade, esses fenbmenos podem dar origem a novos estados da matéria nos
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quais, por exemplo, um material metélico se torna isolante, por causa de efeitos
de interferéncias quantica. Aspectos relevantes para o entendimento de
processos desse tipo serdo discutidos no decorrer desse capitulo antes de
focalizarmos as propriedades do telurio.

1.3.1 Transi¢Oes de fases quanticas

Isolantes e metais tém estados fundamentais diferentes: as excitacdes
fundamentais num metal sdo fermibnicas (e.g. excitacfes de cargas livres) e as
excitacdes fundamentais num isolante sdo bosonicas (e.g. vibracdes de rede).

O estado fundamental define a fisica de um sistema a temperatura de zero
Kelvin. A energia de um estado fundamental pode ser influenciada por
parametros externos de controle (e.g. pressdo ou campo magnético).
Logicamente, as excitacdes fermidnicas num isolante tém uma energia maior do
que o estado fundamental. Usando parametros externos de controle € possivel
diminuir a energia do estado fermiénico e/ou aumentar a energia do estado
bos6bnico. Isso pode fazer com que o estado fermiénico passe a ser em algum
momento o estado fundamental do sistema, através de uma transicdo de fase
quantica (TFQ) de um isolante para um metal. A transicdo acontece quando o
pardmetro de controle passa no ponto critico quantico (PCQ) que define a
transicao.

Perto de um PCQ, quantidades fisicas divergem ou desaparecem
seguindo leis universais especificas para cada tipo de transicdo de fase?°. Se g
é a distancia ao PCQ, por exemplo, o comprimento de correlacdo ¢ diverge com

§oclgl™,

v sendo o expoente critico do comprimento de correlacdo. Enquanto, que
o comportamento fisico de sistemas perto de transicbes de fase classicas é
fortemente determinado por flutuagdes térmicas, no caso de TFQs, perto de zero
kelvin, o comportamento critico € determinado pelas flutuagbes quanticas. O
entendimento da incerteza de Heisenberg nos mostra que as flutuacdes
energeéticas sdo diretamente conectadas com as flutuagcdes no tempo. Isso é
refletido no exponente dindmico z que entra nas flutuagbes do tempo da

relaxacao t,
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T |g|~v=
Na pratica, esses exponentes criticos podem ser usados para determinar

a natureza da transicao estudada.

1.3.2 Estados localizados nao triviais

Para T # 0 materiais isolantes conduzem corrente através de excitacdes
térmicas. Somente em T = 0, quando o sistema esta no seu estado fundamental,
isolantes mostram uma condutividade zero e metais tém uma condutividade
maior do que zero. Quando um metal se aproxima ao PCQ de uma transicao
metal isolante (TMI) continua, a condutividade vai se aproximar continuamente
para zero.

Um exemplo famoso de TMI que tem uma importancia grande para nosso
trabalho é a transicdo de Anderson na qual um material que seria um metal na
imagem de particula Unica vira um isolante por causa de defeitos na rede.

Um outro exemplo é a transicdo de Mott, na qual a energia de Coulomb
entre as cargas passa a ser maior do que a energia de Fermi e os elétrons se
localizam. Esse tipo de localizacdo naturalmente ocorre nos pontos extremos
das bandas, que também sdo mais suscetiveis para a localizacao de Anderson.
Como esses dois tipos de localizacdo sdo fortemente interligados e na prética
precisamos incluir os dois efeitos para ter uma imagem completa de uma
transicdo de Anderson real. Por esta razdo, falamos de transicdes Anderson-
Mott.

1.3.3 Transporte elétrico entre estados localizados

Antes de discutir o comportamento critico perto de TMI do tipo Mott-
Anderson, vamos abordar o transporte elétrico somente para estados
localizados. Isso significa que vamos considerar somente os estados abaixo da
mobility edge, que € responsavel por separar estados dislocalizados que ficam
acima da energia E,,, e os estados localizados abaixo de energia E, ..

Assumiremos que a funcdo de onda dos estados localizados €

representada por i, escrita como:
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Y - f(re L, (32)

Com f(r) sendo uma fungéao nao divergente para r — o e £ sendo o raio
de localizacdo. No caso de um poco de potencial isotrépico em que o potencial

€ descrito como:
0, r>a

v ={_y Tla (33)
a funcao de onda vai decair na regiao fora do pogo com
P O S (34)
r \2m|E|

com m sendo a massa do elétron e E a energia.

O transporte entre estados localizados sé pode ocorrer através de
processo de tunelamento, depende da superposicao das funcées de ondas das
cargas. Como a amplitude das funcbes de onda decai exponencialmente, a
probabilidade P(rij) de tunelamento entre um sitio i a um sitio de j, vai depender
da distancia entre eles de forma exponencial. Desta forma:

P(rij) o e Tii/SL (35)

A constante &, € o comprimento de correlacao.

Para que o tunelamento aconteca € preciso que o estado inicial no sitio i
esteja ocupado ou seja, abaixo do nivel de Fermi e o estado final no sitio j vazio,
logo acima do nivel de Fermi que estd abaixo da mobility edge pois estamos
considerando somente estados localizados. Esse processo vai depender
também da energia dos dois estados, enquanto a frequéncia dos saltos tera um
fator de Boltzman com a diferencga de energia dos estados no numerador e assim
podemos escrever a probabilidade de salto de sitio i para o sitio j da seguinte
maneira:

P(ryj, Ej, E;) o e2ti/éee (BB ks T (36)

O fator dois na primeira exponencial vem da probabilidade de haver dois
estados por sitio devido as duas orienta¢des do spin do elétron.

A condutividade vai ser proporcional a soma de todas as probabilidades

de salto possiveis dentro de uma esfera de raio R. Considerando que a
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probabilidade de um salto para um sitio com energia final fixa E; e uma
distribuicdo continua de estados iniciais E; possiveis. O salto dessa maneira vai
acontecer dentro de uma esfera de raio R, com R > r;;, caso tenhamos pelo
menos um estado inicial com E; < Ej, dentro da esfera.

Para realizar o calculo da condutividade, assume-se que a densidade de
estados entorno do nivel de Fermi é constante, N(Er)~const. A condicdo para

gue tenhamos um estado inicial dentro da esfera de raio R pode ser escrita como:

4
?R3N(EF)(E]- —E)>1 (37)
Assim ficamos com:
3
E<Emax=Ej—m (38)

Como a condutividade sera proporcional a taxa de saltos:
-(Ej-E) (39)

Emax 3
o« e-R/ij e k8T JE oc e 2R/8Le3/(4MRPN(ER)kp T)

Para R muito grande os saltos ndo acontecem, pois o primeiro termo que
relaciona a superposicdo das funcdes vai a zero. O mesmo acontece no caso de
R muito pequeno pois ndo teremos sitios dentro da esfera para receber o salto.

A probabilidade vai ser maxima quando:
(40)

3
—\| 2R =0
dR ( A 41TR3N(EF)kBT>
Isso significa minimizar o argumento da exponencial em relacdo a R,

assim ficamos com:

R :(9—5L>1/4 (41)
minimo 8TN(Ep)k, T

Substituindo R,,;nime Na Eq (39 ) ficamos com:
B 83 (42)
° 91TkBN(EF)fL3

O comportamento da condutividade em funcéo da temperatura, para esse

o X e'(TO/T)1/4

caso em que temos saltos para diferentes niveis de energia recebe o nome de

variable-range hopping, e foi primeiro descrito por Mott?!.
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1.3.4 Localizacdo de Anderson

Suponhamos uma rede de impurezas, com um elétron em que cada sitio
possuindo energias diferentes, como em uma rede periddica de pocos de
potencial quadrados com diferentes niveis de energia com concentragdo N = a¢

em que a é a periodicidade da rede, e d a dimensao.

1 -
ot | T
E'-i-'i — - O aN/as
mphEEEEEEEEEE L fW/z

Figura 8 - Arranjo periodicos de pocos de potencial proposto por Anderson [ref 18]

Os niveis dos poc¢os de potencial estdo contidos dentro de um intervalo
de energia W com a densidade de estados sendo constantes nesse intervalo. Se

consideramos o intervalo conforme a Figura 8.

N
oN il
g ;P lels w2 (43)

0 P/le|l>W/2

As funcbes de onda dos elétrons localizados nos pocos se sobrepdem
devido ao seu comportamento fora do pocgo (exp (—r/ag) ), sendo ag 0 raio de

Bohr. Se as distancias entre os pocos r;; obedecem a relagéo ap > r;;, a integral

de transferéncia do sistema pode ser escrita como:

] = fl/}{‘ﬁt/)jd3r « exp(—rl-j/aB) (44)

Anderson considerou um conjunto tridimensional de po¢os com uma dada
periodicidade, chegando a conclusdo que a simetria das funcbes de onda no
estado fundamental vai depender do grau de desordem do sistema. As energias
] e W vao determinar o estado fundamental do sistema. Existe assim um valor
critico no qual acontece uma transicdo de fase para um isolante de Anderson,

gue € escrito da seguinte maneira:
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L (L)
w w Critico

Valendo a desigualdade acima, vao existir estados dislocalizados

J (] (45)
permitindo transporte do tipo metalico no sistema. Assim, o aumento de

iImpurezas pode levar ao aparecimento de estados dislocalizados uma vez que
gera valores menores para r;;. No ponto critico (J/W)critico» 0S estados
dislocalizados comecam a aparecer entorno de € = 0. O aumento de J/W leva a
um aumento do numero de estados dislocalizados no sistema. A interpretacéo
da razao J/W, pode ser feita como o parametro de corte necessario para que o
elétron possa percolar pelo sistema.

Quando temos J/W menor que o valor critico, e as fun¢des de onda do
elétron, s&o localizadas no nivel de Fermi, o material € classificado como isolante

de Anderson.

1.3.5 Localizacao de Mott

Além de introduzir desordem, impurezas também pode induzir a
localizagao de cargas. Para explicar isso, consideramos um sistema de estados
localizados do tipo hidrogénio, de forma que fora do poco de potencial as fun¢cdes

de onda vao decair como

r

e (46)

o
Y m
4megerh? .
com ap = —=—— sendo o raio de Bohr. Naturalmente, da forca de
Coulomb podemos deduzir o raio de blindagem de Thomas-Fermi
ame?n/3\"* 1 1/2
= | —m—m— = — -1/3 47
TTF <4neoerh2> 2 (agn™") (47)

No caso de os elétrons serem localizados o comprimento que vai reger o
sistema € o raio de Bohr az , € no caso nao localizado seria substituido por rp
na Eq. (46).

Na Eq. (47 ) podemos ver que quando a densidade de elétrons cresce, 0
comprimento de Thomas-Fermi diminui. Enquanto tivermos ryz > a,, a

blindagem do sistema nédo é determinante, ja que os elétrons estardo proximos
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aos seus doadores (localizados) e o material serd um isolante. Porém com o
aumento de n'/3, a desigualdade vai ser alterada para ryr < ag, 0 que significa
gue os elétrons ndo ficam mais perto de doadores (dislocalizados), e assim o

material passa a ser um metal.

1 _ 1/2
rp = ag, = E(“Bnc1/3) = ag, aBng/3=0'25 (48)

Entdo, para a densidade de carga critica n. € onde temos também o PCQ
da transicdo metal isolante.

Esse modelo baseado em doadores do tipo hidrogénio € muito limitado. A
situacdo muda fundamentalmente quando existe mais de um elétron por doador
podendo haver superposicéo das funcdes de onda da mesma forma que no caso
da localizacao de Anderson.

Considerando entdo mais de um elétron por doador e assumindo que o
primeiro elétron tem energia E,, para um segundo elétron ocupar esse mesmo
nivel tera que vencer a repulsédo coulombiana. O segundo elétron devera ter uma
energia maior por um fator U ~ e?/ag, por causa da repulsédo ao primeiro elétron.

Se os centros de impurezas possuirem densidade diferentes de zero, os
dois niveis serdao dispersados em ‘minibandas’, cada uma com nV niveis (V
sendo o volume) devido a superposi¢cdo das fungdes de onda com relacdo a
disposicéo das impurezas.

Para uma dada densidade de cargas n, quando nao ocorre a
superposicao das minibandas, todos os n estados da minibanda inferior seréo
preenchidos e todos os nV niveis da minibanda superior estardo vazios. Neste

caso o sistema sera um isolante com um gap.

|
|
|
|
|
|
i n's
Transition
point

Figura 9 — Transicdo de Mott segundo a teoria de Hubbard [ref. 18].
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A largura da minibanda vai ser denominada AE e pode ser calculada pela
seguinte integral de transferéncia:

AEzZ]szl/)fﬁl/)jdg'T' (49)

A integracéo é feita utilizando a Eq. ( 46 ) em sua forma assintética, na
qual a integral flp}‘ﬁ Y;d>r vai determinar um nivel ndo perturbado e sera igual
a E,. Porém, no caso em que trocamos ¥; por y;, vai ocorrer que para todos 0s
lugares em que o integrando n&o seja zero, a largura AE vai diminuir por um fator
exp(—r;j/ag), assim temos que:

8F =2 =2 [ Wil ydr = 2By exp (~ ) (50)
B

1
= ZEO exp (— W)

O aumento da concentracdo de impurezas eletricamente ativas faz com
gue a largura da minibanda aumente até que para n., temos uma superposicao

das bandas que acontece para:

UzAEzZEOexp<— (51)

W)

Desde que U = E,, e como ambas as quantidades sdo da ordem de
e?/e,ag, 0 valor numérico da expressdo acima sera proximo de 0,25 conforme
obtido na Eq. (48). Assim paran > n, vamos ter um metal da mesma forma que
teriamos no primeiro caso discutido anteriormente considerando somente um
elétron por doador.

Foram apresentados dois tipos de transi¢cdes metal-isolante. Agora vamos
compara-las e considerando também as correcdes quanticas.

A transi¢cdo de Anderson acontece devido a presenca de desordem sendo
muito bem descrita usando a aproximacdo de um elétron. Da mesma forma
temos a localizacéo fraca. Ja para o caso da transicdo de Mott € a interacéo de
Coulomb controlada pela blindagem eletronica, na qual a desordem € pouco
importante.

As afirmacdes acima, sugerem que podemos tratar as transicdes de Mott

e a transicao Anderson de forma néo correlacionadas. Porém, na pratica é algo
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diferente, pois separar e isolar somente um desses parametros de controle nédo
€ algo trivial. Uma, mudanca de densidade de cargas em um material vem
comumente acompanhada de uma mudanga estequiomeétrica ou pela presenca
de impurezas. Por outro lado, alterar a desordem do sistema vai mudar também
a blindagem eletrénica do mesmo. Assim, a melhor forma de entender a
transicdo metal isolante € considerando como uma transicdo de Anderson-
Mott22,
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2 O TELURIO ELEMENTAR

O teldrio é um semicondutor com numero atdbmico 52 pertencente a
mesma familia do oxigénio, enxofre, selénio e polénio, que recebem o nome de
calcogénios. Na forma cristalina apresenta estrutura trigonal em presséo
ambiente, sendo naturalmente dopado com dopantes do tipo p, devido a

vacancias que se formam no processo de preparacéo.

