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En este trabajo mostramos que la excitacién adicional observada en el espectro de fonones del La,CuO, puede
tener su origen en las fluctuaciones de carga del Cu. Con el objetivo de tener en cuenta el acoplamiento de estas
fluctuaciones con la red, planteamos un modelo de capas respirantes (breathing) no lineal. Estudiamos la dindmica
armonica y soluciones no lineales exactas en un modelo 2-D para los planos CuO,. Una simulacién de dindmica
molecular muestra la aparicién de un pico extra de naturaleza no fonénica originado en la dindmica no lineal de

la red.

El espectro de excitacioncs dindmicas del
La,CuO, ha sido rccientemente observado por
scattering ineldstico de neutrones, encontrandose
una notable anomalia: la apariciébn de un pico
extra en la distribucién energética de los ncutrones
dispersados™). Esto es, el modo de respiracién de
la red (breathing mode) no se ablanda como era
esperable de acuerdo con lo obtenido en materiales
isoestructurales, sino que se separa en dos cxci-
taciones bicn definidas. Mientras la intensidad del
pico correspondiente al modo breathing decrece
cuando nos acercamos al borde de zona, la in-
tensidad del pico extra aumenta, mostrando una
aparente relacion entre el modo breathing y la
excitacién adicional. Mientras esta excitacion adi-
cional debe involucrar de algin modo a la dindmi-
ca de la red para poder ser observado por scatte-
ring de ncutrones, es claro que no puede describir-
s¢ sobre una base armoénica.

Por otro lado, ¢l i6n Cu puede fluctuar entrc
dos diferentes estados de carga™®, 1o que implica
variaciones del radio iénico que pucden acoplarse
con vibraciones de la red de apropiada simetria.
Es notorio que este acoplamicnto produce anoma-
lias de fonén en compuesto de valencia inter-
media”®), Precisamente, los modos tipo breathing
son buenos candidatos a asociarse con estas fluc-
tuaciones de carga.

Basados cn las consideraciones previas, hemos
desarrollado un modelo simple para la dindmica de
los planos CuO,. Nucstro objetivo ¢s mostrar que
el pico extra puede provenir de excitaciones no
lineales intrinsccas de la red. El modelo incluye
una capa electrénica compresible en el i6n Cu, la
que es tratada adiabdticamente. Para retener sé6lo el
mecanismo basico, el i6n oxigeno es considerado
rigido y se ticnen en cuenta exclusivamente inte-
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racciones entre primeros vecinos Cu-O. La necesi-
dad de una dindmica no lineal lleva a la eleccién
natural de una interaccién anarmoénica capa-carozo
en el Cu. Tomamos un potencial tipo doble pozo
para simular la barrera de energfa entre los dos
estados de carga. Estc tipo de modelos ha sido
previamente usado para compuecstos de valencia
mixta®. El modelo es esquematizado en Fig. 1.

Figura 1: Modelo de capa compresible para los
planos CuO, con las interacciones entre primeros
vecinos A y B. El potencial de interaccién doble
pozo copa-carozo es descripto por los parimetros
g y 8, Los iones Cu estin en los sitios 1 y los
iones O en los sitios 2 y 3.
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La energia potencial es:

® =(1/2) Y A {U,mn)Wmn-U,mnp +

m,n

+ [ U,,(m,n)-W(m,n)-U, (m-1.n) ]l +

+[ U, (m,n)+W(m,n) U, (m,n) ]2 +
+[ U, mm)-W(m,n)-U, (m,n-1) f } +

+B { U, mn)-U,mn) F +
+[ Uy (m,n)-U, (m-1 ,n)]°' +

+ [ Upmm)-U,, (mn-1) T +

+[ U mm-U,ma-1) P} -

- (1/2) g, WXm,n) + (14) g, W“(m,n)(l)

U, (mn) representa el movimiento del carozo del i-
ésimo i6n en la celda (m,n). Los pardmetros A y
B son las constantes de fuerza longitudinal y
transversal respectivamente. La variable escalar
W(m,n) denota ¢l grado de libertad de respiracién
de la capa .
La cinética de las capas queda determinada po
la condici6n adiabética: *

0 ®/0W(m,n) =0 =

A [ 4W(m,n)-U, (m,n)+U, (m~1,n)~

(2)
-U,,(m,n) —U3y(m,n) +U3y(m,n -1 ]-

- g,W(mn) + g,W(m,n)

Los pardmetros del modelo se determinan com-
parando la dindmica armoénica con los datos ex-
perimentales para modos que implican mayor-
mente movimientos en los planos CuQ,.

Para el modelo arménico reemplazamos el po-
tencial anarménico capa-carozo por un término
armonico efectivo 1/2 g W? (m,n). Con los valores
A =3134,B = 110 y g = 93347 en THZ? obtene-
mos las curvas de dispersién que se muestran en
figura 2. Teniendo en cuenta la simplicidad del
modelo, se observa un acucrdo satisfactorio con
“los resultados experimentalest'™. Para reproducir
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la gran diferencia entre el modo més alto LO (bre-
athing) y el LA en el borde de zona, es necesario
un alto valor de g, como el dado anteriormente.

25

Figura 2: Relaciones de dispersion de fonones para
q=(n/a)({,0) calculadas con el modelo de Fig. 1.
Linea llena: modos longitudinales; linea coratada;
modos transyersales. Los puntos representan datos
experimentales: para modos A, y ® para modos A,.
Las cruces indican la excitacion no fondnica ob-
servada.

