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Résumé

Dans cette thése, nous nous sommes intéressés a la physique des supraconducteurs a haute
température critique et & leur diagramme de phase. Depuis leur découverte en 1986, ces matériaux
ont suscité un fort engouement notamment a cause de leur température critique élevée. La phase
supraconductrice, dans le diagramme de phase de ces matériaux, présente un déme avec une
température critique maximale qui délimite le coté sous dopé (a gauche) du coté sur dopé (a
droite). Ce dome est situé entre une phase isolante et une phase métallique (type liquide de
Fermi). Afin de comprendre I'origine de la supraconductivité, il est important de bien caractériser
la phase normale & partir de laquelle elle se développe. Nous nous sommes particuliérement
intéressés aux propriétés a basse température. Pour cela, des champs magnétiques intenses ont été
nécessaires afin de détruire la supraconductivité et de restaurer I’état normal & basse température.
Les oscillations quantiques ont été découvertes en 2007, dans ces matériaux, par des mesures de
résistivité et d’aimantation sous champ magnétique intense et & basse température.

La présence d’oscillations quantiques de faibles fréquences associées a des coefficients de Hall
et Seebeck négatifs ont mis en évidence la présence d’une petite poche d’électrons dans la surface
de Fermi couvrant seulement 1.9% de la premiére zone de Brillouin (PZB) du c6té sous dopé.
Ceci est incompatible avec les calculs de structure de bandes. Ce résultat est en fort contraste
avec les oscillations quantiques mesurées dans les cuprates sur-dopés qui correspondent a la
large orbite de type trou prédite par les calculs de structure de bandes et qui occupe 65% de
la PZB. La présence de cette petite poche d’électrons dans des composés sous-dopés en trous
peut étre expliquée par une reconstruction de la surface de Fermi. En effet, des mesures de RMN
et de rayons X ont montré la présence d’une onde de densité de charge en compétition avec la
supraconductivité.

Pour étudier plus en détail cette reconstruction et la relation entre la surface de Fermi déduite
des oscillations quantiques et 'ordre de charge, nous avons réalisé différentes séries de mesures
a 70T dans une large gamme de dopage, de champs magnétiques et de températures pour des
échantillons d"YBasCuzO,. Nous avons également utilisé la pression hydrostatique pour induire
un changement de dopage sur un méme échantillon.

Ces mesures ont révélé la présence d’une nouvelle série d’oscillations de plus faible fréquence
que nous avons associé a une poche de trou. Ce résultat permet d’expliquer plusieurs propriétés
de transport mesurées dans le composé YBasCuzO,. En paralléle, nous avons également réalisé
des mesures de transport dans des échantillons de HgBasCuOy4.4 5, considéré comme un matériau
modeéle de la famille des cuprates (absence de chaine et structure monoplan). Nous avons réussi
a observer des oscillations quantiques, similaires & celles observées dans YBapCuzO,. Ceci a
permis de démontrer 'universalité de ce phénoméne dans les cuprates et de confirmer de maniére
indiscutable que les plans conducteurs sont le siége de la reconstruction de la surface de Fermi a
l'origine de ces oscillations quantiques.

Enfin, nous avons effectué différentes simulations de reconstruction de la surface de Fermi
basées sur un ordre de charge bi-axial qui a récemment été mis en évidence par des mesures de
RMN, de rayons X et de vitesse du son. Les surfaces de Fermi obtenues ont été comparées aux
mesures expérimentales.

Mots clés : Supraconducteur a haute température critique, cuprates, surface de Fermi, champ
magnétique intense, oscillations quantiques, pression.
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Summary

In this thesis, we have studied in high temperature superconductors and their phase diagram.
Since their discovery in 1986, these materials have generated great interest, especially because of
their high critical temperature. In the generic phase diagram of these materials, the supercon-
ducting phase is a dome with a maximal critical temperature, which defines the under-doped side
(left-side of the phase diagram) and the over-doped side (right-side of the phase diagram). The
dome is located between an insulating phase and a metallic phase (Fermi-liquid like). In order
to understand the origin of superconductivity, it is essential to characterize the normal phase
from which superconductivity arises, in particular at low temperature. Therefore, high magnetic
fields were needed to destroy superconductivity and restore the low temperature normal state.
Quantum oscillations have been discovered in 2007 in these materials, thanks to resistivity and
magnetization measurements under high magnetic fields and low temperature.

Quantum oscillations and negative Hall and Seebeck coefficients have revealed the presence
of a small electron pocket in the Fermi surface of the underdoped side, covering only 2% of the
first Brillouin zone (FBZ). This is in disagreement with band-structure calculations. In contrast
quantum oscillations in overdoped cuprates revealed the large hole-like orbit, covering 65% of the
FBZ, as predicted by the band structure calculations. The presence of this small electron pocket
in underdoped compounds can be explained by a Fermi surface reconstruction. Indeed, RMN
and X-rays measurements have shown the presence of a charge density wave in competition with
superconductivity.

To study the relationship between the Fermi surface deduced from quantum oscillations and
the charge order, we have followed the evolution of the oscillation frequencies as a function of
doping. Therefore, we have performed different measurements on YBasCuzO, in a wide range
of doping, magnetic fields (up to 70T) and temperatures. We also used hydrostatic pressure to
induce a change of doping on the same sample.

These measurements have revealed the presence of a new series of oscillations with a lower
frequency which has been associated to a holepocket. This result allows us to explain some of the
transport properties measured in YBapCu3zO, compound. In addition, we have also performed
transport measurements in HgBasCuOy4ys samples, considered as a textbook material of the
cuprate family (monolayer structure and no CuO chain). We have succeeded to observe quan-
tum oscillations similar to those observed in YBasCuzQ,. This demonstrates the universality of
this phenomenon in cuprates and clearly demonstrates that reconstruction of the Fermi surface
involves the quintessential CuO2 planes.

Finally, we have performed various simulations of Fermi surface reconstruction based on a
biaxial charge order recently discovered by NMR, X-ray and sound velocity measurements. The
reconstructed Fermi surface has been compared with experimental measurements.

Keywords : High temperature superconductor, cuprates, Fermi surface, high magnetic field,
quantum oscillations, pressure.
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Introduction

Depuis sa découverte en 1911 par K. Onnes, la supraconductivité fascine les chercheurs. Ses
propriétés spectaculaires laissent entrevoir des applications pouvant révolutionner notre quoti-
dien. Sa propriété principale qui est une conductivité infinie (résistance strictement nulle) permet
un transport ou un stockage d’énergie sans perte. Une autre propriété de ces matériaux a été deé-
couverte plus de 20 ans plus tard (en 1933) par Meissner et Oschenfeld. Cette propriété, connue
sous le nom d’effet Meissner, fait que le matériau repousse les lignes de champ magnétique (dia-
magnétisme parfait). Pour comprendre ce phénoméne de supraconductivité, il a fallu attendre
1957 et la théorie BCS, de Bardeen, Cooper et Schrieffer qui la proposérent. Cette théorie permet
d’expliquer la supraconductivité dans les métaux simples en invoquant qu’elle provient d’une in-
stabilité de la phase métallique (liquide de Fermi). La température de transition supraconductrice
(température critique T.) maximale connue & cette époque n’était que de 21 K dans NbGeAl.
Une T, aussi faible ne permet pas d’utiliser les propriétés spectaculaires de ces matériaux sans un
refroidissement préalable impliquant des techniques relativement cotiteuses et difficiles & mettre
en place. Cette température est longtemps restée bloquée a des températures faibles en dessous
de 21 K. C’était sans compter sur la découverte par Bednorz et Miiller en 1986 du composé
Las_,Ba,CuOy4 possédant une T, de 36 K. Dés lors, la température critique est montée trés vite
atteignant, seulement un an aprés la découverte de Bednorz et Miiller, une température critique
supérieure a la température de 'azote liquide. Cette découverte a été faite par le groupe de P.
Chu en 1987 avec le composé YBapCuzO,. La valeur de T, a continué de croitre jusqu’a 133
K & pression ambiante et 160 K sous pression dans le composé HgBasCasCusgOgy,. La théorie
BCS ne permet pas d’expliquer des températures critiques aussi élevées dans ces matériaux. Des
efforts importants ont donc été fait depuis ces 25 derniéres années afin de comprendre l'origine
de cette supraconductivité & haute température.

Cette nouvelle famille de composés, possédant des T, élevées, est appelée cuprate. Le dia-
gramme de phase (température dopage) est générique a toute la famille de composés. Le composé
parent est isolant et lorsque le dopage augmente, une phase supraconductrice & basse tempéra-
ture apparait avec une T, maximum délimitant une partie sous-dopé et sur-dopé du diagramme
de phase. En augmentant encore plus le dopage, ces matériaux retrouvent un comportement mé-
tallique. La phase normale (haute température) au dessus de la phase supraconductrice, du coté
sous-dopé, est appelé phase pseudogap. Celle-ci n’a toujours pas révélé ses secrets. Néanmoins,
comme la supraconductivité apparait comme une instabilité de la phase normale, il est important
de bien caractériser cette phase normale & basse température.

Avant la découverte des oscillations quantiques (2007), la présence d’arc de Fermi vu en
ARPES a conduit certains chercheurs & penser que la phase pseudogap avait un comportement
isolant. La présence d’oscillations quantiques implique la présence d’une surface de Fermi et
donc d'un comportement métallique. De plus, en dessous d’une certaine température (Ty), les
coefficients de Hall et Seebeck deviennent négatifs en contradiction avec ce qui est attendu pour
des matériaux dopés en trous. Cette valeur négative de ces coefficients associée a la faible valeur
de la fréquence des oscillations quantiques suggére qu’une reconstruction de la SF a lieu & basse
température du coté sous-dopé du diagramme de phase.

Dans cette thése, nous avons étudié la phase normale du coté sous-dopé, a basse température,
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a l'aide de champ magnétique intense permettant de détruire la supraconductivité. Nous avons
étudié cette phase pour différents dopages ainsi qu’en appliquant une pression hydrostatique sur
les échantillons. Nous avons étudié deux familles d’échantillons, les composés a base d’yttrium
(YBCO) et ceux a base de mercure (Hg1201). Nous avons ainsi tenté d’apporter des éléments
nouveaux permettant une meilleure compréhension de cette phase pseudogap.

Les trois premiers chapitres de cette thése seront consacrés a 'introduction des théories, &
I'état de I’art et aux méthodes expérimentales utilisées dans cette thése. Dans le premier chapitre,
j’aborderai les notions de surface de Fermi et de liquide de Fermi dans le but d’introduire le
formalisme de Lifshitz-Kosevich des oscillations quantiques.

Le chapitre 2 sera consacré a une présentation générale de la famille des cuprates permet-
tant de replacer cette thése dans son contexte. Ce chapitre permettra également de détailler le
diagramme de phase de ces matériaux.

Le chapitre 3 présente les techniques expérimentales. Dans ce chapitre seront présentées
les techniques permettant de réaliser des mesures en champ pulsé et a basse température. Les
développements techniques réalisés sur la cellule de pression seront également mis en avant.

Les chapitres suivants sont consacrés aux résultats expérimentaux obtenus au cours de cette
these.

Le chapitre 4 présente les mesures qui ont mis en évidence une nouvelle fréquence dans
le spectre oscillatoire de YBCO. Ceci nous conduira & considérer différents scénarios possibles
permettant d’expliquer la présence d’une telle fréquence. Considérant que cette nouvelle fréquence
provient d’une poche de trous, nous montrerons qu’elle permet d’expliquer certaines propriétés
des mesures de transport de YBCO. Enfin, des simulations numériques ont été réalisées dans le
but d’obtenir une SF en accord avec les données expérimentales en reconstruisant la SF initiale
par un ordre de charge bi-axial.

Le chapitre 5 présente les mesures de YBCO sous pression et champ pulsé. Les différentes
mesures réalisées grace a la cellule de pression seront détaillées dans ce chapitre. De 1a, nous
tenterons de donner une explication aux effets de la pression sur YBCO.

Le chapitre 6 présente des mesures de transport en champ pulsé dans le composé Hg1201. Ce
matériau présente un grand intérét au vu de sa structure cristallographique trés simple, de sa
haute température critique et de son faible désordre. Je présenterai les mesures de magnétorésis-
tance qui ont permis de mettre en évidence pour la premiére fois des oscillations quantiques dans
ce composé. Ces oscillations sont similaires a celle observées dans YBCO permettant de mettre
en évidence le caractére universel de la reconstruction de la surface de Fermi dans les cuprates.
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Ce chapitre va servir d’introduction et de rappel aux théories qui vont permettre aux lecteurs
d’appréhender cette these. La premiére partie est consacrée a des rappels de physique du solide
permettant d’introduire le concept de Surface de Fermi. La seconde partie traitera des effets
d’un champ magnétique sur les porteurs de charges. Enfin, la troisiéme partie sera consacrée
a l'introduction des phénomeénes d’oscillations quantiques. Pour une étude plus approfondie le
lecteur est renvoyé aux différentes références qui ont contribué a l'écriture de ce chapitre [1, 2,

3,4,5,6, 1.

1.1 Rappels de physique du solide

J’ai choisi de commencer cette thése par quelques rappels de physique du solide qui vont
permettre d’introduire certains concepts qui sont utilisés ou étudiés dans cette thése. J’introduirai
donc le concept de Surface de Fermi (qui sera noté SF dans la suite) ainsi que les propriétés qui
y sont liées.
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1.1.1 Théorie des bandes

Avant de parler de SF, il est nécessaire d’introduire la théorie des bandes. Cette théorie
permet de faire la distinction entre un matériau métallique, isolant ou semi-conducteur. Cette
théorie est une simple amélioration du modéle des électrons libres.

Le modeéle des électrons libres donne un bon apercu des propriétés des électrons dans un métal.
Néanmoins pour comprendre les propriétés des solides, comme distinguer un métal d’un isolant
ou d’un semi-métal, il est important de prendre en compte la périodicité du réseau cristallin.

Il faut donc considérer le réseau périodique formé par les ions comme une faible perturbation des
ions sur les électrons. Ceci nous conduit a la théorie des bandes (modéle des électrons quasi-libres)
[1].

Supposons un cristal cubique de cété a. Nous pouvons définir son réseau réciproque dans
I’espace des k; = i—” Ce réseau réciproque peut étre observé dans le cas de la diffraction par
rayons-X. En prenaﬁt en compte la périodicité du réseau, la fonction de Bloch pour les électrons
du réseau est donnée par :

U, (k) = upn (7) exp(ik.7) (1.1)

ol u,(7) a la périodicité du réseau cristallin. 11 suffit alors de déterminer les solutions de l’équa-
tion de Schrodinger uniquement pour les vecteurs d’ondes k appartenant a la premiére zone
de Brillouin pour connaitre le comportement des électrons dans le solide. Nous déterminons
ainsi I’énergie En(E) repérée avec un nouvel igdice n appelé indice de bande. Les En(E) repreé-

sentent la structure de bande. Ces énergies &, (k) ont la périodicité du réseau ce qui se traduit par
en(k) = en(k+K), ou K est un vecteur du réseau réciproque, et sont symétriques e, (k) = e,(—k).

F1GURE 1.1 — Représentation de I’énergie € en fonction du vecteur d’onde k pour un électron
libre (trait bleu) et pour un électron appartenant a un cristal (trait rouge).

A cause de l'interaction entre les électrons et les ions du réseau, ’orbitale ondulatoire élec-
tronique dans tous les domaines d’énergies ne peut pas étre déterminée. Ces régions ot I’électron
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ne peut pas se trouver sont appelées bandes interdites ou gap. De cette maniére, les électrons
ne peuvent occuper que certaines bandes d’énergies contrairement au modéle des électrons libres
(figure 1.1). Lorsque la bande de conduction est partiellement remplie le matériau est un mé-
tal. Si cette bande est complétement pleine (ou vide) le matériau est isolant. Si deux bandes se
chevauchent et qu’aucune des deux n’est totalement remplie, alors le matériau est un semi-métal.

1.1.2 Swurface de Fermi

La notion de SF s’appuie sur la théorie des bandes que nous venons de présenter. La surface
de Fermi d'un meétal est définie comme une surface d’énergie constante dans l'espace des k,
sn(/;:) = e, oul ep est ’énergie de Fermi. La surface de Fermi constitue la limite entre les états
vides et occupés a T = 0. Les propriétés électriques des métaux dépendent de la forme de cette
surface & cause des excitations basses énergies qui affectent 'occupation au voisinage de cette
surface (des trous sont présents en dessous du niveau de Fermi et des électrons au dessus). Cette
notion de surface de Fermi est trés importante car elle est une véritable carte d’identité pour les
métaux. La forme de la SF peut étre trés compliquée. La figure 1.2 présente par exemple la SF
du cuivre. Seuls les métaux possédent une SF car dans le cas des isolants ’énergie de Fermi se
situe dans le gap, donc ceux-ci ne possédent pas d’excitation de basse énergie.

FiGure 1.2 Surface de Fermi du cuivre [8].

1.1.3 Détermination expérimentale de la surface de Fermi

La détermination de la surface de Fermi est importante car sa connaissance apporte des in-
formations sur les propriétés du métal. 1l est possible de déterminer la SF par des calculs (type
DFT) ou par des méthodes expérimentales. Dans ce paragraphe je présenterai les méthodes ex-
périmentales permettant d’obtenir des informations sur la SF.

- Les effets magnéto-oscillatoires (dont le mécanisme sera présenté en détail dans la suite) per-
mettent de remonter & 'aire de la SF perpendiculaire & la direction du champ magnétique.
Ces effets trouvent leurs origines dans la quantification de ’énergie en niveau de Landau. Cette
quantification entraine une oscillation de la densité d’états qui se répercute dans la plupart des
propriétés électroniques. C’est la fréquence de ces oscillations qui nous permet de remonter a
l'aire de la SF.

- Les mesures de la dépendance angulaire de la magnétorésistance (AMRO en anglais) permettent
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de déterminer la topologie de la SF.

- Les mesures de photo émission résolues en angle (ARPES en anglais) permettent 1'étude de la
SF des matériaux. Cette technique est une technique de surface basée sur 'effet photoélectrique.
Elle consiste a envoyer des photons de haute énergie sur un matériau afin de permettre I'extrac-
tion d’un électron du solide. Il est ainsi possible de remonter a I’énergie initiale de I’électron et
a son vecteur d’onde. La quantité mesurée est donc une intensité dépendante du vecteur d’onde
(k) et de I’énergie w de I'électron :

I(k,w) = Ik, v,P)f(w)A(k,w) (1.2)

ot k = k| la quantité de mouvement de I’électron dans le plan. Io(k,v,P) est la probabilité
d’apparition de I’événement photoélectrique. Elle dépend donc de I’énergie du photon incident
v et de sa polarisation P. f(w) est la distribution de Fermi-Dirac (f(w) = (exp(w/kpT) + 1)71)
et traduit le fait que seuls les états occupés sont sondables. Enfin A(k,w) est le poids spectral
et décrit la probabilité d’enlever ou d’ajouter un électron de vecteur d’onde k et d’énergie w.
A(k,w) est donné de maniére générale par :

Ak, w) = —%ImG(k,w) (1.3)

ou G(k,w) est la fonction de Green. Dans le cas d’une particule libre A(k,w) est un pic de Dirac
A(k,w) = 0(w — Ex) ou Ex est I’énergie de bande. Cette situation est représentée sur la figure
1.3 de gauche.

Dans le cas ou les interactions électrons-électrons sont prises en compte, A(k,w) devient :

Ly /m

Ak =Jy————
( 7w) k(w—é‘k)Q—l-Fz

oit Zx = (1 — 9%'/0w)~! représente le poids du caractére sans interaction du systéme (c’est le
facteur de cohérence), ex = Zx(Ex + ') et T'y/Zx = |¥"| avec Ty le taux de diffusion. Plus
les interactions sont fortes plus Zy diminue. 3(k,w) est la self énergie, permettant d’introduire
Ieffet des interactions sur le systeme (X(k,w) = ¥'(k,w) + i¥"(k,w)). La partie réelle de la
self énergie induit un décalage de 1’énergie, et sa partie imaginaire élargit le pic de Dirac de
la particule libre en lorentzienne dont la largeur est proportionnelle & I'y. Le poids spectral est
composé d’une partie cohérente pondérée par Zy représentée par un pic dont la hauteur et la
largeur augmentent lorsqu’on se rapproche du niveau de Fermi et d'une partie incohérente (A;,.)
sans vraie structure. Cette situation est représentée sur la figure 1.3 de droite.

Pour plus de détail le lecteur peut se référer a la revue de [9].

1.1.4 Notion de liquide de Fermi

Dans le modeéle d'un gaz d’électrons libres, toutes les interactions concernant les électrons
sont négligées. Cependant, méme si ce n’est pas le cas dans les métaux réels, il est possible de
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n(k)

Eg E N-1 Egf N+1I E N-1 Eg N+1 E
Noninteracting electron system Fermi-liquid system

Ficure 1.3  Gauche : Poids spectral, pour différentes valeurs de k, pour un systéme d’élec-
tron sans interaction avec une seule bande d’énergie croisant le niveau de Fermi (pic de Dirac).
Droite : Poids spectral pour un liquide de Fermi. Dans les deux cas, la fonction de distribution
n(k) (T = 0 K) correspondante est présentée. [9]

montrer qu’il suffit de prendre en compte une renormalisation de la masse des électrons pour
que le modele du gaz d’électrons libres reste applicable. C’est la théorie de Landau du liquide de
Fermi. La théorie de Landau du liquide de Fermi repose sur 'hypothése que les états propres du
gaz de Fermi évoluent de maniére continue vers les états propres d'un systéme réel au fur et a
mesure que les interactions sont branchées de maniére adiabatique. Le concept de quasi-particule,
qui est le point de départ de la théorie du liquide de Fermi, est une conséquence directe de cette
hypothése.

L’objectif de la théorie du liquide de Fermi est de décrire les états faiblement excités d’un
systéme de Fermions. L’énergie 0 est définie 1a ou les excitations d’énergie £, sont nulles pour
une quantité de mouvement p = 0. En développant I’énergie en série de Taylor autour de p =

2m+1 (m est un entier) disparaissent & cause de ’homogénéité du liquide et de

0, les termes en p
l'isotropie entre p et -p. Le premier terme du développement est p? et les autres termes sont
2

généralement ignorés. Il est ainsi possible de définir ¢, = avec m* la masse effective de la

b~
2m*
quasi-particule.

L’état fondamental du systéme de Fermions n’autorise pas les excitations dans un état p =
0. Le principe d’exclusion force les excitations a se trouver dans des états ou p # 0 et tous les
états d’énergie sont occupés & T = 0 pour g, < p. L’énergie du fondamental est alors définie

par :

Ey=Eo+ ) epmp (1.5)
po

ou Fy est I'énergie ou toutes les quasi-particules sont dans p = 0 et ng est le nombre d’excitations
de moment p dans le fondamental (n, est la fonction de distribution des excitations de moment
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1

0

n, =ng(ep = p) = — = (1.6)
e*BT 41

Cette approximation est valide seulement quand 6,5;75‘ < 1, c’est a dire proche du potentiel

chimique (u).

La donnée importante est l'excitation du systéme au dessus du fondamental. Quand des
excitations sont présentes, la fonction de distribution n’est plus celle du fondamental ng mais
np. Il est important de noter que la quantité importante est dn, = n, — ng qui donne le nombre
d’excitation dans I’état excité, ce qui est important pour la thermodynamique du systéme a basse
température. Il est ainsi possible de définir 1’énergie libre du systéme :

F=FE—uN=E;—pNo+ Y (e — 1)y (1.7)
po

ot N = ¥n, et Ng = Eng sont respectivement le nombre total de particules et le nombre
o po

de particules dans le fondamental. Cette équation contient deux hypothéses importantes. La
premiére, est que le potentiel u ne change pas & cause des états excités. La seconde, est qu’il
existe une correspondance 1 pour 1 entre les quasi-particules et les états excités du gaz de Fermi
sans interaction (i.e. 'ajout d'une quasi-particule implique 1’ajout d’une particule et change N
d’une unité).

Jusqu’a présent, la théorie du liquide de Fermi a été strictement équivalente & appeler les
excitations des particules libres avec une masse effective m*. Le génie de Landau a été de réaliser
que cette expansion de I’énergie libre posséde d’autres termes liés aux interactions (Ces contri-
butions sont nécessaires pour une théorie auto-consistante). Nous avons vu que ’énergie libre
dépend de la distribution des états excités dn,. F'(dn,) est une fonctionnelle de dn,, et peut donc
étre développée en série de Taylor. La théorie de Landau nécessite un développement a l'ordre
2

1
F=F+) (0~ p)dnp + % > frow o Onpadngyer + O(on)? (1.8)

po pp’ 00’

ou Flg = Ey - uN et f, o Uinteraction effective qui dépend du moment p et du spin o. La
dépendance de l'interaction effective peut étre écrite sous la forme :

foopor = fop + 0 [y (1.9)

ou o et ¢’ font références aux matrices de Pauli. Le terme d’interaction peut étre développé en
un polynéme de Legendre :
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1 o0
foy = Nn Z F"Py(cosb) (1.10)
1=0

oit Np = m*kp/m?h? est un facteur de renormalisation (densité d’état & 1'énergie de Fermi).
Les coefficients F} et F'{, sans dimension, (correspondant au terme symétrique et antisymétrique
respectivement) sont trés importants dans cette théorie et peuvent étre déduits des expériences.
La masse effective des quasi-particules est alors donnée par :

m* S
=1 1 1.11
mo 13 (1.11)
Et la susceptibilité de Pauli, indépendante de la température est donnée par :
“k 1
_ Hoppm KR (1.12)

m2h? 14 F§

1.1.5 Propriétés du liquide de Fermi

Le liquide de Fermi est caractérisé par certaines propriétés de transport et notamment le com-
portement de la résistivité, & basse température, qui est proportionnel au carré de la température.
On peut ainsi écrire :

p = po+ AT? (1.13)

ol pg est la résistivité résiduelle, due aux diffusions sur les impuretés et les défauts. Le coefficient
A, di aux diffusions quasiparticule-quasiparticule, est proportionnel au carré de la masse effective.
La chaleur spécifique C' est donnée par :

%
C_ . _mheky (1.14)
T 3h2

ot v est le coefficient de Sommerfeld, kp le rayon de la sphére de Fermi, kg la constante de
Boltzmann et A la constante de Planck. La masse effective intervenant dans cette équation, on
pourra alors déterminer sa valeur a partir du coefficient de Sommerfeld.

Le rapport de Wilson est défini par le rapport de la susceptibilité de Pauli sur le coefficient de
Sommerfeld :

Ry = 7r2k]23X B 1

= = 1.15
Bpuopyy 1+ I§ 19
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Dans le cas d'un systéme sans interaction ce rapport, est égal a 1.
Le rapport Kadowaki-Woods, reliant le coefficient de la résistivité A et le coefficient de Sommer-
feld est donné par :

Rxw = 4 (1.16)
¥

Ce coefficient est constant dans de nombreux systémes électroniques.
La loi de Wiedemann-Franz, rapport de la conductivité thermique sur la conductivité électro-
nique, refléte le fait que les quasi-particules transportent a la fois la charge et la chaleur :

K w2 k2
= 3623 = Lo (1.17)

Ce rapport est égal au nombre de Lorentz Ly = 2.44 x 1078 WQK 2.
Toutes les propriétés que nous venons d’énoncer seront donc vérifiées dans un matériau ayant un
comportement type liquide de Fermi.

1.1.6 Magnétotransport dans un liquide de Fermi

Dans ce paragraphe nous allons étudier certains aspects des phénomeénes de transport dus
a la présence simultanée d’un champ électrique E et d’'un champ magnétique B. L’application
d’un champ électrique conduit a la loi d’Ohm (J = ¢E ou la densité de courant J est paralléle
a E et o, la conductivité électrique est un scalaire). Dans le cas du modéle de Drude :

n€2T

o= = nep (1.18)
ou n est la densité électronique, e la charge de 1’électron, 7 le temps moyen entre 2 collisions,
m* la masse effective et p la mobilité de I'électron.

En présence d'un champ magnétique, les porteurs de charge sont déviés et en général la densité
de courant n’est plus paralléle au champ électrique. La conductivité électrique devient alors un
tenseur. Ce qui conduit a la relation :

Ji = Z%’(B)Ej (1.19)

ol 0;; est le tenseur de conductivité. Le tenseur de magnéto-résistivité est I'inverse du tenseur
de magnéto-conductivité. Il est alors possible d’écrire :

pij = <i>w (1.20)
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Expérimentalement, p;; est souvent déterminé dans une géométrie 'standard’ pour laquelle B est
appliqué selon la direction z et E selon la direction z. Dans cette géométrie J, = 0 (conditions
stationnaires). J et E sont alors reliés par I’équation :

()= Gt ) ) o

Cette équation peut étre réécrite sous la forme :

Ey = pus(B)Js Ey = pay(B)J, (1.22)

le terme py,(B) est mesuré par le ratio du champ électrique longitudinal E, et de la densité de
courant J,. Le terme p,,(B) est lui mesuré par le ratio du champ électrique transverse £, et
de la densité de courant J,. On peut montrer que p,,(B) = -p,,(B). Le coefficient de Hall est
défini comme :

1 1FE
Ru(B) = —pyy(B) = =2 1.23
Nous allons maintenant étudier Ueffet Hall et 1la magnétorésistance dans deux modéles simples.
Le premier est le cas du modéle & une bande (un seul type de porteur intervient dans les pro-
priétés de transport) et le second, le modeéle a deux bandes (ot des porteurs de type électrons et
trous interviennent).

e Modéle a une bande

Nous considérons ici le cas de la magnétorésistance et de l'effet Hall pour un seul type de
porteur de charge (électrons ou trous) et une SF isotrope. Dans le cas du modeéle a une bande,
la conductivité électrique peut s’écrire sous la forme :

2
ne-t 1 1 —wer
B)y=——— ¢ 1.24
o(B) m* 14 w?r? <wc7' 1 > (1.24)

ol w. est la pulsation cyclotron. De cette équation il est possible de déduire la valeur de la
magnétorésistance p,,(B), de la magnétorésistance de Hall p,,(B) et du coefficient de Hall :

L (B =2, Ra(B)— - (1.25)

B) —
paz(B) ne2r’ ne ne

Dans ce modéle simple o1 un seul type de porteur intervient dans les propriétés de transport,
la magnétorésistance est indépendante du champ magnétique (p,.(B) = pz(0)). Néanmoins,
si un développement de p;; en série entiére par rapport & B est possible, les termes diagonaux
ne contiennent que des puissances paires de B. La magnétorésistance peut alors s’écrire sous la
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[ﬁf?g) o aB2?. Ceci est le cas dans la plupart des métaux [2]. Le coefficient de Hall ne

dépend que de la concentration des porteurs et du signe de la charge.
Nous venons de voir que dans le cas d'un modéle a une bande et d’une SF isotrope, le signe

forme :

du coefficient de Hall est déterminé par le signe des porteurs. Dans un métal 2D, la situation est
différente. N.P. Ong a montré que la conductivité de Hall o, est déterminée par 'aire balayée
A; , par le libre parcours moyen 1 quand k varie autour de la SF [10]. Le signe et "amplitude
Ozy, €t donc de Ry dans un métal 2D vont alors entierement dépendre de I'anisotropie de 1, et
de la courbure de la surface de Fermi a chaque vecteur d’onde k. Ceci va donc entrainer qu’une
poche de type trous pourra avoir un effet Hall négatif.

e Modéle a 2 bandes

De nouvelles caractéristiques dans I'étude de la magnétorésistance et dans l'effet Hall ap-
paraissent lorsqu’on s’intéresse au modéle a deux bandes. Comme dans le cas du modéle & une
bande nous allons considérer que la SF est isotrope avec les masses effectives m, et mj,. Nous
prendrons également les taux de relaxations pour les deux types de porteurs constants (7. et 73).
Ce modele est utile pour donner une idée sur les phénomeénes de transport dans un cristal avec
deux types de porteurs différents. Considérons un matériau avec n. électrons (me et 7.) et ny
trous (my, et 75,). La magnéto-conductivité est la somme des contributions de chaque groupe de
porteur :

7(B) = 0.(B) + op(B) "e< ! _‘M@>+"h( ! “”h> (1.26)

1+ w2r2 \weTe 1 14+ witd \—wpn 1

2 2 . o
ol o = " et oy, = "2 De cette équation on déduit la valeur de pgy(B) :

O¢ + Op + er%T}% + ahngg

(0 + 01)? + (TewnTh — TpweTe)?

On peut montrer que pz(B) > pu(0) et donc pr.(B) - pz.(0) est positif pour toute valeur de
B. Dans le cas de trés forts champs magnétiques, p,,(B— oco) sature a une valeur finie. Dans un
régime intermédiaire un comportement linéaire peut étre observé. Par contre, quand 2 types de
porteurs différents (électrons et trous) ont la méme concentration (n. = ny), alors pz(B— 00)
— 00 et aucune saturation n’est observée.

Si on considére maintenant le terme p,, (B), on peut montrer que le coefficient de Hall s’écrit :

1 mppd = nep? — pd p(ne — ny,) B

Ry(B) = - 1.28
) = Contan + mets ) + 1212, — nn B2 (12
Pour de trés forts champs le coefficient de Hall devient :
Ru(B — o) ! (1.29)
©)=—-——— :
= (ne —np)e

Ce résultat montre qu’a fort champ 'effet Hall est dominé par le signe des porteurs majoritaires.
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1.2 Onde de densité

Les composés unidimensionnels présentent de fortes anisotropies de leurs propriétés élec-
troniques conduisant & une instabilité de la phase métallique caractérisée par des brisures de
symétrie, provenant de l'interaction électron-électron ou électron-phonon. L’état fondamental
est alors caractérisé par une modulation spatiale de la densité de charge ou de la densité de spin.
La premiére est appelée onde de densité de charge (CDW charge density wave en anglais) et la
seconde onde de densité de spin (SDW spin density wave en anglais). Ces instabilités peuvent
également apparaitre dans des composés bidimensionnels et tridimensionnels.

La densité électronique dp(q) d'un gaz d’électrons libres peut étre modifiée par 'action d’un
potentiel électrique perturbateur ®(q). Dans le cadre de la théorie de la réponse linéaire, on
obtient :

dp(a) = x(q)®(q) (1.30)

ou x(q) est la fonction de réponse électrique du gaz d’électrons & d dimensions (fonction de
Lindhard) qui vaut :

X(q) _ / (dk f(gk) - f(5k+Q) (1-31)

27)d €k — €kiq

ou f(eg) et la fonction de Fermi-Dirac et e = e(k) est I’énergie électronique de vecteur d’onde
k. Cette équation peut étre évaluée pour différentes dimensionnalités a température T = 0 K
(figure 1.4). Pour un gaz d’électrons unidimensionnel, la SF peut étre représentée par deux plans
infinis paralléles, qui sont séparés par un vecteur d’'onde q = 2kp (avec kp le vecteur d’onde de
Fermi). Le fait que x(q) diverge pour q = 2kp, a une dimension, a d’importantes conséquences.
L’équation 1.30 implique qu’une perturbation extérieure conduit a une redistribution de la charge.
Ceci suggére qu’a T = 0 K le gaz d’électrons est instable en accord avec la formation d’une
variation périodique de la densité de charge ou de spin. La période de cette modulation est reliée
au vecteur d’onde de Fermi par :

Ao = — (1.32)

La réponse divergente de la fonction & q = 2kp est due a la topologie particuliére de la SF,
appelée 'nesting’ (emboitement) parfait. De 1’équation 1.31, il apparait que la contribution la
plus importante provient des états de paires électrons-trous qui différent de q = 2kp et ont la
méme énergie, donnant une contribution divergente de x(q). A dimension 2 ou 3, le caractére
divergent est réduit conduisant a la disparition de la divergence a q = 2kp (figure 1.4). La figure
1.5 présente le concept de nesting pour les SF les plus simples dans chaque dimension (1 plan a
1D, une droite & 2D et 1 point a 3D). Certaines topologies de SF & des dimensions supérieures
a 1 peuvent étre favorables & un couplage d’un plus grand nombre d’états.
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F1GURE 1.4 — Fonction de Lindhard en fonction du vecteur d’onde pour un gaz d’électron & 1D,
2D et 3D. [5]

FIGURE 1.5 — Concept de nesting de SF pour les SF les plus simples dans chaque dimension (1
plan a 1D, une droite & 2D et 1 point & 3D). [11]
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1.2.1 Onde de densité de charge

L’état fondamental de la CDW se développe dans les métaux de basse dimensionnalité comme
une conséquence de 'interaction électrons-phonons. Comme le nom le suggére, I’état fondamental
consiste en une modulation périodique de la densité de charge. Cette modulation est accompagnée
par une distorsion du réseau. Ces deux périodes sont déterminées par le vecteur d’onde de Fermi.
Dans le cas d'un gaz d’électrons libres quasi-1D, en négligeant les fluctuations thermiques a basse
température, il est possible de calculer la déformation statique du réseau :

< u(x) >= Aucos(2kpz + @) (1.33)

ou Au est 'amplitude du déplacement et ¢ la phase de la modulation. 11 est également possible
de calculer la modulation de la charge qui est donnée par :

p=po|l+ cos(2kpz + @) (1.34)

vpkpAe
ou po est la densité dans ’état métallique (constante) et vp la vitesse de Fermi. La relation de
dispersion, la densité électronique et la position d’équilibre du réseau sont décrites sur la figure
1.5 dans le cas Tg%w (température de transition de la CDW dans un modéle de champ moyen)
et a T = 0 K. Une modulation de la charge et une distorsion du réseau sont visibles dans I'état

—1/Xavec X la constante

fondamental. Ceci a pour conséquence 'ouverture d'un gap A = 2epe
de couplage (sans dimension) électron-phonon. Une transition métal-isolant (appelé transition

de Peierls) apparait.

1.2.2 Onde de densité de spin

L’état fondamental de la SDW est attendu comme une conséquence de l'interaction électrons-
électrons. La densité de spin varie spatialement, avec la période \g suivant 1’équation :

< S(z) >= 2Scos(2kpzx + ¢) (1.35)

ou S = (5;,54,5;). Il n’y a pas de modulation de la charge. Néanmoins la SDW peut étre vue
comme la somme de deux CDW, une pour les spins up et une pour les spins down, avec la
modulation de CDW donnée par :

pr(z) = po [1 + 2 _cos(2kpx + ¢)]

vEkEYe

R (1.36)
pi(x) = po [1 + ook cos(2kpx + ¢ + 77)}

ol A est la constante de couplage sans dimension électron-électron. ~y, le coefficient de chaleur
spécifique électronique.
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FIGURE 1.6 — a) Bande de conduction dans un cas 1D & une température supérieure a la tempé-
rature de transition Tg]\D/[W' La position des charges est représentée par des cercles réguliérement
espacés, ce qui produit une densité de charge p(x) uniforme le long de la chaine. b) Bande de
conduction dans un cas 1D en présence d'un ordre de charge (T < Tg%fw). Un gap 2A est ouvert
dans la structure de bande au niveau de Fermi (transition de Peierls). La charge est modulée le

long de la chaine comme p = pg + p1cos(2kpz + ¢). (D’apres [12])

1.3 Effet du champ magnétique sur les porteurs de charges

1.3.1 Mouvement dans un champ magnétique

Dans cette partie, nous allons nous intéresser aux effets d’un champ magnétique B uniforme
dirigé suivant z, sur des porteurs de charges (électrons, trous). Les calculs sont détaillés dans
I’annexe A. Nous allons raisonner sur un électron libre. Dans un premier temps, nous ignorerons
les effets quantiques. L’équation du mouvement est alors :

dk
F=gvAB=h— 1.37
qv g7 (1.37)
ou F est la force de Lorentz, ¢ la charge de I’électron (-¢), v la vitesse de I’électron et k le vecteur

d’onde de ’électron. La vitesse v est reliée a ’énergie de ’électron par :

1
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Comme la force de Lorentz est perpendiculaire a v, on déduit que I'énergie e(k) est constante.
De plus la composante de k paralléle au champ magnétique est également constante. L’électron
définit donc, dans 'espace réciproque, des courbes d’énergie constante dans le plan perpendicu-
laire a B (figure 1.7 b)). La trajectoire dans ’espace réel s’obtient en projetant la trajectoire dans
I’espace réciproque dans le plan dont B est la normale, suivie d'une homothétie (de coefficient
h

35) et une rotation de 3 (figure 1.7 a)).

FIGURE 1.7  Mouvement de I’électron semi-classique a) dans lespace réel, b) dans 'espace
réciproque. [13]

[’aire dA comprise entre deux trajectoires voisines d’énergie € et € + de, est balayée avec
une vitesse constante et indépendante de la trajectoire (loi des aires). Cette loi est valable quel
que soit le type de trajectoire dans l'espace réciproque (ouverte ou fermée). Dans le cas ou
la trajectoire est fermée, le mouvement est périodique de période T. On peut ainsi définir la
pulsation cyclotron :

or  2meB [0A\ !
e=— =" (== 1.
YeT T h? <85>kz (139)

Partant de cette équation, on peut définir la masse cyclotron :
eB  h% [(0A
© we 2 < Oe >k:z (1.40)
La masse cyclotron ne dépend alors que de ’aire et de I’énergie.