Recentemente, o telurio e seus al6tropos tém recebido grande atencéo
devido a trabalhos que sugerem a presenca de nés de Weyl?® na banda de
valéncia apresentando anomalias nas curvas de magnetorresisténcia com uma
dependéncia na direcdo do campo magnético aplicado?. Suas propriedades
termoelétricas sdo outro ponto de grande interesse*?4, bem como aplicagées em
eletronica, na base da construcédo de novas memorias?® ou em nano transistores
(~2 nm) abrindo a possibilidade de aumentar a capacidade de processamento®.
Sua textura de spin também possibilita que uma corrente elétrica possa induzir
uma magnetizacédo no volume bulk® e junto com a quiralidade presente em sua

estrutura abre novos caminhos para aplicacdes em eletrénica.

Nesse capitulo vamos descrever a estrutura cristalina e seu
comportamento em funcdo da pressao. Também apresentaremos a estrutura de
bandas junto com seu comportamento sob pressado e seus efeitos no transporte

elétrico do material em funcdo da temperatura.

2.1 Estruturacristalina do telurio elementar

A estrutura cristalina do telario em pressao ambiente é trigonal com trés
atomos por célula unitaria, porém ela € melhor descrita através de uma rede
hexagonal®® possuindo uma hélice de atomos em cada vértice do hexagono com

mais uma hélice no centro como mostrado na Figura 10.

Esse arranjo dos atomos faz com que o teldrio possua uma estrutura

quiral, com seus primeiros vizinhos sendo os atomos adjacentes (d1-2,86 A) na
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mesma espiral e os segundos vizinhos (d2=3,45 A) os atomos nas espirais

adjacentes no mesmo plano do mesmo?®.

Figura 10 - Estrutura cristalina do teltrio. A esquerda a representacao trigonal da estrutura
mostrando o arranjo das hélices, no centro da figura temos uma representacdo das
correntes helicoidais do teldrio e a esquerda uma visdo superior da rede.

Tabela 1 -Parametros de rede para Te trigonal (Te I). Pardmetros a=b e ¢ sdo mostrados na
Figura 10, d1 e d2 sdo as distancias para os primeiros vizinhos e segundo vizinhos
respectivamente [ref 26].

a c di1 d2

Te 4,44 A 591 A 2,86 A 3,45 A

A forma com que cada atomo de teldrio faz ligagdes com seus primeiros
vizinhos (atomos na mesma espiral tém ligacdo covalente) e seus segundos
vizinhos (atomos coplanares nas espirais adjacentes tém ligacdo de Van der
Waals) cria uma forte anisotropia no material?”282°, Os coeficientes de dilatagcdo
termica a; (perpendicular ao eixo c) e a; (paralelo ao eixo c) séo positivos e
negativos, respectivamente?’. Isto faz com que ao resfriar o tellrio, suas espirais
de atomos ficam mais longas ocasionando um crescimento na dire¢ao do eixo ¢

e aproximando as espirais na direcao perpendicular a c.

A forte anisotropia do tensor de dilatagao pode criar um grande problema

para realizar medidas em funcdo da temperatura em pressdo ambiente?’, pois
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ela facilita a formacédo de rachaduras nas amostras rompendo 0s contatos

elétricos ou alterando o valor de resisténcia nas medidas de transporte elétrico.

1

Figura 11 - Representacdo do movimento dos &tomos da estrutura cristalina sob pressdo ou
temperatura. seta em vermelho indicando as dire¢6es da deformacéao.

O efeito da presséo hidrostatica na estrutura cristalina € parecido com o
da temperatura, pois faz com que as espirais de atomos na mesma corrente
aumentem e se aproximem?3° (Figura 11). Desta forma, a deformagcéo resultante
se assemelha uma pressdo uniaxial no material®®3!, Para pressées acima de
40 kbar temos uma transi¢ao de fase estrutural de uma fase trigonal (Te I) para

uma fase monoclinica®? (Te Il).

2.2 Estrutura de bandas no telUrio elementar

O primeiro estudo quantitativo do gap do telurio sob presséao foi feito por
Bardeen em 194933, A estrutura eletronica foi estudada em varios trabalhos

usando oscilacdes quanticas3#-3¢ realizados nos anos 70.

O gap semicondutor quase direto se localiza perto de ponto H da zona
de Brillouin, com uma largura de aproximadamente de A~330 meV. O topo da
banda de valéncia e a parte de baixo da banda de conducdo apresentam um
formato de uma corcunda de camelo devido aos dois maximos (minimos)3%3” em

volta de um ponto de sela (Figura 12).
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Figura 12 - A esquerda a primeira zona de Brillouin [Ref. 1]. Estrutura da banda de valéncia do
Teldrio perto do ponto H [Ref. 3],

O formato do méaximo da banda de valéncia em pressdo ambiente pode
ser atribuido ao forte efeito spin-6rbita do tel(rio®®. Junto com o formato peculiar
da banda, o telUrio apresenta uma textura de spin radial® ao ponto H com o

sentido dependendo da quiralidade da estrutura cristalina (Figura 13).

|
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0.04

0.02

k, [A™]
o

-0.02

-0.04

-0.02 0 0.02 -002 0 0.02
k [A™] Kk [AT"]

Figura 13 - Textura de spin em torno de ponto H para as duas quiralidade para o tellrio. [Ref. ]

A banda de valéncia possui uma grande relevancia devido aos dopantes
do tipo-p decorrente das vacancias presentes no telirio. Medidas de oscilagdes
quanticas de Shubnikov-de Haas sob pressdo mostram uma mudancga drastica

no formato da banda de valéncia. O formado deixa de ter dois maximos e passa

apresentar somente um maximo’ (Figura 14), e esta mudanca vem

acompanhada de um aumento do acoplamento spin-orbita.
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Figura 14 - Representacéo da mudanca da banda de valéncia em funcdo de presséo baseada
no estudo de Anzin et al. 7.

A presséao externa no telurio induz uma diminui¢cdo do tamanho do gap,
comportamento que foi mostrado em varios estudos experimentais da década de
703840 para pressdes até 12 kbar. Todos os trabalhos publicados concordam
com um comportamento nédo linear no fechamento de gap com a presséao,
entretanto, discordam fortemente sobre a funcdo de ajuste proposta para
descrever o comportamento do gap sob presséo. E importante ressaltar que os
nossos resultados, abrangem um intervalo de pressao maior do que nos estudos

anteriores como serd mostrado no capitulo de resultados.

Um estudo tedrico 2013 de Agapito et al.® sugere um fechamento de gap
para pressfes da ordem de 16kbar®, baseado em célculos de estrutura
eletrdnica. Um outro estudo teérico mais recente feito por Hirayama et al.®
sugere, a partir de célculos de primeiros principios, a existéncia de pares de nés

de Weyl, dando origem a um semimetal de Weyl sob pressao®.

Resultados mais recentes com medidas do gap semicondutor para
pressées entre 10 e 40 kbar realizadas por Shchennikov'?, em que o tellrio ainda
esta na fase Te |, ndo apresentam nenhuma evidéncia de um fechamento de gap
induzido por pressao na fase Te |, 0 que é consistente com nossos resultados.
Mais adiante veremos que nossos dados ndo mostram um fechamento de gap

abaixo de pressodes de 22 kbar.
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Resultados recentes apresentados por Ideue et al.!! e Rodriguez et al.?®
dao suporte para fechamento de gap ainda na fase Te | porém com o

aparecimento de um semimetal de Weyl para pressdes na faixa de 30 a 40 kbar.
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3 PARTE EXPERIMENTAL

Neste capitulo, apresentamos as técnicas experimentais utilizadas para
realizacdo deste trabalho. Também descrevemos detalhadamente o
funcionamento do criostato utilizado para atingir temperaturas abaixo de 1K,

com uma breve introducéo sobre a técnica de refrigeracdo magnética.

3.1 Medidas de transporte elétrico

Medidas de transporte elétrico em materiais pode ser uma ferramenta
poderosa para obter informacdes sobre suas propriedades fisicas. Isto porque a
resisténcia que os elétrons sofrem ao atravessar um material quando submetidos
a uma diferenca de potencial depende de diversos fatores como densidade

eletronica, qualidade do cristal entre muitos outros.

Existem formas diferentes de medir a resisténcia elétrica, por exemplo o
tipo de corrente que vai passar através o material, que pode ser AC ou DC ou a
maneira com aplicamos a diferenca de potencial no material. Tanto para
correntes AC como DC existem duas formas de colocar os contatos no material
a ser estudado. Podemos usar duas pontas de prova ou quatro pontas de prova,
sendo o0 segundo método mais preciso para medir pequenos valores de

resisténcia, pois mede somente a resisténcia do material e desconsidera a

e

Figura 15 — Montagem dos contatos elétricos para o método de 4 pontas para medidas de
resistividade.

resisténcia dos fios.

I

Nossas medidas de resistividade foram feitas com o método de 4 pontas,
utilizando para isso uma ponte de resisténcia Lakeshore 370, escolhida por

possuir uma precisdo muito boa para um grande faixa de resisténcia.
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Esse método usa quatro contatos elétricos, dois contatos nas
extremidades da amostra para o injetar corrente (I+ e I-) e dois contatos entre 0s
contatos de corrente para medir a tensao elétrica (V+ e V-) como mostrado na

Figura 15 a), com corrente alternada (AC) no nosso caso.

Considerando a geometria apresentada na Figura 15 temos que a
resistividade p pode ser calculada como: p = R % sendo R a resisténcia medida

na ponte de resisténcia, L e C a largura e o comprimento respectivamente da

secao reta da amostra e d a distancia dos contatos de voltagem.

3.2 Medidas de efeito Hall

Medidas de transporte elétrico podem ser usadas também para obter
densidade de cargas do material, através do efeito Hall. Quando aplicamos um
campo magnético perpendicular a corrente aplicada, a forca de Lorentz vai fazer

com que tenhamos um actumulo de cargas como mostrado na Figura 16.

Figura 16 — Montagem dos contatos para medida de efeito Hall.

Existem algumas formas diferentes de medir o efeito Hall e obter a
densidade de cargas, porém nesse trabalho usamos somente a forma mais

tradicional de medir o efeito hall como sera descrito a seguir.
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Nas nossas medidas posicionamos dois contatos de voltagem alinhados
de forma perpendicular ao fluxo da corrente elétrica (I) como mostrado na Figura
16, um campo magnético € aplicado perpendicular ao plano dos contatos da
amostra. A interacdo dos elétrons em movimento com 0 campo vai gerar um
acumulo de cargas nas laterais da amostra criando uma diferenca de potencial

entre as extremidades devido a forca de Lorentz.

—— Ajuste
0.05F y=bx 1
)
= 0.00f .
=
—0.05 1
-3 5 0 ) 4
H(T)

Figura 17 - Exemplo de curva de Vhai Vs H, para amostra ideal de com cargas livres de buracos.

A diferenca de potencial nos contatos posicionados na lateral da amostra

(Vwau), cujo valor € proporcional ao campo magnético.
IH

nCe
Sendo n a densidade de cargas, e a carga do elétron e C a espessura da

Vhan =

amostra. Assim o coeficiente angular da curva de Vhai Vs H (Figura 17), pode

ser escrito como:

As medidas de efeito Hall foram feitas no DynaCool que € PPMs cryofree
fabricado pela empresa Quantum Design (QD) instalado no CBPF com recursos
da FAPERJ. Foi utilizado o médulo para medidas de transporte elétrico ETO

(Electrical Transport Option), aplicando um campo magnético entre -4 e 4 Tesla.
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3.3 A amostra monocristalina de teldrio

A amostra utilizada nas medidas sob presséo foi adquirida da empresa
Princeton Scientific, possuindo dimensdes de 3x1x0,5mm?3 com a face (0001)
polida, sendo um monocristal de alta pureza. Foi importante dispor de recursos
de projetos da FAPERJ para adquirir esta amostra, pois em geral o telurio
apresenta dopagem natural devido a vacancias que se formam no processo de
crescimento do cristal. Isto foi minimizado nesta amostra justificando seu alto

valor.

Outras amostras foram crescidas durante o trabalho de doutorado com
0 objetivo de realizar estudos complementares no teldrio elementar com
diferentes niveis de vacancias e dopagem com antimonio. As técnicas usadas

para crescer 0s cristais e 0s resultados sdo apresentados no apéndice A.

3.4 Medidas sob Pressao

Para esse trabalho foi utilizada uma célula de pressdo do tipo
hidrostatica (Figura 18) usando como meio de transmisséo de presséo foi uma
solugcéo de fluido inerte (Fluorinert) de FC77 e FC70, ambos misturados em
propor¢des iguais (1:1). Sua escolha se deve ao fato deste fluido ser um bom
condutor de calor, possuir baixa compressibilidade e ser quimicamente inerte,

nao reagindo com nenhum componente da célula de pressdo ou com a prépria

amostra.
Porta
Parafuso Rolha gmostra Copo Fluorinert Parafuso
+ \ \__J

Z E-Foie

Anéis Pastilha Pistdes

Figura 18 - Esquema da célula de presséo. a) Parafuso; b) rolha; c) Corpo da célula; d) Pistao; e) Pastilha;
f) Parafuso; g) Anéis; h) Copo; i) anel.

48



A amostra de Te foi posicionada na parte superior do porta amostra
medindo, de forma a termos a configuracdo adequada para medir efeito Hall e

magnetorresisténcia, como esté apresentado na Figura 19.

Uma amostra de chumbo de alta pureza foi instalada junto & amostra de
telario para ser utilizada como man6metro em baixas temperaturas (Figura 19)
baseado no fato de que a variacdo da sua temperatura critica supercondutora

em funcdo da pressao ja € bem conhecida.

anganina~—

I

"b)

|+

|1V+ Yiau V-

,.! '.’_’_.'

Figura 19 - Posicionamento das amostras no porta amostra. a) Amostra de chumbo e fio de
magnanima b) amostra de Teldrio

A amostra de chumbo possui um formato em zig-zag para melhorar a
relagéo sinal ruido, uma vez que dessa forma temos uma maior distancia entre
0s contatos de voltagens. Também foi instalado um fio de manganina enrolado
na base do porta amostra, para ser utilizado como manémetro a temperatura
ambiente, ja que é bem conhecida variacdo da resisténcia com a pressédo, assim

facilitando um maior controle nas trocas de pressao.

A célula de presséao foi fechada com auxilio de uma prensa hidraulica,
inicialmente colocando uma pressdo modesta com o intuito de evitar
vazamentos. Na primeira medida em baixa temperatura obtivemos uma pressao
de 7.28 kbar .

3.5 Refrigerador de desmagnetizacéo adiabatica

A refrigeracdo magnética foi proposta pela primeira vez em 1926 por P.

Debye e W.F. Giugue de forma independente®?, utilizando a entropia magnética
de sais paramagnéticos. Porém somente em 1933 o primeiro refrigerador foi
49



a)

construido por W.F Giuque e D. P. MacDougall em Berkeley tendo como
temperatura de base 530 mK*2. Hoje a temperatura de base para refrigeradores

magnéticos é muito menor, podendo chegar até a 3 mk*3.

As medidas em funcéo da temperatura foram realizadas utilizando um
sistema de refrigeracdo magnética adiabatica (no inglés Adiabatic
Demagnetization Refrigerator - ADR) instalado no laboratério de
Supercondutividade do CBPF tendo como temperatura de minima de 50 mK, e
em um sistema similar do Quantum Matter Group no Cavendish Laboratory da
universidade de Cambridge. Aqui vamos descrever em detalhes somente o

equipamento instalado no CBPF.

