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Sommaire 

Ce memoire presente des mesures de transport thermoelectrique, les effets Seebeck 
et Nernst, dans une serie d'echantillons de supraconducteurs a haute temperature 
critique. Des resultats obtenus recemment au Laboratoire National des Champs 
Magnetiques Intenses a Grenoble sur Lax.7Eu0.2Sr0.iCuO4, Lai.675Eu0.2Sr0.i25CuO4, 
Lai.64Eu0.2Sr0.i6CuO4, Lai.74Eu0.iSr0.i6CuO4 et Lai.4Ndo.4Sr0.2Cu04 sont analyses. 

Une attention particuliere est accordee aux equations de la theorie semi-classique 
du transport et leur validite est verifiee. La procedure experimental et les materiaux 
utilises pour concevoir les montages de mesures sont expliques en detail. Enfin, 
un chapitre est dedie a l'explication et Interpretation des resultats de transport 
thermoelectrique sur YBa2Cu306+i publies au cours de l'hiver 2010 dans les revues 
Nature et Physical Review Letters. 

Les donnees d'effet Seebeck dans les echantillons de Laii8_xEuo.2Sr:ECu04, ou un 
changement de signe est observe, permettent de conclure a la presence d :une poche 
d'electrons dans la surface de Fermi qui domine le transport a basse temperature 
dans la region sous-dopee du diagramme de phase. Cette conclusion est similaire a 
celle obtenue par des mesures d'effet Hall dans YBa2Cii306+5 et elle cadre bien dans 
un scenario de reconstruction de la surface de Fermi. 

Les donnees d'effet Nernst recueillies indiquent que la contribution des fluctua-
tions supraconductrices est limitee a un modeste intervalle de temperature au-dessus 
de la temperature critique. 
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Introduction 

Devant l'etendue des recherches qui ont ete effectuees depuis pres d'un quart 
de siecle sur les cuprates, il peut paraitre superflu de s'y engager et d'esperer y 
apporter des resultats originaux qui permettront de les faire progresser davantage. 
C'est pourtant ce que propose ce memoire. Depuis la decouverte des oscillations 
quantiques dans YBa^CusOe.s par des membres du groupe [I ], le diagramme de phase 
des cuprates est vu sous un nouveau jour et les proprietes etudiees anterieurement 
prennent un sens nouveau. Certaines theories, prenant un isolant de Mott comme 
point de depart pour expliquer la supraconductivite dans les cuprates, ont du etre 
reconsiderees. 

Par l'etude des effets Seebeck et Nernst sous champ magnetique intense, deux ob-
jectifs principaux sont vises dans ce memoire. D'abord, la reconstruction de la surface 
de Fermi des cuprates par rapport a la surface de Fermi du cote surdope, deja detectee 
par des mesures d'effet Hall dans YBaaCu^Og+d [-', >], est etudiee grace a l'effet See-
beck dans Lai,8-xEuoi2SrxCu04. Ensuite, l'accroissement du signal de Nernst dans 
les cuprates ayant, fait l'objet de nombreuses interpretations qui manquaient de ri-
gueur, il est souhaitable de faire la lumiere sur l'origine de cet accroissement. Pour 
se faire, les resultats de plusieurs echantillons a differents dopages sont analyses. 

Le chapitre 1 consiste en un bref tour d'horizon du domaine des cuprates. Le 
chapitre 2 presente les formules simples de la theorie semi-classique du transport et 
la convention de signe pour l'effet Nernst. Le chapitre 8 decrit en detail la methode 
experimentale utilisee. Le chapitre 1 vise a etablir le contexte dans lequel se situent 
les resultats des mesures sous champ magnetique intense du chapitre o. 
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Chapitre 1 

Revue des cuprates 

La supraconductivite, decouverte par H. Kamerlingh Onnes en 1911 dans le mer-
cure [I], a longtemps ete un phenomene confine aux basses temperatures. En effet, 
pendant soixante-quinze ans, la temperature critique (Tc) la plus elevee a ete de 23 K 
dans Nb3Ge ['•]. La theorie microscopique de la supraconductivite conventionnelle!, 
developpee en 1957 par J. Bardeen, L. Cooper et J. Schrieffer [(;], a fait croire a 
plusieurs qu'une Tc superieure a 30 K etait tres improbable, bien que cette limite 
souvent citee soit apparemment incorrecte [7], 

