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Общая характеристика работы

Актуальность темы. Сверхпроводники, подчиняющиеся теории

БКШ , широко известны как сверхпроводники БКШ [1]. Однако суще�

ствуют и другие группы сверхпроводников, сверхпроводимость в которых

не может быть объяснена теорией БКШ . Они известны как нетрадици�

онные сверхпроводники [2]. Обычно к ним относятся сверхпроводники с

тяжелыми фермионами [3], сверхпроводники на основе меди (купраты)

[4], сверхпроводники на основе железа (пниктиды) [5], органические сверх�

проводники [6; 7] и другие [2]. Среди нетрадиционных сверхпроводников

при атмосферном давлении самая высокая температура Tc ⇡ 133 K у

купратов [8]. Однако под давлением (P ⇡ 277 Г Па) наивысшее значение

Tc ⇡ 288 K имеют сверхпроводники на водородной основе (гидриды) [9].

В отличие от сверхпроводников БКШ , в нетрадиционных сверхпровод�

никах кроме фонона для электрон-электронного притяжения [10] играют

важную роль спиновые флуктуации [11; 12]. В нетрадиционных сверх�

проводниках всегда существует взаймодействие между этими процессами.

Удивительно, но недавнее исследование предполагает, что сверхпроводи�

мость в гидридах также не относится к типу БКШ [13]. Следовательно,

сверхпроводимость почти во всех сверхпроводниках с высокой Tc не может

быть объяснена теорией БКШ . Нетрадиционные сверхпроводники име�

ют некоторые общие свойства: (I) они сильно анизотропны из-за слоистой

структуры этих материалов [14], (II) антиферромагнитная фаза (АФ ),

волна спиновой плотности (ВСП ) и волна зарядовой плотности (ВЗП )

существуют в окрестности сверхпроводящей фазы на фазовой диаграмме

почти каждой группы нетрадиционных сверхпроводников [15�18], (III)

они обычно пространственно неоднородны. Последнее подтверждается

многими экспериментами по измерению локальной плотности состояний

и обусловлено либо их поликристаллической структурой (как в гидрах),

либо неоднородностью легирования, либо конкуренцией различных типов

электронного упорядочения. В данной диссертации исследуются мате�

риалы, обладающие этими тремя свойствами, следовательно, выводы,

сделанные в этой работе, будут полезны для большинства материалов

группы нетрадиционных сверхпроводников.

Многочисленные эксперименты [19�23] показывают, что в нетради�

ционных сверхпроводниках сверхпроводящая фаза сосуществует с фазами

АФ , ВСП , ВЗП . При сосуществовании разных фаз сверхпроводящие

домены встраиваются в другие фазы. Обычно электроны перемещаются

в виде куперевских пар в сверхпроводящих доменах и в виде обычных

электронов в фазах АФ , ВСП и ВЗП , хотя граница расплывча�

та из-за эффектов близости. В купрате YBa2Cu4O8 сосуществование

сверхпроводящей фазы и ВСП известно из измерения магнитного мо�

мента [19]. Измерение теплоемкости в тяжелом фермионном соединении

1



CeCoIn5 показывает зарождающиеся сверхпроводящие домены, внедрен�

ные в фоновую АФ фазу [24]. Также в (TMTSF)2PF6 [23; 25; 26],

(TMTSF)2ClO4 [27�29] и FeSe [30�32] сверхпроводящая фаза сосуще�

ствует с другими фазами. В этой диссертации мы исследуем эффект

присутствии сверхпроводящих доменов в этих материалах.

Далее мы кратко рассмотрим текущее состояние трех групп нетра�

диционных сверхпроводников: (I) органических сверхпроводников, (II)

купратов, (III) сверхпроводников на основе железа. Органические сверх�

проводники были открыты в 1979 году после открытия сверхпроводников

с тяжелыми фермионами [33]. Они разделяются на две группы: квазиодно�

мерные органические сверхпроводники [7] и квазидвумерные органические

сверхпроводники [6]. Среди квазиодномерных сверхпроводников наиболее

интересными соединениями являются (TMTSF)2PF6 и (TMTSF)2ClO4 .

Сверхпроводимость в (TMTSF)2PF6 контролируется внешним давлени�

ем. Сверхпроводящая фаза растет с увеличением давления по всем трем

осям [23; 25], поскольку с увеличением давления растет интеграл пере�

скок электрона поперек проводящих цепочек, что портит условие нестинга

поверхности Ферми и поэтому подавляет волну спиновой плотности, конку�

рирующую со сверхпроводимостью. В результате измерений электронного

переноса было обнаружено, что с увеличением давления наступление сверх�

проводимости начинается при более высокой температуре [23; 25; 26; 34].

Другие эксперименты в (TMTSF)2PF6 , индуцированная полем волна

спиновой плотности (ВСП-ИМП ), угловое магнитосопротивление, экс�

перименты по переносу тепла, предполагают наличие сверхпроводящих

доменов при T > Tc размером больше или порядка 1 мкм [26]. Учитывая

вышеизложенные факты, в работе [34] была предложена грубая, но простая

модель для расчета объемной доли сверхпроводящей фазы. Эта модель

предполагает наличие проводящих каналов сверхпроводящей / металличе�

ской фазы в изолирующей ВСП фазе. При T > Tc проводящие каналы

являются металлическими, а при T < Tc они являются сверхпроводящи�

ми. С увеличением давления ширина сверхпроводящих / металлических

каналов увеличивается, что приводит к снижению удельного сопротивле�

ния при высоких давлений. Однако никакие эксперименты или теория не

подтверждают наличие подобных нитевидных сверхпроводящих каналов

поперек проводящих плоскостей. Кроме этого, эксперименты показывают,

что имеются признаки сверхпроводимости и при температуре T > Tc [23;

26], это значит, что хотя бы один сверхпроводящий канал существует при

T > Tc, а значит � наступает нулевое сопротивление при T > Tc. Это про�

тиворечие может быть устранено, если предположить, что в фоновой фазе

существуют не сплошные каналы, а отдельные сверхпроводящие домены.

В данной диссертации будет развито это предположение.

В отличие от (TMTSF)2PF6 , (TMTSF)2ClO4 является сверх�

проводником при атмосферном давлении. Сверхпроводящее поведение в
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(TMTSF)2ClO4 контролируется скоростью охлаждения [35]. При низкой

скорости охлаждения (релаксированные образцы) сверхпроводящая фаза

появляется при Tc ⇡ 1.2 K, а при высокой скорости охлаждения переход

в сверхпроводящую фазу отсутствует. При высокой скорости охлаждения

происходит переход только в фазу ВСП (TSDW ⇡ 6.5 K) [35]. Это по�

ведение приписывается упорядочению анионов ClO4 [36�38]. Во время

охлаждения при T = TAO ⇡ 24 K анионы ClO4 занимают одну из двух

возможных ориентаций � вверх или вниз [37]. При T > TAO кристаллы

(TMTSF)2ClO4 являются инверсионно-симметричными из-за случайной

термической ориентации ClO4 анионов. При быстром охлаждении эта сим�

метрия сохраняется при температуре T < TAO [36; 39; 40], однако при

медленном охлаждении анионы ClO4 упорядочиваются равномерно вдоль

всех осей [37; 38; 41] и инверсионная симметрия кристаллов не сохраняется.

Рентгеновские измерения подтвердили, что объемная доля упорядоченных

доменов ClO4 увеличивается с уменьшением скорости охлаждения [42].

Поскольку переход в сверхпроводящую фазу появляется только при мед�

ленном охлаждении, можно сделать вывод, что эти упорядоченные домены

ClO4 трансформируются в сверхпроводящие домены [41]. Это подтвержда�

ется теоретическим анализом, показывающим что анионное упорядочение

приводит к расщеплению поверхности Ферми, что портит ее нестинг и

подавляет несоизмеримую волну плотности, конкурирующую со сверх�

проводимостью. Недавно объемная доля сверхпроводящих доменов была

рассчитана путем транспортных измерений [29] и рассеяния рентгеновских

лучей [42; 43]. Однако в этих расчетах есть несколько недостатков: (I) в ра�

ботах [42; 43] предполагается, что при скорости охлаждения ⇠ 1 K/мин

все анионы ClO4 полностью упорядочиваются при низких температурах.