Vacug Linha de Bombeamento 1K pot
b) A A AV AW e Y N A A S e WU NN
l-l r' [ Placa de 4K
CAavaVaVawal | [VaVa VoAU
He 1 —
SAYaVaVaUa Wal
(S AVAVaVaUalWal
[ Placa de 1K —4 3 1 - Barra de cobre

(AU W Ua Wt

3 - Impedancia

SAYavavVavavsl
. & - Heat switch
5 - Suporte de G10
CACavaVaVaVal
A AT A aVa VUl

6 - Pilula de sal

y AVAVA VAV Wal
‘ oo~ Placa de mK
A AV Wl
S ASAYAVaAVaVal
(P AVAVa Ve UaWal S ACAVAVAVAT
He
[SaVaVaVNE YA
T AVaVAlaUaWal
AV AV VaVaWa
Vacuo
AV AV VU Wal
MWV\
AV AV VeV Wal
—+—>Bobina supercondutora

Figura 20 - Esquema simplificado do ADR, a) Inserte ADR dentro do tanque de He. b) esquema
mostrando as principais partes utilizadas no processo de refrigeracdo do sistema.

A Figura 20 apresenta esquema do ADR que pode ser separado em trés

partes principais: placa de 4K, placa de 1K e placa de mK.

Para o ADR atingir as temperaturas de mK, é necesséario inicialmente ser

resfriado a temperaturas da ordem de 4K. No caso do ADR do CBPF, a haste é
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inserida em um criostato de banho de He (dewar), que no seu interior possui
duas bobinas supercondutoras (Figura 20), uma para magnetizar a pilula de sal
paramagnético e outra para regido da amostra. A haste do ADR possui na
extremidade inferior uma Inner Vacuum Chamber (IVC), que serve para isolar os
estagios de 1K (Placa de 1K) e mK (Placa de mk) do contato direto com o He
liquido. O sistema geralmente é resfriado com ajuda de gas de troca colocado
antes de inserir o IVC no banho, caso contrario o sistema poderia levar até 48
horas para atingir temperaturas proximas de 4K.

Olhando a Figura 20, de cima de para baixo, temos a placa de 4K, que
possui uma conexao através de uma barra de cobre com o banho de He. Nessa
placa é realizada a primeira ancoragem térmica dos fios que vem do topo da
haste impedindo assim que calor vindo através dos dos fios possa ir para 0s

estagios inferiores.

Ainda descendo na figura temos a placa de 1K, que atinge essa
temperatura com ajuda do pote de 1K (1K pot) instalado na mesma. Um tubo
conecta o 1k pot com o banho He, com uma impedéancia no caminho do tubo. O
principio de funcionamento consiste basicamente no bombeamento do pote de

1K usando uma bomba de vacuo.

13—

102

10"}

10°L

10—1 -

Vapour pressure, P (mbar)
o
b
I

103

1074 1 [ A | L 1 1
0.2 0.5 1.0 2.0 5.0

Temperature, T (K)

Figura 21 — Diagrama da pressdo de vapor para °He e “He
[Ref.43].
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A diminuicdo da pressao faz com que o He do banho sob uma presséo
de 1 bar possa fluir pelo tubo passando pela impedancia e chegando no 1K pot
a uma temperatura inferior a 4.2 K, devido ao um processo de expansao livre. A
temperatura final de equilibro do liquido presente no 1K pot depende da presséo

interna (Figura 21) que é controlada por uma valvula agulha no seu topo.

O proximo estagio do ADR é a placa de mK, que € conectada a placa de
1K através de uma chave térmica e um suporte de G10 que da a sustentagdo
mecanica, porém é um mau condutor de calor. A conexao térmica é feita atraves
de uma chave térmica (heat switch) que quando aberta faz com que a placa de
mK figue termicamente isolada do resto do sistema podendo assim entrar no
estado adiabético. A amostra é instalada na placa de mk e uma haste de cobre
serve para manter a pilula de sal paramagnético longe da regido da amostra de

forma a evitar campos magnéticos indesejaveis na mesma.

Placade 4 K

1K pote
Haste ADR

Espaco para

amostras

Pilula de sal
Paramagnético

Figura 22 - Foto do inserte do ADR instalado no CBPF.

A Figura 22 mostra a haste do ADR completa e um zoom na parte do

IVC sem a capa, sendo possivel visualizar melhor a ancoragem dos fios e os trés
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estagios assim como a montagem da pilula de sal paramagnético na regido da

amostra.

3.5.1 Fundamentos da refrigeracdo magnética

A teoria do funcionamento da refrigeracdo magnética se baseia no uso
de materiais paramagnéticos que através de um campo externo tem seus

momentos magnéticos ordenados levando a um estado de menor entropia.

Para explicarmos o principio de funcionamento do ADR devemos fazer

algumas observacdes, que serdo apresentadas a seguir.

Considerando que a energia de interacdo magnética dos ions (e~ kz0),
€ muito menor do que kgT para faixa de temperatura de aplicacdo do sal, sendo
6 a temperatura de ordenamento do material, kz a constante de Boltzmane T a

temperatura do sistema.

Com os ions no sal tendo momento magnético y e momento angular total

], a entropia magnética por mol pode ser escrita como:
S =RIn(2] + 1)

Sendo R a constante universal dos gases. Desta maneira o sal quando

totalmente desordenado tera 2] +1 estados possiveis.

1 1 11 1 1 1 1

4 10 20 40 100 200 400 1000

Temperature, 7 [mK]

Figura 23 — Diagrama da entropia molar para sal CMN, com tipico ciclo termodinamico [Ref*3].
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Em temperaturas acima de 6, a entropia do sistema diminui
drasticamente quando submetido a um campo magnético em que a interacdo
dos dipolos e o campo é muito maior que kzT. Nessa condi¢cdo temos o sistema
ordenado ou parcialmente ordenado com a entropia menor do que o estado

inicial sem campo.

Fazendo uso dessa explicacdo junto com a descricdo de todos os
estagios do ADR, vamos descrever como € realizado o ciclo termodinamico para

atingir temperaturas de mK.

O diagrama da Figura 23 mostra o ciclo termodinamico para a
refrigeracdo magnética. Inicialmente o sal paramagnético localizado na
plataforma de mK, é conectado ao banho térmico (Placa de 1K) a uma
temperatura T;. Entdo se magnetiza isotermicamente o0 sal paramagnético
aplicando um campo H;(A — B). Com o campo aplicado, desconectamos a placa
de mK da placa de 1K abrindo a chave térmica, e desmagnetizamos
isentrépicamente (entropia constante) o sistema até um campo Hy < H; (B - C).
A temperatura de base sera atingida, mas ocorre uma transmissdo de calor
externo de forma muito lenta por irradiacao ou através dos fios. Todo o design
do sistema é feito para minimizar esses efeitos, porém é impossivel remover

completamente o calor vindo de fora.

O sistema ADR é do tipo “one shot”. Isso significa que depois que
retiramos 0 campo magnético o sistema vai esquentar até chegar a temperatura
Ti. Apds a desmagnetizacdo o tempo que o sistema permanece na temperatura
de base, recebe o nome de “hold time”, para temperatura em torno de 100 mK o
hold time usual fica em torno de 24 horas.

Por isso o procedimento comum para o ADR é desmagnetizar sem zerar
0 campo magnético aplicado no sal paramagnético, e usando um sistema de PID
e um heater para elevar a temperatura da amostra de forma controlada para

realizar as medidas em fungdo da temperatura.
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3.5.2 Protocolo de medidas

O mesmo protocolo foi usado nos dois ADR, do CBPF e da Universidade
de Cambridge. Apds a aplicacdo da presséo todos os contatos séo verificados
com o intuito de garantir que n&o ocorreu nenhum rompimento dos fios ou
contatos da amostra de telurio e da amostra de chumbo.

Se todos os contatos elétricos estiverem bem, a célula de presséao e
instalada no ADR tomando muito cuidado para dar o torque ideal nos parafusos
de fixacao da célula de pressao para garantir um bom contato térmico. O IVC é
fechado usando como selo um fio de indio que € esmagado no processo criando
um o6timo selo criogénico.

O IVC é bombeado por aproximadamente 6 horas com uma bomba turbo
molecular. Normalmente, apds essa etapa, sao realizados trés procedimentos
de purga utilizando gas He da propria evaporacéo do criostato mantendo o IVC
com uma presséo de He de 0,1 mbar. Entretanto, como nossas medidas devem
ser realizadas desde a temperatura ambiente até a temperatura de base, foi
saltado o procedimento de purga e passando para a proxima etapa. Resfriar o
sistema sem gas de troca possibilita obter dados confidveis de medidas de
transporte elétrico em funcéo da temperatura.

A insercdo da haste no criostato € realizada de forma lenta com duracéo
média de duas horas evitando evaporar uma grande quantidade de He que pode
aumentar a presséao do sistema de forma perigosa para sua integridade fisica.

Apos o IVC termalizar completamente com o banho de He, é realizada a
medida da transicdo supercondutora da amostra de Pb. Importante realizar essa
medida neste estagio para evitar possiveis alteracdes da temperatura critica pelo
campo magnético aplicado nas medidas de magnetocondutancia.

Depois de determinar a transicao supercondutora do Pb, o 1K pot € ligado
e se espera atingir temperaturas abaixo de 2.5 K antes de iniciar a magnetizacéo
da pilula de sal paramagnético. A velocidade de magnetizagdo é controlada
através da corrente aplicada na bobina, cujo valor usado é de 0.3 A/min com um
campo maximo quando alcangcamos 27 A.

O processo de magnetizacdo aumenta a temperatura da placa de mk que

no final do processo de magnetizacdo atinge temperaturas entre 2,5 e 3 K. Entéo
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€ preciso esperar a placa de mk retornar a temperatura de base que fica em
torno de 1.9 K. Com a temperatura estabilizada, é iniciado o processo de
desmagnetizacdo que consiste em abrir a chave térmica e desmagnetizar a
bobina, retirando corrente elétrica em uma rampa de 1.35 A/min. A velocidade
de desmagnetizacéo da bobina vai influenciar na temperatura de base e depende
das particularidades do sistema.

Estando o ADR na temperatura de base é acionada a rampa de
aquecimento com ajuda de um heater e um sistema de PID através de um
software ajustado para esse faixa de temperatura.

O procedimento para realizar as medidas de magnetocondutancia a
temperatura fixa abaixo de 2 K é muito parecido, entretanto quando € atingida a
temperatura de interesse, se reduz ao minimo possivel a desmagnetiza¢édo do
ADR para conseguir um cooling power suficiente apenas para estabilizar a
temperatura. Mas também foi usado o heater controlado pela uma ponte

Lakeshore 370, para uma variacdo mais fina da temperatura.

3.6 Sistema de medida

Os instrumentos eletrénicos usados nas medidas no ADR sdo mostrados
na Figura 24 formando um conjunto de equipamentos de medidas e computador
equipado com software para aquisicdo e controle dos experimentos como é

descrito a seguir.

M 1
Lakeshore 370 Lakeshore 370

ADR

Figura 24 — Foto do criostato junto com o sistema de medidas a esquerda e a direita esquema
do sistema de medida simplificado.

56



O controle de temperatura do ADR é feito usando dois sensores de
temperatura, que trabalham em faixas diferentes: um Cernox para faixa de 300
K a 0,4 K e um RuOx para medidas abaixo de 0,4 K. Para medir as resisténcias
dos sensores e controlar o heater foi utilizada a mesma ponte de resisténcia da

Lakeshore 370 juntamente com o programa de controle.

Para realizar as medidas de magnetorresisténcia foi utilizado um campo
maximo de 550 mT aplicado paralelo ao eixo ¢ e perpendicular a corrente
aplicada, gerado por uma bobina supercondutora energizada por uma fonte de
corrente TTI QPX 600, controlada pelo programa de aquisicdo de dados. A
relacdo corrente vs campo magnético foi obtida através de calibracdes prévias,

feitas com auxilio de uma sonda Hall.
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Resisténcia (mQ)

4 RESULTADOS

Nesse capitulo sdo apresentados os resultados das medidas de
transporte elétrico em funcdo da temperatura obtidas para a amostra de teldrio
sob diversos valores de pressédo. Os dados sao apresentados separados para
diferentes regides de temperatura com o0 objetivo de revelar o comportamento

caracteristico de cada faixa de temperatura.

E mostrado também o procedimento usado para determinar a pressao
em baixas temperaturas, no interior na célula de presséo, utilizando uma amostra
de chumbo. Os métodos de obtencédo do gap semicondutor extraido da curva de

resistividade no regime intrinseco sdo descritos.

Os dados relativos as medidas de transporte elétrico em baixas
temperados sao separados por faixas de pressao também. Finalizamos com a
apresentacdo das curvas de magnetocondutividade para trés temperaturas

distintas para todos o0s pontos de pressao.

4.1 Temperatura critica do chumbo

Como ja foi mencionado, a pressdo foi determinada usando a
temperatura critica supercondutora da amostra de Pb, a partir do ponto em que

a curva de resistividade altera sua concavidade.

1.50 T T 0.4
L o Pb = ; 2 1 \ Primeira derivada da Interpolagéo
125 Interpolagao dos pontos experimentais 1
25 P dal /
] ," 4 0.3 4 | ‘
1.00 - u; = -~~~ 4 a
. P ] @ , . Ponto maximo
0.75 b . 3 02-
. . ©
B
0.50 4 .
! 2 0.1
1 ]
0.25 ' . °
‘ ] 1 0.0
0.00 TMJ -
I v T T T T T v v T T T T
7.04 7.05 7.06 7.07 7.08 7.055 7.060 7.065
Temperatura (K) Temperatura (K)

Figura 25 - Exemplo de como foi determinado o Tc supercondutor para amostra de Pb.
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A amostra de Pb foi usada como mandémetro de pressdo pois esta

instalada proxima a amostra de tellurio assim deve estar submetida ao mesmo

valor de pressao.

Para determinar esse ponto foi tomada a primeira derivada da curva como

mostrado na Figura 25 e assumindo o ponto maximo da derivada como ponto

critico®4.

A determinacédo de pressao por este método foi realizada para todos

os valores da presséao aplicada.

4.2 Medidas de efeito Hall

Na amostra montada na célula de pressao foram colocados contatos para

realizar medidas de efeito Hall, porém infelizmente depois do primeiro

resfriamento os contatos quebraram e nédo foi possivel realizar novas medidas.
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Figura 26 — Medidas de efeito Hall para as temperaturas 3, 60, 100 e 200 K.
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Entretanto, durante a montagem da amostra, um pequeno pedaco se
desprendeu e com ele foi possivel realizar medidas de efeito Hall utilizando o
criostato Dynacool com auxilio do opcional Electrical Transport Option (ETO),
obtendo dados para diversas temperaturas, como mostrado na Figura 26.

Os dados da contidos na Figura 26 ndo apresentam a linearidade
esperada para curvas de efeito Hall para baixos campos. O comportamento
observado nas curvas é compativel com o fato de a tensédo Hall ser diferentes de
zero para campo nulo. Considerando que a parte simétrica vem da componente
de magnetorresisténcia, fizemos um ajuste usando um polinbmio de segundo
grau. A parte antissimétrica do polinémio vai dar informacéo sobre a densidade

de cargas.