Contre toute attente en 1986, K. Miiller et J. Bednorz mettent au point un oxyde 
de cuivre (cuprate) a base de lanthane et de baryum supraconducteur a 35 K ['-]. En 
l'espace de quelques mois, le groupe de C.W. Chu modifie la recette et atteint une Tc 

superieure a celle de l'azote liquide [')] et quelques annees plus tard, la Tc record de 
135 K [in] (164 K sous pression [11]). Malgre plus de vingt ans de recherche intense, 
le mecanisme d'appariement des electrons dans les cuprates demeure inconnu et la 
comprehension de leur diagramme de phase est toujours manquante [12], 

Ce chapitre propose une revue plutot sommaire des cuprates et de leurs princi-
p a l s caracteristiques. L'objectif etant de fournir une vue d'ensemble du domaine et 
de presenter les notions pertinent.es pour les chapitres suivants, plusieurs elements 
importants sont volontairement laisses de cote. 

*Dans un film mince mesure pour la premiere fois en 1973. 
*Soit la supraconductivite dont le mecanisme repose sur l'interaction electron-phonon. 
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Chapitre 1 : Revue des cuprates 3 

1.1 Structure cristalline 

Bien qu'il existe plus d'une centaine de composes dans la famille des cuprates, 
tous sont constitues d'au moins un plan de Cu0 2 par cellule unite dans une structure 
en couches avec un fort caractere bi-dimensionnel [S i], Les structures cristallines et 
les particularites de deux representants de la famille des cuprates, La2_a:SrECu04 
(LSCO) et YBa2Cu306+(5 (YBCO), sont detaillees ici. 

La figure 1.1 illustre la structure cristalline du compose parent du cuprate decou-
vert en 1986, soit La2Cu04. II s'agit d'une structure tetragonale avec les plans de 
Cu0 2 perpendiculaires a l'axe c et les atomes de lanthane intercales entre les plans. 
La cellule unite ne contient qu'un seul plan de Cu02 . 

1.1.1 LSCO 

9 J * ' 

Fig. 1.1 - La structure cristalline tetragonale du cuprate non dope La2Cu04. Figure tiree 
de [i !]. 
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A haute temperature (T > 530 K), les axes a et b sont equivalents et la structure 
est tetragonale (HTT). En-dessous de cette temperature, le plan de Cu02 subit une 
legere rotation autour de la direction [110] ce qui rend les deux axes legerement 
differents et la structure est alors orthorhombique (LTO) [l r>]. 

Les calculs de la structure de bande de ce compose predisent qu'une bande demi-
remplie croise le niveau de Fermi et que, par consequent, La2CuC>4 est un metal [Hi]. 
Ce n'est pourtant pas le cas. En effet, les interactions entre les electrons sont si 
fortement repulsives que l'etat fondamental a dopage nul est un isolant de Mott [17], 
de meme pour tous les cuprates, autant ceux dopes en trous que ceux dopes en 
electrons [ 18]. 

En substituant un atome de lanthane par un atome de strontium ou de baryum, 
un electron est enleve dans le cristal. Par rapport au plan de Cu02 , un trou est 
ajoute. Le dopage (p) par substitution chimique donne lieu a une plethore de phases 
qui sont decrites a la section 1 .2 . 

II est egalement possible de remplacer des atomes de lanthane par des atomes 
de neodyme ou d'europium, ce qui n'affecte pas la densite electronique, mais per-
met de stabiliser certaines phases aux depens de la supraconductivite, telle qu'une 
phase tetragonale a basse temperature (LTT) distincte de la phase HTT []')]. Ce 
rearrangement structural tend a stabiliser un ordre de rayures dans lequel les trous 
d'une rangee Cu—O—Cu sur quatre, dans les plans de Cu02 , sont arranges spatia-
lement. A p — 1/8, les rayures statiques de la phase LTT font en sorte que la Tc 

devient quasiment nulle [.'• •]. 

1.1.2 YBCO 

La figure 1.2 montre la structure cristalline du compose YBCO decouvert par le 
groupe de Chu. Dans ce cas, il y a deux plans de Cu0 2 par cellule unite . En plus des 
atomes d'yttrium et de baryum qui sont intercales entre les plans, il y a formation 
de chaines de CuO selon l'axe b, ce qui est une particularite de YBCO. Lorsque le 

*C'est-a-dire un ordre d'onde de densite de spin et/ou de charge. 
nombre de plans semble etre lie a la grandeur de Tc. Dans HgBa.2Ca„_iCu„O2„+2+<5, elle 

est maximale pour n = 3 [ '1 ]. 
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dopage est nul, soit a <5 = 0, les chaines sont vides et la structure est tetragonale [22], 

A l'autre extreme, lorsque les chaines sont pleines, soit pour S — 1, la structure est 
orthorhombique et le dopage vaut p — 0.18. 