Однако всегда должны оставаться неупорядоченные домены; (II) в работах

[42; 43] предполагается, что скачок сопротивления при T < TAO ⇡ 24 K
происходит только за счет рассеяния электронов из-за неупорядоченных

ClO4 доменов. Но эта модель не учитывает, что неупорядоченные домены

также образуют изолирующую ВСП фазу. (III) в данной модели работах

[42; 43] не учитывается анизотропия проводимости; (IV) модель [29] не учи�

тывает, что магнитная восприимчивость в областях сосуществования фаз

сильно зависит от формы сверхпроводящих доменов [44; 45]. Предлагаемая

в диссертации модель пытается устранить эти недостатки.

Далее мы рассматриваем квазидвумерные органические сверхпровод�

ники [46]. Среди этих соединений наиболее близкими к купратам являются

материалы на основе бис-(этилендитио)-тетратиофульвалена, известные

как BEDT-TTF [47�49]. Среди них самую высокую Tc ⇡ 13,5 K имеет

материал -(BEDT-TTF)2I3 [50]. Интересно, что в -(BEDT-TTF)2-X

с увеличением давления основное состояние меняется с АФ и ВСП на

сверхпроводящую фазу [21]. Из измерений оптической проводимости

[51] и электронного переноса [22] предполагалось, что во время этого
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преобразования (АФ / ВСП ! сверхпроводимость) возникает про�

межуточная неоднородная фаза, состоящая из сверхпроводящей фазы

и АФ / ВСП фазы [21]. Недавние измерения удельного сопротив�

ления в магнитном поле соединений -(BEDT-TTF)2-X на основе

X = Cu[N(CN)2]BrxCl(1�x) четко указывают на присутствие сверх�

проводящих доменов, встроенных в фоновую фазу [52; 53]. Подобные

эксперименты в ↵� (BEDT�TTF)2KHg(SCN)4 также доказывают

сосуществование малых сверхпроводящих доменов с ВСП доменами [54].

В более поздних работах выполнялось пространственное картирование

инфракрасных спектров с использованием синхротронного излучения на

-(BEDT-TTF)2-X вблизи перехода Мотта [55], что наглядно демон�

стрирует сосуществование АФ и металлических доменов. Но при более

высоком давлении в этих материалах с доменами АФ сосуществуют

сверхпроводящие домены. Все эти экспериментальные факты указывают

на наличие сверхпроводящих доменов в фоновой фазе в органических

сверхпроводниках.

Далее мы рассмотрим сверхпроводники на основе железа. Они име�

ют вторую по величине температуру перехода в сверхпроводящую фазу

среди всех высокотемпературных сверхпроводников при атмосферном

давлении [56]. Для сверхпроводников на основе железа наибольшее зна�

чение Tc ' 100 K найдено для FeSe пленок на подложке SrTiO3 [57].

Сверхпроводники на основе железа отличаются от купратов тем, что: (I)

исходное соединение этих сверхпроводников является полуметаллическим;

(II) физика низких энергий в этих сверхпроводниках описывается много�

орбитальным взаимодействием [58]. В то же время сверхпроводники на

основе железа имеют некоторые важные сходства с купратами : (I) сло�

истая кристаллическая структура; (II) d-электрон играет важную роль в

механизме спаривания; (III) фаза АФ / ВСП находится вблизи сверхпро�

водящей фазы на фазовой диаграмме [59]. Поэтому изучение группы этих

соединений даст важную информацию о высокотемпературных сверхпро�

водниках купратах.

Сосуществование АФ , ВСП и ВЗП в сверхпроводниках на основе

железа подтверждено многочисленными экспериментами. Измерения маг�

нитной восприимчивости и электронного переноса дают четкое указание

на сосуществование сверхпроводящей фазы и ВСП в Ba1�xKxFe2As2
[60]. Сканирующая туннельная микроскопия в K0.73Fe1.67Se2 также дока�

зывает сосуществование сверхпроводящей и ВЗП фаз [61]. Аналогичным

образом исследование ядерного магнитного резонанса в сверхпроводниках

на основе FeSe показывает одновременное присутствие АФ и сверхпро�

водящей фаз [62]. Эксперименты магнитометрии с помощью переменного

тока и спиновая релаксация мюонов доказывают наличие фазы АФ ни�

же Tc, а следовательно, сосуществование сверхпроводящих и АФ доменов
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[63]. Все эти результаты однозначно указывают на наличие сверхпроводя�

щих доменов в фоновой фазе в сверхпроводниках на основе железа.

Ряд экспериментов с купратами доказывает сосуществование сверх�

проводящих, АФ , ВСП и ВЗП доменов. Рентгеноструктурное исследова�

ние при магнитном поле для YBa2Cu4O8 показывает наличие ВЗП даже

при T < Tc [64; 65]. Измерение магнитного момента и ядерного магнит�

ного резонанса в YBa2Cu4O8 предполагает одновременное присутствие

сверхпроводящей и ВСП фаз [19]. Сосуществование сверхпроводящей и

АФ фаз в дырочно допированных купратах подтверждено многими экспе�

риментами [66]. Точно так же для дырочно допированных купратов La2�x

SrxCuO4 наблюдалось сосуществование сверхпроводящей и ВСП фаз

[67�70]. Все эти эксперименты показывают наличие пространственно неод�

нородной сверхпроводимости в купратах [71�74].

Одним из наиболее загадочных свойств высокотемпературных сверх�

проводников является анизотропное падение сопротивления при T >Tc

[75�80]. В органических материалах этот эффект приводит к неоднород�

ной температуре наступления нулевого сопротивления Tc [23; 26]. В этих

материалах сверхпроводящий эффект сначала проявляется по оси z с са�

мой низкой проводимостью, затем по оси y, и только в конце по оси x �

с самой высокой проводимостью. Это было объяснено наличием сверхпро�

водящих нитей вдоль оси z [23; 81]. Однако эта гипотеза пока не может

быть подтверждена экспериментально, и само существование сверхпрово�

дящих нитей все еще обсуждается. Такое же анизотропное возникновение

сверхпроводимости можно наблюдать в купрате YBa2Cu4O8 [82]. В [82]

это поведение было приписано наличию небольшой концентрации примеси

между двумя плоскостями CuO2 (вдоль оси z). Однако, как и в случае сo

сверхпроводящими нитями, эта идея не получила широкого распростране�

ния. Теория, предложенная в этой диссертации, пытается дать объяснение

анизотропному зарождению сверхпроводимости.

Таким образом мы видим, что имеется достаточно эксперименталь�

ных данных, подтверждающих существование пространственно неоднород�

ной сверхпроводимости и конкуренции между сверхпроводящей, АФ ,

ВСП и ВЗП фазами в нетрадиционных сверхпроводниках. Эта диссер�

тационная работа предлагает теоретическую модель для расчета объема

сверхпроводящей фазы и формы встроенных сверхпроводящих доменов

на основе экспериментальных данных по электрическому сопротивлению,

а также пытается объяснить наблюдаемое котринтуитивное анизотропное
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падение сопротивления в сильно анизотропных неоднородных сверхпро�

водниках.

Целью диссертации является исследование сверхпроводимости в

сильно анизотропных неоднородных сверхпроводниках. Учитывая недоис�

следованное состояние этой области и вышеупомянутые проблемы, целью

диссертации в широком смысле является:

1. Разработка теории и математической модели для расчета объем�

ной доли сверхпроводящей фазы при сосуществование сверхпрово�

дящей фазы и АФ , ВСП и ВЗП .

2. Применение разработанной модели к различным сильно анизо�

тропным сверхпроводящим материалам, в том числе к купратам,

органическим сверхпроводникам и сверхпроводникам на основе

железа.

3. Объяснение явления анизотропного перехода и анизотропного па�

дения сопротивления в слоистых сверхпроводниках.

Для достижения поставленной цели необходимо было решить следу�

ющие задачи:

1. Обобщить приближение Максвелла � Гарнетта для расчета про�

водимости пространственного неоднородной среды на случай

анизотропных проводников, в которых форма сверхпроводящих

доменов является эллипсоидной. Получить соответствующие ана�

литические формулы, удобные для анализа экспериментальных

данных.

2. Показать, что теория сверхпроводящих флуктуаций не может

объяснить наблюдаемое анизотропное падение электрического со�

противления в YBa2Cu4O8 и (TMTSF)2PF6 .

3. Объяснить анизотропию температуры перехода Tc в сверхпро�

водящое состояние с нулевым сопротивлением в органическом

сверхпроводнике (TMTSF)2PF6 .

4. Вычислить вероятность перколяции методом Монте � Карло для

конченого размера образца (TMTSF)2PF6 .

5. Вычислить объемную долю сверхпроводящей фазы в YBa2Cu4O8 ,

(TMTSF)2PF6 , (TMTSF)2ClO4 , (BEDT�TTF)2I3 и FeSe ис�

пользуя полученные обобщение приближение Максвелла �

Гарнетта.