1.3.2 Quantification des orbites dans un champ magnétique

Nous allons nous intéresser maintenant a la quantification du mouvement de 1’électron. En
présence d’'un champ magnétique, la quantité de mouvement p de 1’électron est donnée par :

P = Pcin + Pchamp = hk + qA (141)
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ol Pein st la quantité de mouvement purement cinétique, pchamyp est le moment du champ et A
le potentiel vecteur définit par B = rot A.
Dans le modéle semi-classique, les orbites sont quantifiées suivant la condition de Bohr-Sommerfeld :

?{p ~dr = 2wh(n + ) (1.42)

ou p est la quantité de mouvement présentée dans I’équation 1.41, r la position (p et r sont des
variables conjuguées), n est un entier et v une constante comprise entre 0 et 1 (correction de

phase égale a 0.5 pour I’électron libre). En utilisant I’équation 1.41 et 1.42 calculs détaillés dans
I’'annexe B, on trouve :

%p -dr = —q¢ = 2wh(n +7) (1.43)

avec ¢ = B.S le flux magnétique contenu dans l'orbite de I'espace réel. Par conséquent I'orbite
d’un électron est quantifiée de telle maniére que le flux qui traverse son orbite dans I'espace réel
est donné par :

27h
On = 7(”""7) (1'44)
En d’autres termes, le mouvement est quantifié de telle sorte que le flux soit quantifié & l'intérieur
de 'orbite r. Pour passer dans ’espace réciproque il suffit de remplacer la valeur de l'aire dans
I'espace réel (A,,) par celle de I'espace réciproque (S,,) dans ¢,, (sachant que A,, = (%)2 Sn), on
aboutit & la condition d’Onsager :

27e
qui traduit le fait que seules les surfaces ayant pour aire S,, sont permises. Ceci est clair lors du
calcul de la différence entre l'aire du niveau n et n+1 (AS = S,11 — S, = 2”53). Autrement
dit, seules les aires qui different d’'une quantité AS sont permises.

Dans les expériences sur les surfaces de Fermi, on est souvent intéressé par 'accroissement AB
pour lequel deux orbitales successives (n et n+1) ont la méme surface dans 'espace des k. On
observe deux surfaces identiques quand :

1 1 2me
) =2 1.4
5 (BnJrl Bn) h ( 6)

Ce résultat traduit le fait que des augmentations égales & 1/B correspondent a des orbites iden-
tiques. Cette périodicité en 1/B est une caractéristique des effets magnéto-oscillatoires dans les
métaux (comme la résistivité effet Schubnikov-de Haas). On pourra ainsi, grace a la fréquence
des oscillations, remonter & Iaire de la SF perpendiculaire au champ B par la relation :

h %o
F = — = —
27‘(’65 272

ot F est la fréquence des oscillations, S Iaire de la SF et ¢g = % le quantum de flux.

(1.47)
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1.3.3 Quantification en niveaux de Landau

Pour comprendre le phénomeéne d’oscillations quantiques, il faut d’abord introduire la quan-
tification en niveau de Landau de la densité d’état sous champ magnétique. Nous nous plagons
dans le cas d’un électron libre dans une boite cubique de dimension L3 = L,LyL;, dans un champ
magnétique B||z. L’hamiltonien classique est donné par :

1

H =5 —(p—qA)’ (1.48)

A n’étant pas défini de maniére univoque, on se place dans le cas de la jauge de Landau en
prenant A=(0,Bz,0). On retrouve 'hamiltonien quantique en remplagant p par -ihv/.
Apres développement de cet hamiltonien, on trouve :

(1.49)

qB
m

des solutions a I’équation de Schrodinger (Hy = Ev) de la forme :

oll We = est la pulsation cyclotron. Cet hamiltonien ne dépend que de z, on peut alors chercher

) = () Fuythez) (1.50)

L’équation de Schrodinger s’écrit alors :

Boto) = ([~ + gt — 0] + 55 ) ot (1.51)

C’est I’équation d’un oscillateur harmonique de pulsation w.. Les orbites cyclotrons seront cen-
trées en zg. Les valeurs propres de 1’énergie des électrons libres sont :

h2k?

2m

E,(k,) = (n+ %)hwc + (1.52)

Le dernier terme prend en compte le mouvement libre des électrons dans la direction paralléle
a B. Le mouvement est quantifié dans le plan perpendiculaire & la direction du champ magnétique.
C’est la quantification en niveau de Landau. Les F,, sont appelés sous bandes de Landau ; I'écart
entre les niveaux est hw, (figure 1.8). Donc, plus le champ augmente, plus I’écart entre les niveaux
augmente.

Les niveaux de Landau sont dégénérés avec une dégénérescence gy donnée par la formule
gL, = 2LxLy%. On remarque que la dégénérescence des niveaux de Landau est proportionnelle
au champ magnétique. Le facteur 2 provient de la dégénérescence liée aux spins. On peut montrer
qu’aucun état n’est crée sous l'application du champ et qu’il y a seulement une réorganisation
des niveaux d’énergie sur les niveaux de Landau.

En calculant la densité d’état des électrons libres & 3 dimensions soumis & un champ magné-
tique, on trouve :
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FIGURE 1.8 — a) Représentation de I’énergie € en fonction du vecteur d’onde k pour B = 0 T.
b) Représentation de 1’énergie £ en fonction du vecteur d’onde k pour B # 0 T. Les niveaux
d’énergie sont alors quantifiés en niveaux de Landau séparés de hw,.

0= L () S o (o D] 153)

Cette densité d’état présente des maxima tous les (n + %)hwc En effet, quand le champ magné-
tique augmente, ’écart entre les niveaux s’élargit et & chaque fois qu'un niveau coincide avec le
niveau de Fermi, il y a divergence de la densité d’états. Ce phénoméne est périodique en 1/B
(figure 1.9). Cette divergence entraine des oscillations des différentes propriétés électroniques me-
surées comme 'aimantation (effet de Haas-van Alphen (dHvA)), la résistance (effet Shubnikov-de
Haas (SdH)), la magnétostriction, l'atténuation ultrasonore...

Si le temps de relaxation 7 est fini, alors d’aprés I’équation de Heiseinberg on sait que TAE >
h donc la largeur des niveaux de Landau est de 'ordre de 2 Ainsi afin d’observer la quantification
de Landau il faut que le champ magnétique soit suffisamment important (w.7 > 1). 1l faut
également que la température soit faible afin de satisfaire la relation hw. > kg7, c’est & dire

que les fluctuations thermiques soient faibles devant I’écart entre les niveaux.
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FIGURE 1.9 Densité d’états pour des électrons libres en champ nul & 3D (trait pointillé) et en
présence d’'un champ magnétique (trait plein).

1.4 Oscillations quantiques

Maintenant que nous avons introduit la quantification en niveau de Landau, nous allons pou-
voir aborder des phénomeénes d’oscillations quantiques comme l'effet SAH ou dHvA. L’aimanta-
tion oscillatoire est obtenue en dérivant le potentiel thermodynamique de Gibbs par rapport au

champ magnétique : M = —(0Q/0B)r¢. La formule générale de I'effet dHvA dans le cas des
métaux 3D a été obtenue par Lifshitz et Kosevich [14]. L’aimantation oscillatoire s’écrit alors
sous la forme :

=S rsin o (E L) 27 (1.54)
__Zr3/2 rSIN mwr B_2 1 .

ou la somme sur r est une somme sur les différentes harmoniques (généralement 1’amplitude de la
fréquence fondamentale est beaucoup plus grande que celle des harmoniques, on ne considérera
donc que la fréquence fondamentale), F la fréquence fondamentale donnée par :

h
F = o Seanr (1.55)
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ol Septr est la surface extrémale et

T e \3/2 SewtrBl/Q
M, = Ry(r)Rp(r)Rs(r) (1.56)
9 |1/2
<2ﬂ'h) 7r2mC|S |ea/:t7°
2

ou m, est la masse cyclotron et S"..4 = caractérise la courbure de la SF le long de B

8p2B
autour de la section extrémale. Les facteurs Rp(r), Rp(r) et Rg(r) sont les facteurs de réductions
qui seront analysés plus attentivement dans la suite.

1.4.1 Oscillations Shubnikov-de Haas

La théorie permettant d’expliquer les oscillations Shubnikov-de Haas (SdH) est plus com-
pliquée que dans le cas dHvA. En effet, nous venons de voir que "aimantation est directement
reliée au potentiel thermodynamique ce qui n’est pas le cas pour la conductivité. Dans le cas de
la conductivité, il est nécessaire de faire intervenir le taux de diffusion 7. Ainsi pour expliquer
ces oscillations il est normalement nécessaire de considérer un probléme détaillé du taux de dif-
fusion modifié par un champ magnétique. Heureusement, il est possible d’obtenir une description
satisfaisante en suivant 'idée proposée par Pippard que la probabilité de diffusion mais aussi
la résistivité sont proportionnelles & la densité d’état proche du niveau de Fermi (Régle d’or de
Fermi). On peut montrer que la densité D(({) d’état est proportionnelle a la dérivé par rapport
au champ de 'aimantation :

e (1.57)

meB\?* OM
Semtr

Do) (

La partie oscillatoire de la conductivité est alors donnée par :

Ao = 1 F 1\, «
0-70 = Zzl marcos |:27TT (B — 2) + 4:| (158)

i r=

ot la somme sur ¢ correspond aux différentes contributions des différentes fréquences, Ao = o—oy
et op est la partie monotone de la conductivité et a, ('amplitude & 2D) est donnée par :

meB/?
Ay X WRT(T)RD(T)Rs(T) (1.59)

extr

ott me = mp(1+Aee) (14 Aep) avec my, la masse de bande non renormalisée et Ace et Aep les facteurs
de renormalisations liés aux interactions électrons-électrons et électrons-phonons respectivement.
Dans le cas de faibles amplitudes d’oscillations par rapport a la monotone, I'approximation

Ao~ B2 heyut étre faite.
o P
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1.4.2 Facteurs d’amortissement
e Facteur de réduction thermique Ry
Nous venons de voir que trois termes, appelés facteurs de réduction, interviennent dans la

formule de I’amplitude des oscillations quantiques. Le premier, le facteur de réduction thermique
R, est donné par I’équation :

2rm2kgTme XruT
Ry(r) = hely = B (1.60)
sz’nh(iQr”Qh’;%Tmc ) sinh( X%‘.‘T )

ou X = % =14.694 T.K™!, s = m./m. la masse cyclotron réduite, kp est la constante de
Boltzmann, T la température du systéme, h la constante de Planck réduite, e la charge de 1’élec-
tron et B le champ magnétique appliqué. Cette équation détermine la dépendance en température
de I'amplitude des oscillations. En réalisant un ajustement de I'amplitude des oscillations il est
possible d’obtenir la masse cyclotron. Il est possible de simplifier le terme sinh(z) en exp(z)/2
pour un z grand. Dans notre cas le facteur d’amortissement thermique peut donc étre simplifié
sous la forme :

Ry (r) o< %exp(—Xr,uT/B) (1.61)

Cette simplification permet de réduire le nombre de parameétres nécessaire pour réaliser un ajus-
tement des données par la formule LK.

e Détermination expérimentale de la masse cyclotron :

La figure 1.10 a) présente les transformées de Fourier de la partie oscillatoire d’'un échantillon
d’YBayCusOg¢ dans une gamme de champ B = [33 T : 56 T| a différentes températures. Les
parties oscillatoires sont tracées en insert de la figure 1.10 a). La figure 1.10 b) présente I’am-
plitude des oscillations tracée en fonction de la température. Cette évolution en température
permet de déterminer la masse cyclotron (m.) des porteurs de charge dont I’évolution est donnée
par la formule de Lifshitz-Kosevich (LK). Dans la formule du facteur de réduction thermique
(R7) intervient la valeur du champ magnétique. Nous prendrons comme valeur de B la valeur
moyenne By, défini (par la fenétre de la TF [Byyin ;Bmaz|) par 'équation :

2 1 1
_ i 1.62
Bmoy Bmzn Bmaa} ( )

Il est ainsi possible de réaliser un ajustement des données de la figure 1.10 b) par la formule
LK (trait rouge). De 1a, on en déduit une valeur de m, = 1.58 + 0.1 mg pour cet échantillon a
pression ambiante.
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FIGURE 1.10 — a) Transformées de Fourier des parties oscillatoires, des oscillations quantiques
présentées dans l'insert, réalisée sur la gamme de champ B = [33 T : 56 T| a différentes tempé-
ratures. b) masse cyclotron déduite des TF.

e Facteur de Dingle Rp

Dans un cristal parfait (le taux de diffusion 1/7 = 0), les niveaux de Landau donnés par
I'équation 1.52 sont infiniment fins dans le plan perpendiculaire au champ magnétique. En ac-
cord avec le principe d’incertitude, un temps de relaxation fini élargit les niveaux de Landau.
Habituellement, I’élargissement des niveaux est décrit par la distribution de Lorentz avec la lar-
geur a mi-hauteur I' = //27. Le facteur de réduction de l'amplitude des oscillations de Dingle

s’écrit alors sous la forme :

(1.63)

—X T
Rp(r) = exp <rme>

meB

ou Tp = h/2nkpT est la température de Dingle. En pratique, nous prendrons mj = m,. (connu
par le facteur de réduction thermique) le temps de relaxation peut donc étre estimé par la
dépendance de 'amplitude des oscillations en fonction du champ magnétique avec une légére
surestimation de Tp. Ce facteur donne un apergu de la qualité de ’échantillon. Plus Tp sera
faible, plus I’échantillon est de bonne qualité et donc il sera d’autant plus facile d’observer les
oscillations quantiques.

e Facteur de spin Rg
Le troisiéme et dernier facteur d’amortissement des oscillations quantiques, Rg décrit Deffet

du splitting Zeeman des spins. Chaque niveau de Landau est séparé en deux niveaux avec la
différence d’énergie :

Ae = gupB (1.64)
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ou g est le facteur de Landé (= 2 pour les électrons libres) et pp = eh/(2m.) est le magnéton
de Bohr. Dans le cas de ’électron libre, Ae = heB/m, est égal a I’écart entre deux sous bandes
de Landau Aw,, donc, pour un k donné, le n-iéme niveau de Landau avec un spin paralléle & B
et le (n-1)-iéme niveau de Landau avec un spin antiparalléle & B croisent le niveau de Fermi au
méme champ. Ainsi, chaque sous bande de spin contribue en phase aux oscillations. Cependant,
généralement dans les métaux réels Ae # hw, et il existe donc une différence de phase entre deux
sous bandes de spin opposé ¢ = 271'}%36. Ce déphasage conduit a la réduction de 'amplitude des
oscillations par le facteur :

Rg(r) = cos (;Z‘b rg) (1.65)

e

ott mj est la masse de bande renormalisée par les interactions électron-électron (my; = my(1 +
Aee)). Dans le cas ot my = m, les interactions électrons-phonons sont négligeables.

e Cas d’une surface quasi-2D

Dans le cas d'une SF présentant un gondolement, la SF sera composée de 2 aires extrémales :
un cou (neck) et un ventre (belly). Ces 2 aires extrémales vont donc donner lieu & 2 fréquences
F,, et Fy correspondant respectivement a ’aire minimale (neck) et 1’aire maximale (belly). Dans
le cas d'un faible gondolement F,, et F, auront des valeurs proches ce qui pourra se traduire
par 'apparition de battements dans le spectre des oscillations. Les noeuds des battements ap-
paraissent de maniére périodique en 1/B avec une fréquence AF = F, — F,,. Cette différence de
fréquence est proportionnelle & I'intégrale de saut (t ) dans la direction perpendiculaire au plan
conducteur :

it,  AF
Al 1.66
T F (1.66)

avec F = % la valeur moyenne des deux fréquences. Pour observer ce battement, il faut que
le gondolement soit plus grand que ’écart des niveaux de Landau, ce qui se traduit par :

At) > hwe (1.67)

Sur les composés quasi-2D, le gondolement obtenu en superposant les deux composantes de
fréquences proches est généralement réécrit sous la forme :

. Frax . Frin . F
Aysin(2m i ) + Agsin(2m 7 )~ AgRWs’H’L(Q’]TE) (1.68)

Dans le cas de mesures de transport selon I'axe-¢, Ry prend la forme d’une fonction de Bessel :
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2t | AF
Ry J0<7Thwc> JO(Tr2B) (1.69)

Il sera possible de distinguer si le battement provient de 2 poches séparées (de tailles proches)
ou d’une surface quasi-2D (gondolement) en effectuant une dépendance angulaire.

F1GURE 1.11 — Illustration d’une SF quasi-2D comprenant les deux fréquences caractéristiques F,,
et Fy, (évoquées dans le texte). La proximité de ces deux fréquences fait apparaitre un phénomeéne
de battements. (d’apres [13])

e Détermination de la fréquence principale des oscillations

La présence de plusieurs fréquences rend difficile la détermination de celles-ci. Ceci implique
que la détermination des fréquences n’est pas triviale. Il est possible de réaliser une transformée
de Fourier (TF) de la partie oscillatoire de la magnétorésistance (figure 1.10 a)) afin de connaitre
ces différentes fréquences. Malheureusement la plage de champs disponible (ou les oscillations
sont observées) étant faible, la TF ne permet pas de bien distinguer les différents pics liés a
chaque fréquence. La TF permet seulement d’avoir un ordre d’idée de la fréquence principale des
oscillations (F = 530 T figure 1.10 a)). Afin de déterminer la valeur de la fréquence principale on
utilise la formule d’Onsager : B%L = @ En indexant les champs, correspondants aux maxima
des oscillations, Bin en fonction de n (indice des niveaux de Landau), la pente donne accés a
I'inverse de la fréquence principale [15] (figure 1.12). Pour les autres fréquences, il est nécessaire
de réaliser un ajustement des données par la formule LK.

1.4.3 Dépendance angulaire

Comme nous 'avons vu précédemment, la fréquence des oscillations quantiques dépend de
I’aire de la SF perpendiculaire au champ magnétique. Dans le cas d’une surface 2D, l'aire ex-
trémale varie en 1/cos(f). La fréquence des oscillations évoluera donc comme F(0) = F(0 =
0)/cos(0), avec 6 I'angle formé par I’axe du champ magnétique et I'axe de révolution du cylindre.
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FI1GURE 1.12 — Plot d’Onsager.

Dans le cas qui nous intéresse (surface de Fermi quasi-2D), les deux fréquences correspondant
aux deux aires extrémales ainsi que la différence de fréquence AF, varient de facon non monotone
en fonction de 'angle. Dans le cas simple ou la dispersion selon I’axe-z est de la forme e(k,) =
—2t | cos(k,c) (ou ¢ représente la longueur de la maille élémentaire selon ’axe-z), il est possible
de définir des valeurs d’angles ot AF s’annule et ou le battement disparait. Ces angles spéciaux
sont appelés angles de Yamaji [16] et sont définis par :

Oy = arctan <7T(n_025)> (1.70)
ckrp

ou kg est le vecteur d’onde de Fermi et n un entier.

Pour une surface de Fermi quasi-2D, "amplitude des oscillations quantiques peut également
varier en fonction de I'angle 6. Cette évolution provient du terme d’atténuation lié au spin (Rg).
En prenant en compte l'inclinaison du champ d’un angle 6 le terme Rg devient :

rTgmy
Rg(r) = cos(rm¢) = cos | ————= 1.71
s(r) = cos(rno) = cos (% ) (1.71)
De cette équation, nous constatons que Rg va s’annuler pour certaines valeurs d’angle (6;). Ces
valeurs sont données par :

rgmy,

@+ 1yme (1.72)

cos(0y) =
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Ficure 1.13  Angle de Yamaji 0y : dans le cas d’une SF quasi-2D, les surfaces extrémales
perpendiculaires au champ magnétique ont toutes la méme aire lorsque § = 0y. (d’apres [16])

ou n est un entier relatif. L’angle 0, est appelé angle de spin-zéro et permet de déterminer le
produit g.m;. Notons que de part et d’autre d’un angle de spin-zéro, la phase des oscillations
change de 7

1.4.4 Rupture magnétique

Nous venons de décrire la présence d’oscillations quantiques uniquement reliées & un mouve-
ment cyclotron cohérent des électrons le long d’une trajectoire bien définie dans 1’espace réel et
dans I’espace réciproque. Néanmoins, si deux bandes deviennent proches I'une de I'autre au niveau
de Fermi, un électron peut passer d’une bande a 'autre par effet tunnel si le champ magnétique
est suffisamment important. Ce phénoméne est connu sous le nom de rupture magnétique et peut
faire apparaitre des trajectoires supplémentaires & celles permises par la surface de Fermi et donc
implique la présence de fréquences supplémentaires dans le spectre des oscillations quantiques.
Ce phénomeéne apparait avec la probabilité :

P = exp(—Byp/B) (1.73)

A2 .. .
ou Byp = %Tg est le champ caractéristique de rupture magnétique et Ay est le gap entre

les deux bandes ol a lieu la rupture magnétique. Ceci implique que le phénomeéne de rupture
magnétique devient important quand Aw, ~ Ag/sp.

On remarque facilement que trois régimes peuvent alors étre distingués. Le cas ou B < By
implique que les électrons restent sur leurs orbites classiques. Le second cas ou B > B, p implique
que les électrons passent librement & travers la jonction de rupture magnétique conduisant & des
orbites différentes. Enfin, le dernier cas, ou B est du méme ordre de grandeur que Bj;p. Dans
ce cas, il est compliqué de connaitre le trajet des électrons et il est normalement nécessaire de
résoudre un probléme de mécanique quantique sophistiqué. Falicov et Stachowiak [17] ont montré
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FIGURE 1.14 — Vu schématique d’un chemin de rupture magnétique (8 (ligne pointillée) pour une
SF 2D. Les jonctions de rupture magnétique sont indiquées par des croix labellées 1, 2 ,3 et 4.

[4]

que les effets oscillatoires peuvent étre décrit de maniére satisfaisante en prenant en compte toutes
les orbites possibles qui sont accessibles par les électrons. Dans ce cas, 'amplitude initiale aux
travers d’une jonction est séparée en une amplitude transmise v et une amplitude réfléchie &, de
la forme :

v=+VP, £=V1-P (1.74)

La conservation de la particule conduit & une différence de phase de 7/2 entre 'onde transmise
et I’onde réfléchie. Comme les phases absolues ne sont pas définies, il est plus facile d’assumer
que la phase réfléchie conserve la phase initiale et que la phase transmise change d’un facteur
/2. 11 est dés lors plus facile de réécrire 'amplitude transmise sous la forme iv.

Le phénoméne de rupture magnétique permet d’avoir des orbites plus complexes qui font in-
tervenir plusieurs fois la méme jonction générant ainsi des combinaisons de fréquences. Il est
donc nécessaire d’introduire un facteur supplémentaire (Rp;p) qui intervient dans la formule
LK de la méme maniére que les facteurs d’amortissement cités précédemment. Le facteur Ry/p
doit prendre en compte le nombre de transmissions et de réflexions nécessaires pour réaliser
la nouvelle fréquence. Pour cela Ryp = (iv)'¢" avec t et r le nombre de transmissions et de
réflexions nécessaires. La figure 1.14 présente une SF 2D pour laquelle la présence de rupture
magnétique entraine ’apparition d’une nouvelle fréquence correspondant & laire 8 qui ne peut
pas étre observée sans rupture magnétique.

1.4.5 Interférence quantique

Le phénoméne d’interférence quantique a été introduit par Stark et Friedberg [18, 19] pour
expliquer I'observation d’une fréquence lente, ne correspondant & aucune orbite cyclotron, dans
le spectre des oscillations de la magnétorésistance du magnésium. De plus, la dépendance en
température de cette oscillation était bien plus faible que celle des oscillations SdH.

Pour expliquer ce phénomeéne, Stark et Friedberg ont utilisé la nature ondulatoire des électrons,
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se propageant dans un cristal et soumis a un champ magnétique, et ont fait une analogie avec les
ondes lumineuses qui subissent des interférences lorsque deux chemins différents sont disponibles
pour un photon (fentes d’Young) pour se rendre d’un point A vers un point B.
La figure 1.15 montre une trajectoire ouverte dans ’espace réel, construite de telle maniére
qu’elle posséde deux branches (A et B) qui se 'rencontrent’ au niveau des jonctions de rupture
magnétique J1 et J2. En considérant un paquet d’onde, avec une amplitude unité et aucune
phase au point 1 (figure 1.15), en présence d’'un champ magnétique, évolue vers le point 4 avec
la probabilité | < 4|1 > |2. Deux trajectoires sont disponibles pour se rendre de 1 & 4 (1234 ou
12’3’4). En I’absence de diffusions il est possible de calculer cette probabilité en suivant les régles
suivantes.

(1) Les amplitudes complexes [t> et |r> pour l'état transmis et réflechi provenant de 1'état

FI1GURE 1.15 — Interféromeétre de Stark et et Friedberg.

d’amplitude unité et de phase nulle & travers une jonction de rupture magnétique sont données
par :

it >=p;  |r>=(1-p*) " 2eap(in/2) (1.75)

oil p? = P la probabilité de rupture magnétique vue précédemment. Le facteur exp(in/2) signifie
que les ondes réfléchies et transmises sont déphasées de 7/2.

(2) Le changement de phase du paquet d’onde le long d’un segment L di & un champ magnétique
est donné par : ¢y, = § [, Adl. La probabilité de transmission | < 4|1 > |2 pour la figure 1.15 peut
maintenant étre calculée. On prend le cas ot J1 et J2 sont des jonctions de rupture magnétique
identiques caractérisées par un seul paramétre Bysp. On a donc :

| <4)1>)? = [p4 +(1 —p2)2] —2p%(1 — p*)cos(pa — ¢B) = Iy + I cosd (1.76)

ou la différence de phase § = ¢4 — ¢pp est générée par la présence du champ magnétique :
0 = $BA;, ou A, est 'aire dans I'espace réel, entourée par les deux chemins A et B de I'in-

. 2
terféromeétre (partie hachurée figure 1.15). Précédemment, nous avons vu que A, = (%) Sy
et comme 0 o« BA,, il apparait que la périodicité des interférences est proportionnelle a 1/B
(comme les oscillations quantiques).

Bien que n’étant pas a proprement parlé un phénomeéne d’oscillation quantique, les dépendances
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en champ et en température des interférences quantiques et des oscillations quantiques se res-
semblent. La dépendance en température a la méme forme que celle du facteur Ry avec une
masse effective égale a la différence de masses entre les deux trajets possibles. La masse associée
a ces oscillations sera donc généralement faible ce qui permet d’observer ces oscillations & plus
hautes températures que des oscillations SAH. De méme, la dépendance en champ est similaire
au terme Rp et s’exprime par un facteur exp(-tz/27) ou ¢y, est le temps mis par I’électron pour
parcourir la distance L. Ce terme correspond & la probabilité qu'un électron avec une durée de
vie 7 parcourt cette méme distance.

1.5 Conclusion

Dans ce chapitre j’ai fait une revue non exhaustive des notions et des théories qui sont
nécessaires & la compréhension de cette thése. Pour les lecteurs plus curieux, je les renvoie vers
les différentes références citées dans cette partie et qui ont grandement contribué a I’écriture de
celle-ci.
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En 1957, aprés I'élaboration de la théorie BCS [20], on pensait avoir résolu I’énigme de la
supraconductivité. C’était sans compter sur la découverte de la supraconductivité & proximité
d’une phase magnétique dans les composés a Fermions lourds en 1979 [21], dans les composés
organiques en 1980 [22] puis en 1986, par Bednorz et Miiller [23], des supraconducteurs a haute
température critique (SHTC) qui ont remis en cause cette théorie et déclenché un effort de
recherche considérable pour tenter de comprendre 1'origine de cette supraconductivité. Seulement
un an aprés la découverte des premiers SHTC, la température de 'azote liquide a été dépassée
dans le composé YBagCuzO7 [24]. L’¢laboration de nouveaux matériaux avec des températures
critiques toujours plus élevées a conduit a un record actuel de 135 K pour le composé a base de
mercure (164 K & 30 GPa) [25]. L’étude de ces matériaux a nécessité I’amélioration des techniques
expérimentales ainsi que de la théorie afin d’expliquer tous les phénomeénes observés dans ces
matériaux. Quelles sont les propriétés communes & tous ces matériaux et quels phénomeénes sont
responsables de ’apparition d’une supraconductivité avec une T, aussi grande ? Pour le moment,
aucun consensus n’existe sur ces questions. Au vu de la quantité de travaux qui ont été réalisés
dans ce domaine, il n’est pas possible de rendre compte d'un état de art complet. Dans ce
chapitre, je ferai donc un état de l'art succinct sur ces matériaux dans le but d’introduire le
sujet de cette thése dans la suite logique des travaux déja réalisés. De plus, j'évoquerai également
certains des scénarios qui ont été mis en avant pour expliquer le phénoméne de supraconductivité
de ces matériaux.
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2.1 Présentation des cuprates

2.1.1 Structure cristallographique

Il existe de nombreux composés dans la famille des cuprates. Ces composés possédent une
structure cristallographique semblable, de type pérovskite, constituée par un empilement de
plans CuQOs. C’est la présence de ces plans qui caractérise cette famille de composés et qui
est & lorigine de leur nom. Ces plans CuQOs, conducteurs, sont généralement séparés par des
plans isolants donnant & ces matériaux un caractére bi-dimensionnel. Ces plans s’empilent sui-
vant la direction cristallographique c. Il est possible de distinguer deux grandes sous familles
pour ces matériaux. Les composés dopés en trous (comme YBayCuzO, (YBCO), YBayCuysOg
(Y124), HgBaaCuOy4s (Hgl201), Lag_,Sr;CuOy4 (LSCO) ...) auxquels nous nous sommes inté-
ressés dans cette thése et les composés dopés en électrons (comme Ndy_;Ce,CuOy4—, (NCCO),
Pry_;Ce;CuOy—, (PCCO) ...). La figure 2.1 présente la structure cristallographique du composé
LasCuQy, ou l'on retrouve les plans CuOy caractéristiques de cette famille de composé (le com-
posé LSCO est pris comme exemple). Les cas de YBCO et de Hgl201 seront présentés plus en
détail dans la suite de cette thése. Hg1201 compte un seul plan CuQOs par cellule unité. D’autres
composés comme YBasCuz O, en comptent deux et HgBaoCasCuzOgy, en compte trois. En regle
générale, plus la cellule unité contient de plans CuQOo, plus la T, est élevée (exemple des composés
a base de mercure : 1 plan Hgl1201 T, = 95 K, 2 plans Hgl1212 T, = 120 K et 3 plans Hg1223
T, = 130 K). Par contre, ceci n’est plus vrai au dela de 3 plans. La figure 2.1 présente la zone
de Brillouin tridimensionnelle de la structure LasCuQy. Le faible couplage entre les plans CuOs
confére aux cuprates un caractére quasi-bidimensionnel (quasi-2D).

2.1.2 Structure électronique

Dans cette partie, nous nous intéressons a la structure électronique d’un composé parent de la
famille des cuprates LaoCuOy4 (composé parent de Lag_,Sr,CuQy4). Nous avons pris en exemple
LaoCuOy car sa structure électronique est plus simple que celle de Hg1201 ou de YBCO. La
neutralité de charge impose la structure électronique suivante :

- La?t : [Xe]

- 0?7 : [He]2s%2p*®

- Cu?t : [Ar]3d?

La figure 2.2 présente la structure électronique d'un plan CuQOs. L’effet du champ cristallin,
issu de l'environnement tétragonal des oxygeénes, a pour effet de lever la dégénérescence des
niveaux de Cu en deux sous niveaux ey (d,2_,2 et d,2_,2) et tay (duy, dy. et dg.). Du fait de
I’élongation du tétraédre selon la direction z (directions des oxygénes apicaux), une seconde levée
de dégénérescence a lieu. Celle-ci a pour effet d’augmenter I’énergie des orbitales dgy et dy2_,2
et d’abaisser les énergies des autres orbitales (d., dy. et d,2_,2). Le recouvrement de l'orbitale
dy2_,2 du cuivre avec l'orbitale o de l'oxygéne (c’est a dire p, ou p, suivant l'orientation) va
engendrer la formation d’'une bande liante o et d'une bande anti-liante ¢*. La bande ¢* est ainsi
a demi-remplie, ce qui est caractéristique d'un état métallique.

La figure 2.3 présente la structure de bande calculée pour LaoCuQOy4. Sur cette figure sont
représentées les bandes o (notée B (Bonding)) et o* (notée A (AntiBonding)) ainsi que les
autres bandes issues de I’hybridation des orbitales du cuivre et de I'oxygéne. Seule la bande
anti-liante coupe le niveau de Fermi. Le fait qu’une seule bande croise le niveau de Fermi est
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FIGURE 2.1 — a) Structure cristallographique de LagCuQOy4. Les atomes de La sont substitués par
des atomes de Sr pour doper le matériau. b) La zone de Brillouin 3D (tétragonale centrée). c¢) Sa
projection dans le plan. Le diamant représente la surface de Fermi calculée pour LasCuO4 dans
une approximation de liaison forte en prenant seulement le terme de saut vers le plus proche
voisin. La partie grisée correspond a la surface de Fermi obtenue en prenant en compte le terme
de saut au second voisin. (d’apres [9])

caractéristique des cuprates. De plus, comme nous l'avons vu, cette bande est & demi remplie ce
qui est caractéristique d’un état métallique. En réalité, nous verrons dans la suite que LasCuQy
est un isolant de Mott anti-ferromagnétique (avec une température de Néel T = 325 K éleveée),
de méme que les autres composés parents de cette famille.

2.1.3 Dopage

Il est possible de faire varier le dopage des cuprates en ajoutant ou en enlevant des porteurs
de charges & ces matériaux. Le dopage dans les cuprates se fait soit par substitution chimique soit
par l'ajout ou la suppression d’oxygéne. Le principe consiste & changer la densité électronique
des plans CuOs. Dans le cas de Lay_,Sr,CuQy, le dopage s’effectue en substituant des atomes
de lanthane (La%*) par des atomes de strontium (Sr3+). C’est la différence de valence entre les
atomes de lanthane et les atomes de strontium qui est responsable du dopage. En ce qui concerne
YBCO et Hg-1201, nous nous intéresserons plus en détail & la facon de doper ces composés dans
les chapitres suivants.
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FIGURE 2.2 Représentation de ’espacement des niveaux lié au champ cristallin et de ’hybri-

dation qui donne naissance aux bandes Cu-O [26].
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FIGURE 2.3 — Structure de bandes calculée pour LaaCuQy |27].

2.2 Diagramme de phase générique des cuprates

La figure 2.4 présente le diagramme de phase générique des cuprates. Comme nous venons de
le voir, le composé parent est un isolant de Mott anti-ferromagnétique (nous nous y intéresserons
plus en détail dans la suite). Cette phase isolante persiste jusqu’a un dopage en trous p ~ 0.05
ou apparait un déme de supraconductivité. Ce déme persiste jusqu’a un dopage p ~ 0.3 ou
un comportement métallique type liquide de Fermi est retrouvé. Ce dome suit la loi empirique
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déterminée par Tallon grace a des mesures thermo-électriques et de rayons-X [28§] :

T.(8) = T (1 — 82.6(5 — Jopt)?). (2.1)

ol dope correspond au dopage optimal (autour de 16 %) pour lequel T, = T7'** (la température
critique maximale). La valeur de T7"** dépend de chaque famille de cuprates. Cette loi empirique
décrit bien la dépendance de T, exceptée pour le plateau observé autour de 12.5 % (figure 2.4). En
définissant la valeur du dopage optimal comme p,,; = p(T7**") il est possible de définir différentes
zones a ce diagramme de phase. En dessous de ce dopage nous parlerons de régime sous-dopé et
au dessus de régime sur-dopé. En plus de la phase isolante, de la phase supraconductrice et de la
phase métallique deux autres phases sont présentes au dessus du dome supraconducteur. L’une
autour du dopage optimum p,,; c’est la phase métal étrange et I'autre du coté sous-dopé, c’est
la phase pseudogap. La phase pseudogap a fait I’'objet de nombreuses études mais reste toujours
un mystére comme nous le verrons dans la suite. C’est cette phase que nous étudierons dans
la suite de cette thése. Maintenant, je vais faire une description plus détaillée de ces différentes
phases en me basant sur certaines expériences marquantes.

FIGURE 2.4 — Diagramme de phase des cuprates dopés en trous [29].

2.2.1 Isolant de Mott

La structure de bande implique un comportement métallique et une surface de Fermi avec un
volume couvrant la moitié de la premiére zone de Brillouin. Pourtant, le composé parent est un
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isolant antiferromagnétique a cause de la forte répulsion électron-électron U (plus grand que la
largeur de bande W) qui bloque le transport et qui entraine I'ouverture d’un gap au niveau de
Fermi rendant le matériau isolant (figure 2.6). Ceci suggére que le composé parent des cuprates
appartient a la classe des isolants de Mott. Cette phase persiste jusqu’a un dopage p = 0.05.

La figure 2.5 présente des mesures de conductivité optique a différents dopages dans le com-
posé Las_,Sr,CuOy. Pour z = 0, ’absence de poids spectral, entre 0 et 1 eV, est caractéristique
d’un isolant. Lorsque le dopage augmente, le poids spectral est transféré de la partie haute éner-
gie (> 1.5 V) vers la partie basse énergie (< 1.5 €V) entrainant I’apparition d’un pic de Drude,
caractéristique des métaux.

1.5 T I
Laz_xSFXCU04

o(w) (10° Qcm™)

ho (eV)

FIGURE 2.5 — Conductivité optique o(w) obtenue & partir de la transformation Kramers-Kronig
du spectre de réflectivité de £ L¢, pour différentes compositions z.|30|

Le comportement isolant de ces matériaux est bien décrit en utilisant le modéle de Hubbard a
une bande. Ce modéle contient un terme d’énergie cinétique proportionnel au terme de saut entre
plus proches voisins en plus d’un terme de Hubbard U qui favorise la localisation électronique.

H=-t Z (c;-rgcja + h.c.) + UZ”Z‘T”N' (2.2)

<ij>,0 9

La premiére somme porte sur les premiers voisins, c;ra (ciy) crée (annihile) un électron ou un trou
de spin o sur le site ¢ et n;, = cjo,cw est 'opérateur nombre de particules. Dans la limite couplage
fort (U > t), au demi remplissage (un électron par site de Cu dans P'orbitale 3d,2_,2), I'état
antiferromagnétique est dit au principe de Pauli. La forte répulsion coulombienne (qui représente
le cotit en énergie a céder afin de placer deux quasi-particules sur le méme site ionique i) bloque

le transport de charge. On peut ainsi écrire I’hamiltonien de Heisenberg sous la forme :
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H=1JY S-8; (2.3)
<ij>

oit J = 4t?/U est 'énergie d’échange et S; est I'opérateur de spin. Ceci méne le systéme & un
état antiferromagnétique, ou les spins sont alignés de maniére opposée, permettant aux fermions
d’effectuer des sauts virtuels d’un site & 'autre ce qui diminue 1’énergie cinétique J. Dans le cas
de LaoCuQy, J est de l'ordre de 1500 K, mais & cause du faible couplage interplan CuQOg, 'ordre
antiferromagnétique est sujet a de forte fluctuation, diminuant la température & laquelle s’établit
un ordre & longue portée a T = 325 K.

Nous avons vu que la bande antiliante provient du recouvrement des orbitales p, de 'oxygéne
et dy2_,2 du cuivre. Pour une description plus compléte des cuprates, il est donc nécessaire de
considérer un modeéle avec les orbitales p, et p, de 'oxygéne. Un tel modéle est appelé modele a 3
bandes ou modéle d-p. Ce modéle est schématisé sur la figure 2.6b). L’introduction des bandes p,
de T'oxygene entraine la classification de I’isolant de Mott en fonction des différents parameétres
qui entrent en jeux; Uy, qui est ’énergie nécessaire a I'introduction d’une double occupation du
site de cuivre, et A = g4 — €5, qui représente la différence d’énergie entre le milieu de la bande
2p de 'oxygéne et de la bande 3d du cuivre. Si A>Uy, on est alors dans le cas de l'isolant de
Mott-Hubbard. Dans ce cas, le gap est régi par la valeur Uy. Par contre, si A<Uy on a alors un
isolant a transfert de charge dont le gap est bloqué par la différence d’énergie entre les bandes p
et dga_y2 (A). Pour les cuprates, Uy ~ 8-10 eV et A ~ 2.7-3.5 €V par conséquent les cuprates se
situent dans le cas d’un isolant & transfert de charge.

FIGURE 2.6 — a) Schéma du mécanisme de l'isolant de Mott-Hubbard. b) Schéma du mécanisme
de l'isolant a transfert de charge. La différence provient du rapport entre A (la différence d’énergie
entre le milieu de la bande 2p de 'oxygéne et de la bande 3d du cuivre) et la valeur de 'interaction

Ug[31]

2.2.2 Liquide de Fermi

Nous venons de voir que les composés parents ont un comportement du type isolant de
Mott (jusqu’a un dopage p ~ 0.05). Du coté trés sur-dopé par contre un comportement type
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liquide de Fermi caractéristique des métaux est retrouvé. L’expérience principale qui a mis en
évidence ce comportement liquide de Fermi est celle qui teste la loi de Wiedemann-Franz (WF)
[32]. Cette expérience consiste a mesurer la résistivité (figure 2.7a)) et la conductivité thermique
(figure 2.7b)), a basse température (ou les électrons dominent le transport). Les mesures ont été
réalisées sur un méme échantillon de TlyBasCuOg, 5 (pour un dopage p = 0.26). L’état normal est
complétement restauré dans cet échantillon pour un champ magnétique de 13 T. Si on s’intéresse
aux valeurs & T = 0 K, ko/T = 3.954+0.04 mW K2 cm~! et pg = 6.15£0.03u£ cm, on obtient
alors L = poko/T = (0.99 £ 0.01)Lg en trés bon accord avec la loi de WF.