Las ecuaciones de movimiento no lineales deri-

" vadas de (1) y (2) pueden resolverse con el "an-

sarz"10:

R

»

U () =Re { U@ exp [ilar'- 05 ]+

+V, (@ exp [ 3(ar- 0 1) ] } 3

: 4)
W(1) =Re { W(Q) exp [ i(gr- ot ]}

Las amplitudes de estas soluciones periddicas
("periodones”), para un dado q, quedan completa-
mente determinadas por los pardmetros del mode-
lo. Para los valores de A y B dados anteriormente,
se rcquicre un valor grande de g,. Esto co-
rresponde a una barrera de potencial alta en el
doble pozo local comparado con los acoplamientos
interatémicos.

Hay tantas ramas de period6n m,(q) como gra-
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dos de libertad por celda, y pucden obtenerse a
partir de los autovalores de la matriz dindmica del
limite de i6n rigido del modelo"”. Hemos ex-
plorado la posibilidad que ciertas amplitudes de
period6n sean més intensas particularmente en el
borde de zona. Sin embargo, obtuvimos valores
similares de las amplitudes para todas las ramas de
periodon.

Estamos interesados en 1a posible contribucién
al scattering de neutrones de estas excitaciones no
lineales. Es claro que éstas no dardn, en general,
resonancias en sus frecuencias caracteristicas como
1o hacen los fonones. Para el caso de un dimero
aislado con acoplamiento no lineal capa-carozo en
una de sus unidades, 1a respuesta del sistema a un
sondeo externo exhibe una estructura de doble
pico'?. Para estudiar si en un sistema acoplado
aparece una caracterfstica andloga, hemos cal-
culado el factor de estructura S(q,w) a partir de
una simulacién de Dindmica Molecular sobre una
cadena. Esta cadena corresponde a una de las hori-
zontales de las del modelo esquematizado en la
Fig. 1. Este modelo contiene el mecanismo fisico
esencial propuesto en ¢l modelo bidimensional. El
potencial correspondiente escrito en término de
cantidades adimensionales es:

®=12Y {F [[vowo-uw ]?+
, 1

+[ U,0-WO-Ua-1) ] -

- WD)+ (1/2) W) ). )

El pardmetro F denota la raz6n entre la cons-
tante de acoplamiento armoénica intersitio y la
interi6nica. Los desplazamientos son dados en uni-
dades de (g,/g,)'” y 1a unidad de energia es g,,/g,.

La simulacién fue realizada sobre una cadena
de 1000 ccldas unitarias con condiciones periodi-
cas de contorno. Fue elegida una relaciébn de
masas M,;/M,=4. La condicién adiabdtica es una
ecuacion cibica en W y puede ser resuelta, obteni-
endo un problema dindmico en U. Este tratamiento
adiabético de las capas fue el seguido en esta si-
mulacién.

Se tomaron corridas de 2'* pasos a partir del
cero de tiempo, usando un paso de tiempo de 0,3.
La unidad de tiempo es (M,/g,)". Con los datos
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de ecstas corridas fue calculada la transformada de
Fourier en el espacio y en el tiempo de la funcién
de correlacion desplazamiento-desplazamiento. En
la figura 3 se muestran los resultados de este cél-
culo. Puede verse claramente la aparici6n de un
pico adicional abajo de los dos de fonén. Aunque
el pico extra observado estd arriba de los modos
acusticos, la posicion de este pico en Fig.3 puede
ser s6lo una consecuencia de la sobresimplifica-
cién hecha para el célculo unidimensional.
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Figura 3: Factor de estructura didmico obtenido
mediante una simulacion de DM para tres valores
de q=(m/a) {, la temperatura adimensional es
T=0.3 y la constante de acoplamiento F=1. Los
picos de fonén aciistico y o6ptico son indicados
con O y A respectivamente. Las tres curvas han
sido normalizadas a su valor miximo. Para dis-
minuir el ruido debido a los efectos del intervalo
de tiempo finito, la funcién ha sido suavizada
usando una Gaussiana.
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Las frecuencias correspondientes a los picos de
fon6n estdn en buen acuerdo con las calculadas
mediante una aproximacion de fonones autocon-
sistentes. Los picos de fon6n estdn bien definidos
en acuerdo con la observaci6n experimental?), El
pico extra aparece en la simulacién en un ancho
rango de temperatura alrededor de T = 0,25 en
unidades adimcnsionales. Este valor corresponde a
la altura de la barrera de potencial doble pozo.

El hecho més saliente de estos resultados es
que el pico extra aparece s6lo cerca del borde de
zona, en acucrdo con la medicién experimental
obtenida por dispersion ineléstica de neutrones.
Precisamente, es para modos cerca del borde de
zona en la rama de fon6n LO més alta donde el
movimiento de respiracion de las capas tiene su
méxima amplitud. Esto puede llevar a un acopla-
miento entre el fonén breathing y las excitaciones
no lineales, y producir el pico extra observado.

Por otra parte, en el cdlculo de DM hemos
observado que este pico es mds pronunciado para
pequefios valores de F; este valor corresponde a
una barrera alta en el doble pozo comparada con
¢l acoplamiento entre sitios. Esto puede estar rela-
cionado con la condicién encontrada para la exis-
tencia de periodones en el modelo bidimensional.
Por lo tanto, los periodones pueden contribuir al
pico extra.

Varios autores han puntualizado la importancia
de la anarmonicidad para la elevacién de la tem-
peratura critica en los cuprados'”’*), Por otro lado
ha sido destacado el rol de las fluctuaciones de
carga en los superconductores de alta temperatu-
ra"*%, Ambos puntos de vista son tenidos en
cuenta dentro del marco de nuestra explicacion
para el pico extra.
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