6. Вычислить объемную долю сверхпроводящей фазы в (BEDT�TTF)2I3 и

FeSe используя эксперимент по магнитной восприимчивости, что�

бы сравнить со значениями из нашей модели.

7. Вычислить форму сверхпроводящих доменов как функцию тем�

пературы или другого управляющего параметра в YBa2Cu4O8 ,

(TMTSF)2PF6 , (TMTSF)2ClO4 , (BEDT�TTF)2I3 и FeSe на

основе имеющихся экспериментальных данных по проводимости и

магнитной восприимчивости.
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Научная новизна: Данной работы заключается в том, что все ре�

зультаты в этой диссертации получены впервые. Список публикаций и

докладов на конференциях в которых была проведена апробации получен�

ных результатов, приводится в конце. Основные результаты работы:

1. Впервые была предложена теория и получены аналитические фор�

мулы для определения объемной доли сверхпроводящей фазы из

экспериментальных данных по проводимости и ее анизотропии

для эллипсоидных сверхпроводящих доменов, с использованием

приближения Максвелла � Гарнетта в анизотропных сверхпровод�

никах.

2. Впервые c помощью предложенной теории на основе экспери�

ментальных данных по сопротивлению и его анизотропии и

рассчитаны форма и объем встроенных сверхпроводящих до�

менов в YBa2Cu4O8 , (TMTSF)2PF6 , (TMTSF)2ClO4 ,

(BEDT�TTF)2I3 и FeSe в зависимости от температуры или

других управляющих параметров.

3. Впервые было объяснено явление анизотропии температуры сверх�

проводящего перехода Tc в квазиодномерных органических сверх�

проводниках (TMTSF)2PF6 и (TMTSF)2ClO4 .

4. Впервые было объяснено анизотропное падение сопротивления в

высокотемпературных сверхпроводниках.

5. Впервые дано теоретическое объяснение увеличения Tc для

FeSe при уменьшении толщины образца.

6. Впервые было показано влияние скорости охлаждения на фор�

му сверхпроводящих доменов в органическом сверхпроводнике

(TMTSF)2ClO4 .

Практическая значимость. Одним из основных результатов

нашей работы является демонстрация влияния на сверхпроводимость

конечных размеров образцов. В нетрадиционных сверхпроводниках невза�

имодействующие сверхпроводящие домены появляются при температуре

значительно выше Tc. С понижением температуры размер сверхпроводя�

щих доменов увеличивается и при T =Tc все сверхпроводящие домены

соединяются и открывается сверхпроводящий канал. Этот эффект из�

вестен как сверхпроводящая перколяция. Наша работа показывает, что

перколяция возникает сначала вдоль наименьшего размера образца. Наша

работа также показывает, что для достижения нулевого сопротивления

весь образец не обязательно должен быть сверхпроводящим. Также из

двух образцов Tc будет выше для более тонких образцов.

Основные положения, выносимые на защиту:

1. Получены аналитические формулы проводимости вдоль разных

осей в сильно анизотропных неоднородных сверхпроводниках

для доменов эллипсоидной формы с использованием приближе�

ния Максвелла � Гарнетта. Используя эти формулы, найдена
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объемная доля сверхпроводящей фазы � в анизотропных сверх�

проводниках.

2. Показана применимость модели к квазидвумерному органиче�

скому сверхпроводнику (BEDT�TTF)2I3 , а также к квази�

одномерным органическим сверхпроводникам (TMTSF)2PF6 и

(TMTSF)2ClO4 . Во всех этих случаях оценивается форма сверх�

проводящих островков и объем сверхпроводящей фазы на основе

экспериментальных данных по электрическому сопротивлению.

3. Показано, что анизотропия температуры сверхпроводящего пере�

хода Tc, наблюдаемая в (TMTSF)2PF6 , обусловлена простран�

ственной неоднородноростью сверхпроводимости в сочетании с

конечными размерами и плоско-игольчатой формой образцов. По�

скольку обычно отношение сторон встроенных сверхпроводящих

доменов (ax/ay, ay/az) намного меньше, чем отношение сторон

образцов (Lx/Ly), вероятность перколяции сверхпроводящих до�

менов по кратчайшему направлению (оси z) выше. Из-за этого

нулевое сопротивление появляется первым по оси z с наименьшей

проводимостью.

4. Предложенная модель и полученные аналитические формулы при�

менены к купратам YBa2Cu4O8 и сверхпроводнику на основе

железа FeSe . На основе полученных аналитических формул и

имеющихся данных по сопротивлению и его анизотропии для этих

материалов получены оценки объемной доли сверхпроводящей фа�

зы � и формы внедренных сверхпроводящих островков.

5. Исследовано влияние скорости охлаждения на форму и размер

сверхпроводящих доменов (TMTSF)2ClO4 . Показано, что при

высокой скорости охлаждения размеры сверхпроводящих доменов

малы. Также при более низкой упорядоченности ClO4 анионов со�

отношение полуосей az/ax и az/ax всегда больше, чем при более

высокой упорядоченности ClO4 анионов.

Достоверность. Проведенные теоретические расчеты используют

надежные и опробованные методы. В предельных и частных случаях

полученные аналитические формулы согласуются с результатами более

ранних вычислений. Теоретические значения сопротивлений и объема

сверхпроводящих доменов, полученные с помощью нашей модели, очень хо�

рошо согласуются с экспериментальными значениями. Одним из основных

результатов нашей работы является развитие идеи о том, что сверхпрово�

димость в органическом сверхпроводнике (TMTSF)2PF6 , относящемся

к слоистым сверхпроводникам, возникает за счет перколяции сверхпро�

водящих доменов. Исходя из этого в более тонких образцах состояние

нулевого сопротивления должно возникать при более высоких температу�

рах T > Tc. Эксперименты с FeSe , который тоже относятся к слоистым

8



сверхпроводникам, подтверждают это явление, что доказывает правиль�

ность нашей модели.

Апробация работы. Основные результаты работах докладыва�

лись на:

1. XХ Школу-конференцию молодых ученых "Проблемы физики

твердого тела и высоких давлений 16 Сен. - 26 Сен. 2021 г., Рос�

сийская Федерация, г. Сочи.

URL: school.lpi.ru

2. Международная конференция �Низкоразмерные материалы: тео�

рия, моделирование, эксперимент�, 12 Июль - 16 Июль 2021 г.,

Российская Федерация, г. Дубна

URL: indico.jinr.ru

3. XIX Всероссийская конференция �Проблемы физики твердого те�

ла и высоких давлений�, 18 Сен. - 27 Сен. 2020 г., Российская

Федерация, г. Сочи.

URL: hppi.troitsk.ru

4. Взаимодействие излучения и квантовой материи, 2 Июль - 5 Июль,

2019 г., Российская Федерация, г. Москва.

URL: irq2019.quant.physics.mpgu.edu

5. Modern Trends in Condensed Matter Physics (Lev Gor’kov Memorial

Conference), 24 Июнь - 27 Июнь, 2019 г., Российская Федерация, г.

Черноголовка.

URL: gorkovconf.itp.ac.ru

6. International Workshop on Localization, Interactions and

Superconductivity, 30 Июль - 4 Июль 2018 г., Российская Феде�

рация, г. Черноголовка.

URL: intgroup.itp.ac.ru

7. International Conference in remembrance of Alexei Abrikosov, 25

Июнь - 28 Июнь 2018 г., Российская Федерация, г. Черноголовка.

URL: abrikosovconf.itp.ac.ru

8. IV International Laser, Plasma Research and Technology LaPlaz-2018,

30 Янв. - 1 Фев. 2018 г., Российская Федерация, г. Москва.

URL: conf.laplas.mephi.ru

Личный вклад. Все новые результаты, приведённые в данной

диссертационной работе, получены лично автором или при его непосред�

ственном учаcстии.

Публикации. Основные результаты по теме диссертации изложены

в 6 печатных изданиях, 6 из которых изданы в журналах, рекомендован�

ных ВАК.
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Эта работа была выполнена при поддержке Министерства науки и

высшего образования Российской Федерации в рамках Программы по�
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ской физики и математики.

Объем и структура работы. Диссертация состоит из введения, 4

глав, заключения и 2 приложений. Полный объем диссертации 129 страниц

текста с 30 рисунками. Список литературы содержит 180 наименование.
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Содержание работы

Во введении обосновывается актуальность исследований, проводи�

мых в рамках данной диссертационной работы, приводится обзор научной

литературы по изучаемой проблеме, формулируется цель, ставятся задачи

работы, излагается научная новизна и практическая значимость получен�

ных результатов.