FIGURE 2.7 — a) Résistivité électrique de T1-2201 en fonction de la température dans le plan
pour différentes valeurs du champ magnétique. Toute trace de la supraconductivité a disparu
pour un champ magnétique B = 13 T. b) Conductivité thermique de T1-2201 pour un gradient
de température dans le plan. /T vs T? est tracé a différentes valeurs de champ magnétique
appliqué perpendiculairement au plan. Les lignes fines sont des ajustements linéaires des données.
La ligne en gras représente Lo/p(T') ou p(T) est un fit de la résistivité a 13 T. (d’apres [32])

De plus, les mesures d’ARPES (figure 2.8b)) [33] ou I’AMRO (figure 2.8¢)) [34] ont révéle
une large surface de Fermi quasi-2D dans le composé TlaBasCuOgs en trés bon accord avec les
calculs de structure de bandes (figure 2.8a)) [35]. Plus tard, des mesures d’oscillations quantiques
de fréquence rapide de 18100 4+ 50 T et de masse m, = 4.1 + 1.0 m,, dans ce méme composé a
un dopage p = 0.3, ont été mesurées [36]. Cette fréequence correspond & une aire extrémale de la
surface de Fermi (A = 172.8 £ 0.5 nm?) qui est en trés bon accord avec les mesures d’ARPES et
d’AMRO. La présence d'une seule poche a également été confirmée en comparant le coefficient
de Sommerfeld déduit des mesures de chaleur spécifique (y ~ 7.0 & 2.0 mJ.mol~1.K~2) [37] et
celui déduit des mesures d’oscillations quantiques (v = 7.6 £ 0.6 mJ.mol~1.K~2) [38]. Dans le
cas des oscillations quantiques, ce coefficient de Sommerfeld est défini, pour un liquide de Fermi
2D, avec des bandes paraboliques et une densité d’état constante, par :

m’i
v=9") ni—=< (2.4)
i

Me
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oil n; est le nombre de fois que la i-éme poche est présente dans la PZB, m! la masse effective
associée a cette poche, v/ = 1.46 mJ.mol~1.K~2 et m, la masse de I'électron libre.

FIGURE 2.8 a) Surface de Fermi de T12201 obtenue par des calculs de structure de bandes en
ajustant le potentiel chimique de fagon & avoir une aire équivalente aux mesures d’ARPES [35].
b) Surface de Fermi obtenue a partir de mesures d’ARPES pour un échantillon de T1-2201 de
T. =30 K [33]. ¢) Surface de Fermi obtenue a partir des mesures d’AMRO pour un échantillon
de T1-2201 de T, =20 K [34].

Enfin, la résistivité dans le plan pg(T) a un comportement quadratique dans le régime trés
sur-dopé. La figure 2.9 présente la résistivité dans le plan du composé sur-dopé Laj 7Srp.3Cu0Oy4 a
champ nul. Celle-ci est proportionnelle a T? comme attendu pour un comportement type liquide
de Fermi.
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FIGURE 2.9 — Reésistivité dans le plan pgp - pap(T = 0) en fonction de la température pour le
composé sur-dopé Laj 7Srg3CuQOy, & champ nul et de 95 mK a 55 K. [39]
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2.2.3 Meétal étrange

Dans la région située au dessus du dopage optimal les propriétés de transport présentent une
dépendance en température anormale. Cette région du diagramme de phase est communément
appelée métal étrange. Dans le diagramme de phase, elle apparait au dessus du déme supracon-
ducteur entre la phase pseudogap et la phase liquide de Fermi sans qu’aucune transition de phase
a proprement parlé ne soit présente. On parle alors de cross-over. Sa caractéristique principale
est la résistivité dans le plan (pgp), qui malgré un comportement métallique (p augmente avec
la température), est linéaire autour du dopage optimal [40, 41|. Malgré la grande variation de
T (au dopage optimum) et de la structure cristallographique de chaque famille de cuprate, la
résistivité linéaire en fonction de la température est une caractéristique universelle, confirmant
ainsi qu’elle est intrinséque aux plans CuQs. De plus, cette résistivité continue de croitre linéai-
rement jusqu’'a T =~ 1000 K (pour LSCO), au dessus de la limite de Mott-Ioffe-Regel, ce qui
traduit un régime de mauvais métal [42]. La limite de Mott-Ioffe-Regel prévoit, dans le cas d’un
métal conventionnel, que la résistivité doit saturer lorsque le libre parcours moyen [ est inférieur
4 la distance interatomique a. La valeur & laquelle doit saturer la résistivité est pys = (h/e?)d on
h est la constante de Planck, e la charge de 1’électron libre et d la distance entre les plans. Dans
le cas de LSCO, pps = 1.7 mQem. Sur la figure 2.10 nous remarquons que la résistivité de LSCO
(au dopage optimum) est proche de cette valeur limite (trait pointillé rouge) mais ne montre
aucun signe de saturation. On a alors p > pjs se qui implique que | < Ap (la longueur d’onde
de De Broglie). La description de quasi-particules ne s’applique donc plus, ce qui implique un
mécanisme de transport non conventionnel dans cette partie du diagramme de phase.

Ficure 2.10 Dépendance en température de la résistivité du composé Las_,Sr,CuQOy4 pour
différents dopages (0<z<0.15. Les lignes pointillées correspondent a la résistivité dans le plan
Pab de mono-cristaux (échelle de gauche). Les lignes en traits pleins correspondent a la résistivité
p de poly-cristaux (échelle de droite). [40]

De plus, un comportement anormal de l'effet Hall Ry en fonction de la température est
reporté dans [43, 44, 45]. En effet, dans le cas d’'un métal normal a une bande, Ry est indépendant
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de la température alors que dans les cuprates, un comportement Ry ~ 1/T & haute température
et Ry ~ T a basse température est observée. Il a également été observée une légere déviation a
la loi de Wiedemann-Franz dans le composé Bi2201 dopé optimum [46].

2.2.4 Supraconductivité

Dans un premier temps, nous introduirons la supraconductivité dite conventionnelle avant de
nous intéresser aux différences qui apparaissent avec la supraconductivité dans les cuprates.

2.2.4.1 Supraconductivité conventionnelle

Les supraconducteurs conventionnels sont bien décrits par la théorie microscopique BCS du
nom de Bardeen, Cooper et Schrieffer qui la proposérent en 1957 [20], plus de 40 ans apreés la
découverte de la supraconductivité. Apreés la découverte de Deffet isotopique M*T. = constante,
o M est la masse atomique de 1’élément considéré, T, la température en dessous de laquelle le
composé devient supraconducteur et avec a = 0.5, il est apparu évident que les phonons jouaient
un role essentiel dans 'apparition de la supraconductivité. C’est cette découverte qui encouragea
L.N. Cooper [47], en se basant sur les travaux de Bardeen et Frolich [48, 49|, & supposer que
les phonons pouvaient engendrer une interaction attractive V entre deux électrons proches du
niveau de Fermi de vecteur d’onde et de spin opposé (les électrons maximiseront leur énergie de
liaison en formant des paires avec un moment orbital nul (L. = 0). De plus, ceux-ci obéissant a
une statistique de Fermi, la paire devra étre dans un état de spin singulet (S = 0)). Ces électrons
forment ainsi un état lié (appelé paires de Cooper) dont I'énergie est plus faible que celle des
électrons libres entrainant une instabilité au niveau de Fermi. Le point de départ de la théorie
BCS réside dans l'instabilité de la SF vis & vis de la formation de paires de Cooper lorsqu’il
existe une interaction attractive entre ces électrons [47|. L’état fondamental est donc constitué
de paires de Cooper décrit par la pseudo-fonction d’onde :

Waos >= [ (u +vech ety )l >, (2.5)
k<kp

oil [1hg> est I'état du vide et [ug|? + |vi|? = 1 avec |vg|? la probabilité qu'une paire de Cooper
(k 1, -k|) soit occupée et [ug|? qu'elle ne le soit pas. La théorie BCS prévoit une transition pour
une température T, en dessous de laquelle il y a une condensation du type Bose-Einstein des
paires de Cooper, vérifiant :

kpT. = 1.13hwpe V/NERIV (2.6)

ou V est le potentiel d’interaction attractif entre les deux électrons dit aux phonons, Awp 1’énergie
de Debye et N(ep) la densitée d’état de I’état normal au niveau de Fermi. Cette relation suggére
que la température critique sera d’autant plus élevée quand :

- la température de Debye est élevée : matériau constitué d’éléments légers comme MgBo

- le couplage électron-phonon est fort : c’est & dire que le matériau se situe proche d’une transition
structurale (exemple : type CDW) comme YNiyBoC
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- la densité d’état est élevée : en étant constitué de métaux de transition (bandes étroites) comme
NbgGe.

Un autre résultat important de la théorie BCS est qu’elle prévoit un gap dans la densité
d’état au niveau de Fermi, aussi appelé paramétre d’ordre, donné par :

A(T = 0K) = 1.764kp5T., (2.7)

Cette relation est retrouvée expérimentalement dans la plupart des supraconducteurs convention-
nels. La figure 2.11 a) présente la chaleur spécifique du Niobium dans la phase supraconductrice
et dans la phase normale. La discontinuité de la chaleur spécifique (sans chaleur latente) implique
que la transition de phase supraconductrice est du second ordre. La chaleur spécifique électro-
nique dans I’état normal varie linéairement. Dans I’état supraconducteur, la chaleur spécifique
dépasse d’abord au voisinage de T, la valeur de I’état normal, puis retombe a 0 exponentiellement
quand T — 0 (C/T o exp(AkpT.)). Cette décroissance exponentielle indique ’existence du
gap séparant les états excités de I’état fondamental. Dans ce cas, le gap supraconducteur A est
isotrope, on dit qu’il est de symétrie s. Si on se réfere au fait que la transition supraconductrice
est une transition du second ordre, la symétrie brisée par le parameétre d’ordre, a la transition
supraconductrice, est I'invariance de jauge. Il existe d’autres mises en évidence expérimentales du
gap supraconducteur, comme la réflectivité infrarouge ou 'effet tunnel. La figure 2.11 b) présente
I’évolution du gap en fonction de la température. La valeur du gap diminue continument quand
la température augmente et tombe & 0 pour T = T..
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FIGURE 2.11 — a) Tracé de la chaleur spécifique (C/T) en fonction de la température pour I'état
normal et 1’état supraconducteur. Les lignes en traits pleins représentent la valeur moyenne des
données [50]. b) Valeur réduite de ’énergie du gap en fonction de la température réduite, pour le
plomb, Iétain, le tantale, et le niobium et comparée & la courbe théorique (trait plein) de BCS
[51].
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e Longueurs caractéristiques :

Bien avant la théorie BCS deux autres théories ont été proposées pour comprendre la phase
supraconductrice. Ces théories donnent accés a des longueurs caractéristiques de la phase supra-
conductrice qui permettent d’appréhender certaines caractéristiques de cette phase. La premiére
provient des équations de London et permet de déterminer I’épaisseur dans laquelle circulent
les supercourants qui écrantent le champ magnétique. De plus, le champ magnétique décroit
exponentiellement a l'intérieur du supraconducteur sur cette longueur caractéristique, appelée
longueur de pénétration de London et définie par :

MT) = MO)[L — (T/Te)"]7'/2, (2.8)

avec

A(0) = /ﬁ (2.9)

ot m et e sont respectivement la masse et la charge de 1’électron, ns la densité de paires de
Cooper et pp la permeéabilité magnétique du vide. A(0) est la limite supérieure correspondant a
la situation ou tous les électrons sont appariés (& T = 0 K).

La seconde longueur caractéristique provient de 1’équation phénoménologique de Ginzburg-
Landau (GL). Ginzburg et Landau ont introduit une pseudo-fonction d’onde complexe 1) comme
un paramétre d’ordre dans la théorie générale de Landau des transitions de phase du second
ordre. Ce paramétre 1 décrit les électrons supraconducteurs, la densité locale supraconductrice
est alors donnée par :

ns = ()] (2.10)

En utilisant le principe variationnel et en assumant que 1’énergie libre peut étre exprimée en une
série de puissance de ¥ et de /4, ils ont obtenu I’équation différentielle, pour 1, suivante :

N
— (’f v —ecA) ot B = —a(T) (2.11)
ou e* et m* sont respectivement la charge et la masse de la quasi-particule, i la constante de
Planck, ¢ la célérité de la lumiére dans le vide, A le potentiel vecteur défini par B = rotA et « et
B sont des coefficients phénoménologiques. Cette théorie introduit une longueur qui caractérise
la distance sur laquelle s’étend la pseudo fonction ¢ (r). Cette longueur est appelée longueur de
cohérence et est donnée par :

h

§(T) = omra(T)|2 (2.12)
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Dans un supraconducteur pur en dessous de T¢, £(T") = o, la longueur de cohérence de Pippard
(indépendante de T), avec & = akf”’% ,
Blc

Sinon, &(T) diverge comme (T-T,)~'/2 car a(T) diminue comme (T-T).

oll a est une constante et vg est la vitesse de Fermi.

Le ratio de ces deux longueurs caractéristiques permet de définir le parameétre de GL :

K= 2 (2.13)

Selon la valeur de ce parameétre, deux types de supraconducteurs sont définis :

- les supraconducteurs de type I pour kK < %
- les supraconducteurs de type II pour k > %

Les deux types de supraconducteurs ont des propriétés thermiques semblables lorsqu’ils fran-
chissent la transition entre I’état normal et 1’état supraconducteur, en I'absence de champ ma-
gnétique. C’est seulement en présence d’'un champ magnétique que des différences apparaissent.
Dans le cas des supraconducteurs de type I, le champ magnétique est complétement expulsé du
composé, en dessous de T jusqu’a un champ magnétique critique B, (figure 2.12 a)). Le composé
perd alors ses propriétés supraconductrices.

Dans le cas des supraconducteurs de type II, en dessous de T, deux valeurs caractéristiques
de champs magnétiques critiques entrent en compte. La premiére B, en dessous de laquelle le
champ magnétique est complétement expulsé du matériau. La seconde B.o au dessus de laquelle
le champ magnétique pénétre complétement dans 1’échantillon et le composé perd ses propriétés
supraconductrices. Entre B.; et Beo, le champ magnétique pénétre a 'intérieur de I’échantillon
sous forme de vortex (figure 2.12 b)). Dans cet gamme de champ, le matériau conserve ses pro-
priétés supraconductrices. Dans le cas des supraconducteurs de type I et de type II, au dessus
de T, le champ magnétique pénétre complétement dans le matériau.

Les cuprates sont des matériaux fortement de type II. Par exemple, dans le cas de YBCO, £ est
de Pordre de 30 A dans le plan et 6 A selon Paxe-c, et A est de 'ordre de 8000 A dans le plan et
2000 A selon l'axe-c.

2.2.4.2 Supraconductivité non conventionnelle

Nous avons vu dans le cas BCS simple que le gap supraconducteur posséde une symétrie
s (L =0,S = 0) (figure 2.13 a)). Lorsque l'interaction a l'origine de l'instabilité superfluide
est plus complexe que dans le cas BCS original, il peut étre énergétiquement favorable pour les
paires de Cooper de se former avec une symétrie plus basse. Ainsi, en plus de l'invariance de
jauge, une symétrie additionnelle est brisée a la transition supraconductrice. Une des signatures
les plus remarquables de cette brisure de symétrie supplémentaire est visible dans la topologie
du gap supraconducteur. Lequel, au lieu de rester constant, pourra s’annuler en certains points
de la SF, appelés zéros de gap. On parle alors de supraconductivité non conventionnelle. Dans
le cas des cuprates, la symétrie du gap est maintenant bien admise comme étant de type d 2_,2
(figure 2.13 b)). Des pistes donnant une intuition de la symétrie du gap dans les cuprates ont
été données par les mesures d’ARPES [54| ou par les mesures de conductivité thermique [55]
s’accordant sur la présence de noeuds dans le gap supraconducteur. Ces noeuds correspondent a
I'annulation du gap, et se situent dans les directions diagonales, & 45" des axes cristallographique
a et b. Néanmoins, ce sont les mesures de quantification de flux sur un tricristal [56], sensibles a
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FIGURE 2.12 — a) Dépendance du champ critique B, en fonction de la température pour un
supraconducteur de type I (d’aprés [52]). b) Dépendance des champs critiques B.; et Beo en
fonction de la température pour un supraconducteur de type II (d’apres [53]).

la phase du gap menées dans le composé YBCO dopé optimal, qui ont révélé un changement de
signe du parametre d’ordre en accord avec une symétrie de type d,2_,2. Le parametre d’ordre
s’écrit alors :

M(cos(km) — cos(ky)) = Apmazcos(2¢) (2.14)

All) = =2

ot k; et ky sont les composantes du vecteur d’onde k et ¢ I'angle entre k et 1'axe (100).

FIGURE 2.13 — a) Gap supraconducteur s-wave. b) Gap supraconducteur d-wave. [57]

Malgré le caractére non conventionnel des cuprates, ceux-ci possédent tout de méme quelques
caractéristiques commune avec les supraconducteurs conventionnels. Par exemple, ’existence de
paires de Cooper est bien établie dans le cas des cuprates. En effet, des mesures d’effet Josephson
[58] et de quantification de flux [59] ont montré que les porteurs de charges possédent une charge
égale a deux fois celle de P’électron. De plus, les mesures de RMN sur 1'3Cu [60] ont montré
que les spins de ces paires de Cooper sont dans un état singulet, tout comme pour les supracon-
ducteurs conventionnels. Néanmoins, contrairement aux supraconducteurs conventionnels pour
lesquels 'appariement des paires de Cooper est lié aux phonons, le mécanisme a l'origine de
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I'appariement des électrons dans les cuprates n’est pas encore identifié. On parlera également de
supraconductivité non conventionnelle lorsque le mécanisme d’appariement des électrons en paire
de Cooper n’est pas dit aux phonons. C’est le cas pour les supraconducteurs organiques comme
les composés (TMTSF),PFg [22] et (BEDT-TTF)4(Be04)2 [61] et pour les Fermions Lourds ou
la supraconductivité coexiste avec un ordre magnétique |21].

Un point crucial pour comprendre cette supraconductivité est de comprendre ’état normal
de ces composés. Dans le cas des supraconducteurs conventionnels, la supraconductivité provient
d’une instabilité du liquide de Fermi. Comme nous avons vu dans le diagramme de phase des
cuprates, I’état normal n’est pas de type liquide de Fermi ce qui nous améne & nous intéresser a
la phase pseudogap.

2.2.5 Le pseudogap

Le pseudogap est la phase la plus étudiée et la moins bien comprise de tout le diagramme
de phase des cuprates. Il est primordial de comprendre cette phase pour pouvoir comprendre
la supraconductivité dans ces matériaux. En effet nous avons vu que la supraconductivité est
une instabilité de la phase normale, c’est pourquoi il est nécessaire de 1’étudier sous toutes ses
coutures.

Historiquement, ce sont les mesures de RMN (Résonance Magnétique Nucléaire), dans YBCO
au dopage optimum et sous-dopé, qui ont mis en évidence la phase pseudogap, seulement trois
ans apreés la découverte de ces matériaux. Ces mesures ont suggéré l'ouverture d’un gap de spin
dans le spectre des excitations magnétiques des cuprates du coté sous-dopé [62, 63]. Une quantité
mesurée par RMN est le Knight shift qui est proportionnel a la partie réelle de la susceptibilité a
Q = 0. Alloul et al. ont mesureé la dépendance du Knight shift en fonction du dopage dans YBCO
comme le montre la figure 2.14. Sur cette figure, on remarque une diminution du Knight shift en
fonction de la température, en désaccord avec la théorie des liquides de Fermi (susceptibilité de
type Pauli) qui ne prévoit pas de variation de ce paramétre en fonction de la température. Une
autre quantité mesurée par RMN est le taux de relaxation spin-réseau 1/T; qui est proportionnel
a la partie imaginaire de la susceptibilité de spin et & la température. Sur la figure 2.14 est tracé
(1/T1T). On remarque que cette valeur diminue en fonction de la température dans les deux
dopages étudiés. Une telle diminution apparait & T, dans les supraconducteurs conventionnels et
est causée par la formation de paires de Cooper, état singulet de spin. La figure 2.14 présente le
méme comportement pour YBCO. Néanmoins dans le cas de YBCO, la diminution du taux de
relaxation spin-réseau apparait a une température supérieur & T.. Cette température est noté
T* et correspond a la température d’apparition du pseudogap. Les mesures de RMN ont d’abord
été interprétées comme la formation de singulet de spin a T*. Néanmoins, ces mesures peuvent
également étre interprétées comme une diminution de la densité d’état a T*.

D’autres mesures ont mis en évidence ’apparition du pseudogap comme les mesures de résisti-
vité électrique dc dans le plan. C’est Ito et al. qui ont les premiers associé la déviation a la linéarité
des mesures de résistivité dans le plan a I'apparition du pseudogap vu en RMN [65]. Les figures
2.15 a) et b) présentent des mesures de résistivité dans le plan. Ces mesures ont été réalisées pour
YBCO a différents dopages de y = 6.3 a 7 par intervalle de 0.05. Un digramme de phase pour
YBCO a pu étre déterminé a partir de ces mesures (figure 2.15 ¢)) en tragant la dérivé seconde
de la résistivité en fonction de la température a différents dopages (qui donne acces a la courbure
de la résistivité). La ligne diagonale blanche correspond a la température de pseudogap T*. Des
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FIGURE 2.14 - a) 1/T1T mesuré sur le site de 'atome de %3Cu du plan CuQs, dans YBasCuszOg. o5
(carré) et dans YBapCuzOgga (cercle) (d’apres [62, 64]. b) Knight shift mesuré sur le site de
I'atome %Y dans YBayCusO,, [63]

mesures similaires ont été réalisées dans Lag_,Sr,CuQOy et dans BioSro_,La,CuOg4s donnant un
résultat similaire & YBCO et prouvant ainsi I'universalité entre les différentes familles.

Les mesures de conductivité optique ont également permis de mettre en évidence 'apparition
du pseudogap. Comme le montre la figure 2.16, les mesures de conductivité optique ont un com-
portement, en fonction de la fréquence trés différent selon que le champ électrique soit appliqué
dans le plan (o,5) ou perpendiculairement au plan (o.). Dans le premier cas, o4, montre un pic
de Drude & w = 0 typique d'un comportement métallique. De plus, aucun signe de la phase
pseudogap n’est visible dans le poids spectral. Par contre, en ce qui concerne o., on remarque
I'absence de pic de Drude & w = 0. De plus, un gap en fréquence apparait pour des températures
inférieures a T*. On remarque également que la fréquence a laquelle apparait ce gap est constante
en température.

Les mesures d’ARPES ont été importantes dans 1’observation de la phase pseudogap. Ces
mesures ont mis en évidence la présence d'un gap en énergie proche des régions antinodales (k =
(0,m)). La figure 2.17 montre un pic de quasi-particules bien défini en dessous de T.. On remarque
également que le gap supraconducteur diminue lorsqu’on se déplace de la région antinodale &
la région nodale ce qui est caractéristique d’'un gap de symétrie d. Au dessus de T, le pic de
quasi-particule disparait alors que le gap persiste jusqu’a une valeur de température égale a T*.
La valeur de T* correspond ici a la température a laquelle le spectre de 1’échantillon se confond
avec le spectre de référence du Pt. Le pseudogap vu par PARPES est anisotrope. Il est large
dans la méme région de la zone de Brillouin ou le gap supraconducteur est large. Par contre,
contrairement au gap supraconducteur qui disparait aux quatre points nodaux de la zone de
Brillouin, le pseudogap disparait le long de segment appelé arc de Fermi. Comme on le voit sur
la figure 2.17, le pseudogap apparait a différentes température en fonction de a, b et ¢ conduisant
& une diminution des arcs de Fermi avec la température.

Une sonde complémentaire aux mesures d’ARPES est la mesure de microscopie a effet tunnel
(STM). Les mesures de STM permettent de sonder la densité d’états électroniques proche du
niveau de Fermi. La figure 2.18 présente le spectre de conductivité tunnel (dI/dV) obtenu par



50 Chapitre 2. Etat de I’art des cuprates

FIGURE 2.15 — a), b) Mesures de la résistivité dans le plan (pgp) en fonction de la température
d’YBasCuzO, pour y = 6.30 - 7.00 avec un intervalle de 0.05. Les lignes bleues correspondent aux
échantillons sous-dopés, la ligne verte au dopage optimal et la ligne rouge & un échantillon sur-
dopé. ¢) Diagramme de phase électronique représentée par 'RCM’ (resistivity curvature mapping)
pour YBCO, ou les cercles verts solides représentent la T, pour les compositions mesurées.
(d’apres [66])

STM dans des cristaux de Bi-2212 sous-dopés (T. = 83 K). On observe qu’en dessous de T,
2 pics sont présents dans le spectre de conductivité tunnel et sont situés de part et d’autre du
niveau de Fermi. L’écart entre ces pics correspond au gap supraconducteur. Ce comportement
est similaire & celui d’un supraconducteur conventionnel. Comme dans le cas de 'ARPES, au
dessus de T, les pics disparaissent mais le gap subsiste & plus haute température.

La phase pseudogap est définie de la maniére suivante. Elle se développe dans la phase
normale du coté sous-dopé en dessous d’une température T* (il apparait que la valeur de T*
est différente d’une sonde & 'autre. C’est pourquoi nous choisissons de prendre comme valeur
de T* la valeur déduite des mesures de résistivité électrique de dans le plan). Cette température
décroit avec le dopage et est difficile & déterminer autour du dopage optimal. Il existe alors
deux scénarios possibles liant cette phase a la supraconductivité. Le premier considére la phase
pseudogap comme une phase en compétition avec la supraconductivité. Ceci implique 'existence
d’un point critique quantique (QCP) généralement prédit & un dopage autour de 19 %. Dans ce
scénario T* croise T, autour du dopage optimal (figure 2.19 b)). Le second scénario considére
le pseudgap comme une phase précurseur de la supraconductivité. Dans cette approche T ne
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FIGURE 2.16  Spectre de conductivité optique en fonction de la fréquence dans le plan o, et
perpendiculairement au plan o, a différentes températures. [67]

croise jamais T, mais suit le dome supraconducteur du c6té sur-dopé (figure 2.19 a)). Les théories
relatives a ces deux scénarios seront présentées dans la suite.

2.3 Theéories des supraconducteurs a haute température critique

Comme nous I’avons évoqué dans le paragraphe précédent, deux grandes familles de scénarios
sont utilisées pour décrire le diagramme de phase des cuprates. Pour le moment, aucun consensus
sur le scénario qui décrit la phase pseudogap n’est établi dans la communauté. Les théories
associées a ces deux différents scénarios étant trés nombreuses, j’ai choisi de ne décrire que celles
qui sont le plus souvent rencontrées. Ce chapitre ne présente donc pas une revue exhaustive des
scénarios existants |72, 73, 74, 75, 76, 77, 78, 79, 80, 81].

2.3.1 Scénarios de paires préformées

Le scénario de paires préformées peut étre vu comme 'appariement des spins en singulets mais
sans condensation en paire de Cooper, la cohérence nécessaire a la condensation (des charges)
n’apparaissant qu’en dessous de T.. Ce scénario est également associé aux modéles de séparation
spin-charge (spinons et holons qui sont respectivement des particules de spin 1/2 sans charge
et des particules de charge +e sans spin) [82] qui associent T* & la formation d’'un gap dans le
spectre des spinons (précurseur a la condensation des spins et de la charge en dessous de T.).
Dans cette premiére catégorie de modeéles, la ligne de pseudogap est un état symétriquement
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FIGURE 2.17 a - ¢) Spectre pris a trois k différents de la PZB, montré sur d), pour un échan-
tillon de Bi2212 sous-dopé (T, = 85 K) a différentes températures (trait plein). e) Evolution du
point & mi-hauteur de la transition en fonction de la température. f) Illustration schématique de
I'évolution de la SF dans les cuprates sous-dopés. Le noeud d-wave en dessous de T, (gauche)
devient un arc (arc de Fermi) au dessus de T, (milieu) qui s’étend avec ’augmentation de la
température pour former une SF compléte au dessus de T* (droite). (d’apres [68])

non-distinguable de la phase supraconductrice. Aucune brisure de symétrie supplémentaire ne
rentre en compte dans ces théories. Ces modéles sont également classés dans la catégorie des
isolants de Mott dopé car ils proviennent de la phase isolant de Mott décrite plus haut.

e Modéle de Hubbard a une bande : Modéle RVB (Resonating Valence Bond)
La théorie RVB (Resonating Valence Bond) a été postulée par Anderson et Fazekas [83, 84|

pour décrire un état quantique de spins couplés 1/2 & basse dimension. Cette théorie a été
proposée bien avant la découverte des cuprates et s’appuie sur le modéle de Hubbard a une bande
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FI1GURE 2.18 — Spectre de conductivité tunnel en fonction de la température dans un composé de

Bi2212. L’échelle de conductance correspond au spectre & 293 K, les autres spectres sont décalés

verticalement dans un soucis de clarté. [69]

Température

Tc

(a)

0.00

0.0s

010

0.15
dopage p

0.20

025

030

Température

Te

0.00

0.0s

010

0.15
dopage p

0.20

025

030

FIGURE 2.19 — a) Dans le scénario basé sur l'existence de paires préformées, T* suit le dome

supraconducteur du c¢6té sur-dopé. b) Dans le scénario d’ordre en compétition avec la supracon-

ductivité, T* croise T, autour du dopage optimal et s’annule & un dopage critique p. = 0.19 ou

est attendu un point critique quantique. (d’apres |70, 71])
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qui a été présenté précédemment. Anderson adapta cette théorie aux cuprates en suggérant qu'un
état RVB peut étre formé en appliquant le projecteur de Gutzwiller & un état supraconducteur
de type BCS [85]. L’état RVB consiste en une somme d’états quantiques ou les spins localisés
sur site s’apparient entre plus proches voisins. Cet appariement est de type singulet et le concept
de 'résonance’ provient du fait que les appariements peuvent s’inter-changer entre plus proches
voisins. Dans le cas des cuprates, bien que le composé parent soit un isolant de Mott et non pas
un liquide de spin, il a été proposé qu’en introduisant des trous dans le composé, I'état AF de
Néel est détruit. Les spins forment alors une superposition d’états singulets (sans ordre AF &
longue distance). La conséquence sera un transport de charge par les trous et I'apparition d’un
gap de spin Agyp assimilé au pseudogap.

Lorsque des lacunes de charges sont ajoutées au matériau, un singulet est détruit et on
note la formation d’un holon (bosons) et d’un spinon (Fermions). La diminution du nombre de
singulet affaiblit le caractére ‘résonant’. Ainsi le gap Agy p diminue avec le dopage. 1l est possible
d’associer une température Tgryp en dessous de laquelle les singulets de spins se forment et
entrainent 1’ouverture du gap associé au pseudogap. Une autre température T g, en dessous de
laquelle est associée 'apparition de cohérence de phase sur les excitations de charge, entre en jeu.
Cette température croit avec le dopage. La formation d’un état supraconducteur de symétrie d
apparait alors quand T < Tgryp et T < Tpg suite & la condensation des singulets et a la
cohérence des charges (figure 2.21 a)). La figure 2.21 a) représente le diagramme de phase obtenu
par la théorie RVB. Trois autres phases sont présentes sur ce diagramme en plus de la phase
supraconductrice :

- la phase gap de spin associée au pseudogap lorsque T < Tryp et T > Tpg.

- la phase identifiée au métal étrange qui correspond & T > Tgryp et T > Tpg. Dans ce cas, on a
une séparation des degrés de liberté de charges et de spins dont les excitations sont incohérentes.
- la phase identifiée au liquide de Fermi qui correspond & T > Tgryp et T < Tppg. Dans ce
cas, les excitations de charges sont cohérentes et une condensation de Bose-Einstein confére aux
quasi-particules un poids spectral bien défini.

Dans la théorie RVB, le pseudogap apparait comme un isolant de Mott dopé. La théorie YZR
(Yang-Zhang-Rice |86]) est basée sur cette idée. Dans cette théorie, un ansatz de la self-énergie
est proposé pour représenter les interactions électroniques. Cet ansatz a I’avantage d’annuler la
fonction de Green au niveau des lignes reliant les anti-noeuds (SF antiferromagnétique). Dans
ce modele, le pseudogap est responsable de la reconstruction de la SF d’une grande poche de
trou du coté sur-dopé en 4 petites poches de trous du coté sous-dopé situées aux noeuds de
la SF (figure 2.20). Ce modeéle a été utilisé pour décrire certaines caractéristiques des cuprates
sous-dopés, comme par exemple la présence d’arc de Fermi.

e Modéle de Hubbard a trois bandes : Modeéle ¢-J (singulet de Zhang-Rice)

Tout comme pour le modeéle précédent, le point de départ du modéle ¢t-J est le modeéle de
Hubbard. Dans ce cas, le modéle de Hubbard a trois bandes est utilise. Comme nous ’avons
vu précédemment, ce modele prend en compte les orbitales 3d du cuivre et les orbitales 2p, et
2p, de l'oxygene. Cependant I’hamiltonien a trois bandes compte beaucoup de parameétres, une
simplification a donc été envisagée pour sa résolution. Comme nous ’avons vu, les cuprates sont
des isolants a transfert de charge. De ce fait, lorsqu’un trou est ajouté au systéme, il sera amené
a se délocaliser sur les quatres atomes d’oxygéne entourant le site de cuivre planaire. Le spin du
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FI1GURE 2.20 — Délimitation des parties oi1 la fonction de Green change de signe pour différents
dopages x en trous. La surface de la partie hachurée correspondant aux valeurs positives respecte
le théoréme de Luttinger qui permet & 2D de déduire la densité de porteurs & partir de l'aire de
la SF. Les délimitations en rouge représentent les valeurs ot la fonction de Green change de signe
en divergeant (ce qui définit la surface de Fermi) et les délimitations en noir sont les lignes qui
apparaissent en dessous d’un dopage critique (assimilé au pseudogap) et ot la fonction de Green
s’annule. La figure f) montre I’évolution de la taille des poches en fonction du dopage. [86]

cuivre et du trou délocalisé sur les oxygénes peuvent alors former un état singulet de spin (qui
est de plus faible énergie que I'état triplet). Cet état est appelé singulet de Zhang-Rice [87].
Ceci permet, en ne considérant que les singulets Zhang-Rice, de réduire ce modéle & un modéle
de Hubbard effectif & une bande. Un état singulet de Zhang-Rice peut alors sauter d'un site de
cuivre & un autre mettant en jeu une intégrale de saut t (dans un processus a deux étapes).
2

L’intégrale de saut est alors : ¢ ~ t’fd, ou g est l'intégrale de saut d'une orbitale 3d du cuivre
vers une orbitale 2p, ou 2p, de 'oxygéne et A la différence d’énergie entre les orbitales p et d.

En ne considérant que les singulets de Zhang-Rice centrés au site de 'atome de cuivre, les
oxygénes n’apparaissent plus de maniére explicites dans ce modéle. Un développement au second
ordre en ¢/A meéne a 'hamiltonien effectif, appelé modele ¢-J :

1
Hyj=P |- Z tijCIUng +J Z (stj — fnmj) (2.15)

~ — 4
<1)>,0 <ij>
avec P, un opérateur de projection permettant de travailler dans le sous espace des états simple-
ment occupés et J = 4t2/A [74]. Ce modéle décrit le concept de séparation spin-charge comme
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dans le cas du modeéle précédent. Dans ce modéle, les spins sont localisés sur les sites des atomes
de cuivres (spinons) et les charges sont délocalisées (holons).

Comme pour le modeéle précédent, il est possible de définir deux lignes séparant des régions
différentes (figure 2.21 b)). La premiére, décroissante avec le dopage, définit la condensation de
type BCS de paires de spinons, associée au pseudogap. La seconde, croissante avec le dopage,
définit la condensation de Bose des holons. La supraconductivité apparait lorsque la condensa-
tion est réalisée aussi bien pour les spinons que pour les holons.

e Fluctuation de phase du paramétre d’ordre

Dans les supraconducteurs, le paramétre d’ordre est A = |A\ei9 et est donc décrit par deux
parameétres : 'amplitude et la phase. En conséquence, comme pour les deux modéles précédents,
la transition supraconductrice est gouvernée par deux échelles d’énergie.

- L’amplitude |A|, correspondant au gap BCS, mesure ’énergie avec laquelle les paires de Cooper
sont liées. Il est possible d’y associer une température caractéristique T s qui va décroitre avec
le dopage.

- La rigidité de phase pg, mesure la capacité du supraconducteur & supporter un courant super-
fluide (la facilité avec laquelle un gradient de phase 6 peut étre établie). ps est proportionnel
a la densité superfluide qui, dans le cas des cuprates, croit avec le dopage [88]. Il est possible
d’y associer une température caractéristique Ty, correspondant & la température en dessous de
laquelle les paires sont cohérentes et qui croit avec le dopage.

Ainsi on retrouve deux lignes qui se croisent et en dessous desquelles apparait la supraconducti-
vité (figure 2.21 ¢)). Le régime pseudogap correspond donc & une phase dans laquelle les paires
de Cooper existent mais dont la phase n’est pas ordonnée a longue portée. Du coté sous-dopé, la
cohérence de phase n’apparait alors qu’en dessous de T, = Ty. Cette ligne de T, définit dans ce ré-
gime une transition de type Kosterlitz-Thouless. Dans cette théorie, des paires vortex-antivortex
apparaissent spontanément au dessus de T, [89, 90].

Ficure 2.21 Diagrammes de phases schématiques des différents modeéles de scénarios de paires
préformées. a) Modele RVB. b) Modéle t-J. ¢) Modéle de fluctuation du parameétre d’ordre. [15].
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2.3.2 Scénarios d’ordres en compétition

Dans le cas des scénarios d’ordres en compétition avec la supraconductivité, le pseudogap
n’est plus vu comme précurseur mais comme une phase ordonnée en compétition avec la supra-
conductivité. Dans ce cas, T* croise le déme supraconducteur autour du dopage optimal et T*
tombe a zéro a un dopage critique z.. Ce dopage définit un point critique quantique (QCP).
La criticalité quantique correspond au régime critique émergeant lors d’une transition de phase
continue entre deux états quantiques distincts symétriquement parlant (& T = 0 K). C’est a dire
une brisure de symétrie. En dessous de ce dopage (z < z. a T = 0 K), le systéme va favoriser
un état ordonné (pseudogap) qui est caractérisé par un parameétre d’ordre. Alors qu’au dessus de
ce dopage (z > z. a T = 0 K) le systéme sera désordonné (liquide de Fermi). Autour du QCP
(z.) un état supraconducteur peut apparaitre. Un régime de fluctuation est observé a plus haute
température (métal étrange).

Ces scénarios d’ordres (CDW, SDW, stripe, ...) en compétition avec la supraconductivité
se retrouvent dans d’autres familles de composés comme les fermions lourds ou les organiques.
Dans le cas des cuprates, différents ordres peuvent étre attendus pour étre en compétition avec
la supraconductivité. Suivant les familles de cuprates et les dopages étudiés, différents types
d’ordres ont été observés expérimentalement. Par exemple, les ordres de spin [91], les ordres de
stripes [92] et plus récemment dans YBCO des ordres de charge [93, 94, 95, 96, 97, 98]. De plus,
des mesures de neutrons polarisés [99] ont montré la présence d’'une brisure de symétrie par
renversement du temps qui se produit a une température proche de T*. Ces résultats ont été
interprétés par la présence de boucles de courants dans la phase pseudogap [100].

Dans la suite de ce paragraphe je vais présenter les caractéristiques principales de ces diffé-
rents ordres ainsi que les composés dans lesquels ils ont été observés.

e Ordres magnétiques orbitaux

Plusieurs modeles théoriques impliquant des boucles de courant ont été proposés. Ce type de
modéle rentre dans la catégorie des modeles d’ordres en compétitions avec la supraconductivité.
Dans ces modéles, la ligne de transition T,,,4 (associée au pseudogap) tombe a 0 pour une valeur
de dopage autour de 19 %. Il y a donc la présence d’un point critique quantique responsable de
I'apparition de la supraconductivité.

Parmi les différentes théories impliquant des boucles de courant, il y a l'onde de densité de
symétrie d (DDW d density wave en anglais) proposée par Chakravarty et al. [101] qui consiste
en des courants circulant dans les plaquettes CuQOs le long des liaisons cuivre-oxygéne. Entre
chacune des plaquettes le sens du courant est alterné assurant ainsi un moment magnétique nul
(figure 2.22 a)). L’origine de cette distribution de courant est une onde de densité de charge
de symétrie d. La symétrie par translation du réseau est brisée puisque la maille élémentaire
magnétique est le double de la maille élémentaire cristalline. La symétrie par renversement du
temps est également brisée. On peut noter qu’aucune mesure n’a pu mettre en évidence un signal
compatible avec cette phase.