La concentration en porteurs de charge dans YBCO n'est done pas modifiee 
par substitution chimique, mais bien par ajout d'oxygene dans les chaines. Cette 
distinction en fait le cuprate avec la plus grande purete et done Pechantillon parfait 
pour les mesures de transport [.']]. 

b 
• • a 

a 
b 

c 

3.8872 A 
3.8227 A 
11.6802 A 

Chaines de CuO 

Plans de CuO, 

Plans de CuO, 

Chaines de CuO 

Fig. 1.2 - La structure cristalline orthorhombique de YBCO. Les atomes sont Y (vert), 
Ba (noir), Cu (rouge) et O (bleu). Figure tiree de [22], 

1.2 Diagramme de phase 

La figure 12> schematise le diagramme de phase de YBCO qui, d'un point de 
vue qualitatif, est generique de tous les cuprates. A dopage nul, l'etat fondamental 
est un isolant de Mott tel que decrit precedemment. Pour 0 < p < 0.05, les spins 
s'ordonnent antiferromagnetiquement, sous la temperature de Neel (TN). 
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1.2.1 Phase metallique 

A un dopage de l'ordre dep ~ 0.30, l'etat, fondamental est un metal repondant aux 
caracteristiques d'un liquide de Fermi [2 J]; resistivite quadratique en temperature [22], 
satisfaction de la loi de Wiedemann-Franz [2u], surface de Fermi contenant 1 + p 
trous par plan de CuC>2 en accord avec les calculs de structure de bande [27], etc. 
Evidemment, cette region du diagramme de phase est inaccessible dans YBCO; il 
faut presumer qu'elle est analogue a celle mesuree dans les composes a base de thal-
lium et de lanthane, c'est-a-dire Tl2Ba2Cu06+<5 (Tl-2201) et LSCO. 

Pseudogap 

P -o-

Metat 

Pc 
- o 

0.3 0.1 0.2 
Dopage, p 

Fig. 1.3 — Diagramme de phase schematique des cuprates, s'inspirant de celui de YBCO. 
Au dopage pc. la supraconductivite et la resistivite lineaire emergent de la phase metallique. 
Le dopage p* est le point critique quantique oil la temperature d'ouverture du pseudogap 
T* atteint T = 0 K, en l'absence de supraconductivite. Figure reproduite a partir de 

1.2.2 Supraconductivite d-wave 

Entre les phases isolante et metallique se trouve le dome supraconducteur avec une 
valeur de Tc maximale de 94 K a p = 0.16 [.2']. Contrairement aux supraconducteurs 
conventionnels qui sont de symetrie s. c'est-a-dire avec un gap isotrope qui ne presente 
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pas de noeud, la symetrie du parametre d'ordre supraconducteur des cuprates est de 
type d-wave [:>< •]. Le gap satisfait done a l'expression 

avec Tangle (f> mesure par rapport a l'axe kx dans l'espace reciproque. Le gap est 
maximal dans les directions (7r, 0) et (0, n), et nul dans la direction (ir, 7r). L'equation 
precedente est en fait derivee de 

qui indique clairement que le gap, le parametre d'ordre supraconducteur, change 
de signe de part et d'autre de la direction nodale. Ces caracteristiques de la phase 
supraconductrice se refletent dans de nombreuses proprietes physiques et sont un 
point de depart important pour toute tentative de theorie explicative. 

1.2.3 Pseudogap 

Au-dessus du dome supraconducteur et sous une temperature caracteristique T*, 
une phase d'origine encore mysterieuse semble etre etroitement reliee a la supracon-
ductivite; e'est le pseudogap [;>!]. Detecte pour la premiere fois par une mesure de 
la resonance magnetique nucleaire (RMN) sur l'atome de c.uivre du plan de Cu02 

dans YBCO [82], le pseudogap a d'abord ete interprets comme une signature de la 
formation de paires de Cooper au-dessus de la Tc [•'> ;]. En effet, la symetrie du pseu-
dogap est etrangement similaire a celle de l'etat supraconducteur. Toutefois, cette 
interpretation peut paraitre prematuree puisque l'ouverture d'un gap peut avoir bien 
d'autres origines, telles qu'une onde de densite de spin (SDW) ou une onde de densite 
de charge (CDW) [:"{i]. 