T T T T T T T T T T

1.7

=
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T
I
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Figura 27 - Comportamento da densidade de cargas do telirio em funcdo da temperatura em

pressao ambiente.

Entretanto, € importante mencionar que nédo consideramos a interpretacao
dos dados de efeito Hall em termos da densidade de carga muito confiavel, pois
sistemas com um forte acoplamento spin-6rbita podem mostrar efeito Hall
anomalo*®. Também assumimos que o efeito magnetoquiral é refletido nos dados
de magnetorresisténcia como uma componente antissimétrica. Assim, a
discusséo a seguir tem que ser considerada como uma hipotese para explicar o
comportamento observado no telurio.

Em T = 3K a densidade de cargas é de 1.27x10'° cm™3, que pode dar

uma estimativa de distancia média entre as vacancias na ordem de 100 nm.
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Como sera discutido de maneira extensa nos préximos capitulos, os dados de

resistividade e magnetorresisténcia em baixas temperaturas, indicam que o nivel

de Fermi esta posicionado dentro da banda de valéncia. Consequentemente

podemos assumir que os orbitais dos estados de vacancias se superpdem.

Considerando essa condicdo podemos estimar um limite inferior para constante

dielétrica, usando o modelo de atomo de Bohr em que o0 raio € expresso como:
B kh? 1 h?

r=——=>-=
e’m k re’m

Com k = 4meye, , sendo €, a constante de permissividade do vacuo e e,
a constante dielétrica do meio, desta forma ficamos com:

r me?
E =
" 4me, h2

= 2000

O valor da constante dielétrica encontrado é da ordem de 2000, que é
completamente discrepante do descrito da literatura que reporta um valor de
5446 mesmo que nesse caso os dados tenham sido obtidos a temperatura
ambiente. O baixo valor da constante dielétrica na literatura que pode indicar
estados dislocalizados de aceitadores € algo bem conhecido.

O baixo valor é explicado com base nos trabalhos de Bresler et al.*” e
Von Klitzing et al.*® que realizaram medidas de superficie de Fermi em amostras
com densidade de cargas de 3x10°cm™3 e na faixa de 10 cm™3
respectivamente. Von Klitzing et al.*® atribuiram os valores das medidas de
superficie de Fermi a um acumulo de cargas na superficie devido ao tratamento
realizado na amostra. Os nossos dados sugerem fortemente que o sistema esta
proximo de uma transicdo de Anderson-Mott como sera descrito nos proximos
capitulos. Nesse caso, no regime de baixas temperaturas, esperamos uma
divergéncia da constante dielétrica, que € consistente com a discrepancia entre
o valor medido em temperatura ambiente*® da constante dielétrica e o valor

obtido em baixas temperaturas nas nossas medidas.

E importante enfatizar novamente que os dados de efeito Hall obtidos
com as amostras de telurio crescidas durante este trabalho de tese ndo séo
confidveis para obter a densidade de cargas (Apéndice A). Depois da realizacao
de muitas medidas foi possivel obter evidéncias sobre efeito Hall andmalo
juntamente com uma dependéncia com o angulo do campo magnético em
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relacdo a estrutura cristalina nao trivial. Além disso resultados recentes obtidos
por Rikken et al.? sugerem a existéncia de uma forte influéncia de um efeito

magnetoelétrico nao trivial no tellrio?.

4.3 Curvas de resistividade

Na Figura 28, podemos ver todas as curvas de resistividade em funcgéo
de temperatura obtidas para diversas pressoes, variando temperatura desde

ambiente até a temperatura minima de ~100 mK.
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Figura 28 - Curvas de resistividade em funcdo da temperatura para todas as pressées com
graficos para P>17 kbar incluidos no inserte para melhor acompanhar os detalhes

Devido a diferentes problemas durante o processo de resfriamento
tivemos algumas lacunas (intervalos de temperatura sem pontos de medidas).
Entretanto, devido a posi¢céo dessas falhas ndo causaram problemas em nossas

analises.

Abaixo do regime intrinseco, um semicondutor tem um regime extrinseco

no qual o transporte € dominado pelas impurezas (ou vacancias no caso do

;. . .. .~ . a
teldrio). Nesse regime geralmente pode ocorrer uma diminuigdo da derivada (ﬁ)
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em relacédo a fase intrinseca como pode ser observado entre 20K e 150K nas
nossas medidas (Figura 29). Esse resultado concorda com a literatura para
amostras nas quais a dopagem corresponde as vacancias em baixa

concentracdo presentes no cristal®%51,
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Figura 29 - Curvas de resistividade em funcao da temperatura em escala logaritmica para melhor
visualizacgéo.

E notavel que na curva, com a pressdo mais baixa, a resistividade em
temperatura ambiente € de 0,02 Qcm e em baixas temperaturas é 3,50 Qcm.
Assim, em comparacéo com a literatura®®°!, a diferenca na resistividade de duas
ordens de magnitude encontrada nos permite assumir que nossa amostra tem

um numero relativamente baixo de vacancias.

E comum que um semicondutor extrinseco em baixas temperaturas
apresente um comportamento intrinseco, com o gap agora sendo entre a banda
de valéncia e a banda de impureza em que p « exp (¢/kgT). Porém, nao
observamos esse comportamento de freeze-out no telurio para baixas
temperaturas. Em vez disso observamos uma anomalia em temperaturas abaixo
de 2 K que altera o comportamento da resistividade como € apresentado na
proxima secao.
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4.4 Gap de energia

Os valores de gap foram obtidos utilizando as curvas de resistividade,
aproveitando o fato de que para altas temperaturas o telario apresenta

comportamento intrinseco,

Eg
p(T) = poe?ksT

Com p, sendo constante com dimensdes de Qcm.

s 1 .~
Dessa forma fazendo um grafico In(p) vs— , Na regiao de alta
temperatura vamos ter uma reta cujo coeficiente angular sera:

Eg

=E

A Figura 30 mostra como o coeficiente angular € obtido. Neste caso, a

a

curva de resistividade converge para uma reta acima de 220 K e o coeficiente
angular da reta sera proporcional ao tamanho do gap. A temperatura onde a

curva diverge da reta aumenta com a diminuicdo do gap.

250 200 150 100

q 6 8 10
—-1,1000
T-1(2000
Figura 30 - Grafico de resistividade em funcdo da temperatura representativo de p em escala
logaritmico para obter gap semicondutor.

Como o gap nas nossas medidas esta longe de fechar, podemos extrair o

tamanho do gap para todas as pressoes.
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Na Figura 31, podemos ver todas as curvas da resistividade sob

diferentes pressdes para temperaturas acima de 100 K. As linhas tracejadas

representam as retas utilizadas para obter o tamanho do gap. Podemos ver que

o coeficiente angular diminui com o aumento da pressao e a temperatura na qual

a curva de resistividade diverge da reta aumenta.
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Figura 31 -Ajustes lineares para todas as curvas de p Vs T sob pressao
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Figura 32 - Gap semicondutor em fungéo presséo, circulos em azuis sao os valores de gap obtidos
através do método descrito acima As linhas tracejadas sé@o estrapolacdes dos trabalhos de Koma et
al.®8, Anzine et al.*° e Pine et al. 4° devidamente indicados pela legenda.
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O tamanho do gap obtido dos dados como descrito acima, € mostrado em
forma de pontos azuis na Figura 32.

Uma extrapolacdo de um ajuste linear dos nossos dados (tracejado
laranja), sugere um fechamento de gap ainda na fase Te | (P< 40 kbar). Também
na Figura 31, temos estudos histéricos da década de 703%4° que sugerem uma
diminuicdo do tamanho de gap de forma néo linear. Por isso, testamos também
um ajuste utilizando uma funcéo polinomial de segundo grau. Naturalmente, um
ajuste polinomial pode reproduzir os dados melhor do que um ajuste linear. Mas
notamos que o nosso ajuste fica bem proximo daquele de Koma et.al.3. Nesse
estudo os autores usaram 0 mesmo meétodo, descrito anteriormente, para
determinar o tamanho de gap.

Na Figura 32 também apresentamos dois resultados de experimentos que
utilizaram medidas 6ticas, realizados por Pines et al.*’ e Anzin et al.3® Os dois
resultados em baixas pressfes, sdo bem préximos dos nossos resultados e de
Koma et al.3® porém apresentam uma diferenca de cerca de 50 meV em presséo
ambiente. Os dados ficam totalmente discrepantes entre si para altas pressdes
(regido de extrapolacdo dos dados experimentais). A grande diferenca do gap
em pressdo ambiente pode estar relacionada a expansao térmica nédo usual do
teltrio?’, uma vez que as medidas oticas foram feitas a 300 K enquanto que as
medidas de transporte elétrico foram realizadas sobre uma larga faixa de

temperatura.

4.5 Density Functional Theory - DFT

A estrutura de bandas do telario muda sob pressdo como ja mencionado
anteriormente. Para melhor entender este comportamento, foram realizados
calculos usando a teoria do funcional de densidade (DFT) pelo nosso
colaborador Marcus Moutinho. Os calculos foram feitos usando generalized
gradient approximation (GGA) para o efeitos de exchange-correlation, com base
no pacote QUANTUMESPRESSO®? juntamente com um psudopotencial ultrasoft
Perdew-Burke-Ernzerhof. Os calculos foram realizados inicialmente relaxando
as dimensdes da célula unitaria e as posi¢cbes atdbmicas para a rede hexagonal,

para cada pressao considerada usando um pseudo potencial relativistico para o
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teldrio, uma vez que o stress nao linear ndo foi implementado para GGA no
pacote QUANTUMESPRESSO.

Célculos de DFT para o telirio mostraram ser um desafio devido a
interacdo entre forgas tipo van der Waals e forgcas covalentes presentes neste
material. Por exemplo, temos os trabalhos de Hirayama et. all.® e Agapito et. all.®
cujo calculos possuem varias divergéncias tanto na pressao na qual o gap fecha

como no comportamento das bandas com a variacao de pressao.
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Figura 33 — a) e b) representagdo da estrutura atdmica junto com os vetores da
rede hexagonal, a; e a,0 e c e o parametro atbmico u. ¢) Rede reciproca hexagonal com
0s eixos (by,b,, b3) € 0s vetores cartesianos (ky,ky,k,). d) - f) Grafico bidimensional da
banda de valéncia no plano k,Xxk, para trés diferentes preces. P < P, (d), P = F; (e),
e P > P. (f). As setas brancas representam a textura de spin calculada e a linha preta
representa o contorno da superficie de Fermi nesse plano para a uma densidade de
cargas na ordem de 10'° cm™3. g)- i) gréaficos da dispersdo da banda de valéncia ao longo
da direcdo K — H — K da zona de Brillouin para os mesmo pontos de presséo. A linha
tracejada em preto representa a energia de Fermi para os mesmo pontos de pressao que
as figuras ao lado.

Os nossos dados sugerem que o nivel de Fermi esta posicionado no
maximo da banda de valéncia em baixas temperaturas. Por isso, o
desaparecimento dos dois maximos da banda de valéncia coincide com uma
transicao de Lifshitz. Entdo, focamos no comportamento qualitativo do maximo

da banda de valéncia e por isso consideramos somente a estrutura de bandas e
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dessa forma nao trabalhamos com a rede relaxada em pressao ambiente. Assim,
as pressfes associadas com os calculos ndo concordam diretamente com as
pressoes fisicas usadas neste trabalho.

Os resultados apresentados na Figura 33, foram obtidos com relaxamento
da estrutura da rede de Bravais, num primeiro momento sem efeito spin-orbita,
variando a presséo alvo de —20 kbar a +20 kbar. Usamos um passo de 5 kbar,
para obter os parametros de rede planares e ndo planares a e ¢ juntamente com
0 parametro interno da rede u, com os atomos da célula unitaria posicionados
em (u, 0, 0), (O, u, 1/3) e (—u; —u, 2/3). Entdo foi adicionado o acoplamento
spin-orbita, usando um calculo auto consistente para um conjunto de parametros
geomeétricos, a fim de calcular a estrutura da banda de valéncia Figura 33 b)-d)
e textura de spin bidimensional (Figura 33 f)-h)) . Podemos ver que para uma
pressdo equivalente de —20 kbar, se reproduz muito bem a estrutura de
corcunda de camelo da banda de valéncia ao longo da direcdo K — H — K da
zona de Brillouin® (Figura 33 c)), possuindo um minimo no ponto H. J& para a
pressdo equivalente a 10 kbar, constatamos que o formato de corcunda de
camelo desaparece completamente apresentando somente um maximo como
uma corcunda de dromedario como visto na Figura 33 i). NOs assumimos que a
transicdo de corcunda de camelo para dromedario acontece para uma pressao
equivalente de - 5 kbar, em que ainda temos um pequeno minimo local em torno
do ponto H Figura 33 h).

4.6 Transporte elétrico em baixas temperaturas

Nessa se¢do vamos apresentar o comportamento do transporte elétrico
em baixas temperaturas fazendo uma mudanca na apresentacao dos dados. A
partir dessa secao os resultados serdo apresentados mostrando a condutividade
que facilitara as analises e comparacéo com a teoria. A condutividade é o inverso

da resistividade:

o=1/p
A condutividade em baixas temperaturas € marcada pelo aparecimento
de duas anomalias. As temperaturas em que ocorrem as anomalias, recebem as

seguintes nomenclaturas Ta1 e Ta2. Outro fen6meno observado é uma saturacao
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da condutividade para um valor o em temperaturas muito baixas. O
comportamento da condutividade entre as anomalias e a saturacdo muda com a

-1/4
)

pressdo, sendo de VRH (g e T para P < 16 kbar, ¢ « T3 no regime

critico e de o < /T para P > 17 kbar.

Nas préximas secdes vamos apresentar de uma forma detalhada os
resultados para cada regime de pressao.

4.6.1 Anomalias na condutividade

Nés observamos duas anomalias em baixas temperaturas, (T < 2K) que
associamos com as temperaturas T,; e T,, mostradas Figura 34, Figura 35 e
Figura 37. Abaixo da T,; observamos um comportamento diferente do esperado
para um semicondutor na condutividade que podemos associar com a transi¢cao
de fase quéantica mencionada na introducdo, que sera discutida nos préximos
capitulos. Acreditamos que a primeira anomalia (T,;), j& foi reportada na
literatura por Takita et al.1?> para amostras de telrio puro com baixa densidade
de cargas (~10* cm™3). O modelo proposto por Takita, para explicar o
aparecimento da anomalia, considera a presenca de dois tipos de portadores de
carga no sistema, um associado a banda de valéncia e outro a uma banda abaixo

da banda de valéncia, descrita como se fosse uma banda de impurezas.

O maior problema desse modelo € justamente a existéncia da banda de
impurezas abaixo da banda de valéncia do telUrio, cuja origem estaria nas
vacancias do sistema. Desta forma se esperaria que amostras puras de teldrio
nao tivessem bandas de impurezas acima da banda de valéncia, porém estudos
posteriores mostram a existéncia de niveis de aceitadores acima da banda de

valéncia mesmo para amostras de telrio consideradas puras®3.