Une autre théorie impliquant des boucles de courant est la phase de courants proposée par
Varma et al. [102]. Cette théorie consiste en des courants circulant dans les triangles formés par
le cuivre et deux de ses oxygénes voisins. Il peut y avoir 4 boucles ou 2 boucles par plaquette
CuOs. Les courants circulent en opposition de phase assurant un moment orbital nul (figure
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2.22 b) ¢)). On peut alors parler d’ordre AF a Q = 0. L’invariance par translation du réseau
est conservée car les boucles de courants circulent & l'intérieur de la maille élémentaire. C’est ce
modeéle qui a été utilisé pour expliquer les mesures de neutrons polarisés [99].

FIGURE 2.22 — a) Schéma de la distribution de courant pour la phase onde de densité de symétrie
d. b) ¢) Schémas de la distribution de courants pour les différentes phases de courants circulants.
(image de [103] d’apres [101, 102]).

e Ordres de charges, stripes

Dans les cuprates & base de lanthane, I'existence d’un point critique quantique a été établie
[104]. Au dopage critique (p* ~ 0.24), Lag_,_,Nd,Sr,CuO, (LNSCO) affiche une résistivité
linéaire jusqu’a T — 0. Ce comportement est typique d’un régime de criticalité quantique autour
du dopage critique. De plus, le comportement de Ry est différent dans les deux cas z < z. et z
> 1z, signalant un changement de topologie de la surface de Fermi. Ce changement est associé a
Iapparition d’un ordre de stripe [105, 79]. Cet ordre de stripe est une combinaison entre un ordre
de charge (CDW) et de spin (SDW). Le point critique quantique est associé a la disparition de
I'ordre de stripe. La phase pseudogap, dans un scénario a la Kivelson |79] correspond a une phase
nématique. Cette phase nématique conserve la symétrie de translation mais brise la symétrie de
rotation.

Un autre ordre a récemment été mis en évidence dans YBCO. 1l s’agit d'un ordre de charge
bi-axial. Ce sont des mesures de RMN [93] qui ont mis en évidence pour la premiére fois cet ordre
de charge. Ces mesures suggérent que l'ordre de charge est stabilisé par le champ magnétique
(en accord avec un scénario d’ordre en compétition). Ces mesures ont été suivies par des mesures
de rayons-X [94, 96, 106] qui ont mis en évidence des fluctuations d’ordre de charge au dessus
de T. sans champ magnétique. De plus, les mesures de résistivité dans le plan présentent un
caractére linéaire au dessus du dopage optimum caractéristique de la présence d’un point critique
quantique. Des mesures d’ultrason [97| ont montré que 'ordre de charge observé en RMN est
un ordre de charge bi-axial. La présence de cet ordre de charge dans YBCO peut conduire &
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des scénarios de reconstruction de la surface de Fermi afin d’expliquer la différence entre le coté
sur-dopé et le coté sous-dopé. Nous utiliserons un scénario de reconstruction basé sur un ordre
de charge bi-axial dans les chapitres 4 et 6 de cette these.

2.3.3 De récentes mesures dans I’état normal & basse température

En 2007, des mesures dans YBCO a un dopage de 10% ont mis en évidence la présence
d’oscillations quantiques & basse température (figure 2.23 [107]). Ce résultat a crée un grand
bouleversement dans la communauté. En effet, ce résultat montre la présence d’'une surface de
Fermi fermée, en contradiction avec les mesures d’ARPES qui ont mis en évidence la présence
d’arcs de Fermi. De plus, la fréquence des oscillations est faible (F = 530 T) indiquant que la
surface de Fermi est de petite taille (environ 2 % de la PZB), en contradiction avec les calculs
de structure de bandes. Ces oscillations ont également été observées par des mesures d’effet de
Haas-van-Alphen [108]. Des oscillations quantiques de plus grande fréquence (F = 18000 T') ont
plus tard été observées du coté sur-dopé dans T12201. Cette observation est en accord avec ce
qui était attendu (grande SF de type trou) comme nous l’avons évoqué dans le paragraphe 2.2.2.

FI1GURE 2.23 — Partie oscillatoire de la résistance de Hall, obtenue aprés la soustraction d’une
partie monotone, tracée en fonction de I'inverse du champ magnétique (1/B) [107].

La figure 2.24 a) présente les calculs de structure de bandes du composé YBasCusOg 5 ortho-
IT. La SF déduite de ces calculs avec un niveau de Fermi (décalé de 20 meV) est présentée sur la
figure 2.24 b) [109]. Sur cette figure, lorsqu’on se déplace de X vers S, la premiére bande que ’on
croise provient des chaines CuO et posséde un caractére quasi-1D (une seule bande est présente
car ortho-IT posséde une seul chaine pleine par cellule unité). Les deux autres bandes proviennent
des plans CuQy et du bilayer (2 plans CuQOs par maille élémentaire conduisant a une bande liante
et une antiliante). Ces deux bandes sont ensuite repliées sous l'effet de la périodicité 2a liée a
larrangement des chaines dans le cas ortho-II. Enfin, une poche de trou se situe a Y (0,7) et
provient de I’hybridation des plans BaO avec les chaines CuO. La taille de cette poche de trou
pourrait correspondre & la fréquence observée dans YBCO grace au décalage du niveau de Fermi
de AEr = + 20 meV.



60 Chapitre 2. Etat de I’art des cuprates

FIGURE 2.24  a) Structure de bande de YBCO ortho-II. b) Surface de Fermi correspondant aux
calculs de structure de bande & AEr = + 20 meV. ¢) Structure de bande de Y124. La bande
correspondant a I’hybridation BaO/CuQ est marquée par un astérisque et se situe a environ 400
meV en dessous de Ep. (d’apres [109])

Ce scénario a été invoqué pour expliquer des mesures a fort champ magnétique de chaleur
spécifique dans YBCO [110] présentées sur la figure 2.25. La partie électronique de la chaleur
spécifique (7) présente une dépendance en v/ H avec une valeur a champ nul v(0T) ~ 1.85 + 0.06
mJmol ' K~? et sans signe de saturation jusqu’a plus fort champ (v(45T) =~ 5.3 mJmol'K~2).
Pour expliquer leurs données, les auteurs de [110] ont suggéré la présence de deux systémes phy-
siques faiblement couplés : le terme en v/ H provient d’un systéme supraconducteur possédant un
gap d-wave présent pour des champs magnétiques allant jusqu’a 45T. Les oscillations quantiques
proviennent d’un systéme ne possédant pas de gap, la valeur de v & champ nul étant compatible
avec la masse cyclotron des oscillations quantiques. Dans ce cas, la SF associée & ces oscillations
quantiques pourrait provenir de la petite poche de trou prédite par les calculs de structure de
bandes présentés dans le paragraphe précédent. Cependant, il est difficile de comprendre dans
ce modele pourquoi nous mesurons, pour les mémes champs, une résistivité finie et non associée
a du flux-flow (un modeéle & deux fluides, dont 1'un est supraconducteur, devrait présenter une
résistance électrique nulle).

De plus, certains faits font penser que cette poche ne peut pas étre liée a la fréquence des
oscillations quantiques observées dans YBCO :

- Des oscillations quantiques de fréquence similaire ont été observées dans Y124. Les calculs de
structure de bandes pour ce composé sont présentés sur la figure 2.24 ¢). Dans ce cas, la poche
de trou provenant de 'hybridation entre les plans BaO et les chaines CuO se situe & 400 meV en



2.3. Théories des supraconducteurs a haute température critique 61

FiGURE 2.25 Evolution de la chaleur spécifique électronique a basse température en fonction
du champ magnétique. [110].

dessous de Ep (marquée par un astérisque sur la figure 2.24 c)).

- De plus, les mesures d’effet Hall (figure 2.26) [111] et d’effet Seebeck [112, 113] dans le méme
composé YBCO montrent un changement de signe en dessous d’une certaine température en
passant de positif & négatif indiquant un changement de type de porteur majoritaire (type trou
a haute température a type électron a basse température). Les oscillations quantiques observées
dans YBCO ont dés lors été attribuées a des porteurs de type électrons et non pas trous comme
attendu par les calculs de structure de bandes. Les oscillations dans l'effet Hall (p,,) sont en
opposition de phase avec les oscillations observées dans la résistance dans le plan (p,,), ce qui
renforce I'idée que les oscillations proviennent de porteurs de type électrons.

La maniére la plus naturelle permettant d’expliquer le passage d’une large SF de type trou
vers de petites poches d’électrons est d’invoquer qu’une reconstruction de la SF a lieu pour un
dopage situé entre 14 et 27 %. Cette reconstruction a été interprétée comme une conséquence de
la présence d’un ordre en compétition avec la supraconductivité.

Pendant plusieurs années, 'ordre responsable de la reconstruction dans YBCO a été cherché.
Ce n’est que trés récemment que des mesures de RMN ont mis en évidence un ordre de charge
stabilisé sous champ magnétique. La figure 2.27 a) présente le diagramme de phase de YBCO
ol sont tracés les points correspondant a 'ordre de charge observé par les mesures de RMN. Sur
cette méme figure sont tracées les températures de changement de signe de 'effet Hall & différents
dopages. On remarque que l'apparition de 1’ordre de charge et le changement de signe de 1’effet
Hall apparaissent a des températures voisines. La présence de cet ordre de charge est en accord
avec un scénario d’ordre en compétition [93]. Ces mesures ont été corroborées par des mesures
de rayons-X qui ont mis en évidence des fluctuations d’ordre de charge & plus haute température
en I'absence de champ magnétique |94, 96].

La figure 2.27 ¢) présente les mesures de rayons-X ou l'on observe les fluctuations d’ordre

de charge apparaissant & une température d’environ 150 K. Ces fluctuations apparaissent & une
température bien plus haute que l'ordre de charge mis en évidence par les mesures de RMN (T
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FIGURE 2.26 a) Coefficient de Hall (Rg) en fonction du champ magnétique a différentes tem-
pératures pour YBCO p = 0.10. b) Coefficient de Hall (Ry) en fonction de la température pour
YBCO p = 0.10, YBCO p = 0.12 et Y124 (données multipliées par 10), a B = 55, 45 et 55
T respectivement. T,,4, est la température & laquelle Ry est maximum et Ty la température
a laquelle Ry change de signe. La fleche noire indique la valeur du coefficient de Hall atten-
due pour une seule poche d’électron de la taille imposée par la fréquence des oscillations SdH.

R%dH = —Veen/ensamg ou nggy = F/®y = 0.038 électrons par cellule unité. (d’apres [111])

~ 50 K). Néanmoins, en dessous de T, on remarque que ces fluctuations d’ordre de charge sont
stabilisées par l'application d'un champ magnétique comme dans le cas de la RMN.

Des mesures de vitesse ultrasonore ont permis d’établir que 'ordre de charge vu en RMN
est un ordre de charge bi-axial [97]. La figure 2.27 b) présente le diagramme de phase thermo-
dynamique obtenu grace & ces mesures d'ultrason. Comme pour les mesures de RMN, I'ordre de
charge n’apparait qu’en présence d’un champ magnétique. Toutes ces mesures vont dans le sens
d’un scénario d’ordre en compétition avec la supraconductivité.

Afin d’obtenir le maximum d’information sur la SF, une étude plus poussée a été réalisée
(cette étude a été possible grace a 'amélioration des techniques de mesures et 'amélioration de
la qualité des cristaux). La figure 2.28 a) présente le spectre oscillatoire obtenu par des mesures de
couple magnétique par cantilever pour YBayCuzQOg 54 [114]. Le spectre oscillatoire est constitué
de plusieurs fréquences : F1 =540 T + 15 T, Fo =450 T £ 15 T, F3 =630 T £ 40 T et Fy =
1130 T + 20 T. La fréquence F4 est considérée comme une harmonique de Fj.

Pour expliquer la présence des autres fréquences, il a d’abord été proposé que la SF soit
composée de deux surfaces quasi-2D comme présenté sur la figure 2.28 b). Le gondolement de la
SF selon I’axe-c fait intervenir deux surfaces extrémales différentes par cylindre. La présence des
deux cylindres apparait sous l'effet du bilayer. Ce type de scénario fait intervenir 4 fréquences
proches. Néanmoins, si ’aire minimale du grand cylindre est la méme que 'aire maximale du
petit cylindre, alors il est possible d’expliquer la présence des trois fréquences F1, Fo et F3 comme
il est représenté sur la figure 2.28 b).

Un autre scénario basé sur la reconstruction de la SF par un ordre de charge bi-axial a été
proposé par Sebastian et al [115] pour expliquer la présence des fréquences Fi, Fg et Fg dans le
spectre oscillatoire. Partant de la large surface de Fermi de type trou prédite par les calculs de
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FIGURE 2.27 - a) Diagramme de phase de YBCO représentant l'ordre de charge induit par le
champ magnétique (rouge) ainsi que l'ordre de spin (vert) et le déme supraconducteur (gris).
Les mesures de RMN (ronds bleus) correspondent a I'apparition de I'ordre de charge sous champ
magnétique. Les croix rouges correspondent a la température de changement de signe de U'effet
Hall. [93]. b) Diagramme de phase obtenu a partir des mesures d’ultrason. La phase solide de
vortex est représentée en gris et 'ordre de charge en rouge. Les valeurs de température et de
champ magnétique d’apparition de l'ordre de charge sont en accord avec les mesures de RMN
(losange vert). [97]. ¢) Mesure de rayons-X montrant ’apparition de fluctuation d’ordre de charge
a haute température. En dessous de T 'ordre de charge est stabilisé par 'application d’un champ
magnétique. [94, 96].

structure de bande qui est séparée en deux sous l'effet du bilayer et en invoquant un scénario de
reconstruction lié¢ & un ordre de charge biaxial, deux poches d’électrons apparaissent au niveau
des noeuds (le scénario de reconstruction sera détaillé de maniére plus approfondie dans la suite).
La figure 2.29 présente les deux poches d’électrons obtenues dans ce scénario de reconstruction
de la SF par un ordre de charge biaxial. L’aire de ces deux poches correspond & des fréquences
Fo+£2AF. En invoquant de la rupture magnétique entre ces deux poches, les auteurs de [115]
ont montré qu’il était possible de faire apparaitre les fréquences Fi, Fo et Fg. Les figures 2.29
b,c,d) présentent les chemins de rupture magnétique conduisant aux fréquences Fo, F; et F3
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FIGURE 2.28 — a) Analyse de Fourier de la partie oscillatoire des mesures de torques (insert)
pour y = 6.54. Les lignes pleines montrent la contribution des différentes fréquences F; (jaune),
Fy (vert), F3 (violet). (d’apres [114]). b) Schéma de gondolement de la surface de Fermi dédoublé
sous effet du bilayer conduisant au trois fréquences Fq (jaune), Fo (vert), Fg (violet).

respectivement.

La question du nombre de poches dans la SF est donc une question fondamentale pour com-
parer aux différents scénarios. Un moyen de connaitre le nombre de poches est de s’intéresser a la
valeur de y déduite des mesures de chaleur spécifique & fort champ (y(45T) ~ 5.3 mJmol 1K~2).
Partant de la valeur de la masse (m. = 1.34 £+ 0.06 m.) déduite des oscillations quantiques
visibles dans les données de chaleur spécifique [110], en considérant que la SF ne soit constituée
que d'une poche par bilayer (n = 2, m, = 1.34 m,) on obtient v = 3.8 mJmol'K~2. Dans le
cas de deux poches par bilayer (n = 4, m. = 1.34 m.), on obtient v = 7.6 mJmol 'K~2. Aucune
de ces valeurs n’est en bon accord avec la mesure de chaleur spécifique a fort champ (v(45T) ~
5.3 mJmol 'K ~?) et la question de la présence d’autres poches avec des masses différentes peut
donc étre envisagée 7

Partant de ces résultats les questions qui se sont posées sont les suivantes :

- Comment peut-on expliquer la présence des différentes fréquences observées dans YBCO ?

- Comment évolue la reconstruction de la SF en fonction du dopage ?

- Est-ce que la reconstruction de la SF est universelle & tous les composés de la famille des cu-
prates ou est-ce une particularité de YBCO?

Afin de tenter de répondre a ces questions, nous avons approfondi I’étude du spectre des
oscillations quantiques dans YBCO. Nous avons également réalisé des mesures de transport sous
champ magnétique intense et sous pression. Enfin, nous avons réalisé des mesures de transport
en champ intense sur un matériau modéle de la famille des cuprates HgBasCuOy4y ;.
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FIGURE 2.29 — a) Schéma des surfaces de Fermi obtenu aprés reconstruction de la SF par un
ordre de charge biaxial. Dans ce cas, les fréquences Fo£+2AF proviennent de 'effet du bilayer. b,
c et d) montrent les différentes orbites due a de la rupture magnétique Fy — AF, Fy et Fo+ AF.
(d’apres [115]).
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Ce chapitre présente les techniques utilisées au cours de cette thése pour réaliser les mesures
de magnétotransport, dans des cuprates, sous pression.

Le laboratoire développe la méthode des champs pulsés. Actuellement, cette méthode permet
d’obtenir des champs magnétiques allant jusqu’a 80 T. Les basses températures sont obtenues
grace a un cryostat & Hélium liquide. Dans une premiére partie, je présenterai la technique des
champs pulsés utilisée au laboratoire, puis la cryogénie qui permet de réaliser des mesures a basse
température.

Enfin, 'objectif de cette thése était de développer les mesures de transport sous pression. Pour
I'étude des cuprates, la pression est une technique puissante qui permet de faire varier certaines
propriétés de I’échantillon comme son dopage ou l'ordre des oxygenes. De cette manieére, il est
possible de se déplacer dans le diagramme de phase en gardant le méme échantillon.

Le laboratoire dispose d'une cellule de pression, permettant d’effectuer des mesures sous
champs pulsé (60 T) et basse température (1.5 K) jusqu’a 12 kbar. Aprés une présentation de
cette cellule, je détaillerai les modifications que j’y ai apportées.
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3.1 Champ magnétique pulsé, Cryogénie

3.1.1 Champ magnétique pulsé

La production de champ magnétique intense au LNCMI-Toulouse est réalisée par la technique
des champs pulsés. Cette méthode a été inventée par P.L. Kapitza en 1924, qui a obtenu un champ
magnétique de 50 T dans une bobine de 1 mm de diamétre. Ce record ne fut dépassé que 30 ans
plus tard.

Le champ magnétique est obtenu par la décharge, dans une bobine résistive, d’'un banc de
condensateurs (10 cellules de 60 condensateurs, d’énergie maximale E = 14 MJ. photo 3.1) préa-
lablement chargé sous une tension maximale de 24 kV. Le laboratoire dispose de plusieurs bobines
qui permettent d’atteindre des champs magnétiques de 80 T (photo 3.2). Les profils de champ
sont représentés sur la figure 3.2. Comme on le voit sur cette figure, il existe deux diamétres de
bobine différents (les bobines "petit" trou et les bobines "gros" trou) qui correspondent, respec-
tivement, une fois le cryostat hélium inséré, & un diamétre utile de 7 mm et 20 mm pour réaliser
les mesures.

e Principe

Les champs magnétiques au LNCMI-Toulouse sont obtenus en utilisant la technique suivante
(figure 3.1) : A 'instant ¢ = 0, le banc de condensateurs (de capacité C') chargé sous une tension
V est connecté aux bornes de la bobine (d’inductance L et de résistance r) par une batterie
de thyristors. Le courant croit alors dans le circuit jusqu’a atteindre une valeur I,,4, (quart de
sinusoide) au bout de T'/4 on T = 21V LC est la période propre du circuit (dans 'hypotheése ou
la résistance r de la bobine est négligeable). Lorsque le courant atteint cette valeur maximum, la
tension aux bornes des condensateurs s’inverse et les diodes de puissance ('Crowbar’), montées
en paralléle avec la batterie de condensateurs, se mettent alors a conduire et court-circuitent les
condensateurs. Le courant décroit alors de maniére exponentielle avec une constante de temps

L
T=—.
r

e Contraintes liées au champ

La méthode des champs magnétiques pulsés est une technique puissante qui permet d’at-
teindre des champs magnétiques importants mais qui est accompagnée de contraintes. Tout
d’abord, tout champ magnétique variable crée une tension induite dans toute boucle perpendi-
culaire au champ selon la loi de Faraday :

dd

-= (3.1)

e =
ot e est la tension induite et @ est le flux du champ magnétique qui dépend du champ magnétique
et de l'aire de la boucle. Dans le but de limiter cet effet, tous les fils de mesure sont torsadés
deux a deux et collés sur la canne de mesure parallélement au champ. De plus, lorsque nous
contactons I’échantillon, il faudra éviter d’ouvrir de trop grandes boucles perpendiculaires au
champ magnétique afin de limiter les tensions induites et ainsi diminuer le bruit de mesure.
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FI1GURE 3.1 — Photo : La salle du générateur. Schéma : Schéma de principe de fonctionnement
du générateur

Un autre probléme est dii aux courants de Foucault qui provoquent un échauffement, par
effet Joule, dans les matériaux conducteurs. On ne peut donc pas utiliser de métal proche de
I’échantillon au risque de chauffer celui-ci au cours de la mesure, ce qui pose des probléemes pour
la réalisation de cellule de pression (voir 3.3). Les autres problémes liés aux mesures sous champs
pulsés sont :

-Le temps disponible pour réaliser la mesure. En effet celui-ci est trés bref, de ’ordre de la centaine
de ms (voir figure 3.2 b)), nous ne pouvons donc pas réaliser de moyenne sur les mesures qui
seront réalisées a 1’aide d’une détection synchrone (voir 3.2).

-La vibration de la bobine lors d'un tir qui entraine des bruits sur les signaux de mesures.
-L’échauffement de la bobine pendant un tir qui oblige & attendre entre deux tirs que celle-ci
refroidisse (1h & 3h en fonction des bobines).

-Le diamétre intérieur des bobines qui va contraindre la place disponible pour nos échantillons
ou pour la cellule de pression que nous allons utiliser.
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Ficure 3.2 Photo : Bobine 80T LNCMI-T. Graphe : Les différents profils de champs ma-
gnétique disponibles au LNCMI-T.

3.1.2 Cryogénie

La bobine est placée a I'intérieur d’un cryostat a ’azote liquide (figure 3.3 a)) ce qui permet

d’augmenter le temps de décroissance 7 = —. En effet, la résistivité du cuivre diminue forte-

ment entre 300K et 77K. De plus, la tenue mgcanique augmente car la limite élastique du cuivre
augmente & basse température. Aprés un tir & champ maximum, la bobine chauffe de 77K a
environ 300K il est donc nécessaire d’attendre que la bobine refroidisse (par exemple 1h30 pour
une bobine 60 T "gros" trou). Il est possible de diminuer le temps d’attente entre deux tirs en
pompant sur le bain d’azote (Le temps de refroidissement de la bobine passe ainsi a 1h dans
le cas de la bobine 60 T "gros" trou). Le cryostat a azote liquide est en inox non magnétique
et fermé par une flasque en polycarbonate. Entre les deux parois en acier est maintenu un vide
secondaire qui permet de limiter les pertes d’azote en découplant le bain d’azote (77K) de la
température ambiante (300K).

Le cryostat & azote contient également le cryostat & hélium liquide, en acier inoxydable,
décrit sur la figure 3.3 b). La taille de la queue du cryostat dépend du diameétre du trou de la
bobine. Il comporte deux réservoirs d’hélium liquide, réservoir du haut (bain du haut) et réservoir
du bas (bain du bas). La canne de mesure prend place a lintérieur du cryostat de telle sorte
que I’échantillon se trouve au centre de la bobine. Afin de pouvoir atteindre la température de
I'hélium liquide (4.2 K) il est important de découpler le cryostat hélium liquide de ’azote liquide.
Pour ce faire, le cryostat hélium est constitué de deux parois entre lesquelles est maintenu un
vide secondaire. Il est possible de stabiliser la température entre 4.2 K et 1.5 K en pompant
sur le bain d’hélium. Une résistance de chauffage, placée entre les deux parois de la queue du
cryostat (consistant en un enroulement de fil de manganin) permet de réguler la température de
I’échantillon entre 5 K et la température ambiante.
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FIGURE 3.3 a) Cryostat a azote liquide dans lequel est plongé la bobine et le cryostat a hélium
liquide. b) Cryostat & hélium liquide dans lequel est inséré la canne de mesure.

3.2 Mesures de Transport

3.2.1 Mesures du champ et de la température

Nos mesures nécessitent de connaitre précisément le champ magnétique et la température.
Pour la mesure du champ magnétique, nous utilisons une bobine pick-up placée proche de I’échan-
tillon. Cette bobine est constituée d’un enroulement de fil de cuivre. La tension mesurée aux
bornes de la pick-up permet de connaitre la valeur du champ pendant une mesure. Pour cela
nous utilisons la loi de Faraday :

dB
e=—-S— 3.2
o (3.2)
ot S est la surface pick-up perpendiculaire au champ magnétique B. La valeur de S est étalonnée
grace & une sonde de Hall.
En ce qui concerne la mesure de la température, nous mesurons la résistance d'une CERNOX

dont la variation en fonction de la température est connue.

3.2.2 Mesures de transport

Pour réaliser des mesures de transport de bonne qualité en champ magnétique pulsé, il est
nécessaire de bien soigner le montage de 1’échantillon. Il faut que la résistance des contacts sur
I’échantillon soit la plus faible possible. Pour cela, des fils d’or de diamétre compris entre 10 pym
(mesures de pression) et 50 um (autres mesures) sont contactés a ’échantillon sur des contacts
d’or (préalablement évaporeés sur I’échantillon) a I’aide de laque d’argent (Dupont 4929N). De plus
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pour limiter les induits (voir 3.1.1) il faut limiter les aires ouvertes perpendiculairement au champ.
Deux configurations de mesures ont été utilisées dans cette thése, les mesures longitudinales inter-
plan (axe-c) et les mesures transverses dans le plan (figure 3.4). Pour les deux configurations, la
méthode de mesure 4 fils a été utilisée. Cette méthode permet de s’affranchir de la résistance des
fils et des contacts. Celle-ci consiste & envoyer un courant I connu dans 1’échantillon et & mesurer
la tension V (figure 3.4). La résistance de I’échantillon est alors R = V/I.

La premieére configuration de mesure (mesures axe-c) a été utilisée pour les mesures de pres-
sion sur les échantillons de YBCO. Dans ce cas, le courant I est injecté perpendiculairement aux
plans conducteurs et le champ magnétique B est parallele au courant (B || ¢ || I). Sur chacune
des faces normales & ’axe-c¢ se trouve 2 pads. L'un en forme de U permet d’injecter le courant.
Cette forme spéciale permet d’injecter uniformément le courant afin d’avoir des lignes de courant
homogenes. L’autre pad, plus petit permet de mesurer la tension (figure 3.4 a) et b)). Dans ce
cas, il est possible d’inverser la direction du champ magnétique dans le but de vérifier que les
mesures ne sont pas contaminées par un signal transverse. La figure 3.5 présente des mesures de
magnétorésistance axe-c, dans un échantillon de YBasCu3Og g, pour lesquelles le champ magné-
tique a été inversé. Les mesures effectuées pour les deux directions de champ magnétique étant
confondues, on conclut que notre signal n’est pas contaminé par un signal transverse.

FIGURE 3.4 — Description de la mesure 4 points a) axe-c, ¢) dans le plan. Photo d’un échantillon
contacté pour la mesure b) axe-c¢, d) dans le plan.

En ce qui concerne les mesures transverses, le courant est appliqué dans le plan conducteur
ab et le champ magnétique est appliqué perpendiculairement au plan (B || ¢ L I). Les pads d’or
permettant d’injecter le courant sont situés aux extrémités de ’échantillon et sont généralement
évaporeés sur toutes les faces afin d’avoir des lignes de courants homogénes dans I’échantillon
(figure 3.4 c) et d)).
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F1GURE 3.5 — Comparaison de deux des mesures en inversant la direction du champ magné-
tique & 4.2K pour I’échantillon YBasCugOg g & pression ambiante. Le fait que les mesures soient
confondues indique qu’elles ne sont pas contaminées par un signal transverse.

3.2.3 La chaine d’acquisition

La figure 3.6 décrit la chaine d’acquisition. Pour réaliser les mesures, un courant alternatif,
de l'ordre de quelques milliampéres, est envoyé a 1’échantillon. Ce courant est généré grice a un
générateur de tension (lock-in Stanford SR 830) en série avec une résistance de shunt (Rs). La
tension générée est également le signal de référence. La tension mesurée aux bornes de ’échan-
tillon est envoyée vers un pré-amplificateur (qui posséde un gain de 200), avant d’étre envoyée a
la carte d’acquisition (NT PXI 5922) qui permet de faire une acquisition rapide (500 kHz) avec
une trés bonne résolution (24 bits). Le signal échantillon et le signal de référence sont ensuite
transférés vers un PC a l'extérieur du box de mesure (a 'aide d’une fibre optique afin d’éviter
tout lien galvanique entre l'intérieur et I'extérieur du box de mesure (figure 3.6)). Ce signal brut
est ensuite traité de maniére numérique par la méthode de détection synchrone. Cette méthode
consiste & moduler le signal utile & I'aide d’un courant alternatif de fréquence comprise entre 20
kHz et 60 kHz afin de se placer ou les bruits de mesures sont minimum (notamment les tensions
induites). La tension mesurée aux bornes de ’échantillon est ensuite multipliée par la porteuse
puis filtrée & 'aide d’un filtre passe bas. De cette maniére, seul le signal utile est conservé.

3.3 Pression

Les mesures sous champ magnétique intense et & basse température s’accompagnent de
contraintes qui vont définir le choix de notre cellule de pression :
- La taille du cryostat va contraindre la taille de la cellule.
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F1GURE 3.6  Schéma de la chaine d’acquisition.

- Les courants de Foucault vont prohiber les matériaux métalliques prés de I’échantillon.

Deux autres contraintes vont s’ajouter & celles-ci. La premiére est la place nécessaire pour nos
échantillons qui va nous contraindre & avoir une chambre de compression d’une taille suffisante
(de I'ordre du mm?). La seconde est la mesure de transport qui va nécessiter le passage de fils
jusque dans la chambre de compression. Dans cette partie, je décrirai succinctement les princi-
pales techniques utilisées pour mettre des échantillons sous pression. Je présenterai ensuite les
différentes cellules de pression existantes en champs pulsés. Enfin, je décrirai la cellule que nous
avons utilisée pour réaliser nos mesures ainsi que les développements que j’y ai apportés.

3.3.1 Cellules de pression
3.3.1.1 Les différentes cellules de pression

Il existe différentes techniques permettant d’appliquer une pression hydrostatique sur des
échantillons. Les techniques de piston cylindre, de cellule & enclumes Bridgman ou encore les
cellules & enclumes diamant (DAC Diamond Anwvil Cell en anglais) sont les plus utilisées [116].
La figure 3.7 présente ces différentes techniques de pression hydrostatique.

La technique de piston cylindre consiste & comprimer un milieu (liquide, solide ou gaz) a
l'aide d'un piston a Uintérieur d'un cylindre (figure 3.7 a)). Cette technique, facile & mettre
en place, permet d’atteindre des pressions maximales de 4-5 GPa. De plus, la place disponible
pour les échantillons est grande et le passage de fil, pour réaliser des mesures de transport, est
facile. Néanmoins, malgré ces avantages, nous ne pouvons pas utiliser cette méthode. En effet,
ces dispositifs sont souvent trop volumineux pour nos cryostats. Et surtout, ils sont faits avec
des matériaux métalliques ce qui est bien str proscrit en champ pulsé.

Une autre technique (cellules a enclume Bridgman) consiste a écraser un joint entre deux
enclumes de matériau dur, généralement faites en carbure de tungsténe, supportées par des frettes
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d’acier. Le joint est lui fait dans un matériau comme la catlinite, la pyrophyllite ou en métal selon
la mesure a réaliser. L’échantillon est situé entre les enclumes & lintérieur du joint. La figure
3.7 b) résume le principe de fonctionnement des enclumes Bridgman. Cette méthode permet
d’atteindre des pressions plus grandes qu’avec la technique de piston cylindre, de ’ordre de 40
GPa. Elle permet de réaliser des mesures de transport et bénéficie d’'une grande place disponible
pour I’échantillon. Néanmoins comme pour le cas précédent ces dispositifs sont souvent trop
volumineux pour nos cryostats et sont constitués de matériaux métalliques.

Le principe de fonctionnement des cellules & enclumes diamant est le méme que pour les
cellules a enclumes de Bridgman. Deux enclumes en diamant écrasent un joint (le plus courant
est un joint métallique) au milieu duquel est situé I’échantillon (figure 3.7 c)). Il est ainsi possible
d’atteindre des pressions trés importantes supérieures & 400 GPa. De plus, il est facile de réaliser
des mesures optiques du fait de la transparence du diamant (ou de mesurer la pression in-situ a
I’aide de rubis (voir 3.3.2.3). Il est également possible de miniaturiser ce systéme. En contre partie,
cette technique est difficile & mettre en place (elle nécessite un bon alignement des diamants).
Pour nos mesures, nous ne pouvons pas utiliser cette méthode car la place disponible pour les
échantillons est trop réduite et la mesure de transport compliquée & mettre en place & cause du
passage des fils. De plus le corps de la cellule est souvent métallique.

F1GURE 3.7 — Schémas de principe de différentes techniques de pression couramment utilisées.
a) Piston cylindre : Un piston comprime un milieu (solide, liquide ou gaz), dans lequel est placé
I'échantillon, & l'intérieur d'un cylindre. [116] b) Enclumes Bridgman : 2 enclumes (souvent en
carbure de tungsténe), supportées par des frettes d’acier, écrasent un joint (en catlinite, en
pyrophyllite ou en métal) a l'intérieur duquel est placé I’échantillon et le milieu transmetteur de
pression. [117] ¢) DAC (Diamond Anvil Cell) : 2 enclumes diamant écrasent un joint (souvent
métallique) a l'intérieur duquel est placé I’échantillon et le milieu transmetteur de pression. Un
rubis peut également se situer a I'intérieur de la chambre de compression afin de réaliser la mesure
de la pression. [117]

Maintenant, quelque soit la méthode choisie il est souvent trés utile de pouvoir garder la
pression appliquée sur 1’échantillon afin de l'intégrer a un dispositif expérimental. Pour cela,
nous pouvons utiliser la méthode qui consiste a bloquer la pression & ’aide d’une vis (CLAMP).
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Aucune des techniques précédentes n’est donc directement utilisable pour les mesures sous
champ magnétique pulsé. Il existe cependant 2 DAC qui ont été adaptées pour réaliser des
mesures sous champ pulsé.

Pour la premiére, le corps de la cellule a été fait en plastique et le joint avec un meélange
d’epoxy et de poudre de diamant afin de n’avoir aucune partie métallique [118]. Cette cellule
permet de réaliser des mesures de TDO (Tunnel Diode Oscillator) sous champ magnétique pulseé.
Ces mesures sont des mesures de transport sans contact. Pour cela du fil est bobiné autour de
I'enclume (aucun contact dans la chambre de compression). Néanmoins la taille disponible pour
I’échantillon (cylindre de 0.5 mm de diamétre et de 50 pym d’épaisseur) est trop petite pour nos
mesures et la faisabilité des mesures de transport dans ce type de cellule n’a pas encore été
démontreé.

Pour la seconde cellule, le choix s’est porté sur un corps de cellule en TA6V (alliage de titane)
et un joint métallique en Inconel 718 non magnétique [119]. Cette cellule permet de réaliser des
mesures optiques jusqu’a 10 GPa en champ magnétique pulsé 56T et & basse température 4K.
Il n’est cependant pas possible de réaliser des mesures de transport et la taille disponible pour
I’échantillon est 1a aussi trop limitée.

Ne pouvant pas utiliser ces différents systémes, il a été nécessaire de développer un systéme
qui réponde & nos exigences. Ce systéme a été con¢u par M. Nardone au LNCMI-Toulouse [120].
C’est ce dispositif que j'ai optimisé et utilisé pendant cette thése.

3.3.1.2 La cellule de pression au LNCMI

La cellule de pression que nous avons utilisée est décrite sur la figure 3.8. Deux enclumes
en Zircone sont maintenues dans le corps de la cellule de pression par deux guides en PVC.
Le Zircone a été choisi pour ses bonnes propriétés mécaniques. Il posséde également une faible
conductivité thermique et une grande capacité calorifique & basse température ce qui permet de
limiter I’échauffement de I’échantillon pendant la mesure. Deux vis de serrage sont placées aux
extrémités du corps de la cellule de pression (CLAMP). Le corps de la cellule et les vis de serrage
sont réalisés en TAGV qui constitue un bon compromis entre une bonne tenue mécanique et une
résistivité élevée afin de limiter I’échauffement de la cellule et donc de I’échantillon pendant la
mesure. Les matériaux utilisés sont non magnétiques. Quatre fenétres ont été réalisées dans le
corps de la cellule de pression afin de limiter les courants induits et de pouvoir passer des fils pour
les mesures de transport. Du fait des guides en PVC, le seul contact direct entre les enclumes
et le métal se fait aux extrémités au niveau des vis de serrage toujours dans le but de limiter
I’échauffement de 1’échantillon pendant la mesure.

L’'une des enclumes posséde un trou (demi-sphére de diamétre 1,3 mm) qui est la chambre
de compression dans laquelle est placé I’échantillon (la taille maximale de nos échantillons est
de 600pm*600um*150um). Une fois celui-ci en place et connecté, la chambre de compression
est remplie avec de ’huile de silicone (KGH). Un joint en plastique (PET) est posé entre les
enclumes. La pression est appliquée grace a un piston qui s’insére dans la vis de serrage.

Le joint joue alors un double role, il permet de réaliser I'étanchéité de la chambre de com-
pression et de transférer la pression appliquée sur 'enclume a 1’échantillon.

En effet, lorsque 'on applique la pression sur les enclumes, le joint se déforme vers I'extérieur
des enclumes mais également a l'intérieur de la chambre de compression (figure 3.8).

Des mesures permettant d’évaluer I’échauffement a 'intérieur de la chambre de compression
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F1GURE 3.8  Cellule de pression sur le support qui sert & la mise en pression : (1) enclumes,
(2) joints en PVC et (3) vis de serrage. Zoom de la cellule de pression autour de la chambre de
compression : (a) avant la mise en pression, (b) aprés la mise en pression. Le joint se déforme
vers 'extérieur ainsi qu’a 'intérieur de la chambre de compression. Photo : les différentes parties
du dispositif de mise en pression. [120]

ont été réalisées a l'aide d'un conducteur organique (TMTSF)3NOg3 dont la résistance varie
trés fortement avec la température (figure 3.9). Ces mesures montrent que l’échauffement de
I’échantillon juste aprés une mesure est de 0.05 K (mesure a 1.8 K et 33 T). L’échauffement lié
a la cellule de pression est donc négligeable.

La pression a été étalonnée grace a un fil de manganin dont la variation de la résistance
en fonction de la pression est connue. Ainsi en connaissant la valeur de la pression primaire
appliquée sur les enclumes, on estime la pression a l'intérieur de la chambre de compression.
Gréace a ce dispositif, il est possible d’atteindre une pression secondaire maximum de 12 kbars
dans la chambre de compression sans rupture des enclumes et sans déformation du corps de la
cellule. La pression primaire étant limitée par le corps de la cellule, I'un des objectifs techniques
de cette thése était d’augmenter le rendement de cette cellule en augmentant la pression interne
pour une méme pression primaire.

3.3.2 Développements techniques de la cellule

Pour nos mesures de transport, quatre contacts a l'intérieur de la chambre de compression
sont nécessaires (voir 3.2). Pour réaliser ces contacts de maniére a ce qu'ils résistent a la mise
en pression, il existe différentes solutions que je présenterai. Dans le but d’étalonner la cellule
ou de faire des tests pour augmenter la pression maximale, la pression in-situ (& l'intérieur de
la chambre de compression) doit étre mesurée. Pour cela, il est possible de mesurer la résistance
d’un fil de manganin (voir 3.3.2.2) ou de mesurer la luminescence d’un rubis (voir 3.3.2.3). Je
présenterai dans la suite ces deux techniques ainsi que le développement qui a été nécessaire pour
réaliser les mesures optique.
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FIGURE 3.9 — Dépendance du champ magnétique et de la résistance d’un échantillon de
(TMTSF)sNO3 en fonction du temps. Le maximum du champ magnétique est de 33T. L’in-
sert montre la résistance de I’échantillon en température a champ nul [120].

3.3.2.1 Passage de fils et augmentation du rapport signal sur bruit

La principale difficulté pour réaliser nos mesures est de faire passer des contacts de I'intérieur
de la chambre de compression jusqu’a l'extérieur de 'enclume. Une premiére méthode consiste a
réaliser des pistes avec de I'epoxy d’argent conductrice (Epotek H20E), photo (1) 3.10. De cette
maniére, il est possible de mesurer la magnétorésistance d’échantillons de résistances élevées (de
quelques dizaines d’Ohms, que l'on rencontre généralement lors de la mesure de conducteurs
organiques). En contre partie, la résistance de ces pistes est grande (quelques Ohms) et les
tensions induites mesurées pendant un tir sont importantes & cause de l'aire créée par ces pistes
perpendiculairement au champ magnétique.