В первой главе показана ранее известный метод эффективной про�

вдимости для сферических и эллипсоидных включений в изотропных

материала [83]. Исользуя приближение Максвелла � Гарнетта [84; 85] эф�

фективной проводимость в изотропной среде с внедренными доменами

сферической и эллипсойдной формы.

Во втоной главе разработана макроскопическая теория и матема�

тическая модель гранулярной сверхпроводимости используя приближение

Максвелла � Гарнетта для внедренных доменов эллипсойдной формы

в сильно анизотропных средах. Во всех вышеупомянутых материалах,

высокотемпературных сверхпроводниках купратах, органических сверх�

проводниках, сверхпроводниках на основе железа, сверхпроводимость не

может быть объяснена обычной теорией БКШ . Следовательно, они

принадлежат к группе, называемой нетрадиционными сверхпроводниками

[2]. Фазовая диаграмма показывает, что в большинстве нетрадиционных

сверхпроводников сверхпроводящая фаза сосуществует с другими фазами,

металлической, ВЗП , ВСП [15; 16; 23; 26; 52; 86; 87]. Это сосуществова�

ние фаз можно рассматривать как сверхпроводящие домены, встроенные

в фоновую фазу. Фоновая фаза может состоять из отдельных фаз, ме�

таллической, ВСП , ВЗП или их смеси. Эксперименты показывают, что

сверхпроводящие домены присутствуют при T > Tc. С учетом этих фак�

тов был предложен следующий процесс. С понижением температуры при

T < T⇤
, где T⇤

� температура возникновения сверхпроводимости, в фоно�

вой фазе начинают появляться небольшие сверхпроводящие домены. При

дальнейшем понижении температуры объемная доля сверхпроводящих до�

менов увеличивается. Наконец, при T = Tc эти домены перколируются

и открывается сверхпроводящий канал. Используя данную идею, была

показана ранее известна математическая модель для расчета формы и

размера сверхпроводящих эллипсойдных доменов. В этой модели прово�

димость будет использоваться для расчета доли сверхпроводящего объема

� с использованием приближения Максвелла � Гарнетта.

Все материалы, используемые в работе, сильно анизотропны. Од�

нако приближение Максвелла � Гарнетта можно применять только к

изотропной среде. Поэтому мы используем процедуру отображения для

преобразования анизотропных сред в изотропные. Процедура отображения

выполняется при соблюдении двух условий: (I) проводимость в отобража�

емом пространстве по всем трем осям будет одинаковой; (II) уравнение
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стационарного электронного тока будет выполняться как в реальном, так

и в отображенном пространстве. Пусть �
b
xx
,�

b
yy
,�

b
zz

� удельные сопро�

тивления фона в реальном пространстве. Стационарное уравнение тока

в реальном пространстве будет иметь вид

�rj = �
b

xx

@
2
V

@x2
+ �

b

yy

@
2
V

@y2
+ �

b

zz

@
2
V

@z2
= 0, (1)

где V � приложенный потенциал; j � плотность электрического тока.

Обозначим изотропную проводимость в отображенном пространстве как

�
⇤ ⌘ �

b
xx

. Здесь �
b
xx

берется в качестве фоновой проводимости для отоб�

ражаемого пространства. Следовательно, стационарное уравнение тока в

отображаемом пространстве будет иметь вид

�rj = �
⇤
✓
@
2
V

@x02 +
@
2
V

@y02
+

@
2
V

@z02

◆
= 0. (2)

Согласно условию отображения, уравнения (1) и (2) должны быть равны.

Тогда уравнения для растяжения пространства имеют вид

x
0 = x;

p
µ y

0 = y;
p
⌘ z

0 = z, (3)

где µ и ⌘ � коэффициенты растяжения. Они равны

µ =
�
b
yy

�b
xx

; ⌘ =
�
b
zz

�b
xx

. (4)

В связи с растяжением пространства, встроенные сверхпроводящие

домены деформируются в эллипсоиды в отображенном пространстве. Если

в реальном пространстве сверхпроводящие области представляют собой

сферы диаметром a, то в отображаемом пространстве они преобразуются

в эллипсоиды с полуосями

a
⇤
x
= a; a

⇤
y
=

a
p
µ
; a

⇤
z
=

a
p
⌘
, (5)

где a⇤
x
, a⇤

y
и a⇤

z
� полуоси эллипсоидов в отображенном пространстве. Ес�

ли сверхпроводящие домены в реальном пространстве представляют собой

эллипсоиды с полуосями ax = a, ay = � a и az = � a, то в отображаемом

пространстве они трансформируются в эллипсоиды с полуосями

a
⇤
x
= a; a

⇤
y
=

� a
p
µ
; a

⇤
z
=

� a
p
⌘
. (6)

После проведенных преобразований пространства мы можем при�

менить приближение Максвелла � Гарнетта. Предположим, что сфера
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2: Background phase

а)

Рис. 1 � Схематическое изображение приближения Максвелла-Гарнетта.

E � приложенное электрическое поле; 1 � включенная фаза; 2 � фоновая

фаза; R � расстояние от точки P до центра сферы смешанной фазы; r �

радиус сферы смешанной фазы. Расстояние от точки P до центра сферы

намного больше размеров сферы, r ⌧ R.

смешанной фазы встроена в бесконечную среду фоновой фазы (см. рис.

1). Предполагается, что размер доменов фазы �1� мал и расстояние меж�

ду ними велико, следовательно, они не взаимодействуют друг с другом.

Это предположение выполняется, только если объемная доля фазы �1�

(�1) мала, таким образом приближение Максвелла � Гарнетта применима

только при �1 ⌧ 1. Уравнение для эффективной проводимости смешан�

ной фазы выводится из условия, что электрическое поле в точке P (E12)

из-за фазы �1� и фазы �2� равно электрическое поле из-за воображаемой

смешной фазы Ee [83]. Приравняв E12 и Ee

(1� �1)(�e � �2) + �1


�2 (�e � �1)

�2 +Ai(�1 � �2)

�
= 0, (7)

где �1 � проводимость фазы �1�, �2 � проводимость фазы �2� и �e �

проводимость эффективной фазы [83]. Ai � тензор деполяризации по осям

i = x, y, z. Для эллипсоида с полуосями a1, a2 и a3 тензор деполяризации

представлен в виде

Ai =
3Y

n=1

an

Z
dt/2

�
t+ a

2
i

�
vuut

3Y

n=1

(t+ a2
n
). (8)

Для сферического включения Ax = Ay = Az = 1/3. Решение уравнения (7)

для �e дает следующую эффективную проводимость

�e = �2

⇢
[Ai + (1�Ai)�] (�1 � �2) + �2

Ai(1� �1)(�1 � �2) + �2

�
. (9)

Чтобы применить приближение Максвелла � Гарнетта к реальным

материалам, мы выполняем следующие действия. Во-первых, с помощью
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уравнения (4) анизотропная среда преобразуется в изотропную среду.

Пусть в отображенном пространстве �
b
xx

= �
b

� фоновая проводимость,

�
isl

� проводимость включения, �
⇤
ii

� проводимость вдоль оси i = x, y

и z, а � � объемная доля включений. После замены �1 ! �
isl

, �2 ! �
b
,

�e ! �
⇤
ii

и �1 ! � в уравнении (9), эффективная проводимость в отобра�

жаемом пространстве вдоль i-й оси находится как

�
⇤
ii
= �

b

(
[Ai + (1�Ai)�]

�
�
isl � �

b
�
+ �

b

Ai(1� �)(�isl � �b) + �b

)
. (10)

Эффективная проводимость в реальном пространстве находится путем

умножения уравнения (10) на диагональную матрицу [1, µ, ⌘]:

�xx = �
b

xx

(
[Ax + (1�Ax)�]

�
�
isl � �

b
�
+ �

b

Ax(1� �)(�isl � �b) + �b

)
,

�yy = �
b

yy

(
[Ay + (1�Ay)�]

�
�
isl � �

b
�
+ �

b

Ay(1� �)(�isl � �b) + �b

)
,

�zz = �
b

zz

(
[Az + (1�Az)�]

�
�
isl � �

b
�
+ �

b

Az(1� �)(�isl � �b) + �b

)
.

(11)

Если включения сверхпроводящие, то �
isl ⇡ 1. Следовательно, уравнение

(11) для сверхпроводящего включения будет иметь вид

�xx = �
b

xx


Ax + (1�Ax)�

Ax(1� �)

�
,

�yy = �
b

yy


Ay + (1�Ay)�

Ay(1� �)

�
,

�zz = �
b

zz


Az + (1�Az)�

Az(1� �)

�
.