O regime de freeze-out que seria 0 esperado em baixas temperaturas,
associado com a mudancga do nivel de Fermi para uma posicéo entre a banda
de impureza e a banda de valéncia, ndo foi observado nas nossas medidas. Por
isso podemos assumir que os estados de vacancias séao hibridizados com a
banda de valéncia em baixas temperaturas e desta forma ndo observamos um

freeze-out.
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Nas Figura 34, Figura 35 e Figura 37, podemos ver as curvas de
condutividade entre 1K e 2K. As anomalias sdo marcadas com setas
devidamente legendadas. O aumento da pressao aplicada faz com que a
anomalia associada a T,; se desloque para temperaturas mais altas, ficando

menos pronunciada. Acima de 18,34 kbar ndo é mais possivel determinar a sua

posicao.
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Figura 34 - Curvas de condutividades em baixas temperaturas proximas a temperatura da
primeira anomalia.

J& a anomalia associada a T,, aparece somente a partir de presséo de
16,22 kbar, também se desloca para a direita com o0 aumento da pressao

aplicada. Assim como a primeira anomalia, acima de 19 kbar ndo é mais possivel

determinar sua posicao.
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Figura 35 - Curvas de condutividades em baixas temperaturas préximas a temperatura da

primeira anomalia e sequnda anomalia.
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Figura 37 - Curvas de condutividades em baixas temperaturas e comportamento das
temperaturas Ty, € T,;.

O comportamento da condutividade sempre muda abaixo da temperatura
T.1, como veremos a seguir. O aparecimento da segunda anomalia vem
associado a uma outra mudanca do comportamento da condutividade abaixo de

T,1. A seguir vamos discutir cada um desses comportamentos em detalhes.
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Figura 36 — Gréficos das curvas de condutividade normalizados apresentando o comportamento
de VRH abaixo das anomalias.

Na Figura 36 apresentamos um grafico do logaritmo da condutividade em
funcdo de T'/*onde as curvas foram normalizadas para poder apresentar seu
comportamento em conjunto. Esse modo de apresentar os dados nos dara uma

reta na regido em que as curvas de condutividade apresentarem comportamento
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de VRH. Assim, abaixo de T,,; e acima da temperatura de saturacao (que sera
discutida mais a frente), podemos observar comportamento de VRH, para P <
16 kbar. A saturacdo pode ser observada no desvio das curvas da Figura 36 das
linhas tracejadas, que acontece para temperaturas mais baixas conforme a

presséo aplicada aumenta na faixa em que P < 16 kbar.

No regime de VRH usamos a Eq. ( 25) para obter as seguintes grandezas,
Oyrh € TO-

o(T) = Gyrn exp |~ (T?) (52)

Os valores de T, (T,~10 mK) que encontramos sdo até cinco vezes
menores em ordem de magnitude do que o encontrado na literatura em
semicondutores dopados, nos quais o tunelamento acontece entre estados de
aceitadores ou de doadores®°’. Isso mostra que o processo de tunelamento,
NO NOSSO caso, acontece entre estados localizados de Anderson como ja foram
reportados em outros trabalhos®*>" que também apresentam valores baixos de
T,. Assim, assumimos que a anomalia pode ser associada com o nivel de Fermi
entrando nas bordas da banda de valéncia que apresentam estados localizados.
Essa ideia esta de acordo com a interpretacdo de Takita et al.1> e com os dados
de Averkiev et. at.>® que apresentam uma pequena anomalia na condutividade
em temperatura préoximas aquelas que encontramos em nossas medidas.
Entretanto no Gltimo caso, as amostras apresentam um comportamento metalico

devido ao maior nivel de dopagem.

72



A pressdo faz com que o valor de T,; aumente linearmente, o que é
consistente com a ideia de que a largura de banda aumenta também linearmente
com a pressdo. Sendo assim consistente com a possibilidade da entrada do nivel

de Fermi na banda de valéncia.

0.600

P=13,81 kbar

T(K)

Figura 38 — Medidas de condutividade em fungc&o da temperatura com campo aplicado para
pressao de 13,81 kbar.

Na Figura 38, temos curvas de condutividade em funcdo da temperatura
com campo aplicado paralelo a direcdo do eixo c. A anomalia fica menos
pronunciada com o aumento da intensidade do campo aplicado e deixando de
ser visivel para campos acima de 153 mT. Esse comportamento corrobora com
a ideia do nivel de Fermi entrar na banda pois, 0 campo magnético aplicado
paralelo ao eixo c altera a posi¢cdo dos dois maximos de energia®3. Nessa situal
temos que a posi¢cdo do nivel de Fermi em relagdo a banda de energia em

relacdo as bandas de energia é alterada.
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A segunda anomalia (T,,) aparece somente a partir da medida em
16.22 kbar, que esta na regido em que se espera a mudanca da banda de
valéncia de dois maximos para somente um maximo’. Em especial no ponto
experimental de 16.22kbar (Figura 39) temos um comportamento da
condutividade abaixo de T,, de T1/3, que é caracteristico de um regime critico

para uma transicdo de Anderson-Mott>® que vamos discutir mais a frente.
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Figura 39 - Gréfico da o Vs T3, na regifio do comportamento critico.

Para pressdes acima de 16 kbar, ndo observamos mais o comportamento
de VRH. O comportamento abaixo de T,, passa a ser proporcional a VT, uma
dependéncia que é a assinatura de um estado de metal desordenado®°.
Atribuimos a T,,, a passagem do potencial quimico através mobility edge levando

ao comportamento de metal desordenado que é descrito por®®:
O=0p+m: VT (53)
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Na Figura 40, temos a condutividade normalizada para o valor da
condutividade em 0,5K e em funcéo de T°>. Desta forma, podemos ver que as
curvas possuem um comportamento linear abaixo de T,; que muda em baixas
temperaturas conforme observamos no desvio com as linhas tracejadas. O

aumento de presséo faz com que o desvio se desloque para temperaturas mais

baixas.
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Figura 40 — Comportamento da condutividade para fase metélica em baixas temperaturas. Em
tracejado temos o ajuste linear.

Infelizmente por dificuldades experimentais ndo obtivemos dados para
temperaturas abaixo de 0.25 K para as curvas de 21,24 kbar e 22.24 kbar. Nao

conseguimos assim a saturacdo marcada pelo desvio da reta tracejada.

4.7 Magnetocondutividade

Na Figura 41, temos todas as curvas de magnetocondutividade (MC) em
gue os graficos na mesma coluna possuem a mesma temperatura e as linhas
separa diferentes regimes com relacdo a pressao (legenda a direita). As curvas
na primeira linha (P < 16 kbar) ndo apresentam uma grande mudanga no
comportamento exceto pela presenca de um pequeno minimo indicado no
grafico a), que acreditamos ter origem em um efeito de antilocalizacéo fraca

devido ao acoplamento spin Orbita. A auséncia do minimo nas medidas em
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temperaturas mais altas (b) e (c) € consistente com a interpretacdo em termos

do efeito de antilocalizac&o fraca.
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Figura 41 - Curvas de magnetocondutividade divididas em trés temperaturas diferentes e com as
curvas separadas para melhor visualizacdo em funcdo da grande alteragéo de escala para P >

17 kbar.

Os gréficos da linha Il apresentam uma nitida diferenca da linha I, pois
mostram MC negativa para baixos campos muito mais intensa no caso d) e e)
que desaparece para temperatura de 2K como vemos no grafico f). A MC
negativa € atribuida a presenca de antilocalizacao fraca,

Na linha lll temos um efeito de antilocalizagéo fraca mais intenso que
mesmo para temperaturas de 2K ainda se faz presente nas curvas. A grande
diferenca de comportamento da ultima linha é atribuida a passagem do material
pelo limite de loffe—Regel que sera discutido mais a frente.

O comportamento de antilocalizagdo mais pronunciado nas linhas Il e Il
esta de acordo com a nossa interpretacdo de que acima de uma pressao critica
possuimos uma fase metalica. Pois, na fase metalica o transporte de cargas

deslocalizadas é mais suscetivel a interferéncias.
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Figura 42 - Curvas de magnetocondutividade para pressdo de 22,05kbar em diversas
temperaturas.

Para a pressdao de 22.05kbar realizamos medidas em diversas
temperaturas para estudar a evolugcdo da antilocalizacdo fraca que sao
apresentadas na Figura 42, onde podemos ver que o valor minimo da MC diminui
em modulo conforme o aumento da temperatura, como ja era esperado para o
efeito de antilocalizacao fraca. Como a contribuicdo devido ao efeito spin-6rbita
nao possui dependéncia com a temperatura, sera possivel obter informacédo do

comportamento do comprimento de decoeréncia t,, COmo veremos mais a

frente.
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5 DISCUSSAO

Nesse capitulo vamos discutir os nossos resultados baseados nas
analises dos dados apresentadas capitulo anterior. Em especial a descricao da
transicao quantica juntamente com o regime critico na vizinhanca do ponto critico
quantico.

Os principais parametros obtidos através dos ajustes dos nossos dados
séo o pré-fator a,,, € a temperatura de Mott T, do regime de VRH, os pré-fatores
da magnetocondutividade, a diferenca entre a condutividade extrapolada para
zero kelvin e a condutividade de saturacdo §g, e m e g, oriundos dos efeitos de
interferéncia quantica na fase metalica.

As andlises das grandezas mencionadas acima nos levaram a uma
pressao critica de 17,43 kbar. Todas as grandezas possuem algum tipo de
divergéncia ou vao a zero para essa pressdo critica. Todas as analises dos
dados apresentadas sao consistentes com um cenario no qual o sistema mostra
uma transicao isolante metal de Anderson-Mott de um isolante de Anderson para
um metal desordenado.

A maioria dos estudos experimentais utilizam a dopagem como parametro
de controle®! da transicdo metal isolante, entretanto nosso caso é diferente.
Usamos pressdo como parametro de controle que além da transicdo de
Anderson-Mott, acreditamos que induz uma transicédo de Lifshitz6? como obtido
nos calculos de DFT. Nesse cenéario, o nivel de Fermi se desloca para abaixo da
mobility edge criando um ponto critico quantico de Anderson-Mott.

A presséo induz uma mudanca no formato da banda de valéncia’, dando
origem a um ponto de sela na banda, que quando o nivel de Fermi passa por
esse ponto temos a transicéo de Lifshitz. A grande diferenca de densidade de
estados faz com o que nivel de Fermi passe pela mobility edge na regido da
transicao de Lifshitz. Essa interpretacéo esta de acordo com os nossos célculos
de DFT e o comportamento critico da condutividade. Por isso nomeamos a
transicdo como Transi¢ao de Lifshitz-Anderson-Mott (TLAM).

O comportamento critico caracteristico de uma transicdo de Anderson-
Mott observado juntamente com o comportamento de interferéncia quantica

presente dos dois lados da transicéo, nos levou a escolher o modelo de scaling
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de uma transicdo de Anderson-Mott em d =3 com magnetos de campo
aleat6rio? para determinamos os expoentes criticos da transicéo.

Os expoentes criticos da transicao foram obtidos usando os dados dos
ajustes do comportamento isolante, critico e o estado metalico, juntamente com
os dados de magnetocondutividade. Assim, conseguimos caracterizar toda a
transicao e propor um diagrama de fase para a transicdo metal isolante no teldrio

induzida pela pressao.

5.1 Regime de Variable-Range Hopping

A primeira fase a ser discutida é a isolante em baixas temperaturas para
P < P, em que temos todos os elétrons fortemente localizados e suas funcdes
de onda decaem para fora dos estados até uma distancia da ordem de &, como
apresentado no capitulo de cargas localizadas. A dependéncia da condutividade
com a temperatura segue o comportamento explicitado na Eq. ( 52 ). Na secédo
1.3.3 que discutimos sobre VRH, introduzimos a forma explicita do fator T
presente no expoente da condutividade no regime de VRH ndo deduzimos a

versao explicita do fator o,,,, que é deduzido no trabalho de Mott?!. Assim temos,
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— —2
Oprn(T) = €2N(Ep)vpnT To(§L) = RN (54)

sendo v,, uma constante ligada a densidade de fonons®1%3 e 7 a distancia
ideal de hopping.

Na Figura 43 e Figura 44, apresentamos os dados de g, e T,
respectivamente, obtidos através de ajustes das curvas de condutividade no
regime de VRH. Na presséo critica de 17,43 kbar o coeficiente g, diverge com
|P — P.|™* e atemperatura de Mott T, desaparece com |P — P.|'z. As escolhas
das nomenclaturas v, e u, ficardo mais claras nas proximas secdes. Os valores

obtidos dos ajustes sdo u =2/3edev, = 1.
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Figura 44 — Temperatura de Mott em fun¢éo da pressao e ajuste do expoente critico

Olhando para a Eq. ( 54) podemos ver que o comportamento critico de T,
deve ser governado pela divergéncia do comprimento de correlagédo ¢;, que
diverge naturalmente com |P —P.|Y. Desta forma temos T,~1/&3, que
corresponde a um valor de v = 1/3. Esse valor seria baixo demais para uma
transicdo de Anderson-Mott®*. A razdo da discrepancia vem do fato de que em

nosso caso a transicdo de Anderson-Mott € induzida por uma transicdo de
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Lifshitz, na qual duas bolsas (pockets) da superficie de Fermi se unem ao longo
do eixo z (como apresentado na Figura 33). As flutuacfes quanticas nesse caso
ocorrem somente ao longo do eixo z.

Mais especificamente, podemos assumir que a funcdo de onda das
cargas apresenta uma anisotropia do tipo,

lp(x,y,z)~exp - (55)

0 que significa que o comprimento de correlagdo® &} — §%y&,, deve ser
substituido na expresséo de T,.

Baseado nessas consideracoes,

$z~|P—F|™ (56)

Como ¢,, nao diverge nessa transicao de Lifshitz, podemos deduzir que
v, = 1. Encontramos ent&o um v efetivo, se assumimos &, = (£2,¢,)*/3. Dessa
forma o expoente critico®, &, ~|P — P.|7V,referente a0 comprimento de
correlacéo tera a seguinte relagédo v = v, /3 = 1/3.

Esse resultado é importante quando analisamos a divergéncia de ag,,,.
Como podemos ver na Eq. ( 54), g,,,,depende do quadrado da distancia ideal de
hopping (7). Devemos assumir que a distancia ideal de hopping diverge com &;.
Assim,

O-vrhNFZ ~ |P - Pc|_2/3 ( S7 )

Um outra grandeza importante que diverge com o0 quadrado do
comprimento de correlacéo é a susceptibilidade elétrica®' %, y = ¢, — 1 (com ¢,
sendo novamente a constante dielétrica do material). Perto do ponto critico
guantico, isso significa que,

Oprh X X X € (58)

Assim, podemos ver como a divergéncia de o,,, esta associada com a
divergéncia da constante dielétrica do meio, €, € assim com o0 comportamento
do raio de Bohr. Esse fato concorda com nossas estimativas feitas na secao de
medidas de efeito hall, em que supomos um raio de Bohr (que diverge com ¢,)
extremamente grande nas nossas amostras. Isso é consistente com a

proximidade da transicdo de Anderson-Mott
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5.2 Saturacao da condutividade em baixas temperaturas

Nos dois lados da transicdo os comportamentos de VRH e de o(T) « VT,
ndo sdo observados para T —» 0. Em vez disso, observamos em todas as
medidas uma saturagao da condutividade nos limites de baixas temperaturas. O
comportamento mencionado pode ser visto na Figura 45, na qual as retas
mostram o comportamento esperado nos regimes de VRH e metal desordenado
respectivamente. Entretanto, podemos ver que as curvas de condutividade nao
seguem as retas em baixas temperaturas e em vez disso mostram claramente

uma saturagao.