Le pseudogap peut aujourd'hui etre detecte par de nombreuses techniques : 
resistivite [•> j], conductivity optique | J. effet Nernst [M7], microscopie a effet tunnel 
(STM) [;5K] et spectroscopie de photoemission resolue en angle (ARPES) [;}!)]. Les 
mesures qui permettent de determiner T* obtiennent des valeurs relativement en 
accord. 

AO) - A0 cos2(20) (1 .1) 

A(k) ~ A0(cos kx — cos ky) (1 .2) 
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Bien que le pseudogap ait longtemps ete vu comme un precurseur de la supra-
conductivite (avec formation de paires. mais sans coherence de phase), la presence 
d'un point critique quantique (PCQ) a 1'interieur du dome rend cette possibility 
caduque [40] (c/. section 1.2.5). De plus, comme il sera explique a la section 1,1, 
la symetrie de rotation du plan de Cu02 est brisee par l'ouverture du pseudogap, 
restreignant ses origines possibles a un ordre nematique ou de rayures [•'>"]. 

1.2.4 Metal etrange 

Au-dessus du dome supraconducteur, dans une region de metal etrange, la resisti-
vite est lineaire en temperature. Cette region, plutot ignoree par les etudes sur les 
cuprates par rapport a l'attention accordee au pseudogap, pourrait neanmoins etre 
un element central de l'explication de la supraconductivite [il]. En effet, il semble 
que plusieurs cas repertories de supraconductivite non conventionnelle soient associes 
a une resistivite anormale se poursuivant jusqu'a T — OK, definissant un PCQ. 

1.2.5 Criticalite quantique 

Un point critique quantique est 
associe a une transition de phase 
du deuxieme ordre, c'est-a-dire conti-
nue, se produisant a temperature 
nulle. Ce n'est alors pas l'entropie qui 
controle cette transition, mais bien 
les fluctuations quantiques issues de 
la difference d'energie des etats fon-
damentaux [12]. La transition peut 
etre controlee par un parametre ex-
terne tel que le champ magnetique, la 
pression ou la concentration de por-
teurs. La presence d'un PCQ dans le 

diagramme de phase influence une multitude de proprietes dans la region au-dessus 
de ce point : chaleur specifique, susceptibilite, resistivite, masse effective, etc. 

Fig. 1.4 — Resistivite sous champ magnetique de 
deux echantillons de Nd-LSCO en fonction de la 
temperature, avec p — 0.20 et 0.24. Figure tiree 
de [10]. 
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Dans le cas des cuprates, la presence d'un PCQ a l'interieur du dome supra-
conducteur a ete demontree par des mesures de resistivite sous champ magnetique 
sur LSCO dope au Nd [Hi], A la figure 1.1, il est montre que pour p — 0.24, la 
resistivite mesuree jusqu'a 1 K est parfaitement lineaire alors que pour p = 0.20, 
elle est lineaire avant de remonter lorsque la temperature est diminuee. Ce PCQ est 
confirme par le pouvoir thermoelectrique qui a une dependance en temperature telle 
que S/T oc ln( l /T) [ i:>, !••}]. Dans ce contexte, tel qu'illustre par le diagramme de 
phase de la figure 1 ,'•>, la ligne de crossover T* se termine par un PCQ situe a p* en 
l'absence de supraconductivite. 

1.3 Surface de Fermi 

Comment la supraconductivite peut-elle emerger d'un isolant dope? Telle a long-
temps ete la question centrale autour de laquelle ont ete elaborees des explications 
partielles de la supraconductivite dans les cuprates. En effet, les mesures d'ARPES, 
qui permettent de sonder la topologie de la surface de Fermi d'un metal, ne voient, 
pas de surface fermee dans le regime sous-dope. Un exemple de ce qui est observe 
est reproduit a la figure l .")( a ). Contrairement au regime surdope (figure 1.5(1))) ou 
un grand cylindre contenant 1 + p trous est observe, quatre segments situes dans la 
region nodale et appeles arcs de Fermi sont detectes [ ! ">]. Dans la region antinodale, 
un gap est observe; il s'agit du pseudogap. 