(12)

Уравнение для объемной включений доли �, когда включения не яв�

ляются сверхпроводящими, находится из уравнения (11):

� =

⇣
�ii

�b
ii
� 1

⌘ �
�
b �Ai�

b +Ai�
isl
�

(�isl � �b)
⇣
1�Ai +Ai

�ii

�b
ii

⌘ , (13)

где i � оси x, y и z. Уравнение для �, когда включения являются сверх�

проводящими, находится из уравнения (12):

� =
Ai

⇣
1� �

b
ii

�ii

⌘

Ai + (1�Ai)
�b
ii

�ii

. (14)
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В этой же главе мы подробно объяснили пределы применения нашей

модели. Наша модель применима только в макроскопическом диапазоне.

li � di � ⇠i. (15)

Пределы применимости нашей модели и сфероидальная форма сверхпро�

водящих доменов позволяют пренебречь следующми квантово-механиче�

скими эффектами: (i) андреевское отражение, (ii) эффект близости , (iii)

джозефсоновская связь между сверхпроводящими доменами.

В третей главе с точки зрения предложенной теории на�

ми анализируются органические сверхпроводники (TMTSF)2PF6 и

(TMTSF)2ClO4 из семейства (TMTSF)2-X [46] и к (BEDT�TTF)2I3 .

Наш анализ дает ответы на два важных вопроса: (I) почему в

(TMTSF)2PF6 переход в сверхпроводящую фазу первым наступает по на�

правлению с самой низкой проводимостью; (II) как скорость охлаждения

влияет на сверхпроводящие домены в (TMTSF)2ClO4 .

В (TMTSF)2PF6 сосуществуют сверхпроводящие, металлические

и ВСП домены [23]. Этим он отличается от YBa2Cu4O8 , в кото�

рых сосуществуют только металлические и сверхпроводящие домены. В

(TMTSF)2PF6 с увеличением давления сверхпроводящая фаза появляет�

ся сначала по оси z, затем по осям y и x [23; 26]. На фазовой диаграмме

температуры и давления (TMTSF)2PF6 : (I) при P < Pc2 = 6 кбар су�

ществует только фаза ВСП при любой температуре; (II) при Pc2 < P <

Pc1 = 7.8 кбар и T < Tc сверхпроводящая фаза существует только вдоль

осей z, а ВСП и металлическая фаза существуют вдоль оси x и y; (III)

при Pc1 < P < Pc0 = 8.4 кбар и T < Tc сверхпроводящая фаза существует

вдоль осей x и y, а ВСП и металлическая фазы существует только вдоль

оси z; (IV) при Pc1 < P < Pc = 9.4 кбар и T < Tc сверхпроводящая, метал�

лическая и ВСП фазы существуют вдоль осей x, y, z; (V) при P > Pc и

T < Tc существует только сверхпроводящая фаза вдоль осей x, y, z [23; 26].

Для определения � используется удельное сопротивление вдоль

оси y под давлением P = 8.3 кбар (рис. 2) (г) [23]. Предполагает�

ся, что под действием магнитного поля все сверхпроводящие домены

разрушаются. Поэтому для фонового сопротивления в формуле (14) ис�

пользуется ⇢ при магнитном поле B = 0,22 T. Применение нашей теории к

(TMTSF)2PF6 отличается от применения к YBa2Cu4O8 , потому что

в (TMTSF)2PF6 фоновая фаза, в которой появляются сверхпроводя�

щие домены, представляет собой смесь фаз ВСП и металлической, а для

YBa2Cu4O8 и (BEDT�TTF)2I3 фоновая фаза была только металличе�

ской.

Поскольку средняя форма и размер сверхпроводящих доменов не

зависят от формы и размера образца, важно изучить влияние формы и раз�

мера образца на сверхпроводимость. Обычно образцы (TMTSF)2PF6 име�

ют плоскую или игольчатую форму. Например, в [23; 34] образцы имеют
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Рис. 2 � Температурная зависимость удельного сопротивления ⇢ по осям

x (а), y (б) и z (в). Экспериментальные данные для (TMTSF)2PF6 при

P = 8,3 кбар были получены из рис. (4а) работы [23]. На рис. 2 (а-в) MGA �

расчет с приближением Максвелла-Гарнетта с использованием уравнения

(12); non-SC fit � экстраполированное фоновое удельное сопротивление;

experiment – экспериментальные данные. (г) Температурная зависимость

доли сверхпроводящего объема, рассчитанная по формуле (14); (вставка)

экспериментальная ⇢y при магнитном поле B = 0,22 T и B = 0 T.

x

z

Рис. 3 � 2D-схематическое изображение сверхпроводящих островков,

встроенных в металлическую фоновую фазу. Экспериментальные образцы

(TMTSF)2PF6 и (TMTSF)2ClO4 обычно имеют игольчатую или плос�

кую форму, то есть образцы вытянуты по оси x. Маленькие кружки внутри

образца � встроенные сверхпроводящие домены.

размеры 3 ⇥ 0.2 ⇥ 0.1 мм
3
. Для изучения влияния размеров образцов

на сверхпроводящие свойства был проведен численный эксперимент. С

использованием метода Монте-Карла была получена вероятность сверхпро�

водящей перколяции вдоль осей х, у, z при различных �. Схематическое

изображение экспериментальных условий представлено на рис. 3. В числен�

ном эксперименте предполагалось, что образец с размерами Lx⇥Ly⇥Lz ⌘
3⇥ 0.2⇥ 0.1 мм

3
содержит сверхпроводящие сферы. Количество сверхпро�

водящих сфер n диаметром d зависит от �

n =
�⇥ (Lx ⇥ Ly ⇥ Lz)

(4⇡/3)(d/2)3
. (16)

Согласно нашей теории, сверхпроводящие островки распределены

внутри образца случайным образом. Следовательно, вероятность перколя�

ции px, py и pz для данной � находится путем усреднения по большому

количеству схем распределения этих островков. Зависимость px, py и pz

от � для сверхпроводящих сфер размером d = 15, 40, 40± 20µm показана
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Рис. 4 � Зависимость вероятности перколяции по оси x (синяя, линия), оси

y (зеленая, пунктирная) и оси z (красная, штриховая) для сверхпроводя�

щей сферы диаметром d = 40 µm (a), d = 15 µm (б), d = 40± 20 µm (в). (г)

Зависимость вероятности перколяции от давления; (вставка) зависимость

� от давления, найденная из [34].

на рис. 4 (a-в). Благодаря колебаниям углового магнитосопротивления и

ВСП фазе индуцированной магнитным полем (ВСП-ИМП ) при B = 2T ,

был получен минимальный размер сверхпроводящих доменов d > 1µм [26].

Точно так же находим максимальный размер доменов d . 40 µм. Он полу�

чен из измерений верхнего критического поля Hc2 [54; 88]. Таким образом,

размер сверхпроводящих островков составляет 1µм <d . 40µm. Поскольку

сверхпроводящее состояние в (TMTSF)2PF6 контролируется давлением,

зависимость вероятности перколяции от давления показана на рис. 4 (г).

� при разном давлении находится из [34]. Во всех случаях вероятность

перколяции по оси z � наибольшая, а по оси x � наименьшая.

Этот результат объясняется очень простой физической картиной.

Предположим, что двухмерный проводник вытянут вдоль оси x (Lx � Ly)

(см. рис. 5(a). Небольшие круглые сверхпроводящие островки встроены

внутри этого проводника. При снижении температуры размер и количество

островков увеличивается. Так как Lx � Ly, то первым при понижении тем�

пературы откроется сверхпроводящий канал по оси y. Условие вероятности

перколяции px < py < pz при данном � для эллипсоидальных островков с

полуосями ax, ay, az, встроенных в проводник с размерами Lx, Ly, Lz,

составляет
ax

Lx

. ay

Ly

. az

Lz

. (17)

Чтобы понять эффект перколяции, когда Lx, Ly, d меняются, а Lz яв�

ляется постоянной, было проведено несколько численных экспериментов.

На рис. 5 (б, в) показана зависимость критической доли сверхпроводяще�

го объема для оси x (�
c
x
) и оси y (�

c
y
) от длин образца Lx, Ly и диаметра

сферических сверхпроводящих включений d. Здесь критическое значение

�
c

i
вдоль i-го направления определяется как значение �, когда вероят�

ность перколяции вдоль i-го направления равна 1/2, т.е. путем решения

уравнения p
c

i
(�) = 1/2. Установлено, что для образцов постоянной ши�

рины Ly =const. и для постоянного диаметра сверхпроводящих доменов
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Рис. 5 � (a) Схематическое изображение фоновой фазы (желтый), в ко�

торую вложены сверхпроводящие островки (синий) при T < T
⇤
. Оно

используется в моделировании Монте-Карло. (б, в) Зависимость доли кри�

тического сверхпроводящего объема по оси x (�
c
x
) и оси y (�

c
y
) от отношения

длин образца по оси x и y (Lx/Ly) и от соотношения Ly и диаметра

сверхпроводящих островков d. �
c

i
определяется формулой pi(�c

i
) = 1/2.