0.9 T T T T T T [ 1 L T T
- ® 7.28 Kbar | - @ 18.04 Kbar
08 10.53 Kbar |=1.100 | 18.34 Kbar
=) o » 11.42 Kbar 7| - @ 19.87 Kbar .
o e 1381 Kbar 1O 1 g5 [ 21.24 Kbar b
50.7 NN @ 1471Kbar {O L 22.05 Kbar :
) N 5 |
0.6 1X1.050 |
B 28l
=0.5 5 1.025

04— RN g gk L

Z.}LO 15 2.0 0.225 0.440 0.655 0.870
T—1/4(K—1/4) TO.S(KO.S)

Figura 45 — Curvas de condutividade em fun¢éo da temperatura para o regime isolante (VRH) a
esquerda e metal desordenado a direita na regido de temperatura em que ocorre a saturagao.
As retas pontilhadas extrapoladas para zero kelvin mostram o desvio do comportamento de VRH
e metal desordenado em baixas temperaturas nos respectivos graficos.

Efeitos de saturacdo da condutividade devido a deslocalizacdo dos
elétrons por causa da interacao spin-Orbita como sera descrito a seguir, podem
acontecer devido a fatores intrinsecos do sistema. Entretanto, a saturacéo
também pode acontecer devido a problemas experimentais como um
acoplamento térmico ruim ou problemas de self-heating na amostra. Por isso,
repetimos a medida para a mesma pressao utilizando valores de correntes
diferentes para verificar a hipotese de self-heating e alteramos a frequéncia de
trabalho das pontes de resisténcia. Também reinstalamos a célula de presséao,
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verificando todas as conexdes térmicas. Em ambos 0s casos ndo observamos
mudanca de comportamento, mostrando que n&do era um artefato da medida.

No nosso caso, o efeito de deslocalizacéo € o responsavel pela saturagéo
observada devido ao um fendmeno de interferéncias quanticas. A saturagéo
possui a mesma origem dos dois lados da transicdo, contudo chegamos em
expressodes diferentes para cada lado, porém equivalentes como vamos ver no
final desta secéo.

Tanto na fase isolante como na fase metalica, pode se associar um tempo
carateristico 75, com o tempo de relaxacdo spin-orbita. Esse tempo compete

com o tempo de perda de fase t, que € essencial para a ocorréncia de

interferéncias quanticas. O comprimento de relaxagdo spin-orbita Ly, = \/WSO,
(com D sendo novamente a constante de difusdo) torna-se um limite natural para
0 comprimento de perda de fase L, = \/m em baixas temperaturas, que
determina o0 comprimento carateristico associado com a localizacdo por
interferéncias quéanticas. Pois o acoplamento spin-orbita € independente da
temperatura. Isso significa que em temperaturas baixas o acoplamento spin-
orbita forma o principal canal de conducéo.

Agora, perto do ponto critico quantico, todos o0s comprimentos
carateristicos divergem com o0 mesmo exponente L,~Lgo~&,. ASSim,
aproveitando o mesmo raciocinio como em secc¢do 1.3.3, podemos escrever a
condutividade em zero Kelvin como,

0 X 050 exp {Lso/$L}- (59)

Isso leva diretamente uma saturacdo da condutividade para temperaturas
ultrabaixas.

As consideracdes acima sugerem que o0 acoplamento spin-orbita diminui
a mobility edge®’, alterando a condigédo ideal de hopping (¥) de VRH, em que
Os0 X O,n, € 0 comprimento carateristico associado com o pre-fator se torna
Lso € néo a distancia ideal de hopping. Entdo devido as corre¢cfes quanticas
presentes em baixas temperaturas, a saturacdo da condutividade do lado
esquerdo da transicao:

§0_(T = 0) = oyrn (L) (60)
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Isso significa de forma trivial que &o_ deve mostrar 0 mesmo
comportamento de divergéncia que a,,, cCOm 0 expoente critico 4 = 2/3. Como

apresentado na Figura 46, temos o comportamento esperado para saturagao.

0.8— L I
06_ 60_~|P—PJ|H ’,"'} _
oL |
S 0.4 *
i} g
) x *
(O L ‘* * il
0.2—* e
60+ ~|P—P|"* #,/’*
v+=§ @
0.05——710 15 20
P(kbar)

Figura 46 - Comportamento de saturagdo em fungéo da presséo para todos os regimes. A linha
tracejada em vermelho representa o0 comportamento critico para cada regido. O circulo em azul
marca o ponto P = 16.22 kbar, que se encontra no regime critico.

No outro lado da transicéo (P > P.), o teldrio tem o comportamento de um
metal desordenado, abaixo da T,, como mencionamos anteriormente, com 0

comportamento caracteristico da condutividade.

o(T) = gy + mVT (61)

Em zero Kelvin, a condutividade é dada por g,, que pode ser obtido na Figura 40
simplesmente da intercepc¢ao da reta com o eixo y. Entretanto o comportamento
observado nas nossas medidas, apresentam um valor maior do que o esperado
pela extrapolacdo da reta a T — 0. Esse comportamento € compativel com
metais desordenados com forte acoplamento spin-Orbita, pois em baixas
temperaturas o mecanismo de quebra de fase passa a ser dominado pelo tempo
de relaxacédo de spin-6rbita®, que similar ao lado isolante, domina o transporte

quando o tempo de perda de fase 7, € maior que Tg,.
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Entdo, em baixas temperaturas o acoplamento spin-érbita cria um canal
de condutividade, que préximo a transicdo € maior que o canal normal de um
metal desordenado®®,

2
50, (T - 0) =& - (62)

Com a correcao quantica dominada pelo comprimento de correlacéo de

spin-orbital’, &yp~Lg, ~ \/Fso , com &y, sendo o comprimento de correlagéo
do lado metalico.

Algo notavel é que as Eq. (60 ) e Eq. ( 62 ) implicam que os expoentes
criticos de ¢ sdo completamente diferentes nos dois lados da transi¢céo. A razéo
fundamental para esse fenébmeno foi demonstrada por Gotz’® de forma formal.
Entretanto, aqui podemos discutir esse ponto para 0 NOSSO sistema em
especifico.

Sabemos que no lado isolante o comprimento de localizacdo escala de
forma quadratica £Z, como mostrado na Eq. ( 57 ) onde a saturacdo pode ser
expressa como So_ « a,,,~&2 conforme nos aproximamos de P. pela esquerda.

Entretanto no outro lado da transigéo temos a divergéncia do comprimento
de correlacdo, que entra na saturacdo do lado metalico como §o, ~ &5 , na
medida que nos aproximamos pela direita a P.. Isso significa que §o_ e §o, séo
relacionados da seguinte maneira,

i (63)
o (P>P)X———
A R Y 5

Olhando para essa relacdo constatamos que 0S expoentes criticos
precisam ser 0 mesmo para os dois lados. Sabemos ja que ¢, diverge com v_ =
1/3, entdo precisamos que os dois tenham o mesmo comportamento de
divergéncia para assim, respeitar a universalidade do sistema, logo:

Sup~|P — P|™"+

onde v, =v_=1/3 como no caso isolante temos uma dependéncia
quadratica 6o_ < g,,~|P — P.|*, desta maneira u=2v,=2/3. Esse
comportamento de deslocalizagéo é valido em toda fase isolante, passando pela
parte critica e excedendo a fase metdlica até o atingir o limite te loffe-Regel,

kel =1, sendo [ o livre caminho médio do elétron no regime metalico difusivo.
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Entdo nesse caso g, = (e?/h)(kgrl)?/l, passando para outro tipo de transporte

com o scaling ndo sendo mais governado por &yp.

5.3 Expoentes da fase metal desordenado

O proximo parametro que vamos analisar da fase metalica é o pré-fator m
da Eq. ( 61 ), que na proximidade de P. vai a zero como mostrado Figura 47.
Esse comportamento é atribuido a competicdo entre energia de troca e a
contribuicdo de Hartree na condutividade que varia com a pressao.

O processo de difusdo dos elétrons em um metal desordenado € descrito
no trabalho de Altshuler et al. ¢ através de interferéncias quanticas utilizando
teoria de perturbacdo. Para calcular o pré-fator m foram considerados os
seguintes pontos: desordem do sistema, a anisotropia e uma contribuicdo de
banda de energia contendo multiplos vales. Para o caso do telario, temos que
considerar a anisotropia do sistema e o fato de possuir multiplos vales. Isso leva,

de acordo com Altshuler,

e? 1 . 3 . 1
= ) (— (=0) _ Z (=1 _ 64
m = 0.915 x S, X<h><4n2)<l S v A ) /hD (64)

em que AU=% = 4/d é a contribuicdo de troca dos pares elétron-buraco
na configuracdo de singleto paraj =0, e

32 145dF —(1+5F)%?

d(d —2) F

a contribuicdo de multipleto para os casos d = 3, com F = 2In(1 + x) /x,

A0=1) =

com x = 4k2/k? (x é o vetor de onda de Thomas Fermi), em resumo temos a
soma das trés contribuicdes para energia de Hatree devido as componentes do
canal de tripleto dos elétrons/buracos com spin total j = 1, com cada uma com
peso®® ¥ (O coeficiente 3/2 vem da multiplicidade de m; = 2j + 1).

Ja o fator S, vem da anisotropia de vale’! na banda de energia. Os efeitos
restantes como espalhamentos intra-vale, anisotropias na constante dielétrica ou
a interacdo spin-orbita, sdo capazes de modificar somente termo de Hartree na
contribuicdo de multipleto, fazendo com que o termo de troca (1U=%) seja mais

robusto e ficando inalterado. Por esse motivo, todas essas contribuicdes extras
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sdo agrupadas em um Uunico parametro de renormalizacdo, y <1, para a
contribuicdo de Hartree®®.

Para o teltrio puro s6 observamos o caso m(P > P.) > 0 assim, temos
que o parametro de troca € maior que o termo de Hartree (10=% > 10=Y), Para
determinar como a divergéncia de m vai acontecer precisamos encontrar quais
as condi¢bes necessarias para m — 0. O ponto de sela da superficie de Fermi é
onde m desaparece m(P — P.) — 0, que implica em:

20=0) _ ;y/’l(jﬂ)(p -P)=0 (65)

Para que isso aconteca é necessario que:
krp(P—->P.)—0 ou x(P—->P)—0

Que é exatamente onde temos F maximo. Se fizermos y = (8/

9)(AU=D(P - P,))7!, e expandirmos m em torno de x = 0, obtemos:
m(P — P.)~kZ /x>

Desta forma € possivel ver o comportamento divergente do pré-fator
proximo a transicdo e assim determinar o expoente critico apropriado.
Considerando kz~1/&y € o fato de no tellrio temos o expoente v = 1/3 ,m vai
escalar com a pressao da seguinte maneira:
(66)

1 2
m~kf~——~|P —P.|3
MD
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Figura 47 - Comportamento critico para pré fator m com a pressdo. Tracejado me vermelho
representa o comportamento critico para { = 2/3, com o tracejado preto marcando o loffe-Regel
regime.

Isso é razoavelmente bem reproduzido nos dados apresentados na Figura

47.
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Figura 48 - Comportamento critico para g, com a pressao. Tracejado me vermelho representa o
comportamento critico para v, = 1/3, com o tracejado preto marcando o loffe-Regel regime.

A constante g, da fase metalica obtida através da extrapolacdo do

comportamento metalico até zero kelvin, possui divergéncia da constante que é
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2
dada por o = (%) &yy. Como discutido anteriormente &), diverge com o

expoente v, = 1/3, comportamento que pode ser observado na Figura 48.
Entretanto o comportamento muda quando atingimos o limite de loffe—Regel, no
qual 6o, também ndo possui mais o scaling governado pelo comprimento de

correlacéo &yp.

5.4 Comportamento critico da condutividade

Condutividade em zero Kelvin no ponto critico € associada com o0s

comprimentos carateristicos &y € L,. Assim podemos escrever a condutividade

como,
2 2

O'ZZEI\}%+%L;1,O'>O (67)

Longe do ponto critico as corre¢cdes quanticas sdo menos relevantes e o
termo de difusdo D é independente da temperatura, entretanto proximo a P; 0
primeiro termo da Eqg. ( 67 ) decresce rapidamente. O processo de difusdo
proximo a P. comeca sofrer efeitos das mesmas flutuacbes que afetam as
corregdes quanticas (L, = W) e assim adquirindo uma dependéncia com a
temperatura.

A dependéncia da temperatura da constante de difusdo é representada
com a relacdo de Einstein, a(T) = e2N(Er)D(T), em que N(Eg) é a densidade

eletrdnica no nivel de Fermi. Isso leva ao sistema de equacdes:

2
oMy = 4 | —
A \Sup RD(T) (68)

o(T) = e2N(Ez)D(T)

Assumindo que perto da transi¢ao &, € muito maior do que L, temos
que,

o(T) =« +BT% (69)
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Assim, obtemos um comportamento critico em que o < T'/3, que é
observado na transicdo de Anderson-Mott.

O fato de observamos o comportamento carateristico para transicées de
Anderson-Mott para pressao de 16.22 kbar, torna nossa interpretagao dos dados

mais robusta fortalecendo nosso modelo para a TLAM.

5.5 Correc¢des quanticas sob campo magnético externo

Efeitos relacionados com interferéncia quantica podem ser facilmente
identificados sob campos magnéticos externos. Isso € particularmente
importante quando discutimos uma transicdo de Anderson-Mott. Um campo
magnético externo influencia diretamente a fase da fung&o de onda dos elétrons
adquirida por caminhos diferentes. Assim afeta fortemente a as correcées na
magnetocondutividade.

Na fase isolante, as corre¢cfes quanticas, em especial a localizagéo fraca,
vao alterar as condicbes de hopping dos elétrons, afetando assim a taxa de
saltos como discutido nos trabalhos de Entin-Wohiman et al.”? e Sivan et al.”.

Nesses trabalhos eles consideram o efeito da localizacéo fraca sobre os
processos de hopping, e como a destruicdo da localizacéo fraca vai alterar o
comportamento de VRH. Os autores mostram que para baixos campos a
magnetocondutividade apresenta um comportamento quadratico,

8o_(H)~BH? (70)

. - o\~ (2d+1)/(d+1) N
em que proximo a transicdo’? B(P — P;) ~<7°) . Entdo podemos

deduzir o exponente critico da constante B levando em conta que T,~¢; 3,
teremos assim:

3(2d+1) (2d+1) (71)
B~€:L d+1 ~|P_PC—|—3V ad+1 ,
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gue em nosso caso, comd = 3 ev = 1/3 (como introduzido na sec¢éo 5.1), um

exponente critico de 7/4.

10

. ,121.71 kbar
/'13.81 kbar
' 11.42 kbar
10.53 kbar |

o728 kbar
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8%

Figura 49 - Magnetocondutividade para P < P., em T=2K As curvas tracejadas sdo os ajustes
o < BH?