(a) (b) 
Fig. 1.5 — Distribution d'intensite spectrale vue par ARPES dans (a) Ca2 ,rNa.TCu02Cl2 
hp = 0.10 [«»] et (b) Tl-2201 a p = 0.25 [27]. Figure tiree de [1], 
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1.3.1 Oscillations quantiques 

Un nouveau chapitre du mystere entourant l'origine de ces arcs s'est ouvert en 
2007 lorsque des oscillations quantiques ont ete vues dans la magnetoresistance (effet 
Shubnikov-de Haas) de YBCO a p = 0.10 par des membres du groupe [I], signe 
distinctif d'un comportement metallique et de la presence d'une surface de Fermi 
fermee. Le coefficient de Hall etant negatif a basse temperature [2] et avec la petite 
valeur de la frequence mesuree (530 T), la source des oscillations quantiques a ete 
attribute a une poche d'electrons representant une petite portion de la premiere zone 
de Brillouin par rapport a l'aire du cylindre de trous dans le regime surdope [1], 

De recentes etudes, bien que contestees par plusieurs, tendent a montrer que les 
arcs de Fermi sont en fait des parties de poches de trous fermees [17, i;S], La disparite 
entre les mesures de photoemission et d'oscillations quantiques peut venir du fait 
que les premieres sont effectuees a champ magnetique nul et a une temperature plus 
grande que Tc, alors que les secondes sont faites sous des champs magnetiques tres 
intenses et a tres basse temperature. II se pourrait done que ces deux sondes de la 
surface de Fermi n'etudient pas le meine etat. 

Enfin, de recentes mesures de la resistivite avec le courant applique le long de 
l'axe c indiquent que la poche d'electrons est situee a (tt, 0) dans la zone de Brillouin 
(et autres points equivalents) [ 12], En effet, la presence d'atomes d'oxygene apicaux 
dans la structure cristalline fait en sorte que e'est a ce point que ce produit la 
dispersion selon l'axe c. Cela est coherent avec un scenario de reconstruction de la 
surface de Fermi par un ordre d'onde de densite brisant la symetrie de translation a 
basse temperature [50]. 



Chapitre 2 

Transport thermoelectrique 

Les proprietes de transport thermoelectrique, soit les effets Nernst et Seebeck, 
ont connu un regain d'interet au cours des dix dernieres annees a la suite de la me-
sure par Ong et coll. d'un signal de Nernst anormalement grand dans LSCO [ >1], 
Subsequemment, un signal de Nernst important a longtemps ete attribue exclusi-
vement aux fluctuations supraconductrices, tandis que les quasi-particules dans un 
metal normal etaient supposees donner lieu a un signal de Nernst negligeable [-72]. 
Dans ce chapitre, un bref survol de la theorie du transport thermoelectrique est 
presente afin de mettre la table pour la suite et de faire la lumiere sur la source du 
signal de Nernst des quasi-particules dans les cuprates. 

2.1 Notions theoriques 

L'application d'un gradient de temperature sur un materiau peut produire une 
diffe-rence de potentiel dans la meme direction; c'est le pouvoir thermoelectrique, 
l'effet Seebeck. Si de plus un champ magnetique est applique, une difference de 
potentiel transverse peut apparaitre; c'est l'effet Nernst. En fonction des tenseurs de 
conductivite electrique cr et thermoelectrique a , la densite de courant de charge en 
deux dimensions s'ecrit, pour k = x,y 

Ji = &ijEj - aikdkT (2.1) 

11 
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ou Ej est le champ electrique et d^T est le gradient de temperature. Lorsque le 
courant de charge est nul et que le gradient est selon x seulement, il doit y avoir un 
champ electrique tel que 

J;E @xxEx "I" &xyEy axxdxT — 0 , 

Jy &yXEX -f- dyyEy OtyX9XT 0 . 

(2.2) 

(2.3) 

De ces deux equations, il est possible d'extraire (cf. annexe A) le coefficient Seebeek 

(2.4) E * 
®-xx®xx "I- &xy&xy 

et le signal de Nernst 

dxT 

N = Ey 

~dxT 

(J2 + <72 xx 1 xy 

Qxy&xx (%xx&xy 
a 2 + a 2 

xx 1 xy 
(2.5) 

La solution de l'equation de Boltzmann a basse temperature permet, de relier les 
tenseurs electrique et thermoelectrique par [5-5] 

7T2 k%T d<Jij 
a i j "3 e de 

(2.6) 
£=£F 

ce qui implique que la reponse thermoelectrique est une mesure de la variation de 
la conductivite electrique causee par un changement infinitesimal du potentiel chi-
mique [52]. En combinant les equations (2.5) et (2.(>) avec la definition de Tangle de 
Hall tan 0U = • on trouve (T 7 