(г) Зависимость �
c
y

(синяя, точки) и �
c
x

(зеленая, штрихи) от Lx/Ly для

d = Ly/5; (вставка) найдено эмпирическое соотношение �
c
y
/ (Lx/Ly)�0.38

.

(д) Зависимость �
c
y

(синяя, точки) и �
c
x

(зеленая, штрихи) от Lx/d для

Lx/Ly = 20.

d =const., �
c
x

не сильно изменяется по мере увеличения длины образца.

Однако при этом �
c
y

быстро уменьшается. С другой стороны, если длина

образца Lz = const и диаметр сверхпроводящих островов d = const, то оба

�
c
x

и �
c
y

быстро убывают. Также можно сделать вывод, что когда Lx и Ly по�

стоянны, �
c
x

быстро увеличивается с уменьшением d. Однако �
c
y

не сильно

изменяется с уменьшением d. Наш анализ также дал эмпирическую зави�

симость �
c
y

от отношения длин образца �
c
y
/ (Lx/Ly)�0.38

. Таким образом

�
c
y

уменьшается с увеличением Lx. Это показано на вставке к рис. 5 (г).

Физический смысл этих результатов заключается в том, что среди разных

образцов перколяция происходит в первую очередь в более узких образ�

цах. Точно так же образец с самыми большими островками будет иметь

самую низкую �
c

i
. Мы приходим к выводу, что Tc может быть увеличена

за счет уменьшения размера образцов и создания благоприятных условий

для возникновения более крупных сверхпроводящих островков.

Далее в нашей работе анализируется влияние скорости охлажде�

ния на размер и форму сверхпроводящих доменов в (TMTSF)2ClO4 .

Это единственное соединение в семействе органических сверхпроводни�

ков, которое становится сверхпроводящим при атмосферном давлении.

В (TMTSF)2ClO4 сверхпроводящий переход контролируется скоростью

охлаждения [40]. Если образец охлаждается очень быстро, то происходит
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переход в ВСП при TSDW ⇡ 4�5 K [36; 46; 89]. Однако если образец охла�

ждают медленно, то появляется переход в сверхпроводящую фазу при Tc ⇡
1.3K [90; 91]. Недавние эксперименты показали, что в (TMTSF)2ClO4 при

охлаждении сосуществуют сверхпроводящая, ВСП и металлическая фазы

[27; 29]. С кристаллографической точки зрения это объясняется пред�

ставлением, что упорядоченные анионные домены ClO4 погружены в

неупорядоченный фон. При охлаждении со средней скоростью упорядо�

ченные домены остаются металлическими и при T < T
⇤

эти металлические

домены превращаются в сверхпроводящую фазу.
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Рис. 6 � (a) Доля сверхпроводящего объема �, рассчитанная с использо�

ванием экспериментальных данных из рис. 2 [27] и уравнения (14) для

скорости охлаждения 100 К/мин; (вставка) Удельное сопротивление вдоль

оси x в магнитном поле, приложенном параллельно оси z, при B = 0 T

(синяя) и B = 2 T (зеленая). Оно получено из рис. 2 (с) работы [27]. (б)

Сравнение экспериментального [27] и теоретического (уравнение (12) удель�

ных сопротивлений по оси z.

C использованием данной теории была рассчитана форма сверхпро�

водящих доменов. Экспериментальные данные для скорости охлаждения

100 К/мин взяты из рис. (2) работы [27]. Рассчитанная с использовани�

ем уравнения (14) доля сверхпроводящего объема � показана на рис. 6

(a). С использованием этого � в уравнении (12) рассчитывается удельное

сопротивление вдоль оси z ⇢zz. Это показано на рис. 6 (б). Хорошая согласо�

ванность теории и эксперимента доказывает правильность нашей модели.

Отношение полуосей (az/ax) также определяется из этого анализа: (I) при

T ⇡ 1,2K az/ax ⇡ 0,16; (II) при T ⇡ 0,5K az/ax ⇡ 0,85. Это значит, что при

T ! 0K отношение az/ax ! 1. Температурная зависимость az/ax может

свидетельствовать об образовании крупных и почти изотропных кластеров

мелких сверхпроводящих включений. Поскольку отношение az/ax всегда

больше, чем отношение сверхпроводящих длин когерентности ⇠z/⇠x ⇡ 0,03,
можно сделать вывод, что в (TMTSF)2ClO4 сверхпроводящие островки

возникают из-за упорядочения анионов, а не из-за сверхпроводящей флук�

туации.
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Рис. 7 � (a) Зависимость доли сверхпроводящего объема � от скорости

охлаждения (рассчитывается из рис. 1 (d) работы [29]). � находится из

уравнения (14). (б, в) Зависимость соотношения полуосей az/ay и ay/ax

от неупорядоченности образцов. Экспериментальные данные получены из

рис. 3 и 4 работы [27].

Далее мы исследуем влияние скорости охлаждения на размер сверх�

проводящих доменов. Экспериментальные данные для удельного сопротив�

ления при скорости охлаждения от 0,02 К/мин до 18 К/мин были взяты

из рис. 1 (d) работы [29]. На рис. 7 (a) показана сильная зависимость �

от скорости охлаждения. При низкой скорости охлаждения (0,02 К/мин)

� быстро увеличивается с понижением температуры. Однако при высо�

кой скорости охлаждения (18 К / мин) эта зависимость слабая. Поскольку

сверхпроводящие домены развиваются только в упорядоченных областях

ClO4, то мы можем заключить, что: (I) при высокой скорости охлаждения

среднее расстояние между сверхпроводящими доменами велико, а размер

доменов мал; (II) При низкой скорости охлаждения среднее расстояние

между сверхпроводящими доменами невелико, а их размер велик, поэтому

легко образуются большие кластеры или сверхпроводящие островки.

Аналогичный анализ проводится для BEDT. Экспериментальные

данные взяты из [92]. Как и в случае YBa2Cu4O8 , фоновая проводимость

определяется путем экстраполяции с высокой температуры. Предполагает�

ся, что температура возникновения сверхпроводимости составляет T
⇤ ⇡

8� 9K. � находится из удельного сопротивления по оси z с помощью урав�

нения (14), как показано на рис. 8 (a). Из этого � с помощью уравнения

(12) рассчитывается удельное сопротивление по осям x, y. Сравнение рас�

четных и экспериментальных значений удельного сопротивления показано

на рис. 8 (б-г). Форма включений определяется как

� ⌘ ay

ax
⇡ 2, � ⌘ az

ax
⇡ 0.13. (18)

Чтобы убедиться, что расчетное значение � является правильным, �

также вычисляется из магнитной восприимчивости (рис. 8(a). Магнитная

восприимчивость � при температуре T < 9 K взята из [92]. Большое паде�

ние � при T ⇡ 1,5 К в сильном магнитном поле (8 кЭ) и слабом магнитном

поле (2,8 кЭ) не может быть объяснено стандартной теорией флуктуаций
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Рис. 8 � (a) Температурная зависимость доли сверхпроводящего объема

�⇢ в (BEDT�TTF)2I3 , рассчитанная по данным удельного сопротивле�

ния из [92] с использованием уравнения (14). Температурная зависимость

доли сверхпроводящего объема �� в (BEDT�TTF)2I3 , рассчитан�

ная по данным магнитной восприимчивости из [93] с использованием

уравнения (19) (температурно-независимый коэффициент C=2600). �
C
�

рас�

считана с использованием температурно-зависимого коэффициента C(T)

из уравнения (22). (б,в,г) Сравнение рассчитанного, экспериментально�

го и фонового удельных сопротивлений. Экспериментальные значения

взяты из [92]. Фоновые удельные сопротивления по трем осям представ�

лены как: ⇢
m
1 (T ) = (1.429 + 0.084K�1

T + 0.006K�2
T

2)⇢1(293K) ⇥ 10�3
,

⇢
m
2 (T ) = (2.616 + 0.063K�1

T + 0.009K�2
T

2)⇢2(293K) ⇥ 10�3
, and ⇢

m
3 (T ) =

(47.821 + 0.025K�1
T + 0.255K�2

T
2)m⌦·cm. Здесь ⇢

293K
1 = 54.15 m⌦ · cm,

⇢
293K
2 = 86.64m⌦ · cm.