As curvas de magnetocondutividade em baixas temperaturas, apresentam
valores negativo na fase isolante, para campos magnéticos extremamente
baixos (abaixo de 30 mT). Isso pode ser identificado na Figura 41 sinalizado com
uma seta. A magnetocondutividade negativa tem origem no acoplamento spin-
orbita e assim caracteriza a antilocalizacao fraca, que se torna relevante em
temperaturas extremamente baixas. Isso significa que para a verificacdo do
comportamento previsto na Eq. ( 71 ), usamos o0s dados de
magnetocondutividade obtidos em 2 K, nos quais a antilocalizacao fraca ndo é
aparente. Os ajustes feitos na faixa de campos abaixo de 70 mT podem ser vistos
na Figura 49.

A divergéncia de B, prevista com um expoente critico de 7/4, concorda

bem com os dados, como mostrado em Figura 50.
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Figura 50 — Pré-fator B da magnetocondutividade para P < P..

No regime metalico, naturalmente efeitos de interferéncias quanticas se
tornam mais relevantes. No trabalho seminal de Kawabata, a teoria para
descrever sistemas desse tipo foi extensivamente elaborada’.

No caso de um sistema na presenca de interacdo spin-6rbita a correcéo

na magnetocondutividade por causa de interferéncias quanticas se torna,

s~ Lo (B ()L ()
h 2%\ h 2 Hgp 2 H,

Onde H, = (4%) T,' eHso = (:%) (o' + 315‘01), representam os campos
associados com localizacdo fraca e antilocalizacdo fraca por causa de
acoplamento spin-6rbita, respectivamente. Naturalmente, ¢ representa a
velocidade de luz no vacuo. Sendo f; funcdes carateristicas que representam a

difusédo de cargas que é descrita no trabalho de Kawabata’ e no caso d = 3,
®© 13\ 1/2
f2(%) =Z{2(n+ 1+;)

1\1/2 1 1\"1/2
—2(x+—) —(n+-+—) }
X 2 X
n=0

No caso do telurio, a anisotropia cristalina influencia fortemente o
processo de espalhamentos e a trajetoria dos elétrons. Essas contribuicdes
levaram Averkiev et al. %8 a propor uma substituicdo na Eqg. ( 72 ) que inclui os

efeitos mencionados:
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1 H H 1 H 1 H
—5/a (H_> = fa (H_V>+§fd (H—y>—§fd <H_¢,> (73)

P
As novas quantidades introduzidas na mudanga proposta consideram o

espalhamento elasticos intra-vales e intervales, considerando o caso especifico
de tellrio. Especificamente H, € o campo associado com processos de perda da
fase que ocorrem com transi¢cdes intervales enquanto H, € associado a
processos de perda de fase tanto transicdes intervale e transices intra-vale.
Desta forma temos que H, e H, sdo correlacionados com suas forma explicitas
apresentados no trabalho de Averkiev et al.>8. Os ajustes foram feitos utilizando
a substituicdo da Eqg. ( 73 ) na Eqg. ( 72 ) com ajuda de algumas simplificacdes

como descrita em detalhes no Apéndice B.
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Figura 51 — Curvas de magnetocondutividade para P > 16 kbar, com as linhas tracejas representam
0s ajustes.

Os ajustes utilizando a expressdao de Kawabata com as correcdes

propostas por Averkiev®® podem ser vistos na Figura 51 em que os dados s&o

ajustados de forma satisfatoria.
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Podemos ver dois comportamentos para P > P,, as curvas proximas ao
ponto critico apresentam um formato diferente das curvas mais distantes que
estdo acima do limite de loffe-Regel.
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Figura 52 - Pardmetros obtidos através do ajuste do grafico da Figura 51 em trés temperaturas 0.5 K,1.0 K ,
2.0 K. Com todos os insertes dos graficos em escala logaritmica evidenciando a grande oscilagdo dos
parametros H,,H,.

O comportamento apresentado na Figura 52, mostra uma grande
oscilagéo dos valores dos coeficientes Hgy, H, € H, com pressao e temperatura.
O coeficiente Hgy, tem uma grande oscilacdo provavelmente devido a
proximidade com a transi¢do. J& nos outros dois parametros as oscilagdes vém
de um problema na funcdo de ajuste na qual os parametros possuem uma
correlacéo alta entre si, que impede obter seus valores de forma precisa. Acima

do limite de loffe-Regel obtemos resultados mais consistentes para os campos
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H, e Hgo. Entretanto, os resultados em fungao somente da temperatura mostram

um comportamento claro do campo H, como discutiremos a seguir.
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Figura 53 — Curvas de magnetocondutividade para diversas temperaturas em 22.04 kbar

As componentes intra-vale e intervale, ndo se alteram fortemente com a
temperatura como a contribuicdo H,. Entdo, realizamos medidas de
magnetocondutividade em diversas temperaturas para mapear o comportamento
de H,,, que apresenta uma conexao com t,,. As curvas de magnetocondutividade
para a pressao de 22.05 kbar em diversas temperaturas podem ser vistas na
Figura 53 junto com os ajustes. Os resultados para os campos Hsg,H,,,H, ,H, em
funcdo da temperatura sdo apresentados na Figura 54.

Os resultados para os campos H,, H, continua ndo mostrando nenhum
comportamento claro. Observamos somente uma grande variacdo dos seus
valores pelo motivo ja mencionando anteriormente que € a grande correlacéo

entre eles.
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J4 o0 campo Hg, que estq associado com o acoplamento spin-6rbita
permanece constante demonstrando a independéncia do tempo de relaxamento

de spin-orbita com a temperatura como mencionado anteriormente.
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Figura 54 — a) comportamento do campo H, em funcédo da temperatura com um inserte dos
mesmos dados agora em escala logaritmica no eixo y b) comportamento do campo H,, em fungéo
da temperatura com um inserte dos mesmos dados agora em escala logaritmica no eixo y c)
comportamento do campo Hs,, com a linha tracejada como referéncia. d) comportamento do
campo em funcéo da temperatura em vermelho representacdo um ajuste linear

Encontramos um comportamento linear com a temperatura para H,(T)
como esperado, decorrente das flutuacdes térmicas, em que assumimos:
H,(T) = A,T
O comportamento linear de H, nos mostra que temos 7, T~! como ja

foi discutido anteriormente e de acordo com o esperado para 0 nosso modelo da

transicdo a TLAM.
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5.6 Diagrama de fase

A analise do comportamento das grandezas obtidas através dos ajustes
das curvas de condutividade em funcdo da temperatura e as curvas de
magnetocondutividade permitiu propor um diagrama de fase para a transicéo de
Lifshitz-Anderson-Mott no teltrio que pode ser visualizado na Figura 55.

2.0p

1.5

5 10 15 20 25

Figura 55 - Diagrama de fase para transicdo de TLAM. Os pontos pretos representam as
anomalias, em especial a area roxa representa a regido semicondutora. Em laranja temos a fase
isolante de Anderson-Mott (Al). Na regido em azul sdo os regimes em quais elétrons estao
deslocalizados devido ao efeito spin orbita (MSO) que dominam o transporte. Em vermelho
temos a fase de metal desordenado e no meio em verde a fase critica.

No diagrama de fase sugerido os pontos na linha tracejada sao
associados a primeira anomalia T,; € 0S pontos pretos mais baixos, associados
com a segunda anomalia T,,, simbolizam a entrada e saida do regime critico.

O fato de que a localizacdo de Anderson sempre afeta os finais das
bandas é o motivo pelo qual temos a curvatura do regime critico. Quando
diminuimos a temperatura, acima da presséo critica, o nivel de Fermi sempre
passa primeiro por estados localizados do tipo Anderson e depois pela mobility
edge.
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CONCLUSOES

Nesse trabalho estudamos propriedades de transporte elétrico do telario
ultrapuro sob presséo desde temperatura ambiente até temperaturas na faixa de
mK. Nossos resultados foram obtidos utilizando pressao hidrostatica e como
meio transferéncias de pressao Fluorinert. Além dos estudos em funcdo da
pressdo e temperatura também foram realizadas medidas de transporte elétrico
sob influéncia de campo magnético externo.

Os nossos resultados do comportamento do transporte elétrico em altas
temperaturas nos permitiram extrair o tamanho do gap semicondutor em funcéo
da pressdo. Conseguimos mostrar que o gap diminui conforme aplicamos
pressdo, entretanto, ndo fecha para pressfes abaixo de 22 kbar. Os dados
esclarecem o comportamento do gap acima de 14 kbar, que foi ponto de
discussdo nos trabalhos de Koma et al.® Pines et al.*° e Anzin et al.3°, pois
nossos dados séo os primeiros nessa faixa de pressdo. Também foi excluida a
possibilidade de uma transicao de fase topolégica como sugerida por Hirayama
et al.° e Agapito et al.®

Uma questdo importante que devemos mencionar séo os resultados mais
recentes publicado por Ideu et al.*! que apresentam trés transicbes em faixas
distintas de pressédo usando de medidas de oscilagdes quanticas. Uma transicéo
em 5 Kkbar, outra na faixa dos nossos experimentos e outra acima de 20 kbar. Os
nossos dados excluem a possibilidade de um semimetal de Weyl, entretanto ndo
invalida as medidas realizada por eles. No contexto de tudo que aprendemos
com nossas medidas, € provavel que a amostra deles possua muito menos
vacancias do que a nossa amostra. Sendo assim, a transicdo em 5 kbar poderia
estar associada a um aumento do raio de Bohr sob presséo levando a uma
transicdo de um isolante de bandas para um isolante de Anderson, enquanto a
transicéo de 20 kbar, pode ser a mesma transi¢éo que observamos.

Infelizmente n&o foi possivel realizar medidas de efeito Hall sob presséo,
pois 0s contatos se quebraram, mas realizamos medidas de efeito Hall em
pressdo ambiente com um pedacgo da mesma amostra. Os dados sugerem um

valor de densidade de cargas em baixas temperaturas de 1,27x10*> cm™3.
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Os resultados dos experimentos sob pressdo em baixa temperatura
apresentaram dados inéditos, pois identificamos o comportamento de VRH
abaixo de uma temperatura associada com uma anomalia na condutividade
(T,1). Uma segunda anomalia (T,,) foi observada juntamente com T,, para
pressbes acima de 16 kbar. O comportamento de VRH esta presente para
pressdes abaixo de 16 kbar, acima dessa pressao e abaixo de T,, observamos
um comportamento diferente que € associado a uma fase de metal desordenado.
A excecdo esta na curva de 16,22 kbar que possui um comportamento diferente
que esta associado ao comportamento critico de um transicdo metal-isolante do
tipo Anderson-Mott.

A primeira anomalia observada marca a temperatura abaixo da qual
temos o comportamento de VRH, e é deslocada pela pressao para valores mais
altos. Associamos a primeira anomalia com a entrada do potencial quimico na
cauda de estados localizados de Anderson-Mott da banda de valéncia e
acreditamos que é a mesma anomalia descrita por Takita el al.*?. Foi observado
gque a anomalia some para campos acima de 153 mT, atribuimos este
desaparecimento ao fato de que o campo magnético altera os maximos da banda
de valéncia e assim alterando a maneira com que o potencial quimico entra na
banda.

A segunda anomalia foi atribuida a passagem do potencial quimico
através da mobility edge levando o sistema para uma fase metalica. O
comportamento de metal desordenado para pressées acima de 17 kbar, em
temperaturas abaixo da segunda anomalia também apresenta uma saturacao
nas curvas de condutividade da mesma forma que na fase isolante.

Desta forma j& ficou claro que temos uma transicdo isolante-metal
induzida por pressdo. Os nossos dados mostram varias quantidades divergindo
ou desaparecendo em torno de uma pressao critica de 17,43 Kkbar,
caracterizando uma transicdo quantica do tipo de Anderson-Mott. Entretanto o
comportamento dos comprimentos de correlacdo € entendido a partir dos
resultados de DFT que mostram que temos uma transicdo de Lifshitz que
coincide com a mudanca do formato da banda de valéncia. Os resultados de

DFT mostram assim que temos somente a divergéncia do comprimento de
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correlagcdo na direcao do eixo z. Por isso, chamamos a transicao de Lifshitz-
Anderson-Mott(TLAM).

Os resultados de magnetocondutividade confirmam a presenca de
corregdes quanticas no teldrio, sendo fundamentais para correlacionar os nossos
dados com a transicdo metal isolante. As curvas do lado isolante mostram uma
pequena assinatura de antilocalisacao que estd associada a um forte
acoplamento spin-orbita que possibilita ver pequenos minimos locais em baixos
campos. Ja do lado metalico temos um efeito muito mais pronunciado como ja
se era esperado. Esses resultados foram fundamentais para auxiliar na
montagem do diagrama de fase para a TLAM. Além disso foi possivel extrair o

parametro de H, em fungéo da temperatura que esta associado ao comprimento
de perda de fase 7,,, contribuindo para a explicagdo da saturacdo observada em

ultrabaixas temperaturas em toda faixa de pressao das medidas.

A saturacdo esta associada com uma deslocalizacdo devido ao efeito
spin-6rbita, que conforme nos aproximamos do ponto critico, se torna mais fraco.
A regido de saturacao foi estimada no diagrama de fase na faixa azul que
desaparece proximo ao ponto critico quantico.

Nossos dados juntamente com toda a interpretacao tedrica possibilitou a
total caracterizacao da transicao isolante metal no telario ultrapuro. Observamos
uma transi¢éo do tipo Anderson-Mott juntamente com uma transi¢ao de Lifshitz,
que faz a TLAM algo inédito que e ajuda a explicar alguns pontos conflitantes na
literatura. Por exemplo, temos que préximo a TLAM o ponto critico quantico leva
a uma divergéncia da constante dielétrica criando assim uma superficie de Fermi
mesmo para temperaturas ultrabaixas. Isso parece resolver as inconsisténcia em
resultados anteriores de oscilagdes quanticas*’*® que atribuem as oscilacGes
somente a estados de superficie.

Finalmente, acreditamos que a observacdo e a explicacdo da fase de
Anderson-Mott no telirio mudam nossa visdo do comportamento em baixas
temperaturas para esse material elementar. Criando assim entendimento da
fisica basica desse material impar e que pode abrir novas portas em aplicacdes

futuras em dispositivos quanticos.
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APENDICE A — ESTUDO DE PROPRIEDADES QUIRAIS DO TELURIO

Durante a realizacdo das medidas sob pressao na amostra de telurio,
adquirida da Princeton Scientific, preparamos amostras de teltrio pelo método
de resfriamento lento. O objetivo dessa parte do trabalho foi de dominar a técnica
de crescimento de amostras de telario com diferentes niveis de vacancias,
incluindo a dopagem com antimbnio, para estudar propriedades
eletromagnéticas de amostras puras e metalizadas sob pressdo ambiente.

Durante a revisdo bibliografica do projeto de doutorado, foram
encontrados relatos na literatura sobre efeitos decorrentes da quiralidade muito
interessantes no tellrio, cujo estudo podia ser adicionado a proposta inicial. Isso
inclui, por exemplo, a possibilidade de uma corrente elétrica aplicada paralela ao
eixo c criar uma magnetizacéo paralela ou antiparalela a esta corrente devido a
textura de spin® mencionada no capitulo de bandas de energia do telurio. Isto
estéa relacionado com a quiralidade da estrutura cristalina do tellrio que pode ser
responsavel por uma componente antissimétrica na magnetorresisténica como
mostrado por Rikken? em amostras de teltrio puro. Como amostras dopadas
apresentam mais buracos na banda de valéncia poderiam apresentar o efeito
ampliado. Com base nesta possibilidade realizamos medidas de efeito Hall e da
magnetorresisténcia no CBPF com resultados novos que serdo apresentados

mais adiante.