Pour mesurer des échantillons de cuprates dont la résistance est environ 100 fois moins grande
que celle des échantillons de conducteurs organiques, il est nécessaire de réduire la résistance des
pistes ainsi que les aires responsables des induits dans le but d’améliorer le rapport signal sur
bruit. De plus, il était important d’augmenter la fiabilité des pistes lors de la mise en pression.

Pour cela, nous avons choisi d’amener des paires de fils torsadés jusque dans la chambre de
compression. Néanmoins les fils étant fragiles, ils ne tiennent pas en pression et sont endommageés
par le joint.

Afin de protéger les fils, différents tests ont été nécessaires. Différentes colles et résines epoxy,
ainsi que différents fils (type d’isolant ou diameétre du fil) ont été testés (photo (2) et (3) 3.10).
Les tests ont montré la faisabilité des mesures en utilisant des fils de 38 pum protégés avec une
epoxy non conductrice (Epotek 653-t) qui posséde une forte résistance aux cisaillements (photo
(3) 3.10). Les fils utilisés pour les contacts entre I’échantillon et les fils de 38 pm sont des fils
d’or de 10 pm recuit (photo (4) 3.10).

La figure 3.11 montre le résultat de deux mesures de magnétorésistance jusqu’a 55T, 'une
réalisée avec un conducteur organique connecté par des pistes d’epoxy d’argent et l'autre réalisée
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FIGURE 3.10 — Photo (1) : conducteur organique connecté & des pistes d’epoxy conductrice
(H20E). Photo (2) : enclume avec des pistes réalisées avec du fil de 50 pm. Le fil est brisé sur
la gauche de 'enclume (voir fleche). Photo (3) : une enclume réalisée avec du fil de 38 pm avant
mise en place de I’échantillon. Photo (4) : échantillon d’YBagCu3Og.49 connecté aux fils de 38
pm avec des fils d’or de 10 pum.
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FIGURE 3.11 — Courbes conducteur organique (pistes epoxy) et cuprate (fils torsadés); a) en
fonction du champ magnétique, b) en fonction du temps avec un zoom sur la partie fort champ.

avec un cuprate connecté avec des paires de fils torsadés. Le fait de réaliser les contacts avec des
fils torsadés a permis d’améliorer le rapport signal sur bruit de la cellule de pression d’environ
un facteur 20 (on est passé d’un bruit de 'ordre de 4.107° V 4 0,2.107° V). En plus de ce gain
sur le rapport signal sur bruit, nous avons également augmenté la fiabilité de nos pistes lors de
la mise en pression.

3.3.2.2 Calibration manganin

A partir du moment ou il est possible d’amener des contacts jusque dans la chambre de
compression, nous pouvons mesurer la résistance d’un fil de manganin et de faire une calibration
de la cellule de pression. En effet la variation de la résistance du manganin en fonction de la
pression est connue [116] et est donnée par la formule :

AR

T R#248%103 (3:3)

p
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ou la pression p est en kbar et la résistance R du manganin en . Grace & cette méthode nous
avons pu réaliser des tests de rendement avec différents joints comme le montre la figure 3.12.
Néanmoins, cette méthode de mesure de la pression est compliquée car elle nécessite le passage
de contacts jusque dans la chambre de compression. Mettre en place des contacts prend du temps
et il est nécessaire de refaire ces contacts aprés chaque test. De plus, méme si la robustesse du
passage des fils a été grandement amélioré, le taux de réussite de mise en pression n’est pas de
100%. Pour s’affranchir de ces problémes nous avons décidé de mettre au point la mesure optique
de la luminescence du rubis. C’est ce développement que je vais maintenant présenter.

Manganin -

RN
o

| ® Peeke=0.3
| A Peeke=0.35
m  Pyrophillite e=0.65 (+poudre)

» » (oo}

N

Pression secondaire (kbars)

Pression primaire (bar)

FIGURE 3.12 — Mesure de la pression a 'aide d’un fil de manganin. Les mesures sont réalisées
avec un joint en PEEK d’épaisseur (.3 mm, un joint en PEEK d’épaisseur (.35 mm et un joint en
pyrophillite d’épaisseur 0.65 mm. Le diameétre du joint est toujours le méme pour les différentes
mesures (3 mm). Pour la mesure avec le joint en pyrophillite, de la poudre d’alumine a été ajoutée
au milieu transmetteur de pression (KGH). Les lignes servent de guides pour les yeux.

3.3.2.3 Mesures optiques

Afin de réaliser nos essais d’augmentation du rendement de la cellule de maniére systématique,
nous avons décidé de développer la mesure optique de la pression. En effet, la mesure de la pression
a I'intérieur de la chambre de compression peut étre réalisée & I'aide de la luminescence du rubis
dont la variation de la longueur d’onde d’émission de la raie R; en fonction de la pression est
connue. En dessous de 19.5 GPa (dans notre gamme de pression) cette variation est linéaire et
est donnée par la formule :

A(R1)(p, T) — A(R1)(p = 0.1M Pa,T)

p— -4
p 0.364 (3-4)

ou p est en GPa et A en nm. [116])
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Pour la mesure de la luminescence du rubis, nous disposons d’enclumes percées d'un trou qui
permet le passage de la fibre optique jusqu’a l'intérieur de la chambre de compression (figure 3.13
et photos 3.14). La fibre optique (de 200 pm) est collée a l'intérieur d’une aiguille (@i = 0.46
mm ¢e,r = 0.8 mm) de maniére a ce qu’elle ne dépasse que d’'un coté. L’aiguille plus la fibre sont
ensuite collées dans I'enclume de sorte que l'aiguille dépasse de 'enclume (1 c¢m) ce qui va nous
permette de mettre en contact la fibre optique qui vient du systéme d’acquisition et la fibre collée
dans I'enclume. Pour faire un bon contact entre les fibres, nous avons réalisé un dispositif qui se
fixe au bas de la cellule de pression ou la fibre qui vient du laser est collée dans une férule qui
permet I'alignement des deux fibres afin de limiter les pertes liées aux interfaces (figure 3.13). Le
contact mécanique entre les fibres est assuré grace & un ressort ce qui permet un bon couplage
optique afin de réduire les pertes de signal.

FicUrE 3.13 Schéma du montage optique permettant de mesurer la luminescence des rubis a
I'intérieur de la chambre de compression. (Sylvie Georges)

Le systéme optique est un systéme commercial (Betsa PRL), décrit sur la figure 3.15, qui
se compose d'un laser vert (longueur d’onde 532 nm), d’un systéme optique et d'un capteur
CCD. La structure électronique du rubis figures 3.16 a), montre trois bandes larges d’absorption
dont une correspond a la longueur d’onde de notre laser vert. Cette transition électronique (A5
— 4Ty) entraine le peuplement de I’état 2E par desexcitation non-radiative. Le doublet intense
de fluorescence (R; Rg dans le rouge avec : Ry = 694,25 et Ro = 692,86 nm a 300 K), est du
a la transition électronique 2E — 4A,. C'est cette transition qui est responsable de la couleur
rouge/rosé caractéristique du rubis et que nous suivrons en fonction de la pression (figure 3.17).
Avant d’effectuer une mesure en pression, il est important de bien connaitre la température de
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FI1GURE 3.14 — Gauche : Montage permettant un bon positionnement de la fibre optique dans
I’'enclume. Droite : Photo de la fibre optique dans la chambre de compression avec les rubis.

la piéce car la longueur d’onde du doublet R est trés sensible a la température (figure 3.16 b)).

F1GURE 3.15 — Schéma du principe de fonctionnement du Betsa PRL.

3.3.2.4 Optimisation de la pression

Une fois la mesure optique en place, il est possible de réaliser des tests de maniére systé-
matique. La pression primaire appliquée sans endommager le systéme étant limitée, il est donc
nécessaire d’augmenter le rendement. Pour cela, il est possible de changer différents paramétres :
- Le joint utilisé pour la mise en pression (son épaisseur, sa matiére, son diamétre).

- Le liquide transmetteur de pression.
- Le profil des enclumes.

Tout d’abord, nous avons décidé d’ajouter de la poudre a notre liquide transmetteur afin de
diminuer sa compressibilité. Nous avons testé deux poudres différentes (alumine 1pm et carbure
de silicium 0.37um) en les mélangeant avec le KGH & hauteur de 50 % en volume. Les mesures ont
effectivement montré que 'ajout de poudre (quelque soit la poudre utilisée) permet d’augmenter
le rendement de la cellule (figure 3.18 a)).
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FIGURE 3.17 — Mesure des raies du rubis avec notre cellule de pression.

Ensuite, nous avons testé 'influence de 1’épaisseur du joint. Pour cela, des mesures avec du
KGH et du carbure de silicium ont été réalisées en changeant I’épaisseur du joint (figure 3.18 b)
(fibre optique) et 3.12 (manganin)). Ces tests ont montré que I’épaisseur du joint n’est pas un
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parameétre important pour les pressions primaires faibles mais devient importante a plus haute
pression ou un phénomeéne de saturation apparait. En effet, si le joint est trop fin, le joint sera
complétement écrasé et ne pourra plus fluer vers 'intérieur de la chambre de compression ce qui
entraine le phénomeéne de saturation observé.
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FIGURE 3.18 — a) Mesure de la pression avec un joint plastique de 0.32 mm d’épaisseur pour
différents liquides transmetteurs. b) Mesure de la pression pour différentes épaisseur de joints
plastiques. Les lignes servent de guides pour les yeux.

Nous nous sommes également intéressés a la matiére du joint. La figure 3.19 a) montre les
tests réalisés avec différents joints (de propriétés différentes). Ces tests avaient pour objectif de
déterminer les caractéristiques importantes que doit posséder notre joint afin de répondre a nos
exigences. Ici, I’épaisseur du joint et son diameétre sont les mémes pour les différents matériaux.
Dans le cas du plomb la pression maximale est rapidement atteinte, alors que dans le cas du
cuivre il est nécessaire d’avoir une pression primaire suffisante pour induire une pression dans
la chambre de compression. Le rapport pression primaire sur pression secondaire est ensuite le
méme que dans le cas du PEEK.

Ces mesures ont donc permis de mettre en avant les paramétres qui vont contraindre le choix
de la matiére du joint :

- Le joint ne doit pas étre ni trop dur pour ne pas endommager les pistes de mesure et pour ne
pas nécessiter une pression primaire trop élevée ni trop mou pour ne pas s’écraser rapidement ce
qui entraine une saturation prématurée de la pression.

- Le joint doit pouvoir étre chauffé sans déformation dans le but de faire des recuits de nos
échantillons sous pression.

Nous avons également fabriqué nos propres joints en stycast ou en pyrophillite. En dépit de
quelques bons résultats, ce type de joint a été abandonné car il présentait une étanchéité trop
aléatoire.

Le joint ne pouvant pas étre métallique nous avons décidé d’utiliser des joints plastiques en PET
ou PEEK qui permettent d’atteindre des pressions similaires. Le joint PET étant plus facile
a obtenir c’est celui-ci que nous privilégierons dans la plupart des cas, néanmoins lorsqu’il sera
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nécessaire de faire un recuit des échantillons nous privilégierons les joints en PEEK qui permettent
d’atteindre des températures plus importantes que le PET avant déformation et donc perte de
pression.
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FIGURE 3.19 a) b) Mesure de la pression pour différents type de joints. Les lignes servent de
guides pour les yeux.

3.4 Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté les différentes techniques expérimentales qui ont été utilisées
pour réaliser les mesures présentées dans la suite de cette thése. Dans cette thése nous avons
optimisé les mesures de transport sous pression, sous champ magnétique intense 60 T et a basse
température 1.5 K. Tout d’abord, nous avons grandement amélioré le rapport signal sur bruit ce
qui nous a permis de réaliser des mesures sur des échantillons de faible résistance avec un niveau
de bruit comparable aux mesures sans pression. Nous avons également amélioré le rendement de
la cellule de pression en augmentant la pression secondaire maximale (de l'ordre de 50 %) tout
en réduisant la pression primaire nécessaire pour atteindre cette pression.
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La présence d’oscillations quantiques de faible fréequence (~ 500 T) associées a un effet Hall et
un effet Seebeck négatifs, a été interprétée comme le signe d’une reconstruction de la SF a basse
température dans YBCO. L’ordre responsable de cette reconstruction a été mis en évidence par
des mesures de RMN [93] qui ont révélé 1’émergence d’'une modulation de la densité de charge
& basse température. Des corrélations de charges statiques ont été observées par des mesures
de rayons-X [94, 96|, sans champ. Des mesures de vitesse du son [97| ont mis en évidence une
signature thermodynamique de l'ordre de charge induit sous champ magnétique. Le spectre des
oscillations quantiques dans YBCO pour p = 0.11 est composé d’une fréquence principale F1 =
540 T et de deux satellites Fo = 450 T et F3 = 630 T. La présence du bilayer permet d’expliquer
facilement la présence de 2 fréquences, néanmoins la présence d’une troisiéme fréquence nécessite
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un ingrédient supplémentaire. Il a été suggéré que la troisiéme fréquence provienne du gondole-
ment de la SF [114, 122]| ou du couplage entre bilayer conduisant & de la rupture magnétique entre
les bandes liantes et antiliantes [115]. Ces scénarios sont basés sur une SF composée d’une seule
poche d’électrons splittée par I'effet du bilayer, alors que de nombreuses propriétés de transport
suggerent une SF ambipolaire (poches d’électrons et de trous).

Dans ce chapitre, je présenterai des mesures de magnétorésistance axe-c¢ ainsi que des mesures
d’effet Seebeck (réalisées par le groupe de L. Taillefer) mettant en évidence une oscillation de
trés faible fréquence. J’aborderai les différents scénarios pouvant expliquer la présence d’une telle
fréquence dans le spectre oscillatoire.

En considérant que cette nouvelle fréquence est associée a une poche de trous, il est possible
d’expliquer simplement certaines propriétés de transport de YBCO. Ceci me conduira & présen-
ter certains scénarios de reconstructions basés sur un ordre de charge bi-axial faisant apparaitre
des poches d’électrons et de trous.

4.1 Pourquoi étudier YBa,CuzO, 7

Il existe de nombreux composés dans la famille des cuprates. Tous ont été rapidement décou-
verts a la suite de la découverte du premier (LBCO) par Bednorz et Miiller en 1986 [23]. Tous
ces matériaux ont une structure similaire composée de plan CuOs conducteur. Dans ce chapitre,
nous nous sommes particuliérement intéressés a YBayCuzO, (YBCO). Les raisons pour lesquelles
nous avons étudié cette famille plus particuliérement sont : premiérement ils sont chimiquement
tres purs (99.99 - 99.995 %) comme 'atteste la finesse du pic de rayons-X (rocking curves) [123].
Ceci permet 1’élaboration de cristaux d’une trés grande qualité. De plus il est possible de faire
varier le dopage de YBCO sur une grande gamme allant du composé parent (isolant de Mott)
y = 6 jusqu’a dépasser légérement le dopé optimum y = 7. Un autre avantage vient du fait
que le dopage dans YBCO se fait en controlant le taux d’oxygéne des chaines. Il n’y a donc pas
de substitution chimique nécessaire pour doper (pas d’impuretés liés au dopage). Nous avons
exploité cette propriété pour explorer différents dopages. La température critique maximale de
ce composé est de 93 K. Les résultats de ce chapitre reposent sur la trés grande qualité des
échantillons mesurés fournis par le groupe de Doug Bonn de 'université de Colombie Britanique

(UBC), Canada.

4.1.1 Structure cristalline

La figure 4.1 présente la structure cristallographique du composé YBCO pour y = 7. La
structure est de type pérovskite ot nous retrouvons les plans CuQOs caractéristiques des cuprates.
La cellule unité contient deux plans adjacents CuQOs séparés de 3.2 A par un plan d’yttrium. Ces
plans CuO2 sont les plans conducteurs et sont représentés par la base des polyédres. La structure
contient également des chaines CuO (réservoirs de charges) séparées des plans conducteurs par
des plans de BaO isolant qui donnent au matériau une structure fortement bi-dimensionnelle.
Pour y = 7 le composé est orthorhombique comme l'indique les paramétres de mailles a et b
de la figure 4.1. Cette orthorhombicité provient du remplissage en oxygéne des chaines, dirigées
selon 'axe-b et caractéristique de ce composé. Il est possible de réduire le nombre d’oxygénes des
chaines jusqu’a y = 6. Ainsi I'orthorhombicité diminue et la structure devient tétragonale pour
y < 6.4 [124].
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Un probléme lié & la présence des chaines est la formation de domaines ot l'axe-a et I'axe-
b (orthorombique) sont permutés alternativement. Ce phénomeéne est connu sous le nom de
macle et peut étre observé en utilisant un microscope a lumiére polarisé. Il est possible d’ap-
pliquer une pression uni-axiale & une température inférieure a la transition structurale tétrago-
nale/orthorhombique (voir figure 4.3) afin de supprimer ces macles.

FIGURE 4.1 — Schéma représentant la structure cristalline d"YBagCusO7. (d’aprés [125])

4.1.2 Détermination du dopage p

Un phénoméne de vieillissement des échantillons a été observé par Veal et al.. Ainsi, un
cristal sous oxygéné tel que y = 6.45 voyait sa température critique augmenter de T, =39 K a
46 K apres un mois de relaxation a température ambiante [126]. Pour expliquer ce phénomeéne,
Veal et al. émirent I’hypothése que les oxygénes présents dans les chaines peuvent diffuser dans
la structure & des températures supérieures & 0°C. Cette diffusion tend & améliorer 'ordre des
chaines ce qui tend & augmenter la longueur des chaines avec le temps. Le dopage p (donc la T,)
dans le composé YBayCu3O, dépend du degré d’oxygénation mais aussi de 'ordre des chaines
CuO. Connaitre y n’est donc pas suffisant pour déterminer le dopage. Les cuivres des chaines
du composé YBasCuszOg sont ’ibridés’” Cu™t. Lorsqu’un oxygéne est ajouté, les cuivres adjacents
sont alors "ibridés’ Cu?*. Cet oxygéne ne participe pas au transfert de charge entre les chaines et
les plans. Maintenant, si un second oxygéne est ajouté, de sorte qu’il se positionne dans un site
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vacant a coté d'un cuivre Cu®*, celui-ci va participer au transfert de charge entre les plans et les
chaines comme représenté sur la figure 4.2. Ceci rend compliqué la détermination du dopage pour
ces échantillons. De méme que le dopage, la distance inter-plan ¢ dépend du taux d’oxygénation
et de I’ordre des chaines. Il existe ainsi une relation unique entre p et ¢; p = 11.4912+5.17%10%25,
avec x = 1 — ¢/cp et ¢g =1.18447 nm (& 22°C). Une détermination empirique du dopage a été
réalisée par mesures de rayons-X de la distance ¢ [127]. De ces mesures, une dépendance entre
p et T, a pu étre déterminée. Pour la suite le dopage des échantillons a été déterminés par la
mesure de T..

FIGURE 4.2 — Schéma représentant le mécanisme de dopage dans le composé YBCO. [128]

4.1.3 Superstructure

Comme nous venons de le voir, 'ordre des chaines est important pour la détermination du
dopage (Deux composés avec la méme concentration en oxygeéne y n’ont pas forcement la méme
T.). Au dela des propriétés de dopage, l'ordre des chaines va étre important pour certaines pro-
priétés électroniques du matériau. Le but sera donc d’avoir des composés avec le minimum de
sites d’oxygene vacants. Pour YBCO complétement oxygéné (y = 7) les chaines sont compleé-
tement pleines (pas de site d’oxygeéne vacants). En partant du composé complétement oxygéné
et en enlevant des oxygénes de la structure de YBCO, on introduit des sites vacants dans les
chaines. 1l existe différentes superstructures qui minimisent le nombre de sites d’oxygénes vacants
en fonction de la concentration en oxygéne. Les expériences de diffractions ont permis de mettre
en évidence des réflexions des superstructures avec une périodicité ma suivant ’axe-a au vecteur
du réseau réciproque Q=(n,/m,0,0) ou n et m sont des entiers (m correspond a la périodicité de la
superstructure). Des superstructures avec m = 2, 3, 4, 5, 8 ont été observées expérimentalement
[129]. Ces superstructures sont nommeées ortho-II, ortho-III, ortho-IV, ortho-V et ortho-VIII. La
périodicité dans I’espace réel correspond & une séquence de chaines alternativement pleines ou
vides (figure 4.4), ce qui signifie que la cellule unité augmente d’un facteur m le long de I’axe-a.
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(d’apres [129])

4.2 Observation d’une nouvelle fréquence dans le spectre oscilla-
toire de YBa,Cu30,

Dans ce chapitre, je rapporte 'observation d’une nouvelle fréquence (Fg,, ~ 100 T) que
nous avons observé pour deux échantillons de YBCO par des mesures de magnétorésistance. Elle
a également été observée, dans un troisiéme échantillon, par des mesures d’effet Seebeck réalisées
par Doiron-Leyraud et collaborateurs. La découverte de cette nouvelle fréquence est importante
et améne & se poser certaines questions. Cette fréquence est-elle liée a une partie de la SF?
Dans ce cas qu’apporte-t-elle comme informations supplémentaires & notre compréhension des
données expérimentales 7 Sinon, d’ou provient-elle et quelles informations nouvelles peut-on en
tirer 7 Dans ce chapitre, je présenterai les différentes mesures réalisées avant de traiter des origines
possibles d’une telle oscillation de faible fréquence.

4.2.1 Présentation des échantillons

Nous avons mesuré la magnétorésistance selon 1’axe-c¢ de 2 échantillons de YBCO (y = 6.62
et y = 6.67) sous champ magnétique jusqu’a 69 T pour B || ¢ et jusqu’a 58 T en faisant varier
I’angle 6 correspondant a ’angle entre le champ magnétique et I'axe-c¢ du cristal. L’incertitude
sur sa valeur est Af ~ 1°. La température de la transition supraconductrice a été obtenue par la
mesure de la résistivité axe-c¢ a champ nul (figure 4.5). Cette mesure a permis de connaitre les
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FIGURE 4.4 — Schéma représentant les différentes superstructures des chaines CuO des composés
YBCO observées en rayons-X. (d’aprés [125])

valeurs des températures critiques T, = 62.5 K et T, = 68 K des deux échantillons (y = 6.62
et y = 6.67). De ces température critiques nous pouvons déduire le dopage des échantillons p =
0.11 (T, = 62.5 K) et p = 0.12 (T, = 68 K). L’observation d’oscillations quantiques dans ces
matériaux a été possible de part la haute qualité des échantillons provenant du groupe de UBC.

4.2.2 Magnéto transport Shubnikov-de Haas

Les figures 4.6 a) et b) présentent la magnétorésistance des deux échantillons (p = 0.11 et p
= 0.12 respectivement) pour différentes températures jusqu’a 69 T et § = 0°. Ces échantillons
présentent une forte magnétorésistance qui augmente lorsque la température diminue. A basse
température (en dessous de 10 K) des oscillations quantiques sont visibles pour les deux échan-
tillons. L’analyses de ces oscillations conduit a ’observation d’une fréquence principale F; = 550
T et 2 fréquences satellites Fo = 450 T et F3 = 630 T dans le cas de p = 0.11, comme il a été
présenté dans le chapitre 2. L’amplitude des oscillations étant plus faible pour ’échantillon y =
6.67 il n’est possible de résoudre qu’une seule fréquence F = 620 T. Une étude de la dépendance
de l'amplitude de la fréquence principale en fonction de la température permet de déduire des
masses effectives m. = 1.6 £ 0.1 et m, = 1.8 + 0.15 pour p = 0.11 et p = 0.12 respectivement.
Toutes ces valeurs sont en accord avec des mesures précédentes réalisées sur des échantillons
de dopage équivalent [130]. A plus haute température, au dessus de 10 K, ces oscillations dis-
paraissent a cause du facteur de réduction thermique Rp. Une oscillation lente de tres faible
amplitude est alors visible sur les données brutes pour des températures comprises entre 10 K
et 30 K. Pour p = 0.12 une légere bosse peut étre observée (qui disparait quand la température
augmente) autour de B ~ 50 T.

La figure 4.7 présente les dérivés de la figure 4.6 & différentes températures pour les deux
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FIGURE 4.6 Magnétorésistance de YBCO avec a) p = 0.11 et b) p = 0.12 pour un courant [ et
un champ magnétique jusqu’a 68 T le long de I'axe-c¢ (I || B || ¢) pour différentes températures.

échantillons étudiés. Sur cette figure, il apparait clairement une oscillation de faible fréquence
(que nous noterons Fgu,, = 95 + 10T pour p = 0.11 et Fgpp = 120 + 15 T pour p = 0.12)
dont 'amplitude est beaucoup plus faible que celle des fréquences Fy, Fy et F3. A basse tempé-
rature, ces oscillations sont toujours présentes mais masquées par les autres fréquences. L’étude
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de cette fréquence sera donc réalisée a plus hautes températures ou les fréquences principales
disparaissent. Nous allons ici essayer de comprendre I'origine de cette oscillation. Pour cela nous
allons étudier la dépendance de cette fréquence en fonction de la température puis pour une

température donnée en fonction de différents angles.
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FIGURE 4.7 — Dérivés des courbes de la figure 4.6 pour a) p = 0.11 et b) p = 0.12.

4.2.2.1 Dépendance en température

Dans cette partie, je présenterai la dépendance en température des deux échantillons (p =
0.11 et p = 0.12). Dans le but d’étudier cette nouvelle oscillation, nous avons choisi de soustraire
la partie monotone a l’aide d’un polynéme d’ordre 3 tout en prenant des précautions pour ne
pas induire d’artefacts liés & la soustraction de la partie monotone de la magnétorésistance du
fait de la faible amplitude des oscillations (seulement 0.1 % du signal brut). La figure 4.8 pré-
sente ces oscillations lentes a différentes températures pour les deux échantillons. Ces oscillations
semblent périodiques en 1/B comme les oscillations Shubnikov-de Haas. Ces oscillations sont
visibles jusqu’a une température de 30 K ce qui permet de les observer sans étre géné par les
autres fréquences qui disparaissent a plus basse température & cause de leur plus grande masse.

La masse, pour cette nouvelle fréquence, a été déduite de la dépendance de I'amplitude des
oscillations en fonction de la température en utilisant la formule de Lifshit-Kosevich (figure
4.9). On trouve des masses faibles comme attendu du fait de la présence a haute température
de ces oscillations (m. = 0.45 + 0.15 me et m, = 0.4 + 0.1 m, pour p = 0.11 et p = 0.12
respectivement). Cette premiére observation est une indication que Fg,,, peut correspondre &
une petite surface de Fermi. Une autre indication provient de la dépendance angulaire de cette

fréquence.
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FIGURE 4.9 — Dépendance de amplitude des oscillations en fonction de la température pour a)
p = 0.11 et b) p = 0.12. La ligne rouge correspond & un ajustement par la formule LK.

4.2.2.2 Dépendance en angle

Je présenterai, dans cette partie, les mesures de dépendance angulaire que nous avons réalisées
pour ces deux échantillons. Les mesures sont effectuées a une température de 15 K, permettant
un bon compromis entre une amplitude d’oscillation relativement forte (sans contamination de
F1) et un champ irréversible faible. La partie oscillatoire de la magnétorésistance axe-c, a 15 K,
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est tracée sur la figure 4.10 en fonction de Bceos(f) pour p = 0.11 et p = 0.12.
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FIGURE 4.10 — Partie oscillatoire & T = 15 K en fonction de Beos(6) a différents angles et jusqu’a
58 T, pour a) p = 0.11 et b) p = 0.12. Un polynome d’ordre 2 a été soustrait des données brutes.

La dépendance angulaire de la fréquence Fg,, est tracée sur la figure 4.11 a) pour I'échan-
tillon p = 0.11. Une dépendance similaire est observée pour 1’échantillon p = 0.12. Pour cet
échantillon, a cause de la faible amplitude des oscillations, la partie oscillatoire est tres sensible &
la soustraction de la partie monotone. Aux forts angles, Fg,,, dévie de l'ajustement en 1/cos(6)
(caractéristique d’un systéme 2D) ce qui est attendu dans le cas d’un systéme quasi-2D. La figure
4.11 b) montre la dépendance angulaire de "amplitude des oscillations pour ’échantillon p =
0.11. De méme que pour la fréquence 'amplitude des oscillations dans le cas de ’échantillon p =
0.12 dépend fortement de la soustraction de la partie monotone. En réalisant un ajustement de
I’amplitude des oscillations en fonction de ’angle par la formule de Ry, présentée dans le chapitre
1, il est possible de déduire une valeur pour gmj /m. (ot g est le facteur de Landé, m, la masse de
I'électron libre et mj la masse de 'électron renormalisée par les interactions électron-électron).
On déduit donc une valeur de gmjy /m. = 0.83 qui conduit a mj/m, ~ 0.41 ~ m./m. (en prenant
g = 2). Comme nous 'avons vu dans le chapitre 1, m, = mj(1 + A¢p). La valeur de m. déduite
de la dépendance en température des oscillations quantiques étant égale a my, on en déduit que
les interactions électron-phonon sont négligeables.

4.2.3 Effet Seebeck

Les mesures d’effet Seebeck et d’effet Nernst réalisées par Doiron-Leyraud et collaborateurs
[131] sur un échantillon de haute qualité mono-cristallin de YBCO (y = 6.54) sont présentées
sur la figure 4.12. La température critique de I’échantillon T, = 61.3 K correspond & un dopage
p = 0.11. Les coefficients Seebeck (S =-V,/AT) et Nernst (v = N/H « -(V,/AT)/H) ont été
mesurés en présence d’'un gradient de température AT longitudinal le long de 'axe-a, avec un
champ magnétique appliqué perpendiculairement au plan CuQOs. V, et V, sont respectivement
les différences de potentiel longitudinal et transverse. A basse température, l'effet Seebeck et
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FIGURE 4.11 a) Dépendance de Fg,, en fonction de Pangle. La ligne rouge correspond a un
ajustement en cos(f). b) Dépendance de I"'amplitude des oscillations en fonction de Pangle. La
ligne rouge correspond & un ajustement par la formule de Rg(#) (chapitre 1).

Ieffet Nernst montrent des oscillations quantiques avec une fréquence dominante F; = 530 T et
un battement da a la présence de plusieurs fréquences proches, en accord avec nos mesures de
magnétorésistance et de précédentes mesures [114, 132, 133]. En plus de ces fréquences 'rapides’
usuelles, I'effet Seebeck montre une oscillation lente qui est révélée en augmentant la température
(figure 4.12). En soustrayant par un ajustement linéaire les données brutes a 18 K, la partie
oscillatoire du signal est mise en évidence (figure 4.12). Ces oscillations sont périodiques en 1/B
avec une fréquence F = 95 4+ 10 T équivalente a celle que nous avons observée dans les mesures
de magnétorésistance. Le fait que ces oscillations persistent & haute température est en accord
avec une faible valeur de la masse déduite des mesures de magnétorésistance.

4.3 Les oscillations lentes : une nouvelle poche ?

L’oscillation de faible fréquence Fy,,, présente les caractéristiques principales d’oscillations
quantiques liées a une poche de la SF (oscillation périodique en 1/B, la dépendance en tempéra-
ture compatible avec la formule LK et dépendance en angle quasi-2D). La valeur de la fréquence
Fgiow est égale a la valeur de la différence entre les fréquences principales (AF ~ F; - Fo ~ F3
- F1). A cause de cette égalité d’autres scénarios peuvent expliquer la présence d’oscillations de
fréquence lente. Il faudra donc infirmer ces scénarios pour conclure que cette fréquence corres-
pond bien & une poche. En prenant en compte 'effet du bilayer dans YBCOQO, la présence de deux
fréquences peut étre facilement comprise. Sans prendre en compte la présence de la fréquence
lente il n’est pas possible de justifier la présence d’une troisiéme fréquence sans faire appel a
d’autres hypotheéses, présentées dans le chapitre 2, comme un gondolement de la SF, [114, 122]
ou de la rupture magnétique entre le bilayer [115]. Partant de 'hypothése que les trois fréquences
Fyi, Fo et F3 proviennent du bilayer et du gondolement de la SF 1’observation d’une oscillation
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FIGURE 4.12 — a) Coefficient Seebeck, tracé comme S/T en fonction du champ magnétique. b)
Partie oscillatoire du coefficient Seebeck, tracée comme AS/T & deux températures différentes.
AS correspond a la différence entre les données brutes et une partie monotone linéaire. (d’apres
[131])

de fréquence lente dans la magnétorésistance axe-c peut étre une conséquence du caractére par-
ticulier du transport axe-c¢ dans les métaux quasi-2D [134]. Partant de la seconde hypothése,
ou les trois frequences Fy, Fo et F3 proviennent de rupture magnétique entre le bilayer [115], la
présence de Fy,,, peut s’expliquer par un scénario d’interférences quantiques (ou effet Stark [19])
entre le bilayer. Je présenterai donc ces scénarios qui permettent de donner une explication a la
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présence de Fg,,, avant de donner des arguments permettant de les infirmer. Enfin, une fois ces
scénarios écartés, nous considérerons que cette oscillation provient d’une nouvelle poche de trous.
En faisant cela nous verrons qu’il est possible d’expliquer certaines propriétés de transport.

4.3.1 Oscillations lentes de la magnétorésistance dans les métaux quasi-2D

Dans le cas de composés quasi-2D, un léger gondolement de la SF fait apparaitre un batte-
ment dans les oscillations. Ce battement provient de la différence entre les fréquences F,, et Fy
correspondant aux aires extrémales de la SF (’neck’ et ‘belly’ en anglais) liées au gondolement. 11
a été montre, dans le composé organique quasi-2D [-(BEDT-TTF)2IBrs [134], qu'une fréquence
lente supplémentaire correspondant & la différence F,, - F;. Celle-ci apparait dans la magnéto-
résistance axe-c (figure 4.13a)). Cette fréquence lente ne provient donc pas d’'une petite orbite
cyclotron mais trouve ses origines dans le gondolement de la surface de Fermi. Cette interpreé-
tation est basée sur une dépendance particuliére de cette fréquence en fonction de ’angle. En
effet, comme il a été évoqué dans le chapitre 1, pour certains angles, appelés angle de Yamaji
[16], les fréquences F,, et F}, sont identiques. La valeur de la fréquence lente sera alors nulle pour
ces angles particuliers. C’est ce qui arrive dans le cas du composé S-(BEDT-TTF)2IBrsy. Cette
fréquence lente a été reproduite par un calcul de la conductivité inter-plan en utilisant les équa-
tions de Boltzmann [134]. Comme dans notre cas, cette fréquence persiste a des températures
pour lesquelles les autres fréquences ont totalement disparu. La fréquence lente que nous venons
de présenter pourrait donc provenir du caractére particulier du transport axe-¢ comme pour le
composé organique quasi-2D [-(BEDT-TTF)5IBry. Néanmoins dans notre cas, la dépendance
angulaire est totalement différente. En effet dans YBCO, la fréquence principale est F; = 550
T, ce qui correspond & kp = 1.29 nm~'. Connaissant k il est possible de calculer la valeur de
I'angle de Yamaji (fy ) qui est de 6y ~ 57°. Si la fréquence lente que 1’on observe correspondait a
la différence entre les fréquences principales F; et Fo alors une dépendance en fréquence similaire
a celle du composé organique S-(BEDT-TTF)sIBro devrait étre observée avec une disparition de
cette fréquence pour 0y ~ 57°. Dans le cas de YBCO, la valeur de la fréquence lente augmente
plus vite qu’en 1/cos(f) jusqu’a des valeurs de § = 45° sans aucun signe de saturation. Ce scé-
nario faisant intervenir le gondolement de la SF pour expliquer la présence d’une fréquence lente
dans le spectre oscillatoire n’est pas compatible avec nos mesures dans YBCO.

De plus, la présence de Fg,,, dans les mesures Seebeck (mesure dans le plan qui ne dépend
pas de la conductivité selon I’axe-c) infirme un peu plus ce scénario.

Un autre scénario basé sur un scénario d’interférences quantiques pourrait également expli-
quer la présence d’une fréquence lente. C’est ce scénario que nous allons traiter dans la suite.

4.3.2 Interférences quantiques

Pour observer des interférences quantiques, il est nécessaire d’avoir de la rupture magnétique
entre différentes poches. Partant du scénario de rupture magnétique proposé par S. Sebastian et
al. [115], présenté dans le chapitre 2, basé sur la reconstruction de la SF par un ordre de charge
bi-axial faisant apparaitre deux poches de fréequences F £ 2AF liées au bilayer, il est possible de
faire apparaitre les 3 fréquences Fi, Fo et F3 observées par les mesures d’oscillations quantiques
en invoquant de la rupture magnétique entre les surfaces liées au bilayer. De plus, en partant
de ces deux poches, il est possible d’observer de l'interférence quantique avec une fréquence AF
(correspondant a la valeur de Fg,,, partie hachurée figure 4.14 a)) et périodique en 1/B. Le
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FIGURE 4.13 — a) Résistance inter plan de S-(BEDT-TTF)sIBry en fonction du champ ma-
gnétique. Les courbes aux différentes températures sont décalées dans un soucis de clarté. b)
Dépendance angulaire de loscillation lente observée. ¢) Résistance a B =14 Tet T = 044 K a
différents angles. Les lignes sont des guides pour les yeux. [134]

phénomeéne d’interférence quantique, présenté plus en détail dans le chapitre 1, provient du fait
que les électrons ont deux chemins accessibles équivalents pour se rendre du point 1 au point
4 (soit en passant par 2 et 3 ou par 2’ et 3’ figure 4.14 a)). Un tel scénario est susceptible
d’expliquer la présence de cette oscillation quantique de faible fréquence et de masse faible.
Néanmoins, dans ce scénario les fréquences Fo = Fg - AF et F3 = Fg + AF font intervenir le
méme nombre de transmissions et de réflexions aux travers des jonctions de rupture magnétique.
Ceci a pour conséquence que l'amplitude relative de ces deux fréquences doit étre identique
quelque soit la gamme de champ disponible et la sonde utilisée. La figure 4.14 b) présente la
transformée de Fourier de nos mesures de transport pour YBCO (p = 0.11) jusqu’a 70 T. Sur
cette figure est également tracée la transformée de Fourier correspondant au scénarios de rupture
magnétique reporté dans [115] (trait gris). Dans ce cas, les amplitudes des fréquences Fy et Fg sont
identiques en contradiction avec nos données de magnétotransport pour p = 0.11, qui montrent
que I'amplitude de Fy est environ la moitié de celle de F. Par contre, celle de F3 est quasiment
inexistante. Cette asymétrie ne peut pas étre expliquée par ce scénario de rupture magnétique.

De plus, ce modele fait intervenir deux autres fréquences F+2AF qui ne sont pas observées
expérimentalement, ce qui nécessite un champ de rupture magnétique faible (By;p = 4 T qui
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FIGURE 4.14 — a) Schéma de la surface de Fermi reconstruite par un ordre de charge bi-axial
conduisant & une poche d’électrons située aux noeuds et séparée en deux sous 'effet du bilayer
pour YBCO sous-dopé. Dans le cas d’interférence quantique, 1’électron peut se rendre du point
1 & 4 par deux chemins différents. Ceci conduit a des oscillations de la résistance périodique
en 1/B. La fréquence des oscillations est donnée par l'aire comprise entre les deux trajets pos-
sibles (correspondant a I'aire hachurée). (d’aprés [115]). b) Transformé de Fourier des oscillations
quantiques de YBCO (p = 0.11) sur une gamme de champ B = [30 T'; 65 T| (trait noir). La
dépendance en amplitude des différentes fréquences F1, Fy et F3 est obtenue en réalisant un
ajustement des oscillations en fonction du champ par la formule LK. Le trait gris représente une
TF (sur la méme gamme de champ) d’une simulation du modéle de rupture magnétique de [115]
pour une valeur de champ de rupture magnétique By;p =4 T.

correspond & une faible valeur de gap Ay ~ 1.7 meV entre les surfaces de Fermi provenant du
couplage bilayer) pour ne pas observer ces fréquences. Cette trés faible valeur de gap n’est pas
en accord avec la valeur de gap mesurée par '’ARPES (Ay ~ 16 meV [135]).

Ce modéle de rupture magnétique n’est donc pas adapté a la description de la dépendance
en champ des différentes fréquences observées. S’il n’y a pas de rupture magnétique entre les
surfaces de Fermi provenant du couplage entre le bilayer, alors aucune interférence quantique ne
peut étre observée dans ce modéle. De plus, cette oscillation lente est visible dans les mesures
d’effet Seebeck pour lequel aucun phénoméne d’interférence quantique n’a encore été observé.
L’amplitude de la fréquence principale observée en effet Nernst est plus importante que celle
observée par effet Seebeck. Dans le cas d'un modéle d’interférences quantiques, on s’attend alors
a ce que la fréquence F; géneére une oscillation F g, d’amplitude plus forte dans I’effet Nernst
que dans leffet Seebeck. Aucune oscillation lente n’est cependant observé dans l'effet Nernst.

Par contre, si Fg,, provient d’'une partie de la SF il est facile d’expliquer pourquoi Fg,,,
n’est pas visible dans l'effet Nernst. En effet, celui-ci étant proportionnel & U'effet Seebeck et a
la mobilité des porteurs (v < uS), une poche de faible mobilité de porteurs conduira a une tres
faible amplitude de F g, dans l'effet Nernst.