сверхпроводимости [24]. Следовательно, мы предполагаем, что это связано

с развитием сверхпроводящих доменов. В первом приближении изменение

восприимчивости �2.8��8 ⌘ �� пропорционально доле сверхпроводящего

объема. Поскольку восприимчивость сверхпроводника равна �SC ⌘ �1/4⇡,

то

�� ⇡ C
��

�SC

. (19)

Значение константы C = 2,6⇥10�3
находится из предположения, что доли

сверхпроводящего объема, полученные из удельного сопротивления (�⇢)

и из магнитной восприимчивости (��), при T ⇡ 1,5 � 2 K почти равны

друг другу.

Для более точного анализа константа, C должна быть функцией

температуры C(T ). C(T ) зависит от температуры из-за: (I) формы эллип�

соидальных включений, (II) глубины лондоновского проникновения, (III)

проникновения магнитных вихрей. Поскольку сверхпроводящие домены

имеют эллипсоидальную форму, их восприимчивость будет отличаться от

восприимчивости идеальной сверхпроводящей сферы �SC = �1/4⇡. По�

правка, обусловленная эллипсоидностью доменов, рассчитывается через

коэффициент размагничивания n [94]. Восприимчивость эллипсоида равна

�ellip = �1/[4⇡(1 � n)]. Для � = 2 и � = 0.13 коэффициент размагничи�

вания равен n ⇡ 0,05, следовательно, �ellip ⇡ 1.05 ⇠ 1, что очень мало

отличается от сферического � [95].
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Если лондоновская глубина проникновения � больше, чем размер

сверхпроводящих доменов, то �ellip и �SC заметно различаются. Для

сверхпроводящей сферы радиуса R ⌧ �, �SC = R
2
/(10⇡�2) [45]. Для эллип�

соидального включения �ellip ⇡ R
2
/[10⇡�2(1�n)]. Подставляя в уравнение

(19) �SC ! �ellip, получаем разницу в восприимчивости

�� ⇡ �ellip ⇥ �. (20)

Поскольку �(T ) ⇡ �(0)/
p
1� (T/T ⇤)4 зависит от температуры, �� в

уравнении (20) также зависит от температуры. Используя �(T ) и �ellip,

уравнение (20) можно записать как

�� ⇡ �
R

2
⇥
1� (T/T ⇤)4

⇤

40⇡�(0)2(1� n)
. (21)

Подставляя уравнение (21), в уравнение (19) получаем C(T ):

C(T ) ⇡ 10�(0)2(1� n)

R2 [1� (T/T ⇤)4]
. (22)

Зависимость доли сверхпроводящего объема �
C
�

от температуры с ис�

пользованием C(T ) из уравнения (22) показана на рис. 8 (a). Совпадение

значений �
C
�

и � доказывает, что предложенная нами теория дает пра�

вильный расчет �.

Из значения наилучшего совпадения �⇢ с �
C
�

находим �(0)/R ⇡ 16.
Следовательно, приблизительный размер сверхпроводящего домена d =
2R ⇡ �(0)/8 мкм. Для ↵ � (BEDT � TTF )2I3 глубина проникновения

�(0) ⇡ 6 мкм. Поэтому d = �(0)/8 ⇡ 0,75 мкм [96]. Это больше, чем

длина сверхпроводящей когерентности �l ⇡ 10�80 нм [97]. Поэтому мы мо�

жем утверждать, что эффект близости и джозефсоновская связь не сильно

влияют на результат [45]. Нижнее критическое магнитное поле Hc1 сверх�

проводящего цилиндра обратно пропорционально квадрату его радиуса.

Если ⇠ ⌧ R ⌧ �, то Hc1 / (�/R)2 [98]. Для BEDT �/R ⇡ 16. В этом слу�

чае верхнее критическое поле во включенных сверхпроводящих островках

почти в 300 раз больше Hc1, поэтому вихри практически не проникают в

сверхпроводящие островки. Следовательно, в первом приближении �� в

уравнении (19) правильно. Это значит, что наша модель применима, ко�

гда � � R � ⇠.

В четвертой главе разработанная теория успешно применяется к

сверхпроводнику на основе железа FeSe к купратам YBa2Cu4O8 . В FeSe ,

хотя сверхпроводящий переход происходит при Tc ⇡ 8 K, дополнитель�

ная проводимость из-за сверхпроводящих островков появляется почти при

40 К. Это важно, потому что под давлением для FeSe Tc ⇠ 40 K [99].

Следовательно, давление действует как катализатор для образования бо�

лее крупных сверхпроводящих доменов. Поскольку сверхпроводимость в
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гидридах при комнатной температуре появляется под очень высоким давле�

нием, то понимание механики сверхпроводящих доменов в FeSe поможет

нам получить сверхпроводимость при комнатной температуре при более

низком или атмосферном давлении как в гидридах так и в других нетра�

диционных сверхпроводниках.

В недавнем эксперименте с FeSe было обнаружено, что избыточная

проводимость в плоскости x-y намного ниже, чем в направлении оси z при

T . 35� 40K [30]. Такое поведение не может быть объяснено имеющейся

теорией флуктуационной сверхпроводимости [76], поскольку она утвер�

ждает, что избыточная проводимость вдоль оси z будет намного ниже,

чем в плоскости x-y. Однако наша модель идеально описывает результаты

эксперимента. Согласно нашей модели, при T < T
⇤

в материалах образу�

ются небольшие сверхпроводящие островки. С понижением температуры

эти островки становятся больше и при T = Tc открывается непрерыв�

ной сверхпроводящий канал. Следовательно, можно объяснить увлечение

проводимости вдоль оси z эллипсоидальной формы сверхпроводящих ост�

ровков.

В FeSe проводимость в плоскости x-y примерно одинакова по осям

x и y, то есть �xx ⇡ �yy. Однако проводимость по оси z �zz намного ниже,

чем в плоскости x-y, то есть �zz ⌧ �xx ⇡ �yy. Поэтому естественно пред�

положить, что сверхпроводящие домены представляют собой вытянутые

сфероиды (ax = ay < az). Для вытянутых сфероидов с осью симметрии

вдоль оси z условие деполяризации из уравнения (8)

A =

0

@
Q 0 0
0 Q 0
0 0 1� 2Q

1

A , (23)

где

Q =
1

2

⇢
1 +

1

�2 � 1


1� 1

1� 2�
ln

✓
1 + �

1� �

◆��
. (24)

В уравнении (24) � = az/ax и � =
p
1� 1/�. Для критически сильно вытя�

нутых сфероидов (� � 1) значение Q в уравнении (24) упрощается до

Q =
1

2
+

2� ln(4�)

4�
. (25)

Используя эти деполяризационные члены в уравнении (12), получаем эф�

фективную проводимость вдоль осей x, y и z:

�xx = �
b

xx


1

1� �
+ �

�

�yy = �
b

yy


1

1� �
+ �

�

�zz = �
b

xx


⌘

1� �
+

2��

ln(4�/⌘)� 2

�
,

(26)
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где отношение ⌘ = �
b
zz
/�

b
xx

показывает анизотропию среды. Для вычисле�

ния �zz в уравнении (26) мы использовали фоновую проводимость вдоль

оси x.

а) б) в)

Рис. 9 � (a) Температурная зависимость дифференциальной проводимо�

сти (dV/dI) вдоль оси z в FeSe . Пунктирная линия представляет собой

квадратичную зависимость dV/dI от потенциала. (б) Температурная за�

висимость магнитной восприимчивости. Отклонение экспериментальных

значений (синий, квадрат) от линейной зависимости (черный, пунктир)

при Tc < T < 55 K означает неоднородную сверхпроводимость; (вставка)

Восприимчивость во всем температурном диапазоне. (в) Температурная за�

висимость �, рассчитанная из экспериментов по удельному сопротивлению

(кружки, уравнение (26) и магнитной восприимчивости (треугольники,

уравнение (22) для сферических включений (� = a
2
z
/a

2
x
= 1). Аналогичным

образом, температурная зависимость �(T ), рассчитанная на основе транс�

портного эксперимента (квадрат, синий) и магнитных измерений (крестик,

красный) с использованием �(T ); (вставка) Температурная зависимость

�(T ) = a
2
z
/a

2
z
.