Esses experimentos mostraram fendmenos de magnetorresisténcia
surpreendentes e para tentar correlacionar a quiralidade das amostras com os
efeitos observados, submetemos um projeto para realizar medidas de
ressonancia de raio-x com luz circularmente polarizada na linha 116 no sincrotron
Diamond situado em Oxford na Inglaterra. A escolha do local para realizar o
experimento se deve ao fato de que a técnica para determinar a quiralidade havia

sido desenvolvida neste laboratdrio em amostra de teltrio’™ .

Além disso, as amostras crescidas por nés permitiram o estudo de um
fendbmeno que dificulta o trabalho com esse material: amostras de teldrio sao
extremamente quebradicas e por causa da anisotropia do coeficiente de

expansdo, muitas vezes durante experimentos é necessario abrir as células de
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pressao abertas porque as amostras quebram ou 0s contatos soltam sob tensdes
térmicas.

2 PARTE EXPERIMENTAL
2.1 Crescimento de amostras

As amostras foram crescidas no CBPF foram feitas através da técnica
de resfriamento lento que consiste basicamente em aquecer o material a uma
temperatura um pouco acima da sua temperatura de fusdo de 449,5°C e resfria-

lo lentamente de forma controlada.

Para produzir as amostras de telario, primeiro foi feita a moagem de
teldrio puro (99,999%), comprado da empresa Sigma Aldrich, em um gral de
agata juntamente com antiménio puro da empresa Alfa Aesar no caso de
amostras dopadas. O antiménio foi usado em uma concentracdo nominal de
0.01% misturado ao telario e macerado em um gral de 4gata para homogeneizar.
O processo seguinte foi igual para todas as amostras, independente da
dopagem. O material foi transferido para um tubo de quartzo onde foi retirado
todo ar e feito um processo de lavagem com argonio ultrapuro buscando obter
uma atmosfera inerte. Por fim, o tubo foi evacuado completamente e selado com

auxilio de um macarico de acetileno.
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Figura 56 - Exemplo de rampa de temperatura utilizada no crescimento das amostras de Te. 1)
Aquecimento do forno até atingir 470 c®; 2) Forno permanece a temperatura de 470 por 5 horas,
garantindo completa fusdo da amostra; 3) Rampa de temperatura para cristalizacdo
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O crescimento da amostra é realizado em um forno Carbolite CWF 1200,
com uma rampa de temperatura como mostrada na Figura 56. A taxa de
resfriamento € um importante parametro de controle (fase 3), que vai influenciar
na qualidade e no tamanho dos cristais. A taxa de resfriamento na fase 3 com

melhor resultado foi de 3 graus por hora.

Figura 57 - Amostra Te produzida por resfriamento lento

Os cristais obtidos possuem o formato de agulhas com o maior

comprimento correspondente ao eixo ¢ (Figura 57).
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2.2 Estudo de quebra de cristais durante medidas em funcéo
de temperatura

Motivado pelo problema mencionados anteriormente, referente a quebra
de cristais durante o resfriamento, foi feito um estudo utilizando microscopia
eletrbnica de varredura (MEV). O objetivo foi tentar quantificar a quebra dos
cristais nas medidas de transporte elétrico em funcdo da temperatura e talvez

achar um método pra minimizar este processo.

— 500 nm ——

Figura 58 — Imagens de microscopia eletronica de varredura de amostras de teltirio puro. As imagens
a) e b) para mesma amostra antes e depois do resfriamento respectivamente. As imagens c) e d) sdo
de outra amostra antes e depois do resfriamento respectivamente.
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Para esse estudo foram feitas imagens de amostras antes e depois de
um ciclo térmico que consistiu em levar a amostra até 5K com uma taxa
constante de resfriamento e subsequentemente aquecimento. Foram usadas
diferentes taxas de resfriamento para determinar sua influéncia no aparecimento

de defeitos nos cristais.

Na Figura 58 podemos ver imagens antes e depois do ciclo térmico para
duas amostras diferentes com tipos diferentes de defeitos. Na Figura 58 a) temos
um defeito antes de realizarmos o resfriamento da amostra enquanto, na Figura

58 b) podemos ver o mesmo defeito apds o ciclo térmico.

Além do fato de que conseguimos observar uma mudanca clara em um
defeito, mostrado para outra amostra na Figura c) e d), ndo foi possivel observar
muitas diferencas entre as amostras antes e depois dos ciclos. A estatistica com

dois defeitos € pobre demais para tirar informacdes definidas desse estudo.
2.3 Sistema para as medidas de transporte

Medidas de transporte foram realizadas no criostato Dynacool;-utilizando
dois opcionais: ETO e o Horizontal Rotator. O uso dos opcionais nos permitiu
obter informacdes suplementares sobre a fase e quadratura no caso do ETO e
0 Horizontal Rotator foi usado para alterar o angulo entre a amostra e 0 campo
magnético. Os dados de transporte foram obtidos usando a técnica de 4 pontas

mencionada no capitulo experimental.

No estudo de propriedades magnetoquiral, as medidas de transporte

elétricas foram realizadas com a corrente elétrica paralela ao eixo c, nos quais o

ZZ - Longitudinal

Figura 59 - Exemplo de rotacao dos eixos da amostra.

112



angulo entre o campo e os eixos cristalinos foram alterados de duas maneiras
(ZZ e XY vide Figura 59 ) também variando a intensidade de campo e a

temperatura em alguns casos.

A primeira configuracdo é com o campo magnético fixo em uma direcao
e a amostra € rotacionada de forma a alterar o angulo entre o eixo z e a campo
magneético na rotacao ZZ. A segunda é rotacionando a amostra em torno do eixo
z que altera o angulo entra 0s eixos x e y e 0 campo magnético realizando a

rotacdo XY como podemos ver na Figura 59.

Uma parte das medidas foi realizada a 300 K e os experimentos
envolvendo baixas temperaturas foram um desafio adicional no caso do teldrio
devido a forte anisotropia nos coeficientes de dilatagdo?’, que facilita o
aparecimento de rachaduras nas amostras com o ciclo térmico. Para contornar
esse problema realizamos o encapsulamento de algumas amostras usando
Stycast, entretanto isso impossibilitou realizacdo de outro tipo de medidas nestas

mesmas amostras.

2.4 Medidas de raio-x ressonante com luz circularmente polarizada

A técnica usada para determinar o quiralidade do telrio foi descrita e
validada no trabalho de Tanaka Y. et. al.”* utilizando difracdo de raio-x com luz
polarizada com energia proxima da borda de absorcao do teltrio. A técnica em
questao se baseia no fato de que proximo a banda de absorcdo do material
temos uma forte dependéncia do espalhamento de raio-x com a polarizacéo da

luz.

O procedimento experimental consiste em encontrar o angulo 6 de
difracdo para os planos 001 e 002 do teltrio que ndo séo equivalentes devido a
quiralidade da estrutura. Entédo realizamos um escaneamento do angulo azimutal
da amostra que vai apresentar uma dependéncia senoidal da intensidade de

espalhamento em que a fase dependera da quiralidade da amostra Figura 60
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Figura 60 - Exemplo do resultado do tratamento dos dados de raio-x para determinar a
quiralidade das amostras.

Sabendo a polarizacdo da luz (horario ou anti-horario) e a fase da
senoide, sera possivel determinar a quiralidade da amostra medido o resultado
para os planos 001 e 002.

As medidas foram realizadas em dezembro de 2019 junto com Frederico
Alabarse pesquisador no Elettra em Trieste e supervisionada pelo responséavel

da linha Steve Collins.
RESULTADOS

Obtivemos dados para diversas amostras de tellUrio preparadas no
CBPF, dopadas com antimoénio e ndo dopadas, mas com diferentes niveis de
vacancias. Os resultados mostram comportamentos distintos entre amostras de
mesma composi¢cado quimica oriundas do mesmo processo de crescimento e

mesmo batch.

Como nossos dados ainda estdo sob analise vamos apresentar aqui
nesse apéndice somente graficos representativos dos principais resultados
obtidos. Os dados serdo comentados usando nosso entendimento atual da

guestao considerando algumas hipoteses.
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MAGNETORRESISTENCIA

As primeiras medidas de magnetorresisténcia (MR) mostraram curvas
com forte componente anti-simétrica (significa pyr(B) # pur(—B), sendo pyr a
magnetorresisténica e B o campo aplicado). Entretanto, o efeito de anti-simetria
nao € igual em todas as amostras como pode ser observada na Figura 61. Temos
curvas de MR longitudinal (o eixo ¢ das amostras é alinhado com a corrente que
fica paralela ao campo externo) para T=300K, que ndo apresentam uma simetria
em relacdo ao eixo y como podemos ver nas extremidades das curvas (R(H) #
R(—H)). Além disso, a componente antissimétrica parece ser diferente para cada

amostra.

A origem da componente antissimétrica (AS) na magnetorresisténcia
pode ser a quiralidade das amostras. Isso fica particularmente claro se
consideremos que uma corrente DC ao longo do eixo ¢ do teldrio induz um
campo paralelo ou antiparalelo. Um campo externo teria que compensar esse
campo induzido para chegar no ponto de simetria das curvas de MR. No nosso
caso, um fendbmeno desse tipo ndo pode ser considerado porgue usamos
corrente AC, que sO daria para ser observado na voltagem quadrada. Esta foi

analisada também sem conseguir qualquer componente anti-simétrica,
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Uma outra explicacédo para uma componente anti-simétrica nas medidas
de MR seria uma resposta Hall classica, devido a um possivel desalinhamento

dos contatos que por sua vez deveria variar de forma linear com o campo.
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Figura 61 — Medidas de MR para diversas amostras em 300 K

Uma analise preliminar foi realizada usando um polinbmio de segundo
grau como funcgéo de ajuste, sem éxito como podemos observar na Figura 62.
Outro ponto a considerar € que uma resposta hall seria dada somente por
buracos ou elétrons, sendo igual para todas as amostras do mesmo processo de
crescimento. O fato é componente anti-simétrica em algumas amostras € muito
grande sendo suficiente para excluir que o efeito tenha origem numa contribuicéo

de Hall classica devido ao desalinhamento dos contatos.
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Figura 62 - Curva de MR longitudinal com ajuste polinomial

19.4
19.2
19.0

c

=18.8
18.6

18.4

18.2

H(T)

Figura 63 - Curvas de MR em fung¢ao do angulo rotacdo ZZ

Entretanto, o resultado que ajudou a mudar nosso entendimento sobre
a anti-simetria foi das medidas de MR nas quais variamos o angulo do campo
aplicado em relacdo ao eixo ¢ das amostras. Mudamos a posi¢cdo da amostra
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para medir MR longitudinal, depois para transversal, depois para longitudinal

com direcdo contrario, até chegar na posicao original.

Os dados na Figura 63 mostram uma forte anti-simetria no caso em que
temos uma configuragéo de MR transversal (angulo de 90°-90°). Entretanto a
curva de 45° apresenta um comportamento intermediario, mostrando uma

dependéncia da anti-simetria com 0 angulo entre o campo e 0 eixo ¢ da amostra.

Buscando entender a dependéncia da MR com o angulo entre o campo
magnético e o eixo C, realizamos medidas fixando a intensidade do campo e
rotacionando a amostra de 0 a 360 graus. Como vemos nos resultados para
amostras S015 na Figura 64, a dependéncia com o angulo também mostra uma

variagao com a temperatura.
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Figura 64 - MR em funcdo do angulo para varias temperaturas

Até aqui sO apresentamos medidas em que o angulo entre o eixo c e 0
campo magnético foram alterados. Entretanto rotacionar a amostra em torno do
eixo ¢ (XY) foi o que nos mostrou dados mais intrigantes, como podemos ver na

Figura 66.

A componente antissimétrica das curvas apresenta uma forte mudanca

com o angulo do campo magnético como vemos na Figura 65. A escolha dos
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angulos na Figura 65 foi feita tentando encontrar alguma influéncia de simetria

das amostras nas medidas.
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Figura 66 - MR transversal (XY) em func¢éo da temperatura.
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Figura 65 - MR transversal (XY) para diversos angulos.
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CONCLUSAO

O nosso entendimento sobre o efeito de anti-simetria presentes nas
medidas de MR transversal no teldrio estd em uma fase inicial, porém ja
descartamos efeitos triviais como o efeito hall devido a um possivel

desalinhamento dos contatos.

Nossos resultados ainda estdo em fase de analise e precisaremos de
mais tempo para organizar os dados para poder confrontar com nosso modelo.
Sera importante ainda estabelecer se a simetria da amostra assim como a

quiralidade estado diretamente correlacionadas com os efeitos observados.

Estamos diante de um fenbmeno que ndo apresenta uma simetria com
a rede cristalina. Essa nova simetria poderia estar associada a fase topoldgicas

do sistema ou efeitos mais exéticos.

O nosso plano é terminar de analisar os dados e verificar possiveis fases
topoldgicas, efeitos de tamanho finito das amostras e propriedades magnéticas.
Verificando essas possibilidades nos modelos tedricos que estamos

desenvolvendo.
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APENDICE B - FUNCAO DE AJUSTES PARA CURVAS DE
MAGNETOCONDUTIVIDADE NA FASE METALICA

No trabalho seminal de Kawabata, a teoria para descrever efeitos de
interferéncias quanticas em semicondutores dopados foi extensivamente
elaborada’.

No caso de um sistema na presenca de interagdo spin-Orbita a correcéo

na magnetocondutividade por causa de interferéncias quanticas se torna,

st~ 2o (B () dn ()
h 2m2\ h 2’*\Hgo/) 2°%\H,

Em que H, = (4%) T, € Hgo = (4%) (o' + %r_;})), representam 0s
campos associados com localizacao fraca e antilocalizacéo fraca por causa de
acoplamento spin-6rbita, respectivamente. Naturalmente, c¢ representa a
velocidade de luz no vacuo. Sendo f; funcdes carateristicas que representam a
difusdo cargas que é descrita no trabalho de Kawabata’* e no caso d = 3,

f3(x) = i {2 (n +1+ %)1/2 9 (x + %>1/2 B (n + % + %)‘1/2}

n=0
O trabalho anterior para amostras de telurio realizado por Averkiev et al.
58 mostra que a magnetocondutividade é melhor ajustada quando separamos a

campo de perda de fase dos processos intervale, que substituimos na Eq. ( 72)
1 H H 1 H 1 H
—5/a (H_q,) = fa (H_v>+§fd <H_y>_§fd <H_<p> (75)
Além disso aproximamos’®:

f3(x) = 2 j:%_jﬂ_ (%+%)-5+(;+%)_5
1 1

-3/2 (76)

—12.03 —)
+48< +x

Desta forma a func¢ao final de ajusta ficou como:

121



1 H (77)
"3l (H:)}

2 2
3 1
+ §+E
H; J
+1 2.03 + ! | =S50
48 . i )l_ ;V:y;(p
H;

Como podemos ver temos uma expressao demasiadamente grande, mas
graca ao poder computacional disponivel nos dias de hoje foi possivel realizar

0s ajustes dos dados.
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