Dans la suite, je présenterai ce qu’apporte la présence d’une nouvelle poche a la compréhension
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des données des cuprates. Je présenterai également un scénario de reconstruction basé sur un
ordre de charge bi-axial pour expliquer la présence de ces différentes poches de type de porteurs
différents.

4.3.3 Poche de trous

Maintenant que nous avons infirmé les autres scénarios, il apparait naturel d’associer Fgy,
a une poche provenant de la SF reconstruite distincte de F1. Nous allons discuter 'apport d’une
nouvelle poche & la compréhension des propriétés de transport de YBCQO. Par exemple, le chan-
gement de signe de l'effet Hall en fonction du champ magnétique comme indiqué sur la figure
4.15 ne peut pas étre interprété par un modeéle & une bande. En effet dans le cas d'un modéle
a une bande, Ry = 1/ne est indépendant de B. Si maintenant on considére un modeéle a deux
bandes (comme il a été présenté dans le chapitre 1, en prenant deux types de porteurs de charges
différents électrons et trous) il est possible d’expliquer ce changement de signe comme il a été
reporté pour Y124 [136] et pour CagRuyO7 [137]. De méme, I’évolution du coefficient Seebeck,
présentant le méme type de dépendance en champ, peut également étre expliqué par un modéle
& deux bandes. Le fait que l'effet Hall sature & une valeur négative a fort champ signifie que les
porteurs majoritaires sont de types électrons.

Comme nous l'avons vu dans le chapitre 1, la magnétorésistance dans le cas d’'un modéle a
une bande est indépendante du champ magnétique (cas d’'une SF isotrope) ou proportionnelle a
B? dans un cas non isotrope. Il n’est donc pas possible d’expliquer une magnétorésistance linéaire
(figure 4.15) a 'aide d’un modele simple & une bande. Par contre, le modéle a 2 bandes permet
d’expliquer une telle dépendance linéaire. Ceci a été montré dans la magnétorésistance de ’axe-c
[130] et dans la magnétorésistance dans le plan dans Y124 [136].

Une autre indication du caractére ambipolaire de la SF de YBCO sous-dopé est 1'observation
d’oscillations quantiques de large amplitude dans Veffet Hall [107, 111]. Les oscillations quan-
tiques dans les propriétés de transport ne sont pas directement affectées par les oscillations du
potentiel thermodynamique comme pour 'aimantation. Dans le cas du transport, les oscillations
quantiques proviennent du taux de diffusion 7 qui est proportionnel a la densité d’état. Dans
un modeéle & une bande, aucune oscillation n’est attendue dans p,, qui est indépendant de 7.
Par contre, un modéle & deux bandes permet expliquer la présence d’oscillations quantiques dans
Pay- Un tel modele a été proposé par Kikugawa et al. [137] pour expliquer la présence d’oscil-
lations quantiques ainsi que le changement de signe observé dans p,, dans un mono-cristal de
CazRusO7 de grande qualité. A I'aide d’'un modéle simple & deux bandes comme il a été présenté
dans le chapitre 1 et en s’intéressant & des cas limites les auteurs ont montré que les propriétés
principales peuvent étre expliquées :

a) Dans le cas de différentes pulsations cyclotron we, # wee et un méme taux de diffusion pg,

change de signe quand /wepweT = 1.
b) Dans le cas o seulement le taux de diffusion différe. Si wep, = wee alors pyy, s’écrit :

d (4.1)

ou 7, et 73, correspondent au taux de diffusion des électrons et des trous respectivement. De cette
équation, il apparait que p;, o< 7, ce qui rend possible la présence d’oscillations quantiques dans
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F1GURE 4.15 — a) Coefficient de Hall pour un échantillon de YBCO sous-dopé (p = 0.10) en fonc-
tion du champ magnétique a différentes températures. b) Dépendance en champ de la résistance
dans le plan pour le méme échantillon et les mémes températures.

I’effet Hall.
Grace a ce modéle simple, les auteurs ont réussi a décrire la présence d’oscillations dans leur
composé ainsi que le changement de signe en fonction du champ. Le comportement de I'effet Hall
dans YBCO posséde les mémes caractéristiques que celui observé dans CagRuoO7. La grande
ressemblance entre les mesures de magnétorésistance dans ces deux composés nous ont conduit
a la conclusion qu’un tel modéle a deux bandes peut étre utilisé pour expliquer les mesures de
transports observées dans YBCO.

De méme, le coefficient des mesures Seebeck ne peut pas étre expliqué simplement par un
modéle & une seule poche d’électrons. Le coefficient Seebeck est donné par la formule :
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ou Ty = (eh/kp)(F/m.) est la température de Fermi et kp la constante de Boltzmann. La valeur
extrapolée pour T = 0 de S/T ~ -1.0 uV/K? pour YBCO 4 p = 0.11. ¢ = 0 lorsque le temps
de relaxation est indépendant de 'énergie et ( = —1/2 lorsque c’est le libre parcours moyen
qui est indépendant de I'énergie. Dans ce cas une poche d’électrons peut expliquer cette valeur.
Néanmoins, lorsqu’on s’intéresse a la dépendance en dopage de S/T a T = 0, on s’aper¢oit (figure
4.16) que S/T devient moins négatif & mesure que p diminue, impliquant une augmentation de T .
Cependant, les mesures d’oscillations quantiques ont mis en évidence que la fréquence principale
diminue avec le dopage, de F; =600 Tap =0.124 F; =500 T a p = 0.09 et que m. augmente
fortement (environ un facteur 3 entre p = 0.11 et p = 0.09). Ces observations implique que Tp
diminue a mesure que p diminue. Dans le cas d'un modéle simple, ne faisant intervenir qu’une
poche d’électrons, il n’est pas possible d’expliquer ’évolution du coefficient Seebeck. Pour cela,
il est nécessaire d’introduire une poche de trous.

F1GURE 4.16 — Coefficient Seebeck de YBCO dans I’état normal en fonction de la température
et pour différents dopages. Les carrés et les ronds sont respectivement des données sans champ
magnétique et & 28 T. Les lignes pointillées sont des extrapolations de S/T quand T — 0. [113]

Toutes ces propriétés de transport indiquent que la SF est constituée de porteurs de types
électrons et trous. Comme les oscillations quantiques ne donnent que des informations sur les
aires extrémales de la SF, nous proposons que la fréquence lente Fy,,, correspond a une petite
poche de trou. La suite de ce chapitre traite de la possibilité de faire apparaitre une SF composée
de poche d’électrons et de trous a partir de scénarios de reconstruction basés sur un ordre de
charge bi-axial.

4.4 Scénarios de reconstruction

Nous avons déja évoqué le fait que la présence d’oscillations de faible fréquence (~ 500 T)
en association avec un effet Hall et Seebeck négatif provient d’une reconstruction de la SF qui
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fait apparaitre au moins une poche d’électron. Différents type de scénarios de reconstruction
(faisant intervenir différents ordres) ont été évoqués aux cours des années dans le but d’expliquer
la présence de cette poche d’électrons.

Un ordre antiferromagnétique a été proposé pour expliquer une telle reconstruction. L’idée d’un
tel ordre provient de la proximité de la phase supraconductrice avec la phase isolant de Mott
antiferromagnétique. Ce type de reconstruction basé sur un ordre antiferromagnétique permet
d’expliquer la reconstruction de la SF observée dans les composés dopé en électrons [138].

Un autre ordre faisant intervenir un ordre de charge et un ordre de spin (appelé ordre de stripe
[79, 139]) a également été proposé pour étre a l'origine de la reconstruction de la SF dans
les cuprates dopés en trous. Ce type d’ordre a été observé dans certaines familles de composé
comme Lag_;Ba,CuOy4 [140], Nd-LSCO [141, 142], Eu-LSCO [143] et LagCuOy44s [144]. Dans
le cas de YBCO, les mesures de RMN fort champ [93] n’ont pas mis en évidence d’ordre de
spin invalidant ces deux scénarios. Partant d'un ordre de charge uniaxial (et sans intervention
d’un autre ingrédient) il n’est pas possible de rendre compte de la reconstruction de la SF qui
a lieu dans YBCO (impossible de faire apparaitre la poche d’électrons observée par les mesures
d’oscillations quantiques). C’est pourquoi S. Kivelson a proposé un modéle prenant en compte un
ordre de charge uni-axial associé a de la nématicité [145], pour rendre compte de la reconstruction
observée dans YBCO, en se basant sur des mesures de STM [146, 147| qui suggeérent la présence
de nématicité. Les derniers développements expérimentaux ont montré que ’ordre de charge est
bi-axial, invalidant ainsi ce scénario. Je présenterai, dans la suite, des scénarios de reconstruction
basé sur un ordre de charge bi-axial.

4.4.1 Ordre de charge bi-axial

e Présentation du modéle

Peu de temps avant la mise en évidence de 'ordre de charge bi-axial dans YBCO, N. Harrison
et S.E. Sebastian ont proposé un modéle de reconstruction de la SF, basé sur ce type d’ordre
[148], permettant de faire apparaitre une poche d’électrons. Ce modeéle prend donc en compte
un ordre de charge associé a deux vecteurs d’onde, Q, = (%,0,0) et Qp = (0,)\2—;),0) (ot A
correspond & la périodicité de I'ordre de charge), correspondant & la modulation de l'ordre de
charge. Les auteurs de [148] parte d'une SF d’un cuprate sous-dopé (pour un dopage de 8 %)
avant de réaliser la reconstruction liée a l'ordre de charge (figure 4.17 a)). La surface de Fermi

initiale est obtenue par I’équation de dispersion :

e(k) = €0 + 2t10 [cos(aks) + cos(bky)] + 2t11 [cos(aky + bky) + cos(ak, — bky)]

+2t90 [cos(2ak,) + cos(2bky)] (4.3)

ou g est le potentiel chimique, tig, t11, tog sont respectivement les termes de sauts premiers,
seconds et troisiémes voisins, a et b sont les paramétres de maille du réseau suivant les directions
T et y respectivement et k; et k, les vecteurs d’ondes.
Les valeurs utilisées pour les termes de sauts sont t;g = - 380 meV, t;; = 120 meV, tyo = - 60
meV, extrait de [149].

La reconstruction de cette SF par un ordre de charge bi-axial avec les vecteurs d’onde Q, et
Qyp (avec A\, ~ 4), donne notamment naissance a une poche d’électrons située aux noeuds de la
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SF (figure 4.17 b)) provenant de la partie nodale de la SF initiale.
Cette reconstruction est réalisée dans un cas simple ot les effets du bilayer et du gondolement
de la SF ne sont pas pris en compte.

Les auteurs de [148] ont proposé un modéle prenant en compte les effets du bilayer. L’effet du
bilayer a pour conséquence de scinder en deux sous bandes (les bandes liante et antiliante) la SF.
2 vecteurs de nesting décrivent alors la bande liante et antiliante de tel sorte que |QF| = |QP]
et |Q4B| = |Q{*P| ne sont pas forcément équivalents (figure 4.18 a)). Les indices B et AB
correspondent aux bandes liantes (Bonding en anglais) et antiliante (AntiBonding en anglais)
respectivement. D’aprés Garcia-Aldea et Chakravarty [150] on obtient ’équation de dispersion :

e(k)BAB = e(k) T/t (k)2 + 12 + 2t t.cos(ck.) (4.4)
ti(k) = % [cos(ak,) — cos(bk,)]? (4.5)

et t. représentent le couplage intrabilayer et interbilayer, respectivement. La figure 4.18 a) repré-
sente la SF obtenue en utilisant cette dispersion. Les valeurs de t o = 190 meV et t, = 47.5 meV
sont choisies pour obtenir une dispersion similaire & celle obtenue par les calculs de structure
de bandes [109, 151| mais avec un gap réduit aux noeuds (e4 ~ 2t.) en accord avec les mesures
d’ARPES [135]. Apres reconstruction de la SF par un ordre de charge bi-axial (en prenant )\gb =

FIGURE 4.17 — a) Surface de Fermi avant reconstruction sans prendre en compte l'effet du
bilayer et du gondolement de la SF. Q, et Qp font références aux différentes directions de la
cellule orthorhombique. b) Schéma montrant la poche d’électrons en forme de diamant apres la
translation des parties nodales de la SF initiales par les vecteurs Q, et Qp. [148]

3.30 et A\AB = 4.05), les auteurs de [148] obtiennent la surface reconstruite présentée sur la figure
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4.18 b). Deux poches d’électrons sont situées aux noeuds de la SF provenant des SF liante (rouge)
et antiliante (bleue). Du fait de 'incommensurabilité des vecteurs QZ, QF, QAB et QfB avec le
réseau, '’hamiltonien est ’infini’ (c’est & dire qu'un trés grand nombre de translations de la SF
initiale sont nécessaires pour retrouver la périodicité du réseau) ce qui oblige & ne considérer que
les couplages au premier ordre entre les différentes bandes. Ceci peut expliquer ’apparition des
bandes supplémentaires (gris) sur la figure 4.18 b). Néanmoins il n’est pas évident que toutes les
bandes vont disparaitre en considérant les couplages supplémentaires.
Dans ce scénario les auteurs ont pris en compte l'effet du bilayer pour leur calcul ainsi que des
vecteurs d’ondes ]Q£b| et |Q£f\ de périodicités différentes. Néanmoins, aucune preuve expéri-
mentale ne justifie 'utilisation de deux vecteurs d’onde différents. Nous remarquons que le bilayer
a pour conséquence de faire apparaitre 2 poches d’électrons, au niveau des noeuds de la SF, de
tailles différentes au lieu d’une seule poche quand 'effet du bilayer n’est pas pris en compte.
Dans la suite, dans un soucis de simplicité, nous ne prendrons pas en compte 'effet du bilayer
et du gondolement de la SF (t. = t; = 0). De plus nous choisirons de prendre une périodicité
pour l'ordre de charge A = 3 (équivalent a Q = 0.33) proche de la valeur mesurée par rayons-X
(Qx—ray = 0.327 [106]). Ceci nous permettra de nous placer dans un cas commensuré et ainsi
réaliser un calcul exact de reconstruction de la SF.

FIGURE 4.18 — a) Surface de Fermi avant reconstruction en considérant l'effet du bilayer. Les
lignes rouges et bleues correspondent aux bandes liantes et antiliantes respectivement. QP et Q45
font référence aux vecteurs de nesting des bandes liantes et antiliantes respectivement tandis que
Qq et Qp font références aux différentes directions de la cellule orthorhombique. €44, correspond
a 'énergie du gap. b) Reconstruction de la SF de 4.18 a) par un ordre de charge bi-axial. Les
poches rouges et bleues correspondent aux poches d’électrons. Les lignes grises représentent les
parties non reconstruites de la SF provenant du fait que seuls les premiers termes de couplage
sont pris en compte. [148|

e Reconstruction de la SF par un ordre de charge biaxial
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La figure 4.19 a) présente la SF d’un cuprate sous-dopé pour un dopage de 11 % avant re-
construction de la SF, obtenue en utilisant ’équation 4.3. Le vecteur de nesting idéal (Q;gear)
ainsi que le vecteur mesuré par rayons-X (QX—my) sont représentés sur cette figure. La recons-
truction de la SF par un ordre de charge bi-axial de vecteur d’onde Q;geq; donne naissance a une
poche d’électrons située aux noeuds de la SF et dont la taille est comparable a celle déduite des
oscillations quantiques.

Maintenant, si nous nous intéressons a la reconstruction de la SF liée & un ordre de charge
bi-axial en prenant le vecteur d’onde mesuré par rayons-X, qui est proche de la commensurabilité
(Qx—ray = 0.327 [106]) il est possible de construire un hamiltonien 9 par 9 et de le résoudre
exactement en prenant en compte toute les possibilités nQ, + mQ, avecn =0,1,2 et m = 0,1,2 :

ek) V 1% 1% 0 0 1% 0 0
V oe(k+Q,) 1% 0 1% 0 0 1% 0
1% Vo oe(k+2Q,) 0 0 1% 0 0 1%
1% 0 0 £(k+Q,) 1% 1% 1% 0 0
0 Vv 0 Vo oe(k+Q,+Q,) 1% 0 1% 0
0 0 1% 1% 1% £(k+Q,+2Q,) 0 0 1%
1% 0 0 1% 0 0 e(k+2Q,) 1% 1%
0 1% 0 0 1% 0 1% e(k+2Q,+Q,) 1%
0 0 Vv 0 0 1% 1% 1% e(k+2Q,+2Q,)

(4.6)
En faisant cela on obtient la figure 4.19 b). Deux bandes croisent le niveau de Fermi (conduisant
a quatre SF distinctes : deux de type électrons rouge et deux de type trous bleu) ce qui est
inconsistant avec la faible valeur de chaleur spécifique mesurée par [110]. La poche d’électrons
située au niveau des noeuds posséde une aire trop petite pour rendre compte de la fréquence des
oscillations mesurées. De plus, les poches de trous ont une taille trop importante pour corres-
pondre a la fréquence lente (Fg,,) que nous venons de présenter. Enfin, si on prend en compte
I'effet du bilayer, des bandes supplémentaires vont croiser le niveau de Fermi et la seconde poche
d’électrons située au niveau des noeuds aura une aire encore plus petite. Néanmoins, il est cou-
rant dans ce type de simulation qu’un faible décalage du potentiel chimique soit nécessaire pour
rendre compte de la réalité. Dans notre cas il est nécessaire de décaler la valeur du potentiel chi-
mique d’environ 200 meV, pour que les tailles des poches d’électrons et de trous correspondent
aux mesures d’oscillations quantiques. Un décalage aussi grand du potentiel chimique ne peut
cependant pas étre expliqué physiquement.
Ceci nous autorise & conclure que cette approche n’est pas satisfaisante pour décrire la recons-
truction de la SF.

4.4.2 Quatre poches nodales et ordre de charge bi-axial

Dans le but d’obtenir un accord satisfaisant entre les calculs de reconstruction de la SF et les
mesures expérimentales, nous avons choisi de partir d’'une autre surface de Fermi initiale. Pour
cela, nous prenons en compte l'impact du pseudogap sur les propriétés électroniques & haute
température. Nous allons partir de 4 poches nodales de trous, prédites par différents scénarios
[86, 152, 153, 154|. Nous utiliserons le modéle Yang-Zhang-Rice (YZR) car la formule analytique
est disponible et nous permet de paramétrer notre SF initiale constitué de quatre poches nodales.
Néanmoins, tout autres scénarios conduisant & quatre poches nodales devrait donner des résultats
similaires.

La dispersion des bandes a été paramétrée en utilisant le modele de YZR pour un dopage
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FIGURE 4.19 a) SF d’un cuprate sous-dopé pour un dopage de 11 % avant reconstruction de la
SF, ot sont représentés les vecteurs de nesting Qjigeq: (rouge) et Qx—rqy (bleu). b) SF reconstruite
par un ordre de charge bi-axial commensuré Q, =(0.33,0,0) et Q, =(0,0.33,0) en partant de la SF
non reconstruite (grise) correspondant a un dopage de 11% pour YBCO. Des poches d’électrons
(rouges) et de trous (bleues) croisent le niveau de Fermi.

de 10 % |86] qui conduit & une SF constituée de 4 poches de trous situées aux noeuds (traits
blancs sur la figure 4.21). Pour un dopage =, la fonction de Green (modéle YZR) qui permet de
remonter au poids spectral est donnée par :

()W
)= 3 G T o

ou g¢(x) est le facteur de renormalisation de Gutzwiller donné par ¢:(x) = 2x/(1 + z) et z le
dopage. Les deux branches d’énergie et de poids sont données par :

Eg = %(fk — &) + Bx (4.8)

et

+ 1 €k
Wi = B (1 + Ek> (4.9)

~ ~ 0
o By = /& + A2, &= gkgék, &) = —2t(x)(cosky + cosky) et
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& = & — 4t'(2)coskycosk, — 2t" (2)(cos2k, + cos2ky) — pyp (4.10)

1p est le potentiel chimique déterminé par la régle de somme de Luttinger. Les termes de saut
sont #(z) = ge(w)to + (3/8)gs(x)Ix, #(x) = gulw)th et "(x) = gu(w)ty, ot gy(a) = 4/(1 + x)?
est un autre facteur de renormalisation de Gutzwiller, J = t3/3, x = 0.338, t{; = —0.3ty et
ty = 0.2tg. Age et Apg sont respectivement les échelles d’énergies du gap supraconducteur et du
pseudogap. Les deux sont pris avec une symétrie d donnée par :

Age = L%(”ﬁ) (cosky — cosky)

" (4.11)
Apg = %(cosl@ — cosky)

avec

AV (7) = 0.14(1 — 82.6(x — 0.2)?) (412)
0 B .

Ay, (x) = 0.6(1 —/0.2)

Ces valeurs de A% (z) et Agg(x) miment le diagramme de phase des cuprates figure 4.20. Nous

travaillons ici en unité de i = 1 et toutes les énergies sont en unité de ¢y (I'amplitude de saut

plus proche voisin).

FI1GURE 4.20 — Diagramme de phase pour le modéle YZR. Le point critique quantique & partir
d’ou le pseudogap émerge est pris & x = 0.2, ce qui correspond a la valeur du dopage optimum.
[155]

De la fonction de Green on obtient la densité spectrale :
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Ak, w) = 2rgy(x Z W (u®)?5(w — ES) + (vY)25(w + E)) (4.13)

ou B = \/EE* + A2, u® = \/5(1+ g—g) et v =4/1(1— —a) sont respectivement les énergies

et les amplitudes des quasiparticules.

La figure 4.21 présente la SF de YBCO paramétrée en utilisant le modéle de YZR. Les poches
nodales (traits blancs) proviennent du terme E|_. Le poids spectral associé a ces poches est obtenu
grace & A(k,w). Les couleurs chaudes représentent une forte densité spectrale conduisant a des
arc de Fermi, comme il a été vu en ARPES. Partant de cette surface de Fermi constituée de
4 poches nodales (type trous) nous avons calculé la surface de Fermi aprés reconstruction par
un ordre de charge bi-axial dans le cas commensuré (Q; = (0.33,0,0) et Q2 = (0,0.33,0)). Si
nous ne prenons pas en compte le poids spectral, la SF reconstruite est constituée d’une poche
d’électrons (diamant) située aux noeuds, de 4 poches de trous aux coins du diamant et d’une
derniére poche de trous entourant les autres poches (figure 4.22 de gauche). Si le poids spectrale
est pris en compte, alors la SF reconstruite n’est plus constituée que de la poche d’électrons avec
un fort poids spectral et des 4 poches de trous avec un poids spectral moindre (figure 4.22 de
droite). La grosse poche de trous posséde un poids spectral quasiment nul.

FIGURE 4.21 — SF pour YBCO sous-dopé (dopage de 10%) avant reconstruction et en prenant
en compte 'impact du pseudogap par le modeéle de YZR. Les effets du bilayer et du gondolement
ne sont pas pris en compte.

Dans ce modéle nous avons choisi d’ignorer l'effet du bilayer et du gondolement de la SF.
En prenant en compte ces effets, un calcul plus réaliste conduirait a deux poches d’électrons
(diamants) de tailles différentes, chacune associées a quatre poches de trous. Dans la suite nous
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FiGURE 4.22  Surface de Fermi reconstruite par un ordre de charge bi-axial commensuré Q, =
(0.33,0,0) et Qp = (0,0.33,0) en partant de la SF non reconstruite présenté sur la figure 4.21.
Gauche : Le poids spectral n’est pas pris en compte. Droite : Le poids spectral est pris en
compte.

présenterons un modéle ol nous considérons les poches d’électrons comme correspondant au
fréquences F1 et Fy associées aux poches de trous correspondant & Fgjpy,.

4.4.3 Modéle de surface de Fermi

La figure 4.23 présente un sketch de SF constituée de 2 poches d’électrons (diamant, une poche
par bilayer) et de petites poches de trous. En supposant que les poches d’électrons correspondent
aux fréquences Fq et Fo et que les poches de trous correspondent a Fg,,, et invoquant de la
rupture magnétique entre les poches d’électrons et les poches de trous (faible gap entre les
poches de trous et d’électrons) il est possible de rendre compte du spectre oscillatoire de YBCO.
En effet, dans le régime champ faible il n’y a pas de rupture magnétique possible et les seules
fréquences présentes sont Fy Fg et Fg,. Lorsque le champ sera suffisamment fort pour induire
de la rupture magnétique, une nouvelle fréquence va apparaitre au détriment de Fi et Fgop,
(F3 = F1 + Fgow)- Ceci implique une diminution des amplitudes de Fy et Fg,,,. Néanmoins,
I'amplitude de F; sera augmentée par la rupture magnétique entre Fo et Fg,, (F1 = Fo +
Fgiow). Ceci indique, que dans une gamme de champ intermédiaire, la fréquence dominante sera
F1 et amplitude de Fg sera supérieure a celle de Fg et Fg,. Ceci est en accord avec le spectre
oscillatoire obtenu & partir de nos mesures de magnétorésistance (figure 4.14 b)).

4.5 Conclusion

Dans ce chapitre, j’ai présenté la découverte d’une nouvelle oscillation de fréquence lente
(Fsiow = 90 £ 10 T) de masse faible (m. = 0.45 + 0.15 m.) qui a été observée dans YBCO pour
trois échantillons différents et a l'aide de deux sondes différentes. Différents scénarios possibles
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FIGURE 4.23 — SF phénomeénologique pour YBCO sous-dopé a basse température.

pouvant expliquer la présence d'une telle fréquence ont été présentés conduisant a la conclusion
que cette nouvelle fréquence est caractéristique d’une nouvelle poche distincte. En assumant
que cette nouvelle fréquence provienne d’une poche de trou, il a été possible de donner une
interprétation des propriétés de transport dans YBCO, en se basant sur un modéle a deux
bandes comme il a été proposé par [136, 137]. Différents scénarios de reconstruction basés sur
un ordre de charge bi-axial (récemment mis en évidence dans YBCO par des mesures de RMN
[93] de rayons-X [94, 96, 106] et d’ultrason [97]) ont été présentés afin de tenter de réconcilier les
mesures expérimentales et les calculs de reconstructions de la SF. Le modéle de reconstruction
de la surface de Fermi partant de 4 poches nodales permet d’expliquer qualitativement certaines
mesures de transports de YBCO. Néanmoins, la taille des poches obtenues aprés reconstruction
ne permet pas un accord quantitatif avec I'aire déduite des mesures d’oscillations quantiques. En
effet, les surfaces obtenues par le calcul sont trop petites. Cette approche a tout de méme permis
de poser la question du choix de la SF initiale a partir de laquelle la reconstruction se produit
et qui permettrait de trouver un accord quantitatif avec les oscillations quantiques.






CHAPITRE 5

Etude de YBaysCu30y sous pression
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La pression est une grandeur thermodynamique qu’il est possible de faire varier expérimen-
talement. Par exemple, la pression (ou la variation de composition chimique) est notamment
utilisée comme un moyen de déterminer la valeur de T, maximale d'un composé. Une large va-

dT, . . . e
leur de —= donne I’espoir d’obtenir des valeurs de T, supérieures en effectuant des substitutions

chimiques. On peut citer par exemple les mesures hautes pressions réalisées par le groupe de

dT,
Chu [24] sur Lag_,Ba,CuQy4 (Lal24); la grande valeur de ch (+ 8 KGPa™!) a conduit a la

substitution de La?t par Y3t et a la découverte du premier supraconducteur possédant une

valeur de T, supérieure a la valeur de la température de I’azote liquide, YBayCu30O,. Depuis la
découverte des cuprates, de nombreuses études en pression ont été menées sur ces matériaux.
Elles ont notamment permis d’atteindre la plus haute température de transition T, ~ 160 K dans
HgBasCasCusOgys5 (Hg-1223) sous 30 GPa [156]. L’autre intérét d’appliquer de la pression sur
YBCO sous-dopé réside dans la possibilité de stabiliser /déstabiliser 'ordre de charge en compé-
tition avec la supraconductivité comme cela a été observé dans de nombreux matériaux quasi-1D
comme NbSes [157| ou dans certains composés organiques comme TTF-TCNQ [158, 159]. Dans
ces matériaux, la pression a pour effet de détériorer les conditions de I’emboitement des surfaces
de Fermi (nesting).

Dans cette partie, je présenterai les mesures de pression réalisées au cours de cette thése sur
des échantillons de YBCO. Les objectifs étaient de suivre 1’évolution de la fréquence en fonction
de la variation de dopage induit par la pression et de réordonner un échantillon d’une phase
ortho-VIII vers une phase ortho-III afin d’observer des oscillations quantiques a ce dopage. Je
présenterai également les études importantes pour comprendre et compléter nos mesures. De
plus, je détaillerai les différents modéles proposés pour rendre compte de 'effet de la pression
sur ces matériaux et notamment sur T,.
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5.1 Effet de la pression sur les supraconducteurs

La dépendance de T, en fonction de la pression donne des informations sur le mécanisme de
la supraconductivité elle méme. Comme pour Ueffet isotopique, la décroissance universelle de T,
avec la pression, dans les métaux simples supraconducteurs, met en évidence I'importance du
couplage électron-phonon. Dans le cas des métaux de transitions supraconducteurs, 'interpréta-
tion de la variation de T, en fonction de la pression, est plus complexe car les changements dans
les propriétés du réseau et les propriétés électroniques ont une grande contribution.

Dans le cas des supraconducteurs a haute température critique tel que YBCO, l'interprétation
est encore plus compliquée. En effet, pour ces composés, la température critique dépend de
nombreux parameétres comme le nombre de porteurs, le désordre dans les chaines et la distance
axe-c. La variation de la pression ou de la température affecte la mobilité et le degré de mise en
ordre des oxygénes de maniére différente. I’ augmentation de pression (température) se traduit
par une augmentation (diminution) de 'ordre et une diminution (augmentation) de la mobiliteé.
On ne peut donc interpréter I'influence de la pression dans les composés YBCO que si l'on est
capable de quantifier ces différents effets (effet de dopage seul, effet de la mise en ordre et effet
intrinséque).

5.2 Mesures sous pression

Je détaillerai tout d’abord ’approche expérimentale que nous avons utilisée puis les mesures
réalisées sur un échantillon de YBasCugOg g avant de comparer les effets de la pression sur les
différents échantillons.

5.2.1 Effet de relaxation

Les effets de relaxation des oxygénes apparaissent lorsque la pression est appliquée a haute
température (supérieure a 200 K [160]). La figure 5.1 présente une série de mesures de la T,
en fonction de différents cycles de compression et de relaxation [160]. Comme on le voit sur
cette figure, 'effet de la pression et de la mise en ordre des oxygénes est complétement réversible
lorsque la pression est supprimée. De plus, on remarque sur la figure 5.1 que lorsque la pression est
appliquée a température ambiante mais que I’échantillon est mis a froid relativement rapidement
(’échantillon est conservé sous pression P = 0.65 GPa a une température de 298 K pendant une

dT,
heure puis descendu & basse température en 2 heures) la valeur de diPc est d’environ 3 K/GPa.

appliquée a basse température (ou les effets de relaxations peuvent étre négligés) est de 2.1
K/GPa alors qu’elle est de 20 K/GPa lorsque la pression est appliquée a température ambiante
et que l'on laisse I’échantillon relaxer pendant plus de 150 h. De cette observation, il apparait
que si I’échantillon est mis & froid directement aprés la mise en pression, la mise en ordre des
oxygeénes peut étre négligée.

Dans notre cas, aprés avoir appliqué la pression a température ambiante, il nous faut environ
20 minutes pour connecter la cellule de pression sur la canne de mesure et insérer la canne dans
le cryostat. L’échantillon est ensuite refroidi & 2K /min. Nos échantillons ont donc peu de temps
pour permettre la relaxation des oxygénes des chaines. Sur la figure 5.2 sont reportées les valeurs
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F1GURE 5.1 — Dépendance de T, pour YBaoCusOg 41 sous pression hydrostatique dans un systéme
He-gaz, illustrant le phénoméne de relaxation. Les nombres donnent 1’ordre des mesures. Les
lignes sont des guides pour les yeux. Le point 1 correspond & ’application d'une pression de
0.65 GPa a température ambiante pendant une heure (I'échantillon est refroidi en 2 heures).
L’échantillon est ensuite réchauffé jusqu’a 298 K et réordonné pendant différents temps pour
un total de 176 heures (points 3-9). La pression est ensuite réduite a 0.41 GPa (point 10) puis
a 0.26 GPa (point 11) a une température de 62 K. L’échantillon est ensuite réchauffé pour le
laisser relaxer a 298 K pendant différents temps pour un total de 76 heures (points 11-18). Enfin
la pression est réduite & 0.13 GPa & une température de 45 K (point 19) puis & 1 bar & une
température de 303K. Différentes mesures de T, sont réalisées (points 20-25) pour un temps
total de 16 heures. (d’apres [160]).

dT, dT,
de d—; provenant de différentes publications [160, 161, 162, 163, 164, 165]. Les valeurs T; ont été

mesurées pour des pressions appliquées a basse température (pas d’effet de relaxation, triangles

noirs) et a haute température (relaxation possible, ronds noirs). Nos valeurs de d—Pc (triangle

di X . : :
rouge) sont en accord avec les valeurs de 1P obtenues & basse température ce qui semble bien

indiquer que les effets de relaxation sont négligeables dans notre cas. Sur cette figure, on remarque

dT, )

également que la valeur de — maximale est légérement décalée entre nos mesures et les mesures
plus anciennes. Ce décalage est stirement lié a la détermination du dopage que nous n’avons pas
pu estimer précisément pour les anciennes mesures (la valeur de T. & P = 0 n’est pas toujours
indiquée dans les publications contrairement au taux d’oxygene).

Il est également possible de suivre la variation de T, en fonction du temps, due & la mise en
ordre des oxygénes sous pression a température ambiante. L’équation 5.1 permet de déduire la
constante de temps 7 de relaxation des oxygénes [166].

Te(t) = Te(00) — [Te(o0) — Tc(O)]efL‘p{—(é)a} (5.1)

avec a=0.6. De la méme fagon que T, la résistivité électrique p varie également en fonction
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Ficgure 5.2 dT./dP pour YBapCuO, a différents dopage lorsque la pression est appliquée a
T < 200 K (triangles) et T = 298 K (ronds). Les symboles noirs correspondent aux données
des références [160, 161, 162, 163, 164, 165]. Les points rouges correspondent aux données de ce
travail.

du temps sous pression (figure 5.3 gauche). Suivre la variation de p, plutot que celle de T,
permet d’observer les effets de la relaxation sans avoir besoin de refroidir I’échantillon. De plus,
un nombre plus important de points peuvent étre mesurés pour chaque pression. On peut écrire
une équation similaire a I’équation (5.1) pour la variation de p en fonction du temps [160] :

p(t) = p(o0) — [p(o0) — 0(0)]63619{—(;)“} (5.2)

ou p(oo) et p(0) sont, respectivement, les résistivités de I’échantillon pour un temps infini et
avant que le phénoméne de relaxation débute. Dans le cas de notre étude en pression, nous avons
suivi le phénoméne de relaxation de nos échantillons en mesurant la résistance en fonction du
temps comme le montre la figure 5.3 de droite. De cette évolution, nous avons déduit un temps
de relaxation 7 = 100 + 10 h (en prenant o = 0.6) pour notre échantillon de YBasCusOg¢. Ce
temps de relaxation est 5 fois plus grand que celui d’'un échantillon de YBaoCuzQOg 45 (figure 5.3
de gauche) et 10 fois plus grand que dans un échantillon de YBasCuzOg g6 [160] mesuré dans les
mémes conditions expérimentales. L’origine de cette différence est probablement liée a la qualité
initiale de nos échantillons pour lesquels les oxygénes des chaines sont déja presque ordonnés.
Ces grandes valeurs de 7 indiquent donc également que les effets de relaxation sont négligeables
dans notre protocole de mesure.
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Ficure 5.3 Gauche : Dépendance de la résistivité & température ambiante en fonction du
temps de relaxation pour un échantillon & un dopage YBasCusOg.45 & 298 K. a) application de
0.7 GPa puis b) réduction de la pression a 0.34 GPa. c¢) la pression est complétement supprimée
a 1 bar. (d’aprés [160]). Droite : Dépendance de la résistance & 40°C en fonction du temps de
relaxation pour notre échantillon de YBasCusOgg & une pression de 0.9 GPa. Pour les deux
figures, les lignes correspondent & I'ajustement des données par 1’équation 5.2.

5.2.2 Effet de la pression sur un échantillon de YBa;Cu3QO¢54

Ce paragraphe présente (en prenant comme exemple YBagsCusOgg) le protocole de mesure
et d’analyse des données que nous avons appliqué a I'ensemble de nos échantillons. La figure 5.4
présente I’évolution de la résistivité de cet échantillon a pression ambiante en fonction du champ
magnétique pour différentes températures. A basse température, des oscillations quantiques sont
visibles dans les données brutes. De I’analyse de ces oscillations (figure 5.4 b)) nous avons pu
déduire la fréquence principale des oscillations (F = 540 + 15 T) ainsi que la masse cyclotron
(me=1.6 = 0.1 m) en utilisant les méthodes présentées dans le chapitre 1.

e Effet de la pression en absence de champ magnétique

Cet échantillon a été étudié de la méme maniére mais a différentes pressions : 6 kbar et 9 kbar
sans laisser de temps pour la relaxation des oxygénes puis aprés avoir laissé ’échantillon a 40 “C
dans un four pendant 20 jours sous une pression de 9 kbar (que nous nommerons 9 kbar-relaxé).

La figure 5.5 a) présente les courbes de résistivité de I’échantillon en fonction de la température
pour les différentes pressions étudiées. Il apparait que la température critique augmente lors de
I’augmentation de pression ou lors de la relaxation. On remarque également que la résistivité de
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FIGURE 5.4 — a) Magnétorésistance de YBasCusOg g pour différentes températures a pression
ambiante. b) Partie oscillatoire de la magnétorésistance a différentes températures.

I’échantillon diminue avec la pression.
Comme on le voit la figure 5.5, I'application de la pression ne change pas la forme de la transi-
tion supraconductrice contrairement a l’effet de la relaxation qui a tendance a élargir la transition.

e Effet de la pression en présence d’un champ magnétique

Dans un méme temps, une étude de la magnétorésistance sous pression a été réalisée. La
dépendance en champ de la résistivité de YBaoCugOgg & T = 4.2 K et pour différentes pressions
est tracée sur la figure 5.6 a). Sur cette figure, on remarque un effet important de la pression et
de la mise en ordre des oxygénes sur la résistance de I’échantillon. En effet, celle-ci diminue de
30% entre la pression ambiante et 9 kbar et de 40% entre la pression ambiante et 9 kbar-relaxé.
Sur la figure 5.6 a) on remarque également que le B;,. augmente avec I'application de la pression
alors que la mise en ordre des oxygeénes ne semble pas avoir d’effet sur By, (les valeurs de By,
a 9 kbar et 9 kbar-relaxé sont identiques).

La figure 5.6 b) montre les parties oscillatoires. On remarque que les oscillations se déphasent
(signe que les fréquences changent) et que I’évolution de 'amplitude de ces oscillations en fonction
de la pression est faible. La diminution de amplitude aprés relaxation semble plus importante.

La figure 5.7 a) présente la transformée de Fourier de ces oscillations réalisée sur la gamme
de champ B = [33 T : 56 T| pour les différentes pressions. Cette figure met en évidence que
I'amplitude des oscillations diminue de moins de 10 % entre la pression ambiante et 9 kbar alors
qu’elle diminue de plus de 30 % entre la pression ambiante et 9 kbar-relaxé. Nous avons vu sur la
figure 5.6 a) que la transition supraconductrice devient plus large pour la pression 9 kbar-relaxé
alors qu’elle reste inchangée pour les autres pressions. Ceci peut étre dii a une réorganisation des
oxygeénes des chaines entrainant du désordre électrostatique ou des inhomogénéités de dopage
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FIGURE 5.5 — Résistivité de I’échantillon YBasCu3zQOg g pour les différentes pressions en fonction
de la température.

FIGURE 5.6 a) Courbes de magnétorésistance pour différentes pressions a 4.2 K. b) Parties
oscillatoires de la conductivité pour différentes pressions a 4.2 K.

dans les plans CuQs. Ceci peut également expliquer la chute observée dans I'amplitude des oscil-
lations pour 9 kbar-relaxé. L’insert de la figure 5.7 a) présente I’évolution de la masse cyclotron
associée a la fréquence principale en fonction de la pression. Notons que m. diminue quand la
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pression augmente et augmente aprés relaxation.

Nous avons évoqué que le déphasage observé entre les différentes pressions sur la figure 5.6 b)
était lié & un changement de fréquence. Nous avons donc réalisé un tracé d’Onsager (figure 5.7
b)) afin de suivre 'évolution de la fréquence principale en fonction de la pression. On constate
que la fréquence principale augmente légérement lors de 'application de la pression (insert de la

figure 5.7 b)).

FIGURE 5.7 — a) Transformée de Fourier des oscillations de la figure 5.6 b) réalisée sur la gamme
de champ B = [33 T : 56 T| pour les différentes pressions et & T = 4.2 K. L’insert montre la
dépendance en pression de la masse cyclotron. b) Tracé d’Onsager pour les différentes pressions.
[’insert montre la dépendance en pression de la fréquence des oscillations.