Из эксперимента по измерению дифференциальной проводимости

(dV/dI) образца FeSe (рис. 9 (a)) можно увидеть, что обратная квадра�

тичная зависимость сопротивления от потенциала наблюдается только при

высоких температурах. При низкой температуре и низком потенциале на�

блюдается дополнительное падение сопротивления. Эта дополнительная

проводимость может быть объяснена наличием неоднородной сверхпро�

водимости. Точно так же эксперимент по измерению магнитной воспри�

имчивости (рис. 9 (б) показывает отклонение от линейной зависимости.

Такое поведение свидетельствует о наличии неоднородной сверхпроводи�

мости при температуре T > Tc. На рис. 9 (в) представлена зависимость

доли сверхпроводящего объема � от температуры. Кружки на рис. 9

(в) представляют �, рассчитанную на основе транспортных измерений с

использованием уравнения (26). Аналогично квадраты представляют �,

рассчитанную из магнитных измерений с использованием уравнения (19).

В обоих случаях предполагалось, что сверхпроводящие включения имеют
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сферическую форму (� = 1). Однако форма (� = az/ax) сверхпроводя�

щих включений изменяется с понижением температуры. Эти значения

�(T ) находятся из наиболее совпадающих значений экспериментального

удельного сопротивления и удельного сопротивления, рассчитанного с ис�

пользованием уравнения (26). Температурная зависимость �(T ) показана

на вставке к рис. 9 (в). Можно заметить, что �(T ) ⇡ 0,6 не зависит от

температуры при T < 17 К. Такое поведение может свидетельствовать

о переходе от макроскопических сверхпроводящих доменов к микроско�

пическим сверхпроводящим доменам, потому что � ⇡ 0,6 при низкой

температуре приближается к отношению сверхпроводящих длин когерент�

ности ⇠z/⇠x ⇡ 0,4 [100]. Различие в длине когерентности можно объяснить

кластеризацией сверхпроводящих включений. При использовании �(T )
доля сверхпроводящего объема � рассчитывается с использованием транс�

портных измерений (уравнение (26), квадрат) и магнитных измерений

(уравнение (21), крестики). Это показано на рис. 9 (в).

а) б) в) г)

Рис. 10 � (а) Доля сверхпроводящего объема �, найденная из уравнения

(14) с использованием удельного сопротивления по оси z; (б) эксперимен�

тальное и расчетное удельные сопротивления вдоль оси x, полученные с

помощью уравнения (12); (в) экспериментальное и расчетное удельные со�

противления вдоль оси y, полученные с помощью уравнения (12). Удельное

сопротивление фоновой фазы ⇢
b
yy

= [43,5 + 0,772 K
�1

T ]µ⌦·см найдено

подгонкой при высоких температурах; (г) экспериментальное и расчетные

удельные сопротивления вдоль оси z, найденные с помощью уравнения

(12). Удельное сопротивление фоновой фазы ⇢
b
zz

= [6950+3.75K�1
T ]µ⌦·см

найдено подгонкой при высоких температурах.

Также разработанная теория применяется к YBa2Cu4O8 . Для ана�

лиза YBa2Cu4O8 используется удельное сопротивление из [82] (см. рис.

2 работы [82]). В YBa2Cu4O8 при нулевом магнитном поле предполагает�

ся, что фоновая фаза является нормальной металлической фазой. Фоновое

удельное сопротивление определяется путем экстраполяции удельного со�

противления из высокой температуры (см. рис. 10 (b-c). Для расчета

� выбирается ось z поскольку падение удельного сопротивления вдоль

оси z наиболее заметно. C использованием уравнения (14) � определя�

ется по удельному сопротивлению вдоль оси z, как показано на рис.
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10 (a). Полученное значение � используется для расчета эффективного

удельного сопротивления по осям x и y. Расчетное и экспериментальное

сопротивления показаны на рис. 10 (б-г). Из значений, когда расчетное

и экспериментальное сопротивления совпадают наилучшим образом, нахо�

дим форму сверхпроводящего включения:

� ⌘ ay

ax
⇡ 1, � ⌘ az

ax
⇡ 0.14. (27)

Включения представляют собой вытянутые сфероиды. Следует отме�

тить, что соотношение полуосей включений пропорционально отношению

сверхпроводящих длин когерентности по соответствующим осям. Следова�

тельно, � ⇡ ⇠y/⇠x и � ⇡ ⇠z/⇠x [101].Также мы показали, почему теория

сверхпроводящих флуктуаций не может объяснить анизотропное падение

сопротивления в YBa2Cu4O8 .

В заключении нами приведены основные результаты работы, кото�

рые заключаются в следующем.

В главе 2 мы обобщили расчет проводимости в неоднородных но

изотропных проводниках на случай неизотропных материалов. На основе

полученных формул мы разработали модель для расчета сверхпроводя�

щего объема в таких неоднородных сверхпроводниках с использованием

приближения Максвелла � Гарнетта. Практически во всех нетради�

ционных сверхпроводниках сверхпроводящая фаза конкурирует с АФ ,

ВСП и ВЗП фазами [2]. Благодаря этому на фазовых диграммах вблизи

этих фаз всегда появляется сверхпроводящая фаза. Это приводит к сосу�

ществованию сверхпроводящей и АФ , ВСП , ВЗП фаз вблизи Tc, а в

некоторых случаях � и при гораздо более высоких температурах. В такой

ситуации обычно сверхпроводящие домены присутствуют в фоновой фазе.

Также мы показали как можно использовать нашу модель в анизотропных

материалах. Также в главе 2 мы показали, что разными квантовомеханиче�

ским эффектами такими как андреевское отражение, (ii) эффект близости
, (iii) джозефсоновская связь между сверхпроводящими доменами, можно

пренебречь в нашей модели.

В главе 3 мы применили нашу модель к органическим сверхпроводни�

кам, а именно, к (TMTSF)2PF6 , (TMTSF)2ClO4 и (BEDT�TTF)2I3 .

Мы объяснили причину анизотропности Tc в (TMTSF)2PF6 , используя

теорию перколяции. Примененяя метод Монте�Карло, мы доказали, что

вероятность перколяции всегда выше вдоль самой короткой оси. Это объ�

ясняет, почему Tc выше для оси z. Также мы нашли, что при большой

скорости охлаждения отношение az/ax в (TMTSF)2ClO4 увеличивается.

Также используя магнитную восприимчивость в (BEDT�TTF)2I3 , мы

сравнили полученные � c данными эксперимента по сопротивлению. Также

в этой главе мы показали, что анизотропность Tc в (TMTSF)2PF6 [25]

можно объяснить без модели нитевидной сверхпроводимости.
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В главе 4 мы объяснили увеличение Tc при уменьшении ширины

образцов FeSe [32]. Также, используя эксперимент магнитной восприим�

чивости в FeSe , мы нашли температурную зависимость � = az/ax в

FeSe . В этой же главе мы применили нашу модель к купратам, а именно,

к YBa2Cu4O8 . Наш анализ показывает, что в YBa2Cu4O8 сверхпро�

водящие домены появляются при температурах гораздо выше, чем Tc.

Также наш метод можно использовать для нахождения объема сверхпро�

водящих доменов в других купратах, в которых сверхпроводящая фаза

сосуществует с другими фазами [66�70]. Здесь мы объяснили почему мо�

дель сверхпроводящих флуктуаций [102] и некогерентые модели перехода

в сверхпроводящее состояние в слоистых сверхпроводниках [82] не могут

полностью объяснить наблюдаемое анизотропное падение сопротивления.

Для наилучшего использования нашего предложенного метода необ�

ходимы следующие экспериментальные данные: (i) температурная зависи�

мость удельного сопротивления ⇢ii(T) вдоль каждой из осей кристалла.

Если кристалл имеет орторомбическую или более низкую симметрию, то

нужны данные по всем трем осям. Если две или три главные оси кристалла

эквивалентны по симметрии, то нужны данные только по двум или одной

оси соответственно; (ii) ⇢ii(T,H0) при магнитном поле H0 > Hc, разрушаю�

щем сверхпроводящую фазу. ⇢ii(T,H0) требуется чтобы получить удельное

сопротивление ⇢
b

ii
(T) фоновой однородной фазы. При отсутствии ⇢ii(T,H0)

необходимо произвести экстраполяцию ⇢ii(T) при T � T⇤
, чтобы получить

⇢
b

ii
(T), но этот расчет менее точен. В случае включений ВСП или ВЗП фаз

можно также применить внешнее давление, разрушающее ВСП или ВЗП ,

чтобы получить ⇢
b

ii
(T); (iii) данные о магнитной восприимчивости, особен�

но для всех неэквивалентных осей. Они помогают независимо проверить

полученные микроскопические параметры и позволяют оценить средний

размер сверхпроводящих включений [31; 44].
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