5.3 Reécapitulatif des échantillons mesurés

Le tableau 5.1 résume ’ensemble des mesures dans différents échantillons et les différentes
conditions expérimentales. Pour tous les échantillons, le dopage a pression ambiante est déduit
de la mesure de la température critique T, [127].

Dans le cas de I’échantillon YBasCugOg 674, nous 'avons placé dans un four a 70°C pendant 7

dT,
jours sous 10 kbar afin d’ordonner les oxygénes des chaines. Néanmoins, la valeur de — obtenue
(7.1 £ 0.7 K/GPa) est en parfait accord avec les mesures a basse température (7.1 + 0.2 K/GPa

[160]) et avec la valeur de —— d’un échantillon non relaxé. Nous pouvons donc en conclure que
cet échantillon n’a pas subi de relaxation dans le four.

La figure 5.8 a) présente la variation de la température critique en fonction de la pression pour
les différents dopages. On remarque que 'effet de la pression (sans prendre en compte les effets
de relaxation) est plus importante pour les échantillons y = 6.67. Cette observation est en accord

T,
avec le pic dans la valeur de diPC a 6.7 présenté sur la figure 5.2. La dépendance de T, en fonction
de la pression pour différents dopages a été trés étudiée pour YBCO [160, 161, 162, 163, 164, 165]
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et différents modeéles ont été proposés pour tenter de donner une explication & 1’évolution de T,
en fonction du dopage.

nom de ’échantillon Pression T, (£ 02K) | AT (K) | By (£ 0.5 T)
YBayCuzOg.49 ambiante 58.5 - 28
Pinitial = 10.2 5 kbar 59 0.5 28.5

10 kbar 60.3 1.8 29.3
10 kbar relaxé 62.2 3.7 28
T =300 K, t = 15 jours
YBayCuzOgg ambiante 62.3 - 17.5
Pinitial = 11.2 6 kbar 63.5 1.2 17.9
9 kbar 64 1.7 18.35
9 kbar relaxé 64.5 2.2 18.35
T =310 K, t = 20 jours
YBaQCU306,62 ambiante 62.4 - 18.2
Pinitial = 11.2 13 kbar 67.6 5.2 21
18 kbar 70.8 8.4 23.2
YBasCusO¢ 674 ambiante 67 - 19.8
Pinitial = 12.3 10 kbar relaxeé 74.1 71 25.1
T =340 K, t = 7 jours
YBasCusOg .67 ambiante 66.7 - 20.5
Pinitial = 12.2 10 kbar 74.3 7.6 27.5

TABLE 5.1 — Tableau récapitulatif des différents échantillons mesurés a différentes pressions.

La dépendance de T, dans les supraconducteurs a haute température critique, en fonction de
la concentration en nombre de porteurs n suit une dépendance inversement parabolique, donnée
par la formule empirique :

Te(n) = T [1 = B(1n — nopt)’] (5.3)

ot B =~ 82.6 et ngpr >~ 0.16 [28, 167|. Ce modele phénoménologique (dit de "Tallon’) ne prend pas
en compte l'anomalie dans la valeur de T, autour de 1/8. Cette équation décrit I'augmentation
de T, du coté sous-dopé, de 0 K a n ~ 0.05 passant par une valeur maximale T7'** au dopage
optimal 74, ~ 0.16 pour finalement atteindre 0 K pour n ~ 0.27 du c6té sur-dopé (dans le cas
de T1-2201 la supraconductivité a été mesurée jusqu’a n = 0.3). Les données présentées sur la
figure 5.8 b) ont été obtenues & suffisamment basse température pour ne pas étre perturbées
par les effets de relaxation. Comme n augmente avec la pression (dn/dP > 0) dans la majorité
des cuprates étudiés (mesures effet Hall) [168, 169], incluant YBCO, il a été proposé un 'modéle
simple de transfert de charge’ pour lequel la dépendance de T, en fonction de la pression provient
de n. On peut alors écrire :

d1 dT. dn s dn
(4 (80 gy () »

Un tel modéle prévoit que :

(1) T¢(P) doit suivre une dépendance inversement parabolique, augmentant avec la pression pour
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FIGURE 5.8 a) Evolution de la température critique T, en fonction de la pression pour nos
échantillons de YBCO (symboles pleins). Les symboles vides correspondent & ’évolution de T,
lice a la relaxation des échantillons sous pression (cf. tableau 5.1). b) Evolution de la température
critique T, en fonction de la pression pour différents échantillons de YBCO lorsque la pression
est appliquée a basse température. (d’apres [160])

un échantillon sous dopé, passant par un maximum puis décroitre a 0.

(2) Pour un échantillon sous dopé, plus le dopage est proche du dopage optimum plus la pente
initiale (dT./dP) est faible. La pression pour atteindre la valeur maximale de T, sera également
plus faible.

(3) La valeur maximale de T, doit étre indépendante du dopage initial.

(4) Pour un échantillon dopé optimum, la pente initiale d—PC doit étre nulle et doit étre négative

pour un échantillon sur-dopé.

Toutes ces prévisions basées sur un modéle simple de transfert de charge sont en désaccord

aT,
avec les données de la figure 5.8 b) et avec les mesures de — (figure 5.2). En effet, on remarque,

dP
drT,
sur ces figures, que la valeur de d—Pc est maximale autour d’un dopage de 6.7 en contradiction avec

le point (2). On remarque également que T7"** pour un échantillon de YBayCuzOg g sous pression
dépasse la valeur de T, maximale atteinte sans pression, en contradiction avec le point (3) (figure

5.8 b)). Enfin, la pente initiale pour un échantillon dopé optimum n’est pas nulle <d,PC = 0.24

K/GPa) [160]. De plus, dans de nombreux SHTC, la pente initiale pour les composés dopés
optimums n’est pas nulle mais positive. Pour expliquer cette pente positive pour les composés
dopés optimums, Neumeier et Zimmermann [170] ont proposé un 'modéle de transfert de charge
modifié¢’. En supposant que le changement de pression dans T, provient de deux contributions :
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(1) la contribution du modéle simple & transfert de charge. (2) une contribution ’intrinséque’,
reflétant le fait que les changements induits par la pression sur T, proviennent uniquement de
la variation des paramétres du réseau (on ne considére pas les effets de relaxation, de pression
non hydrostatique, de changement dans la concentration en porteur de charge ou de transition
structurale). On obtient alors I'expression :

(#)+ (). () 5)

ou le premier terme correspond & la variation intrinséque liée & la pression et le second terme au

modéle simple a transfert de charge. Une expression plus explicite peut étre obtenu en introdui-
sant I’équation 5.3. On obtient alors :

<CZ§> = <d7£m> (1= B(n = nopt)?] = 28T (1 — ngpt) ((‘Zﬁ) (5.6)

ot T7"** est la valeur maximale de T lorsque seulement n varie. Cette équation permet de rendre
compte de la pente positive pour les composés dopés optimums mais ne permet pas de rendre
compte de I’évolution de T.(P) sur une grande gamme de dopage de maniére quantitative. En
effet, ce modeéle étendu conduit aux mémes conclusions (1) et (2) que le modeéle simple. Nous
avons vu précédement que la conclusion (2) n’est pas en accord avec les mesures. De plus, pour un
tel modéle, la valeur de T, pour un échantillon fortement sous-dopé sous pression devrait dépasser
T. du dopage optimum ce qui n’est pas le cas des échantillons A et B présentés sur la figure
5.8 b). L’incapacité de ce modeéle a décrire ces résultats peut provenir de différents parameétres.
Tout d’abord, la variation de (dT./dP);nsrin peut dépendre du dopage de I’échantillon. De plus,
la dépendance de T.(n) ne suit pas une fonction inversement parabolique, comme le prédit
I’équation 5.3 mais posséde un plateau autour de y = 6.6.

La dépendance de T, pour des pressions uni-axiales a été déterminée & partir de mesures
d’expansion thermique et de la relation d’Ehrenfest pour différents dopages [171, 172, 173, 174],
puis confirmée pour le dopage optimal par des mesures de pression uni-axiale [175]. Ces mesures
indiquent, que dans le cas o1l la pression est appliquée selon 'axe-¢, I’évolution de T, en fonction
de la pression peut étre expliquée par un modeéle simple & transfert de charge comme nous venons

1 [/ dn
1 ¢ — = 0. Pa (fi 9).
de le présenter avec - <ch> 0.6%/GPa (figure 5.9)

Dans le cas de pression hydrostatique (diffraction de neutron sur poudre [176], substitution

chimique [170], modeéle phénoménologique [165], calculs numériques [177, 178, 179, 180, 181]),

1/d
il <d12> varie entre 0.5% et 1.4%/GPa selon le dopage.
n

L’évolution en dopage liée a la pression semble donc essentiellement due au changement du

parameétre de maille selon 1’axe-c.
Dans la suite, nous allons considérer que la pression appliquée a nos échantillons induit un

1 /dn
h — (== =1 Pa.
changement de dopage de - (dP) %/GPa
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FIGURE 5.9 Dépendance de T, et de dT./dP, (pression uni-axiale selon Iaxe-c¢) en fonction
de la concentration en oxygéne ¢ dans YBCO. La valeur de T, montre la méme dépendance en
dopage que les SHTC : T, augmente puis passe par un maximum & z =~ 6.9 pour finalement
décroitre. Ce comportement se reflete dans le comportement de dT./dP.. La valeur de dT./dP,
décroit linéairement avec le dopage et est en accord avec un modeéle de transfert de charge induit
par la pression avec dny/dP. ~ 0.006 trous/GPa. [173]

5.4 Comparaison des effets de la pression sur les différents échan-
tillons

Ce paragraphe présente les changements induits par la pression sur les différents échantillons
que nous avons mesurés. Dans un premier temps, nous nous sommes intéressés aux changements
dans les propriétés en absence de champ magnétique, puis dans un second temps, en présence de
champ magnétique.

5.4.1 Effet de la pression en absence de champ magnétique

La figure 5.10 présente 1’évolution en dopage de T. de YBCO a différentes pressions. La
courbe noire représente la valeur de T, en fonction du dopage a pression ambiante (d’aprés la
réf. [127]). Pour placer les différentes valeurs de T, obtenues lors de notre étude, nous avons pris

1 (dn
en compte la variation de porteur induite par la pression (— <dP = 1%/GPa). La courbe en
n
pointillé rouge est un guide pour les yeux représentant T, interpolée a une pression de 1 GPa en
fonction du dopage .
On définit p.(0) en prenant la valeur maximale de p. au dessus de T. & pression ambiante
Ape

pc(0)
différents dopages (avec Ap. = pe(P) — pc(0)). On remarque que

et pc(P) sous pression. La figure 5.11 présente ’évolution de pour différentes pressions et

pe

pe(0)

diminue avec la pression.
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FiGURE 5.10 Evolution de T, en fonction du dopage pour nos échantillons a différentes pressions
(voir tableau 5.1). La courbe noire représente la valeur de T, en fonction du dopage & pression
ambiante. La courbe en pointillé rouge est un guide pour les yeux de la valeur de T, en fonction
du dopage pour une pression de 1 GPa.

Dans le cas d’'un modéle simple a une bande, comme il a été présenté dans le chapitre 1, p dépend
me
ne3rt "

(~ 1 %/GPa), celle-ci ne peut pas expliquer la variation de p observée (> 10 %/GPa). Comme

de n, 7 et m. selon I'équation p =

La variation de n étant faible en fonction de la pression

nous l'avons vu pour YBasCu3Ogg, m. diminue avec la pression mais ne peut pas expliquer
complétement la variation de p. C’est donc le temps de diffusion 7 qui semble augmenter sous
pression. On peut invoquer la diminution des interactions électrons-phonons, comme c’est le cas
dans les métaux simples. Dans le paragraphe 4.5, nous discuterons du fait que la pression peut
déstabiliser ’ordre de charge et que ceci peut avoir des répercussions importantes sur 7.

Le fait important & retenir de la figure 5.11 est que l'effet de la diminution de p. est plus
dT,

dP’

important a un dopage de 6.67, tout comme le maximum observé dans

5.4.2 Effet de la pression en présence d’un champ magnétique

La figure 5.12 montre I’évolution de la fréquence principale des oscillations quantiques pour
différents échantillons de YBCO en fonction de la pression. L’augmentation de la fréquence en
fonction de la pression est faible (% ~ 1.5 T/kbar). En étudiant la dépendance en dopage de
la fréquence présentée dans [15], on trouve que I’évolution de la fréquence liée au dopage induit
par la pression devrait étre de ap "~ 0.65 T /kbar. On ne peut donc pas expliquer la variation

de la fréquence observée sous pression par une simple évolution du dopage liée a la pression.
La figure 5.13 présente I'évolution de la masse m. déduite de la dépendance en température
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FiGURE 5.12  Evolution de la fréquence principale des oscillations quantiques, déterminée a
I’aide d’un plot de Onsager, pour nos échantillons.

de la fréquence principale des oscillations quantiques pour différents échantillons de YBCO. On
remarque une diminution importante de la masse en fonction de la pression. La masse effective
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est renormalisée & la fois par le couplage électron-électron et électron-phonon. Il est difficile de
statuer lequel de ces facteurs joue un réle prépondérant pour expliquer la diminution de la masse
sous pression. Cependant, il est utile de noter que dans les supraconducteurs conventionnels,
la diminution de la température critique sous pression peut étre expliquée par une diminution
du couplage électron-phonon sous pression due a un décalage du spectre des phonons vers les
hautes fréquences. Ceci permet également d’expliquer la diminution de la résistivité sous pression
des métaux simples [182]. On remarque également que le phénoméne de relaxation induit une
diminution de la masse dans le cas de I’échantillon y = 6.49 alors qu’il induit une augmentation
de la masse dans le cas de I’échantillon y = 6.6. Les effets de relaxation s’apparentant & une
augmentation du dopage, cette différence peut s’expliquer par le fait que I'évolution de la masse
en fonction du dopage présente un minimum autour de y = 6.6 [15].

22t -
—u—6.49
20} e
~ 181 -
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FIGURE 5.13 — Evolution de m. en fonction de la pression, pour nos échantillons, déterminée
a partir de la dépendance en température de la fréquence principale des oscillations quantiques
(symboles pleins). Les symboles vides correspondent a I’évolution de m, liée a la relaxation des
échantillons sous pression (cf. tableau 5.1). Les lignes entre les données servent uniquement de
guide pour les yeux.

La figure 5.14 décrit I’évolution du champ irréversible (B;,.). Ce champ augmente lorsque la
pression est appliquée. Pour les échantillons relaxés, on remarque que B;,. diminue dans le cas
de y = 6.49 et reste constant dans le cas de y = 6.6. L’évolution de By, liée a la relaxation peut
également étre expliquée par une évolution en dopage de B, qui présente un minimum autour

T
de y = 6.6. Comme pour les variation de — et de p,. en fonction de la pression, I’augmentation

de Bj, est maximale pour y = 6.67.
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FIGURE 5.14 — Evolution du champ irréversible en fonction de la pression pour nos échantillons
(symboles pleins). Les symboles vides correspondent a I’évolution de B;,, liée & la relaxation des
échantillons sous pression (cf. tableau 5.1). Les lignes entre les données servent uniquement de
guide pour les yeux.

5.5 Comparaison avec une évolution en dopage

Dans le cas de YBCO, nous savons désormais qu’'un ordre de charge est présent dans une
gamme de dopage autour de 12%. C’est également dans cette gamme de dopage que les anomalies
dans les valeurs de B;,, (minimum autour de 12%) et de T, (plateau autour de 12%) sont présentes
(figure 5.15 a)). Comme nous 'avons mentionné dans l'introduction de ce chapitre, ’application
de la pression peut stabiliser/déstabiliser l'ordre de charge comme c’est le cas dans certains
matériaux quasi-1D. Pour estimer l'effet de la pression sur l'ordre de charge dans notre étude,
nous avons tracé 1’évolution de B;.,. & pression ambiante et 1 GPa en fonction du dopage pour
les différents échantillons que nous avons mesurés (figure 5.15 b)). Les valeurs de By & 1 GPa
pour les échantillons y = 6.6 et y = 6.62 ont été obtenues en réalisant une extrapolation linéaire

des données de la figure 5.14. Pour placer les valeurs de B;,. & 1 GPa, nous avons pris en compte

1 /d
la variation de porteur induite par la pression : — d—g = 1%/GPa. Sur la figure 5.15 b) les
n

lignes verte et orange sont des guides pour les yeux permettant de suivre I'évolution de B, en
fonction du dopage & pression ambiante et 1 GPa respectivement. Les symboles vides rouges
correspondent aux échantillons relaxés a 1 GPa.

Nous avons également tracé I’évolution de la température critique en fonction du dopage
pour YBCO a différentes pressions (figure 5.16 a)). La variation de T, en fonction du dopage a
pression ambiante est donnée par la courbe noire. Les valeurs de T en fonction du dopage & 1 GPa
(carrés rouges), 5 GPa (triangles bleus) et 10 GPa (ronds verts) proviennent de l'interpolation
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FIGURE 5.15 — a) La courbe rouge représente 1'évolution de T, en fonction du dopage (axe de
gauche). Dépendance en dopage de B;,, obtenue a 1.5 K avec différentes sondes (axe de droite).
Les points noirs ont été obtenus par des mesures d’aimantation par cantilever. Les points bleus
et rouges ont été obtenus par les mesures de transport selon I’axe-¢ et I'axe-a respectivement.
La courbe en pointillé vert est un guide pour les yeux représentant la variation de B;.. en
fonction du dopage. (D’apres [15]) b) Dépendance en dopage de By, obtenue a 4.2 K pour les
différents échantillons du tableau 5.1 a pression ambiante (symboles vert) et a 1 GPa (symboles
orange). Les valeurs de By, & 1 GPa pour les échantillons y = 6.6 et 6.62 sont obtenues par
une extrapolation linéaire des données de la figure 5.14. Les symboles vides rouges correspondent
aux échantillons relaxés & 1 GPa. Les courbes verte et orange sont des guides pour les yeux
représentant la variation de By en fonction du dopage respectivement & pression ambiante et a

1 GPa.

des données des références [160, 161, 163, 183, 184|. Nos données sont tracées en étoiles bordeaux.
Comme pour By, pour placer les valeurs de T, nous avons pris en compte la variation de porteur
induite par la pression.

On constate, sur les figures 5.15 b) et 5.16 a), que 'application de la pression induit une
augmentation de By, et T, conduisant a la disparition progressive des anomalies autour de 12%.
Pour les fortes pressions le plateau de T, autour de 12% a totalement disparu. La valeur de
Te? g'est décalée vers un dopage autour de 12%. De plus, c’est dans cette gamme de dopage
que les effets de pression que nous avons observés précédemment sont maximal. On associe donc
ces effets de la pression sur YBCO a la déstabilisation de 'ordre de charge comme dans le cas
des matériaux quasi-1D. Néanmoins, nous savons que dans le cas de YBCO, l'ordre de charge
n’est pas lié & des effets de nesting mais plus probablement aux interactions électrons-électrons.
L’origine de la déstabilisation de 'onde de densité de charge liée a l'application de la pression
reste a déterminer.

De plus, cet effet de la pression rappelle la situation rencontrée dans LBCO. En effet, dans le
cas de LBCO (comme dans le cas de YBCO) une anomalie dans la valeur de T, est présente a un
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FIGURE 5.16 a) Dépendance de la température critique pour YBCO en fonction du dopage
a différentes pressions. La courbe noire représente 1’évolution de T, en fonction du dopage a
pression ambiante. Les carrés rouges, triangles bleus et ronds verts proviennent de I’interpolation
de données de différentes publications [160, 161, 163, 183, 184] a 1 GPa, 5 GPa et 10 GPa
respectivement. Les pentagones bordeaux sont les données interpolées de ce travail. Les courbes
rouge, bleu et verte sont des représentations du déme supraconducteur pour des pressions de 1
GPa, 5 GPa et 10 GPa respectivement. b) Dépendance de T, pour LBCO en fonction du dopage
a pression ambiante et 2 GPa. (D’aprés [185])

dopage autour de 12.5% (T, tombe & zéro, figure 5.16 b)). Cette anomalie est liée a la présence
d’un ordre de stripe lié a la phase LTT qui apparait & basse température. L’application de la
pression (2GPa) supprime cette phase entrainant la déstabilisation de I'ordre de stripe accom-
pagné par une augmentation de T. (figure 5.16 b)). Ceci conduit & la réduction de I'anomalie
comme nous l’avons observé dans YBCO.

Le pic dans la valeur de d—PC, reporté par les mesures de pression antérieures a la mise en
évidence de l'ordre de charge, peut maintenant étre expliqué par la déstabilisation de I'ordre de
charge au profit de la supraconductivité. La déstabilisation de 'ordre de charge par la pression
permet également de comprendre les effets de pression uni-axiale reportés dans [171, 172,173, 174,
175]. En effet, cette onde de densité de charge est présente dans le plan ab. Si on néglige le couplage
suivant 'axe-¢ (la longueur de corrélation mesurée en neutron correspond a 2 plans CuQOq suivant
I'axe-c) I'application d’une pression uni-axiale selon 1’axe-¢ ne doit donc pas déstabiliser cette

C . . .
(pression uni-axiale selon

dP,

onde de densité de charge, ce qui est en accord avec la valeur de

l'axe-c) qui ne présente aucune anomalie.

Les mesures présentées dans ce chapitre indiquent donc une compétition entre l'ordre de
charge et la supraconductivité. Comme nous venons de le voir, contrairement au champ ma-
gnétique, la pression a pour effet de stabiliser la supraconductivité au détriment de 'ordre de
charge.
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Dans les chapitres précédents de cette thése, nous avons étudié le composé YBCO. Nous
avons vu qu’une reconstruction de la surface de Fermi est nécessaire pour expliquer l'effet Hall et
Ieffet Seebeck négatif observés dans YBCO ainsi que les oscillations quantiques de fréquences de
Pordre de 500 T. Cette reconstruction est liée & un ordre de charge bi-axial qui a été récemment
observé par des mesures de RMN [93], de rayon X [94, 96] et d’ultrason [97]. De méme, I'existence
d’un ordre de stripe dans les composés Nd-LLSCO et Eu-LLSCO est bien établi. Cet ordre entraine
une reconstruction de la surface de Fermi. Du fait de la structure orthorhombique de YBCO, il
existe une direction préférentielle qui peut alors stabiliser I’ordre observé. Dans le but de vérifier
que cet ordre n’est pas lié¢ a la structure, il est nécessaire d’étudier un composé qui ne présente
pas de distorsion. C’est ce que nous avons réalisé dans ce chapitre lors de mesures de transport
dans HgBasCuOy44s (Hgl201) qui peut étre considéré comme un matériau modéele. En effet,
ce composé posséde une structure tétragonale avec un seul plan CuQOg par maille élémentaire
(figure 6.1) et la plus haute T, pour un composé mono plan (T, = 98 K au dopage optimal)
[186]. De plus, comme pour le composé YBCO, le dopage de I’échantillon se fait par oxygénation
ce qui permet d’obtenir des échantillons moins désordonnés que par du dopage par substitution
chimique. Ceci se traduit par des échantillons possédant moins d’impuretés.

6.1 Présentation du composé

6.1.1 Structure cristalline et surface de Fermi HgBa,CuO, s

De tous les cuprates, Hg1201 est 'un des composés les plus prometteur pour réaliser des expé-
riences systématiques. En effet ce composé posséde une structure tétragonale de haute symétrie
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(figure 6.1) et une cellule unité relativement simple composée de peu d’atomes. La cellule unité
contient un seul plan CuOg (ou la supraconductivité est attendue), avec des oxygeénes apicaux
en dessus et en dessous des ions de Cu. Les ions Ba forment avec les oxygénes apicaux des plans
BaO au dessus et en dessous du plan CuQOs. Ces 3 plans forment une structure de base. Entre
ces structures, les atomes de Hg forment une liaison covalente forte avec les oxygenes apicaux de
chaque structure de base. Ceci limite les déformations structurales, ce qui n’est pas le cas pour
les autres composés de la famille des cuprates. Le dopage de ces composés se fait par 'ajout ou
la suppression d’oxygéne dans le plan HgO, ce qui est plus propre qu’une substitution chimique.
Ces réservoirs de charges sont situés loin des plans CuQOs et donc ne perturbent pas trop ces
derniers.

FIGURE 6.1 — Structure tétragonale de Hgl1201 incluant la position des oxygeénes dopant O(3).
[187]

La figure 6.2 a) présente la structure de bande du composé Hgl1201 calculé par LDA (ap-
proximation de la densité locale). Une seule bande croise le niveau de Fermi contrairement a
YBCO. La surface de Fermi correspondante est représentée sur la figure 6.2 b). Comme pour les
autres cuprates, les calculs prédisent une grande poche de trous centrée en (mw,7) avec une faible
dispersion selon 'axe-c¢ [188|.

La figure 6.3 a) montre des courbes de résistivité dans le plan en fonction de la température
pour des échantillons de Hg1201 issus d’'un méme batch [187]. Comme pour les autres cuprates
sous-dopés la résistivité dans le plan est linéaire & haute température puis dévie de la linéarité
a T*. La figure 6.3 b) montre les valeurs de T, mesurées pour une gamme de dopage allant de
4 % a 21 %. Les valeurs de T, forment un déome centré a 16 % pour un T, optimal de 98 K. Le
dome supraconducteur présente un plateau autour de 9 % (T, = 70 K) similaire & celui observeé
dans YBCO T. = 60 K.
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FIGURE 6.2 a) Structure de bande de Hgl201. Une seule bande croise le niveau de Fermi qui
est représenté par la ligne horizontal en pointillé. b) SF correspondante a la structure de bande.
Celle-ci est représentée dans la premiére zone de Brillouin. [188|

6.1.2 Pourquoi réaliser des mesures dans HgBa,;CuO,,5?

L’observation d’oscillations quantiques, du coté sous-dopé, dans les composés YBCO et Y124
[107, 191, 192], démontre I'existence d'une surface de Fermi conventionnelle. La petite poche
couvrant seulement 2% de la PZB obtenue & partir des oscillations quantiques dans les composés
sous-dopés met en évidence un changement drastique de la surface de Fermi (en comparaison
avec la large SF observée dans TlaBasCuOg,s [36]). A cause de la grande complexité structurale
de ces composés (deux plans CuOg par maille élémentaire, la présence de chaines ou la faible
symétrie structurale) il n’est pas évident de déterminer avec certitude 1'origine des oscillations
dans ces matériaux. Un scénario propose que cette petite poche provient de I'hybridation des
plans BaO avec les chaines CuO [109, 151] et a été invoqué pour expliquer les mesures de chaleurs
spécifiques [110] comme nous ’avons abordé dans le chapitre 2.

Un autre scénario invoque une brisure de la symétrie dans les plans CuQOs conduisant a une
reconstruction de la surface de Fermi & basse température (voir chapitre 2). Un ordre de charge
dans les plans CuQs, responsable de cette reconstruction, a récemment été mis en évidence par
des mesures de RMN (93], de rayons-X [94, 96| et d’ultrason [97]. Du fait de la présence des
chaines CuO dans les composés a base d’Yttrium qui impose une direction préférentielle, I'onde
de densité de charge peut étre stabilisée par la structure orthorhombique de ces matériaux. Des
lors, un débat est ouvert pour savoir si cette reconstruction de la surface de Fermi, dans ces
matériaux, est liée a leurs structures unidirectionnelles ou si elle est générique des cuprates.

Dans ce chapitre, nous avons étudié le composé Hgl201 qui ne posseéde pas de chaine et
posséde une structure tétragonale de haute symétrie. De plus, ce composé posséde un seul plan
par maille élémentaire. L’étude de ce composé a montré de grande similitude avec YBCO. Dans
un premier temps, nous reporterons les mesures d’effet Hall et d’effet Seebeck réalisées sur ce
matériau. Puis nous présenterons les mesures de magnétotransport que nous avons réalisées et
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FIGURE 6.3 — a) Reésistivité de trois échantillons différents provenant du méme batch. La ligne
pointillée est un fit linéaire de la résistivité a haute température. La déviation a cette linéarité
apparait a T*. (d’apres [187]) b) Dépendance de la température critique (T.) et de la température
caractéristique (T*) en fonction du dopage (p = 0.04 a 0.21). La température critique a été
déterminée par des mesures de susceptibilité dc. La température T* a été déterminée de deux
maniéres différentes a I'aide de mesure de pouvoir thermo-électrique et des mesures de résistivité
[189]. La température du gap de spin déterminée par les mesures de RMN est également tracée

[190].

qui mettent en évidence la présence d’oscillations quantiques.

6.1.3 Effet Hall et effet Seebeck dans HgBa,;CuO,,

La figure 6.4a) présente les coefficients de Hall (Rg) dans I’état normal en fonction de la tem-
pérature pour trois cuprates sous-dopés : un échantillon de YBCO (p ~ 0.10) et deux échantillons
de Hg1201 notés A et B (p ~ 0.075) [193]. Ces valeurs de Ry sont obtenues a ’aide d’un champ
magnétique suffisamment fort pour détruire la supraconductivité et atteindre 1’état normal. De
méme, la figure 6.4b) présente les coefficients Seebeck (S/T) dans I'état normal en fonction de la
température pour les composés YBCO (p ~ 0.10) et Hg1201 A (p ~ 0.075) [193]. Les coefficients
Ry et S/T sont positifs & haute température comme attendu pour les matériaux dopés en trous.
Par contre, en dessous d'une température T ~ 50 K, ces coefficients diminuent pour finalement
devenir négatifs & basse température et une forte similitude dans le comportement des coefficient
de Hall et Seebeck est observée pour ces deux matériaux (figure 6.4). Dans le cas de YBCO,
ces coefficients de Hall et Seebeck négatifs (associés a la présence d’oscillations quantiques de
frequences faibles) proviennent d'une petite poche d’électrons. Du fait de la grande similitude
entre les comportements de 'effet Hall et de l'effet Seebeck de ces deux composés, nous pou-
vons déduire que la SF de Hgl1201 posséde également une poche d’électrons. Ceci implique une
reconstruction de la surface de Fermi & basse température en comparaison avec la grosse poche
de trous observée du coté sur dopé dans le composé mono plan TlyBasCuOg45 & un dopage p =
0.27 ou 0.30 [33, 36]. Dans le cas de YBCO, cette reconstruction est liée a un ordre de charge
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qui a récemment été identifié par des mesure de RMN [93]. Sur la figure 6.4 a) est reproduit le
splitting de raie observé en RMN dans YBCO (p ~ 0.10) et a 28 T qui révele 'ordre de charge
observé en dessous de Tcp ~ 50 K. La température a laquelle 'ordre de charge est observé en
RMN correspond a la température a laquelle I'effet Hall commence & diminuer.

FIGURE 6.4 a) Coefficient de Hall de I’état normal en fonction de la température. Les cercles
rouges correspondent aux données de Hg1201 (p = 0.075). Les cercles pleins correspondent aux
valeurs d’un échantillon a un champ B = 53 T et les ouverts & un autre échantillon & un champ
B = 68 T. Les points bleus correspondent aux données de YBCO & un dopage p = 0.10 et un
champ B = 55T [111]. De plus, les données de RMN, d’un échantillon de YBCO a un dopage p
= 0.10 et un champ B = 28.5T, sont reproduites sur cette figure (carrés verts, d’aprés [93]). Ces
données révelent ’existence d’un ordre de charge en dessous d'une température Topo ~ 50 K.
b) Coefficient Seebeck S/T, dans I’état normal en fonction de la température, pour Hg1201 a B
= 28 T (cercle rouge) et B = 45 T (triangle rouge). Les données correspondantes & YBCO sont
également tracées pour B = 0 T (cercle bleu) et B = 28 T (triangle bleu [113]). (D’aprés [193])

La figure 6.5 présente les diagrammes de phase de YBCO et de Hgl1201 avec les différentes
températures caractéristiques obtenues & partir des données d’effet Hall comme T4, qui est la
température a laquelle Ry (T) est maximum et Ty la température a laquelle Ry (T) dévie de son
comportement & haute température ou encore Ty la température & laquelle I’effet Hall change
de signe. Dans le cas de Hgl1201, T),4, =~ 100 K et Ty ~ 240 K. Pour YBCO, T4, ~ 100 K
et Ty ~ 120 K a p = 0.12. D’autres températures caractéristiques du systéme sont également
tracées sur ces diagrammes de phases comme T, (température de la transition supraconductrice),
T* (température de pseudogap), Tp.ag (température a laquelle un ordre magnétique (q = 0) est
détectée par des mesures de diffraction de neutron polarisé en spin), Tco (température a laquelle
l'ordre de charge est observé en RMN sous champ magnétique) et les températures auxquelles
les fluctuations de 'ordre de charge a champ nul ont été observées par les mesures de rayons-X.
La dépendance en dopage de T* et T, est similaire dans les deux composés.

Dans YBCO, il y a de nombreuses évidences que les coefficients Ry et S/T négatifs & basse tem-
pérature proviennent d’une petite poche d’électrons correspondant & la fréquence des oscillations
quantiques observées & basse température. Par analogie, Hg1201 doit donc également subir le
méme type de reconstruction de la SF, aboutissant & la création d’une poche d’électrons. L’ob-
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servation d’une petite fréquence d’oscillations quantiques est donc absolument nécessaire pour
confirmer de maniére définitive cette hypothése. Nous présenterons dans la suite de ce chapitre
les mesures de magnétorésistance réalisées sur Hgl201 au LNCMI-T dans le but de mettre en

évidence ces oscillations.

FIGURE 6.5 — a) Diagramme de phase température dopage de YBCO. Le dome gris représente la
phase supraconductrice en dessous de T, (d’aprés [127]). La température T),q4 (triangle rouge
[99]) est la température ot les mesures de neutrons polarisés ont détecté un ordre magnétique a ¢
= (. D’autres températures caractéristiques des propriétés de transport sont également montrées :
la ligne verte correspond a la température de pseudogap T* (obtenue & partir des mesures de
résistivité et Nernst [194]) et Tg, To et Tiuae des données d’effet Hall [195]. La figure montre
également la température Teoo de lordre de charge observée en RMN (diamants pleins [93])
ainsi que I'apparition de la modulation de charge des mesures de rayons-X (diamants ouverts
[94, 96, 98]). b) Diagramme de phase température dopage de Hg1201. Le dome gris représente la
phase supraconductrice en dessous de T, [189]. Cette figure montre également les températures
Trnag [196, 197] et T* [196, 197, 187]. Les températures caractéristiques Tp,q, (cercles pleins) et
Ty (cercles vides) des mesures d’effet Hall sont également montrées. Les lignes en pointillé sont
des guides pour les yeux dans les deux cas. (D’aprés [193])
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6.2 Oscillations quantiques dans HgBa,CuQO,

6.2.1 Présentation des échantillons

Nous avons mesuré la magnétorésistance de deux échantillons de Hgl1201 sous-dopés sous
champ magnétique jusqu’a 80 T. Leurs températures de transition supraconductrice T, = 71
K, correspond & un dopage p = 0.09. Ce dopage est proche de celui ot les premiéres oscilla-
tions quantiques ont été observées dans YBCO. Pour observer des oscillations quantiques, il faut
que I’échantillon posséde un taux de diffusion faible (i.e. que I’échantillon soit faiblement désor-
donné). De plus, il faut également avoir accés a un champ magnétique important. La premiére
condition est atteinte du fait de la grande qualité des échantillons synthétisés par le groupe de
Martin Greven a 'université du Minnesota, la deuxiéme condition est atteinte grace aux champs
magnétiques tres intenses disponibles au LNCMI. La valeur de T, est déduite de la mesure de la
résistance en fonction de la température des deux échantillons présentés sur la figure 6.6 a). De
cette courbe il est possible de définir une autre température caractéristique du systéme T** ~
150 K qui est définie comme la température en dessous de laquelle la résistivité dans le plan
est quadratique et retrouve un comportement type liquide de Fermi. Dans le cas de YBCO,
cette température correspond également a la température a laquelle les fluctuations de 1'ordre
de charge apparaissent. La figure 6.6 b) présente la magnétorésistance mesurée dans le plan des
deux échantillons, & une température T = 1.5 K. Le courant est appliqué dans 1’échantillon pa-
rallelement aux plans CuQOsq, alors que le champ magnétique est appliqué perpendiculairement
aux plans (B//c). Au dessus d'un champ irréversible (B, = 20 - 30 T), la magnétorésistance
devient non nulle. Des oscillations quantiques sont visibles sur les données brutes pour les deux
échantillons. La courbe rouge correspondant & ’échantillon 1 a été divisée par un facteur 4 pour
pouvoir étre comparée a celle de 1’échantillon 2. La résolution des oscillations est donc bien
moindre dans le cas de I’échantillon 2, c¢’est pourquoi dans ce chapitre nous avons focalisé notre
attention sur I’échantillon 1. Dans le but de mieux observer les oscillations quantiques de ces
deux échantillons, la dérivée des courbes brutes est tracée dans 'insert de la figure 6.6 b).

6.2.2 Mesures en champ pulsé, oscillations quantiques

Les mesures, de 'échantillon 1, réalisées en champ pulsé jusqu’a 80 T, pour quatre différentes
températures entre 1.5 K et 4.2 K, sont présentées sur la figure 6.7 a). Sur cette figure, des
oscillations de faibles amplitudes sont présentes a fort champ (au dessus de 60 T). La dérivée des
courbes brutes est présentée dans l'insert de la figure 6.7 a). Dans le but d’étudier ces oscillations
il est nécessaire de soustraire une partie monotone.

Les oscillations obtenues (tracées en fonction de 1/B) aprés la soustraction de la partie
monotone sont présentées sur la figure 6.7 b) (symboles). Cette figure présente la dépendance
en température des oscillations observées. De la méme maniére que pour YBCO, un plot de
Onsager a été utilisé pour déterminer la fréquence des oscillations de Hg1201 (F = 840 + 30 T,
figure 6.8 a)). De plus la transformée de Fourier, dans la gamme de champ ou les oscillations
sont visibles [62 T - 81 T|, montre un pic centré & F = 840 T, en accord avec la valeur déduite
du plot de Onsager (figure 6.8 b)). En accord avec la relation de Onsager, F= ¢oAy /27, ol ¢
est le quantum de flux, l'aire de la surface de Fermi perpendiculaire au champ appliqué (Ag)
correspond a environ 3% de la PZB. En supposant que la surface de Fermi est strictement 2D, le
théoréme de Luttinger donne la densité de porteurs par plan nop = 2A;/(27)% = F/¢g = 0.061
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FI1GURE 6.6

a) Reésistance des échantillons mesurée dans le plan en fonction de la température.
La température de transition supraconductrice mesurée est T, = 71 K. b) Courbe de magnéto-
résistance des deux échantillons mesurés & 1.5 K. La résistance de 1’échantillon 1 a été divisée
par un facteur 4. L’insert montre la dérivée des courbes de magnétorésistances pour les deux

échantillons.
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FIGURE 6.7 —a) Courbes de magnétorésistance de Hg1201 jusqu’a 80 T a différentes températures
pour I’échantillon 1. L'insert montre la dérivée de ces courbes. b) Tracé des oscillations quantiques
(points) observées aprés la soustraction de la partie monotone des courbes de a). Les oscillations
sont tracées en fonction de 1/B. Les courbes en trait plein correspondent & un ajustement des

données par la formule LK.
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4 0.002 porteurs par poches. Cette densité de porteur permet dans un modéle & une bande, de
calculer le coefficient de Hall qui est donné par Ry = 1/ngpe (ngp =nap/c), ce qui conduit a
Ry = 14.7 + 0.6 mm?/C, ce qui est en trés bon accord avec les mesures d’effet Hall [193], qui
conduisent & Ry = 15 £ 5 mm?/C dans des échantillons dont la T, est similaire. Ceci suggére
qu’une seule poche d’électrons constitue la SF. Néanmoins, dans les cas de SF 2D, la forme de la
surface a une influence sur la valeur de l'effet Hall (cf chapitre 1), d’autres poches peuvent donc
étre présentes mais étre masquées par la géométrie de la SF.
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FIGURE 6.8 — a) Tracé de Onsager permettant de déduire la fréquence des oscillations. La courbe
rouge est un ajustement linéaire utilisant la formule de Onsager qui permet de déduire la fré-
quence des oscillations. b) Transformée de Fourier des oscillations de la figure 6.7. L’insert montre
I’amplitude des transformées de Fourier en fonction de la température. La ligne rouge est un ajus-
tement de Ry permettant de déduire la masse cyclotron.

La dépendance en température de I'amplitude des oscillations de la figure 6.7 b) permet de
déterminer une masse cyclotron m, = 2.45 + 0.15 mg (insert de la figure 6.8 b)). En réalisant
un ajustement des données, en fonction du champ, en utilisant la formule LK (figure 6.7 b)
traits plein) il est possible d’extraire une valeur de la température de Dingle Tp = 18 K de
cet échantillon. Cette valeur correspond & un libre parcours moyen [ =~ 5 nm, plus faible que le
libre parcours moyen de YBCO [ = 16 nm. Cette différence peut expliquer que I'amplitude des
oscillations dans Hg1201 soit plus faible que dans YBCO.

Nos mesures de magnétorésistance ont mis en évidence la présence d’oscillations quantiques
dans le composé Hg1201. La présence d’oscillations, de fréquences comparables & celles qui ont été
observées dans YBCO, dans un composé dont la structure cristallographique est simple, permet
d’associer, sans équivoque, ces oscillations quantiques au plan CuQOs. De plus, la présence d’un
effet Hall et Seebeck négatif en association avec ces faibles fréquences implique une reconstruction
de la SF. Dans la suite, nous allons discuter un modéle de reconstruction permettant de faire
apparaitre une petite poche d’électrons a la fréquence observée dans Hgl1201.
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6.3 Reconstruction de la surface de Fermi

Nous venons de voir que les oscillations quantiques dans YBCO et Hg1201 sont observées pour
la méme gamme de dopage, de température et de champ magnétique avec des masses effectives
et des fréquences similaires. De plus nous avons également vu que la dépendance en température
de leffet Hall et de l’effet Seebeck a un comportement similaire dans Hg1201 et dans YBCO. En
effet, dans ces deux composeés les coefficients de Hall et Seebeck changent de signe (deviennent
négatif) a basse température (en dessous d’une température appelée Ty). Ceci traduit le fait que
les porteurs majoritaires & basse température sont de type électrons. Ces données suggérent la
présence de petites poches d’électrons en contradiction avec les calculs de structure de bandes qui
prédisent une grande poche de trous et supporte le scénario de reconstruction de la SF. Partant
de la grande similitude entre les mesures dans YBCO et dans Hgl201, nous allons utiliser un
modéle de reconstruction de la surface de Fermi, basé sur un ordre de charge bi-axial (similaire &
celui observé dans YBCO), pour reconstruire la surface de Fermi de Hg1201 dans le but de faire
apparaitre une petite poche d’électrons en accord avec les mesures d’oscillations quantiques.

6.3.1 Présentation du modéle

Pour réaliser une reconstruction de la SF, il est nécessaire d’avoir accés a la SF initiale qui
sera modélisée par une équation analytique. Nous avons donc utilisé deux modéles de liaison
forte ainsi que les données d’ARPES de Hgl201 présentées dans la réf. [198]. De ces modeles et
des données d’ARPES nous avons accés a la SF non reconstruite de Hgl1201 autour du dopage
optimal. Notre échantillon ayant un dopage d’environ 9 %, il sera nécessaire d’ajuster le potentiel
chimique pour obtenir une SF correspondant & notre dopage. Nous ajusterons donc le potentiel
chimique i de sorte que la surface de Fermi non reconstruite couvre une aire correspondant au
dopage souhaité. Un dopage p doit produire une aire couvrant (50 + p/2) % de la premiére zone
de Brillouin. Les modéles de liaison forte utilisés sont donnés par :

1 t
0= e 2(cosky, + cosky) + 4;coskmcosky, (6.1)
ou seuls les termes de saut plus proche voisin et second voisin t et ¢’ dans les plans CuO5 sont
considérés et p le potentiel chimique. Un raffinement de ce modeéle a également été utilisé en
prenant en compte le terme de saut au troisiéme voisin t” qui est ajouté a I’équation 6.1, ce qui
conduit & :

t/ 7

0= % — 2(cosky + cosky) + 4¥cosk:xcosl{:y — 2%(00321@ + cos2ky), (6.2)
Dans le cas de I’équation 6.1, la valeur reportée dans la ref. [198] est t’/t = 0.408. Dans le cas
de I'équation 6.2, les auteurs reportent la valeur ¢’/t = 0.249 en prenant ¢t”/t’ = 0.5. Par contre
aucune information sur la valeur de p utilisée pour les ajustements n’est donnée. Pour réaliser
notre étude, nous avons utilisé ces valeurs extraites des mesures d’ARPES pour ¢’ et 7, dans le
cas des deux équations de modeéle de liaison forte, en prenant ¢ = 1. Dans la suite, nous noterons
les différentes variables (¢, et V) en unité de t.

Afin de rendre compte de la reconstruction liée a un ordre de charge bi-axial incommensuré
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nous utilisons ’'Hamiltonien [148] qui ne fait intervenir que les premiers termes de couplage :

e(k) v 1% 0
|V oek+Q,) 0 1%
A=y 0 ek +Q,) 1% (6.3)
0 1% |4 ek+Q,+Q,)

ou k est un vecteur d’onde de la PZB, Q, et Q, sont les vecteurs d’onde associés a I'ordre de
charge selon la direction z et y respectivement et V le potentiel de couplage constant. Nous
utiliserons |Q| = |Qy| = 0.28 en accord avec une étude préliminaire de diffraction de rayons-X
qui a mis en évidence l'ordre de charge dans Hg1201 [199].

Partant des paramétres ¢’ = 0.408 (avec t” = 0) et ¢’ = 0.249 (avec t”/t’ = 0.5) utilisés dans
[198] et en ajustant le potentiel chimique p de telle maniére que la SF initiale corresponde a un
dopage de 9%, on obtient, aprés reconstruction de la SF par un ordre de charge bi-axial, une
poche d’électrons située aux noeuds de la SF et correspondant a des fréquences d’oscillations
de 857 T et 790 T respectivement, avec V = 0.001 . Dans la suite, tout en conservant |Q,| =
|Qy| = 0.28 fixe, nous discuterons I'influence des différents parametres sur la reconstruction de
la surface de Fermi.

6.3.2 Analyses

Nous venons de voir que les parameétres donnés par [198] conduisent, aprés reconstruction
de la SF, & des fréquences proches de la fréquence mesurée en oscillations quantiques, pour un
potentiel V trés faible. Afin de comprendre si ce modéle de reconstruction est robuste, nous
allons imposer Q (valeur mesurée en rayons-X), et faire varier les paramétres de la dispersion
électronique (u, t’ et t”), afin d’obtenir une poche d’électrons (F = 840 T) pour des potentiels
V (de 0.001 & 0.2) fixés.

La figure 6.9 présente la SF non reconstruite (trait bleu) obtenue en utilisant les parametres p
= 0.75 et ¢’ = 0.235 en prenant t”/t’ = 0.5 dans I'équation 6.2. Aprés reconstruction de la SF
par l'ordre de charge bi-axial (en prenant un potentiel V = 0.001 trés faible), on obtient une
poche d’électrons (trait rouge) dont 'aire est compatible avec une fréquence F = 840 T en accord
avec les mesures d’oscillations quantiques. Ces poches rouges, situées aux noeuds proviennent
du croisement des parties nodales de la surface de Fermi initiale. D’autres poches et bandes 1D
apparaissent également des suites de la reconstruction de la large SF & haute température par
I’ordre de charge mais ne sont pas tracées sur cette figure. Nous aborderons plus loin 'origine de
ces poches.

Dans la suite, nous allons augmenter la valeur de V et trouver les paramétres p et ¢’ permet-
tant de conserver une SF en accord avec les mesures d’oscillations quantiques. Nous discuterons
également de D'effet de V sur la reconstruction et notamment de ’effet sur la fréquence.

e Présentation des différentes SF a p = 9 % conduisant 4 F = 840 T

Afin d’obtenir des poches d’électrons correspondant & une fréquence de 840 T, pour différentes
valeurs du potentiel Vil est nécessaire de faire varier les valeurs de t” et p car la valeur de Q est
imposée par les mesures de rayons-X [199]. La figure 6.10 présente la surface de Fermi du composé
parent déduite des calculs de structure de bande (trait noir [188]) ainsi que les données d’ARPES
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FIGURE 6.9 — Surface de Fermi non reconstruite correspondant a un dopage p ~ 0.09, en utilisant
w=0.75,V =0.001 et t" = 0.235 en prenant t”/¢t’ = (0.5 (trait pointillé bleu). Les poches rouges
sont obtenues aprés reconstruction de la surface de Fermi par un ordre de charge bi-axial en
prenant |Q.| = |Qz| = 0.28. Ces poches correspondent a une surface de Fermi qui donne lieu a
une fréquence de 840T. Les autres poches et bandes 1D qui apparaissent suite a la reconstruction
ne sont pas tracées.

pour le composé dopé optimum [198] (cadrant en haut & droite). Le trait noir de ’encadré corres-
pond a 'ajustement des données d’ARPES en utilisant les parameétres de la publication (a) pour
t”=0et b) "= 0.5t"). La SF représenté en trait rouge a été obtenue en utilisant les mémes
termes de saut et en variant pu pour avoir un dopage de 9%. Le trait bleu correspond a la surface
de Fermi qui donne naissance a une fréquence de 840 T (aprés reconstruction) pour un potentiel
V = 0.2 ou nous avons ajusté p et t' : (a) t”=0et b) t”= 0.5 t’). Nous tracons sur cette fi-
gure la valeur pour V = 0.2 car c’est celle qui différe le plus de la valeur donnée par la publication.

e Effet de V sur la SF reconstruite

La figure 6.11 présente différentes reconstructions pour ¢’ et p constant en faisant varier V
entre 0.001 a 0.2. La taille de la poche diminue, passant d’une aire correspondant & une fréquence
de 840 T a 720 T, lorsque V augmente de 0.001 & 0.2. Pour conserver une poche correspondant
a une fréquence de 840 T, il est donc nécessaire de faire varier les parameétres p et ¢’ en méme
temps que le potentiel V. En faisant cela nous obtenons différentes valeurs de p et ¢’ (correspon-
dantes & F = 840 T) pour les différentes valeurs de V utilisées (ces valeurs sont reportées dans
le tableau 6.1).

En conclusion, moyennant de faibles changements du parameétre ¢’ (conduisant a des modifi-
cations mineures de la surface de Fermi initiale) le modéle de reconstruction invoquant un ordre
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FIGURE 6.10 a) Surfaces de Fermi calculées & partir du modele 6.1. La SF représentée en rouge
est obtenue en utilisant la valeur de t’ reportée dans [198] et en ajustant p pour avoir un dopage
de 9%. La SF représentée en bleu a été obtenue en modifiant t’ et p afin d’obtenir une poche
d’électrons de 840 T apres reconstruction avec un potentiel V. = 0.2. La surface de Fermi du
composé parent déduite des calculs de structure de bandes [188] est tracée en noir. Les données
d’ARPES de Hgl1201 a dopage optimal [198] sont reproduites dans le cadrant en haut a droite
(cercles noirs) avec l'ajustement au modeéle 6.1 présenté en noir. b) Identique a a) en utilisant le
modeéle 6.2.

=0 =05t
p = 0.086 Vv [ £ 7 ¢
0.001 || 1.08 | 0.414 || 0.75 | 0.235
0.05 || 1.07 | 0.408 || 0.745 | 0.23
01 | 1.04 | 0.39 || 0.74 | 0.225
02 || 0.965]| 035 || 0.7 | 0.205

= | N =

TABLE 6.1 — tableau récapitulatif des différents parameétres utilisés pour réaliser les reconstruc-
tions de la SF conduisant & une SF reconstruite couvrant 3 % de la PZB en accord avec les
mesures d’oscillations quantiques pour un dopage p = 0.086. Les valeurs de t’/t et de pu/t sont
ajustées afin de conserver une aire de SF reconstruite correspondant & une fréquence F = 840 T
en fonction des différentes valeurs de potentiels utilisées.

de charge bi-axial (justifié par la grande similarité avec les mesures de YBCO) et en prenant
|Qz| = |Qy| = 0.28 (en accord avec des mesures préliminaires) permet de rendre compte de
la fréquence des oscillations quantiques observées (F = 840 T). Néanmoins, d’autres poches et
bandes 1D sont présentes.

e Les autres poches et bandes 1D
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FIGURE 6.11 — Représentation de la surface de Fermi obtenue aprés reconstruction en utilisant
différents potentiels V. La surface de Fermi de départ (non reconstruite) est la méme que celle
de la figure 6.9. a) V =0.001 ,b) V. =0.05,¢) V=0.1,d) V =0.2.

Sur la figure 6.11, en plus de la poche d’électrons, d’autre poches apparaissent suite a la
reconstruction de la SF par l'ordre de charge bi-axial. Ces poches supplémentaires proviennent
de la partie antinodale de la SF initiale. Certaines de ces poches supplémentaires peuvent étre
un artefact lié au fait que nous reconstruisons la SF en ne considérant que les premiers termes de
couplages. Néanmoins, il n’est pas évident que toutes ces poches disparaissent quand on considére
les autres termes de couplages. De plus, on remarque sur la figure 6.11 que 4 bandes croisent le
niveau de Fermi (chaque bande correspond & une couleur différente).

Afin de s’affranchir des poches et des bandes 1D provenant de la partie antinodale nous avons
choisi de reproduire la méme approche que dans le cas de YBCO. C’est & dire qu’au lieu de partir
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de la large SF a haute température nous prenons en compte l'effet du pseudogap sur celle-ci :
une SF composée d’arcs de Fermi (mesures d’ARPES) ou une SF composée de 4 poches nodales
de type trous. Comme dans le cas de YBCO (présenté dans le chapitre 4) nous avons choisi de
paramétrer la dispersion en utilisant le modeéle de YZR [86]. Dans la suite nous nous intéresserons
a ce dernier modéle et & ces conséquences sur la reconstruction de la SF.

6.3.3 Quatre poches nodales et ordre de charge bi-axial

De méme que pour YBCO dans le chapitre 4, nous allons considérer 'effet du pseudogap sur
la SF a haute température avant de réaliser la reconstruction par 'ordre de charge bi-axial. Nous
utilisons le méme modéle que précédemment (le modeéle de YZR [86]) qui conduit & 'apparition
de 4 poches nodales (contour blanc sur la figure 6.12 de gauche). Le poids spectral de ces 4 poches
est représenté sur cette méme figure & 1’aide d'une échelle de couleur. Pour représenter le poids
spectral nous avons utilisé les équations présentées dans le chapitre 4. Aprés reconstruction par
I’ordre de charge bi-axial incommensuré présenté plus haut, on obtient la SF présentée sur la
figure 6.12. Sur cette figure on observe 2 poches situées au niveau d’un noeud. La petite poche
correspond & une poche d’électrons (dont 'aire est en accord avec la fréquence observée par les
mesures d’oscillations quantiques) et provient de la partie possédant un fort poids spectral. La
seconde poche est une poche de trous et provient de la partie possédant un faible poids spectral
(figure 6.12 gauche). Les autres parties de la SF proviennent des parties non reconstruites dues a
I'incommensurabilité de 'ordre de charge utilisé pour la reconstruction contrairement au cas de
YBCO pour lequel un calcul exact a pu étre mené. Néanmoins, contrairement a la reconstruction
de la SF partant de la large SF a haute température, ici les motifs semblent se répéter et en
considérant des termes de couplage a des ordres plus élevés on devrait faire disparaitre ces poches
supplémentaires en faveur des poches d’électrons et de trous. De plus, dans ce cas une seule bande
croise la niveau de Fermi (une seule couleur sur la figure 6.12 droite). Si on remplagait la SF
initiale constituée de 4 poches nodales par les arc de Fermi, seule la poche d’électron subsisterait.

6.4 Conclusion

L’observation d’oscillations quantiques dans YBCO et Hgl201 apparait dans des gammes
de dopages, températures et champs magnétiques similaire. Les poches déduites de ces oscilla-
tions ont des masses effectives trés similaires et une fréquence cyclotron comparable. De plus, la
dépendance en température et la valeur absolue de l'effet Hall et du pouvoir thermo-électrique
sont treés similaires pour YBCO et Hgl1201 au dopage de 9%. L’observation d’un coefficient de
Hall et Seebeck négatif a basse température dans ces deux composés soutient le scénario d’une
reconstruction de la surface de Fermi conduisant & une petite poche d’électrons. Du fait de la
grande similitude entre ces deux composés, et du fait que le seul point commun dans la structure
de ces composés est la présence de plans CuOs, le mécanisme de cette reconstruction doit étre
lié & ces plans. Dans YBCO, un ordre de charge bi-axial est responsable de la reconstruction de
la surface de Fermi conduisant & la petite poche d’électron. Dans le cas de Hg1201 des mesures
supplémentaires sont nécessaires afin de mieux caractériser I’ordre responsable de cette recons-
truction. Néanmoins, en utilisant les mémes reconstructions que dans le cas de YBCO, basé sur
un ordre de charge bi-axial, nous avons réussi a faire apparaitre une poche d’électrons en accord
avec les mesures d’oscillations quantiques et des effets Hall et Seebeck.
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FIGURE 6.12 — Gauche : SF pour Hgl1201 sous-dopé (p = 0.09) avant reconstruction et en pre-
nant en compte 'impact du pseudogap par le modéle YZR (les poches de trous sont représentées
en traits blancs). Le poids spectral est représenté par une échelle de couleurs. Droite : SF aprés
reconstruction par un ordre de charge incommensuré Q,(0.28,0,0) et Q,(0,0.28,0) en partant de
la SF non reconstruite présentée sur la figure 6.12 de gauche.



Discussion générale

En 2007, 'observation d’oscillations quantiques, & basse température, dans YBCO un cuprate
sous-dopé [107] a clairement mis en évidence la présence d’'une SF fermée. Cette observation, en
contradiction avec la présence d’arcs de Fermi observés par les mesures d’ARPES [68] & haute
température, traduit le fait qu’un comportement type liquide de Fermi est présent dans ces ma-
tériaux a basse température. La faible valeur de la fréquence correspond & une SF couvrant 2%
de la PZB en contradiction avec les calculs de structure de bande et avec la large SF, couvrant
65% de la PZB, du coté sur-dopé du diagramme de phase, mise en évidence par les mesures
d’ARPES (33|, d’AMRO |[34] et d’oscillations quantiques |36]. De plus, les coefficients de Hall
[111] et Seebeck [112, 113] négatifs mesurés du coté sous-dopé indiquent la présence de porteur
de type électrons dans des matériaux dopés en trou.

e Etat normal

Savoir si ces oscillations quantiques et ce changement de signe de l'effet Hall et de D'effet

Seebeck étaient des propriétés de 1’état normal a basse température a longtemps été discuté.
Les premiéres mesures d’effet Hall [200] avaient été interprétées en se basant sur des travaux de
Dorsey [201] et Kopnin et al. [202] qui attribuent la conductivité de Hall a la somme de deux
contributions, 'une positive et linéaire en champ due aux quasiparticules et I’autre négative et
inversement proportionnelle au champ, due aux vortex. Ceci a conduit les auteurs de [200] &
conclure que le signe négatif de I'effet Hall provenait d’effet de flux-flow.
Cependant, des mesures d’effet Hall & plus fort champ qui montrent que Tq [111] (température
de changement de signe de 'effet Hall) devient indépendant du champ ont suggéré que le change-
ment de signe de 'effet Hall n’était pas lié & un effet de flux-flow. Plus récemment, des mesures de
conductivité thermique ont permis de réaliser une mesure directe de la valeur de B.s dans YBCO
[203]. Ces mesures indiquent que I’état normal est restauré pour des champs magnétiques B <
30 T dans la gamme de dopage ot les oscillations quantiques ont été observées. Il est maintenant
reconnu que le changement de signe de I'effet Hall et de I'effet Seebeck ainsi que les oscillations
quantiques sont des propriétés de ’état normal & basse température.

e Topologie de la surface de Fermi reconstruite

Le passage de la large surface de type trou, observée du coté sur-dopé a la petite poche
d’électrons observée entre 9 et 14 % du coté sous-dopé implique un changement drastique de la
SF en fonction du dopage. La présence d’un point critique quantique séparant ces deux phases
métalliques semble nécessaire pour comprendre ce changement de la SF entre 14 et 27%.

Cette reconstruction est due a une brisure de symétrie qui a été observée pour la premiére
fois, en 2011, par des mesures de RMN sous champ magnétique dans YBCO sous-dopé [93]. Ces
mesures ont conclu a un ordre de type ordre de charge. Des mesures de rayons-X ont montré
la présence d'un ordre de charge & haute température (T < 150 K) en l'absence de champ
magnétique [94, 96]. Enfin, des mesures de vitesse ultrasonore ont mis en évidence le caractére
biaxial de cet ordre [97].



150 Chapitre 6. Magnétorésistance dans HgBasCuOy_

La question de I'universalité de cette reconstruction de la SF dans les cuprates s’est égale-
ment posée. Nos mesures d’oscillations quantiques dans Hgl1201 (voir chapitre 6) ainsi que le
comportement de U'effet Hall et de U'effet Seebeck similaire dans YBCO et Hg1201 [193, 195] ont
permis de le montrer.

Peut-on maintenant établir une corrélation directe entre les mesures d’oscillations quantiques

et une reconstruction de la SF induite par 'ordre de charge 7 Il convient tout d’abord de connaitre
la topologie exacte de cette SF.
Les oscillations quantiques permettent seulement de connaitre l'aire extrémale de la SF mais ne
donnent aucune indication quant a leur position, leur nombre ou le type de porteur. Est-ce que
la SF est seulement constituée de poches d’électrons ou posséde-t-elle un caractére ambipolaire
(constituée de poches d’électrons et de trous) et de combien de poches est-elle constituée ? Dans
les chapitres 4 et 6, nous avons reconstruit la SF par 'ordre de charge vu en rayons-X en partant
de la large surface de Fermi & haute température. Cela conduit & une SF composée de poches
d’électrons et de trous mais le nombre et la taille des poches ne sont pas en accord avec les
mesures de chaleur spécifique [110] et d’oscillations quantiques. Afin de résoudre ces problémes,
nous avons proposé que la surface de Fermi soit reconstruite en deux temps. Dans un premier
temps, le pseudogap fait disparaitre la surface de Fermi aux antinoeuds conduisant & 4 poches
nodales ou aux arcs de Fermi vu en ARPES. Dans un second temps, cette nouvelle surface de
Fermi est reconstruite par l'ordre de charge détecté par les mesures de rayons-X. En réalisant
notre reconstruction en deux temps, nous avons ainsi pu réduire le nombre de poches présentes
dans la SF et du méme coup augmenter I'aire des poches afin d’obtenir des SF comparables &
celles déduites des oscillations quantiques. Dans le cas simple de Hg1201, cette approche semble
convenir. Dans le cas de YBCO, on obtient un accord qualitatif (présence de poches d’électrons
et de trous en accord avec les mesures de transport mais dont la taille est trop petite d’un fac-
teur 2) mais la topologie exacte de la SF reste encore a préciser. De plus, si on calcule la valeur
du terme électronique v de la chaleur spécifique en considérant une SF constituée de 2 poches
d’électrons (une poche par plan CuOg de masse m, = 1.6 m,) et de quatre poches de trous (deux
par plan CuOs de masse m, = 0.45 m,) on obtient une valeur de vy ~ 7.3 mJmol~'*K~2. Celle-ci
est légérement supérieure a la valeur déduite des mesures de chaleur spécifique a fort champ
7(45T) = 5.3 mJmol'K~2 mais reste raisonnable compte tenu de I'incertitude sur cette valeur
notamment & cause des nombreux termes qui doivent étre soustraits des données brutes.

e Diagramme de phase

La figure 6.13 présente un diagramme de phase des cuprates qui prend en compte les lignes
de crossover et/ou de transition en température dans l'état normal de YBCO en fonction du
dopage (voir légende). La valeur de Beo est également tracée en fonction du dopage déduite de
mesures de conductivité thermique [203].

i) Anomalie autour de p = 12%

Les oscillations quantiques ont été observées a basse température et pour des dopages compris
entre 10 et 14 % (zone rouge) pour YBCO et Y124 et plus récemment & un dopage de 9% dans
Hg1201. Ces oscillations ont pu étre observées grace a des échantillons de haute qualité dans
cette gamme de dopage et & un minimum dans la valeur de B qui nous permet d’accéder a
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F1GURE 6.13 — Diagramme de phase température-champ magnétique-dopage. Dans le plan tem-
pérature dopage sont représentées les différentes lignes de transitions et/ou de crossover du
diagramme de phase de YBCO provenant de différentes mesures. La ligne de pseudogap T* est
définit par les mesures de résistivité [194] (carrés rouges), de neutron [99] (carrés bleus) et d'ul-
trason résonnants [204] (pentagone jaune). Dans la phase pseudogap, une deuxiéme ligne est
définie par les mesures d’effet Kerr [205] (triangles jaunes), et de rayons-X [94, 96, 106] (HRX
étoiles vertes, RSX triangles bleus). Le dome orange a l'intérieur du dome supraconducteur est
défini par le changement de signe de l'effet Hall (Tg) [195] (ronds violets). Les mesures de RMN
[93, 206] (ronds oranges) et d’ultrason [97] (triangle noir) qui ont détecté un ordre de charge sous
champ magnétique sont également représentées (dans le plan B = 0 T). La zone verte correspond
a l'ordre de spin qui a été mis en évidence par des mesures de uSR [207] (triangles bordeaux).
Dans la troisiéme dimension est représentée la valeur de Be2 en fonction du dopage [203].

I'état normal.

Dans une gamme de dopage légérement plus étendue (8 et 15 %) un changement de signe
de l'effet Hall a été observé (points violets). La transition vers l'ordre de charge sous champ
magnétique mise en évidence par les mesures de RMN et d’ultrason apparait a une température
similaire a la température de changement de signe de 'effet Hall (T(). Dans un souci de simplicité,
nous avons tracé la projection de ces données sur le diagramme dopage température.
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Cette gamme de dopage correspond également au plateau observé dans la valeur de T.. La
température T est maximale autour de 12 %. Ce maximum correspond au minimum de B
et au plateau dans la valeur de T.. Cette anomalie dans T, autour de 12 % a également été
observée dans d’autres composés de la famille des cuprates (Hg1201 et dans les composés a base
de La). Dans LBCO et Eu-LSCO, cette anomalie de T, est plus prononcée et elle correspond
au maximum de Pordre de stripe qui est stabilisé a un dopage de 1/8. Méme si les ordres obser-
vés dans ces différents matériaux semblent différents, le mécanisme & l'origine de cette anomalie
doit avoir un lien commun pour expliquer que les mesures d’effet Seebeck dans YBCO et dans
Eu-LSCO ont des comportements similaires [113]. Il y a deux maniéres d’interpréter cette ano-
malie & 1/8. Tout d’abord, dans un scénario d’ordre en compétition, la supraconductivité serait
déstabilisée par I'ordre de charge (ou de stripe) ce qui expliquerait le plateau dans T. observé
pour les composés YBCO et Hgl1201 (ou le minimum dans LBCO et Eu-LSCO). Le minimum
observé dans Bgo est dans ce cas une conséquence de la compétition entre la supraconductivité
et l'ordre de charge. La seconde facon d’interpréter ce plateau dans T, et ce minimum dans Bg
est d'invoquer le croisement de deux domes [203] provenant de deux points critiques quantiques
situés a des dopages p1 = 0.08 et ps ~ 0.18 comme dans le cas du fermion lourd CeCuSis ou
deux domes dans le diagramme de phase T-P ont été révélés par I'ajout d’impureté [208]. p2
pourrait étre le dopage pour lequel la SF est reconstruite de la large SF de type trous du coté
sur-dopé a la petite poche d’électrons observée du coté sous-dopé. Des mesures complémentaires
permettant d’établir la présence de ces points critiques quantiques sont nécessaires.

C’est dans cette méme région du diagramme de phase (9%<p<13.3%) que les mesures de
rayons-X |94, 96, 98, 106] ont mis en évidence une CDW en dessous de la température Topset,
qui est inférieure a celle du pseudogap. C’est également autour de T,p,se: qu'apparait un signal
dans leffet Kerr [205]. Rappelons que l'effet Kerr a d’abord été interprété comme une transition
de phase accompagnée d’'une brisure de symétrie par renversement du temps. Mais récemment,
Hosur et coll. [209] ont montré qu'un ordre de charge 'gyrotropique’ (qui brise a la fois les symé-
tries d’inversion et de miroir) pouvait étre a l'origine d’un effet Kerr non nul sans invoquer une
brisure de symétrie par renversement du temps.

i) Ordre de spin pour p < 8%

Nous avons évoqué que l'effet Hall est négatif & basse température pour des dopages compris
entre 8 et 15 %. Dans YBCO a un dopage p = 0.078, l'effet Hall reste positif a toutes les tem-
pératures et augmente de maniére monotone jusqu’a T — 0 [195]. Rappelons que les oscillations
quantiques ont été observées dans une gamme de dopage comprise entre 9 et 14 %, dans Hg1201,
YBCO et Y124. Le passage d'un effet Hall négatif a positif (en dessous de pp) a été attribué a
la disparition de la poche d’électrons induite par le changement dans la topologie de la SF. Ceci
correspond également & la valeur de dopage en dessous de laquelle un ordre de spin 'incommen-
suré’ a été détecté par des mesures de uSR ('muon spin relazation’ en anglais) [207] (zone verte)
et de RMN [210]. Ceci suggére qu’a un dopage inférieur 8%, la surface de Fermi est reconstruite
avec un vecteur d’onde différent (proche du vecteur d’onde antiferromagnétique) de celui mesuré
pour 'onde de charge. Cet ordre coexiste avec la phase supraconductrice jusqu’a un dopage de 5
% en dessous duquel apparait un ordre AF. Nous aborderons plus loin la question du lien entre
cet ordre et la supraconductivité.
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e Lien entre les mesures de rayons-X, de RMN et d’ultrason

Les mesures de rayons-X ont mis en évidence l'ordre de charge en absence de champ magné-
tique et a haute température en apparente contradiction avec les mesures de RMN et d’ultrason
qui ont mis en évidence l'ordre de charge a basse température en présence d'un champ magné-
tique. Néanmoins, toutes ces mesures semblent indiquer que l'ordre de charge est stabilisé par
I'application d'un champ magnétique au détriment de la supraconductivité. Dans le chapitre 5,
nous avons montré que la pression a ’effet inverse, c’est & dire qu’elle déstabilise ’ordre de charge
au profit de la supraconductivité.

L’ordre de charge étant détecté sous des conditions différentes en fonction de la sonde utilisée
(RMN et ultrason vs rayons-X), qu’apporte cette observation comme nouvelle information et
comment peut-on expliquer cette différence 7

La premiére hypothése avancée pour expliquer la différence entre les sondes a été de dire
que les mesures de diffraction de rayons-X observent des corrélations dynamiques (résolution en
énergie insuffisante pour dire si la CDW est statique ou dynamique). Néanmoins, des mesures
de IXS (rayons-X inélastiques) dont la résolution est de 'ordre de 1.5 meV [211, 212] semblent
montrer que l'ordre de charge détecté par rayons-X est statique & courte portée.

En effet, les mesures de 1XS ont mis en évidence la présence de nanodomaines de CDW a
des températures au dessus de T.. La nucléation graduelle des nanodomaines de CDW peut
expliquer "absence de singularité dans les mesures de rayons-X. Deux autres scénarios ont été
proposés pour expliquer cette différence. Le premier est qu’une transition additionnelle & basse
température vers une CDW ’'gelée’, a lieu et est détectée par la RMN et les ultrasons. Ce type
de transition pourrait correspondre & une augmentation progressive en nombre et en taille de
domaines de CDW jusqu’a percolation. Le second scénario est la possibilité d’une transition "lock-
in’ d’un ordre de charge incommensuré vers un ordre commensuré. Ces transitions existent dans
certains systémes CDW |213] et sont accompagnées par des anomalies dans les constantes élas-
tiques [214]. Néanmoins, les rayons-X, ont mis en évidence que l'ordre de charge était stabilisé par
lapplication d’un champ magnétique (en accord avec un scénario d’ordre en compétition) sans
changement de vecteur d’onde jusqu’a 17 T & basse température [96]. Ces mesures ne semblent
donc pas indiquer la présence d’une transition 'lock-in’.

e Discussion

Sur la figure 6.13 est également tracée la ligne de pseudogap définie par les mesures de neu-
trons [99], de résistivités [194] et d’ultrasons résonnants (USR) [204]. Les mesures de neutrons
indiquent que la symétrie de translation n’est pas brisée avec I'apparition du pseudogap. Par
contre, la symétrie par renversement du temps est brisée. Jusqu'a présent, aucune sonde ther-
modynamique ne permettait de dire si le pseudogap était une phase distincte ou correspondait
plutét & une évolution continue des propriétés physiques lors du refroidissement. Les mesures
d’USR permettent d’obtenir les constantes élastiques qui sont des dérivées secondes de ’énergie
libre. Ces mesures sont donc sensibles aux transitions de phase, sans pour autant pouvoir donner
des informations sur la nature du paramétre d’ordre. Les récentes mesures de Shekhter et coll.
[204] ont mis en évidence une anomalie des constantes élastiques a une température proche de
celle du pseudogap suggérant que la ligne de pseudogap correspond a une transition de phase.
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La question principale qui ressort de ce diagramme de phase est le lien entre toutes les
phases (Pseudogap/CDW /Supraconductrice/ Antiferromagnétique). Deux types de scénarios ont
été proposés pour expliquer la présence du pseudogap. Les deux scénarios ont été présentés dans
le chapitre 2 (scénario de paires préformées et scénario d’ordre en compétition). I observation
récente d’un ordre de charge en compétition avec la supraconductivité indique que le second type
de scénario est plus susceptible de décrire correctement le diagramme de phase des cuprates.

En partant de la présence d’un point quantique critique antiferromagnétique sous le dome su-
praconducteur, certaines théories ont montré qu’il est possible de faire naturellement apparaitre
un pseudogap & haute température et de la supraconductivité d-wave en compétition avec un
ordre de charge a basse température [215, 216]. Efetov et al. ont récemment proposé une version
modifiée d’un modéle ’spin-fermion’ dans un modéle d’électrons itinérants & deux dimensions en
présence de fluctuations antiferromagnétiques [217]. Ici, le pseudogap est vu comme la superpo-
sition de fluctuation d’ordre de charge quadrupolaire et supraconductrice de type-d. Cet ordre
quadrupolaire correspond a un ordre de charge pur sans ordre de spin, & la différence de ’ordre de
stripes. Cette théorie prédit donc un ordre de charge en compétition avec de la supraconductivité
de type-d comme il a été observé dans YBCO. Cependant, dans ce modéle, le vecteur d’onde
n’est pas en accord avec les mesures de rayons-X.

D’autres théories [218, 219, 220| partant également des interactions antiferromagnétiques
effectives électron-électron conduisent a une supraconductivité de type-d avec un ordre en com-
pétition (ou en coexistence). La phase pseudogap est vue ici comme une fluctuation du parameétre
d’ordre entre toutes les autres phases. Cependant, malgré le fait que ces scénarios parviennent a
expliquer la présence de supraconductivité de type-d & proximité d'un ordre AF et la présence
d’un ordre en compétition, certaines caractéristiques de cet ordre (comme le vecteur d’onde) ne
sont pas en accord avec celui qui a été mesuré.

Enfin, les théories doivent étre complétées afin de rendre compte des derniéres mesures expé-
rimentales. Les expériences réalisées ces derniéres années ont donc permis de réelles avancées sur
la compréhension des propriétés des cuprates et notamment sur la présence d’un ordre en compé-
tition avec la supraconductivité et sur 'universalité de la reconstruction de la SF. Pourtant, de
nombreuses questions essentielles restent encore sans réponse comme celles du lien entre toutes
les phases présentes dans le diagramme de phase ou encore ’origine de la supraconductivité dans
ces matériaux. Plus de 20 ans aprés leur découverte, des études expérimentales et théoriques
complémentaires sont donc encore nécessaires pour parvenir a une compréhension globale de la
physique de ces composés.



ANNEXE A

Mouvement dans un champ magnétique

Dans cette annexe nous allons nous intéressés aux effets d’'un champ magnétique B uniforme
dirigé suivant z, sur des porteurs de charges (électrons, trous). Nous allons raisonner sur un élec-
tron libre. Dans un premier temps nous ignorerons les effets quantiques, I’équation du mouvement
est alors :

dk
F = AB=h— Al
qv pr (A1)
ou F est la force de Lorentz, q la charge de I’électron (-e), v la vitesse de I’électron et k le vecteur

d’onde de I'électron. La vitesse v est reliée a 1’énergie de 1’électron par :

1
V = =\/LE (AQ)

h
Comme la force de Lorentz est perpendiculaire a v, on déduit que I'énergie £(k) est constante.
De plus k et v vont évoluer dans le plan normal a B. La particule sera donc en mouvement
circulaire dans le plan perpendiculaire & B. La particule est libre de se déplacer parallélement &

B. On peut alors poser K =k, et [ =r,. Do :

dl dK
— ANB=h—ro A3
Tat dt (4-3)
En intégrant cette équation on obtient :
glANB =hK (A.4)

Cette équation traduit le fait que le passage de I'espace réciproque vers ’espace réel se fait par

une homothétie (de coefficient z—hq) et une rotation de 7. Si dans I'espace des vecteurs d’onde k

il existe une orbite & énergie constante E(K) alors il lui correspond une orbite dans 1’espace réel.
Les particules vont avoir des trajectoires circulaires.

L’équation A.3 montre que la vitesse tangentielle est :

dK qdl
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Considérons deux trajectoires voisines d’énergie € et € + de. En tout point leur distance mesurée
suivant la normale commune est :

_ de

|V kel
ol Vi et le gradient dans le plan de la trajectoire. L’aire dA comprise entre les 2 trajectoires
est balayée a la vitesse :

dK

(A.6)

A _dK e e
dt — dt h2

On arrive a cette expression en utilisant les équations précédentes. Cette vitesse est constante

Bde (A.7)

et indépendante de la trajectoire (loi des aires). La loi précédente est valable quel que soit le
type de trajectoire dans I’espace réciproque (ouverte ou fermée). Dans le cas ou la trajectoire est
fermée le mouvement est périodique et la période est :

1 dK
dt
De plus on peut écrire la surface totale de 'anneau compris entre les deux trajectoires € et £+ de
sous la forme :

dA = (‘?)AL de (A.9)

3

Cette aire étant balayée avec une vitesse constante on peut réécrire la période sous la forme :

dA h2 [0A
_ _ A .10
%—?de eB ( Oe >kz ( )

on peut également définir la pulsation cyclotron :

o 2meB [0A\ !
_ el All
WeT T h? ( Oe >kz (A11)
Par analogie avec les électrons libre, on peut définir la masse cyclotron :
eB Rh? [0A
L _ Y A12
e we 27 < Oe >kz ( )

La masse cyclotron ne dépend alors que de laire et de I’énergie.



ANNEXE B

Quantification des orbites dans un
champ magnétique

Dans cette annexe, nous allons nous intéresser a la quantification du mouvement de I’électron.
En présence d’un champ magnétique la quantité de mouvement p de 1’électron est donnée par :

P = Pcin + Pchamp = hk + qA (Bl)

oll Pein est la quantité de mouvement purement cinétique, pehamp est le moment du champ et A
le potentiel vecteur définit par B = rot A.
Dans le modéle semi-classique les orbites sont quantifiées suivant la condition de Bohr-Sommerfeld :

j{p ~dr = 27h(n + ) (B.2)

ou p est la quantité de mouvement présentée dans I’équation B.1, r la position (p et r sont des
variables conjuguées), n est un entier et  une constante comprise entre 0 et 1 (correction de
phase égale a 0.5 pour ’électron libre). En utilisant B.1 dans B.2 on peut réécrire l'intégrale sur
p de la maniére suivante :

fp.dr:hj{k-errqu.dr (B.3)

En utilisant une intégration de A.1 (& une constante additive prés sans influence sur le résultat)
et une permutation circulaire, il est possible de réécrire le premier terme de droite de 1’équation
B.2 comme suit :

h%k-dr—fqr/\Bdr——qB%r/\dr——2qq5 (B.4)
avec ¢ = BS le flux magnétique contenu dans 1’orbite de I’espace réel. En ce qui concerne le second

terme de droite de I’équation B.2 elle peut étre réécrite de la maniére suivante en appliquant le
théoréeme de Stokes :

quA.dr:q//Bdszqu) (B.5)
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Au final en utilisant les résultats de B.4 et de B.5 on trouve pour B.2 :

%p -dr = —q¢ = 2wh(n +7) (B.6)

Par conséquent 'orbite d’un électron est quantifiée de telle maniére que le flux qui traverse son
orbite dans ’espace réel est donné par :

2mh
bn = (0 +7) (B.7)
En d’autres mots, le mouvement est quantifié de telle sorte que le flux soit quantifié a l'intérieur
de l'orbite r. Pour passer dans 'espace réciproque il suffit de remplacer la valeur de l'aire dans
I'espace réel (A,,) par celle de 'espace réciproque (S;,) dans ¢, (sachant que A,, = (%)2 Sn) :

W\* S, 2rh
n = _— —_— = — B.8
o= (1) 5=t (B5)
On aboutit ainsi & la condition d’Onsager :
2me

qui traduit le fait que seules les surfaces ayant pour aire S,, sont permises. Ceci est clair lorsque
I'on calcule la différence entre I'aire du niveau n et n+1 (AS = S, 11 — Sp) :

2reB
h

Autrement dit, seules les aires qui different d’'une quantité AS sont permises.

AS =

(B.10)

Dans les expériences sur les surface de Fermi on est souvent intéressé par ’accroissement AB
pour lesquels deux orbitales successives (n et n+1) ont la méme surface dans 1’espace des k sur
SF. On observe deux surfaces identiques quand :

1 1 2me
S - | =— B.11
(Bn—l-l Bn) h ( )

Ce résultat traduit le fait que des augmentations égales & 1/B correspondent a des orbites iden-
tiques. Cette périodicité en 1/B est une caractéristique des effets magnéto-oscillatoires dans les
métaux (comme la résistivité effet Schubnikov-de Haas). On pourra ainsi, grace a la fréquence
des oscillations remonter a laire de la SF par la relation :

h
F=— B.12
27reS ( )

ot F est la fréquence des oscillations et S I'aire de la SF.
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