N = 
7r2 d tan 6a 
3 e de 

(2.7) 
e = e p 

a la condition que a2
cy soit negligeable devant a2

x . L'interpretation de cette equation 
est directe : si un changement infinitesimal du potentiel chimique n'affecte pas Tangle 
de Hall, alors le signal de Nernst du systeme est nul [52], En effet, si 

d tan 9¥ 

de 
= 0 , (2.8) 

e=£F 
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alors l'equation (2.6) implique 

OixyOxx = otxxoxy =$> N = 0 . (2.9) 

Dans la litterature, on appelle ce cas particulier l'annulation de Sondheimer [55]. 
Toutefois, dans un metal a deux bandes contenant a la fois des electrons et des 
trous, l'expression (2.5) devient 

N = ( a i x + a x x ) ( a x y + a x y ) ~ ( n j y + a x y ) fa!x + axx) ^ ^ 

friz + a x x f + ( a t y + a x y ) 2 

Done, meme si l'annulation de Sondheimer devait se produire pour chaque bande, 
cela n'impliquerait pas necessairement une annulation du numerateur. C'est la une 
premiere fagon d'obtenir un signal de Nernst non nul. La deuxieme est bien sur une 
dependance en energie de Tangle de Hall, qui en premiere approximation peut etre 
supposee comme lineaire. Dans ce cas, on peut alors remplacer la derivee par ta" °n 

dans l'equation (2.7). Avec Tangle de Hall exprime comme 

eBr 
tan#H = uict = = uB , (2.11) 

m* 

on obtient le coefficient de Nernst 

u = — = ± 2.12 
B 3 e eF

 y J 

ou le signe depend des details de la surface de Fermi et ne permet, pas de deduire le 
signe des porteurs de charge. Cette expression indique les ingredients menant a un 
signal de Nernst important, soit une grande mobilite et une petite energie de Fermi. 

De plus, comme l'expression (2.12) ne contient que deux parametres qui dependent 
du systeme etudie ainsi que des constantes fondamentales, elle permet de comparer 
les observations avec les predictions de la theorie semi-classique du transport. Cette 
comparaison a ete faite par K. Behnia dans un graphique reproduit a la figure 2. J, 
rassemblant les valeurs de u/T a basse temperature de neuf materiaux repartis sur 
six ordres de grandeur. II est clair qu'un signal de Nernst important n'est pas reserve 
aux fluctuations supraconductrices puisque le materiau donnant lieu au plus grand 
signal est le bismuth, dans lequel aucune supraconductivite n'a ete decelee [55]. 
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-icr io"° 10" 
| i / E F ( 1 / T K ) 

Fig. 2.1 — La valeur a basse temperature du coefficient de Nernst de neuf materiaux en 
fonction du rapport de la mobilite et de I'energie de Fermi suivant 1'equation (2 12). Les 
valeurs et la figure sont issues du travail de K. Behnia [">2], 

II est interessant de noter la rernarquable validite de la theorie semi-classique 
du transport et ce pour des materiaux completement distincts, certains ayant plu-
sieurs bandes en jeu. L'ecart entre la relation (2212) et les valeurs experimentales est 
d'au plus un facteur trois. Par contre, il faut mentionner que les donnees qui sont 
rapportees sont les valeurs absolues, certains materiaux ayant un signal de Nernst 
negatif dans la convention utilisee. 

2.2 Signe de l'effet Nernst 

La convention de signe la plus largement utilisee au cours des dernieres annees, 
opposee a celle utilisee dans la litterature sur le pouvoir thermoelectrique, consiste a 
prendre comme positif le signal de Nernst issus de vortex se deplagant dans le meme 
sens que le courant de chaleur [52]. Autrement dit, et de maniere plus appliquee, 
le coefficient de Nernst est pris comme positif lorsqu'il est du a des fluctuations 
supraconductrices. 
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Le signal provenant des quasi-particules de l'etat normal peut quant a lui prendre 
les deux signes en fonction des details de la surface de Fermi et des mobilites rela-
tives. Par exemple, le signe de u/T pour Techantillon de LSCO (surdope et non su-
praconducteur) de la figure 2.1 est negatif [52], alors que celui de Pr1.79Ce0.2iCuO4_5 
(surdope mais supraconducteur) est positif [")<>]. 

Les coefficients de Hall et Seebeck etant positifs pour ces deux echantillons, 
on s'attendrait a priori a ce que l'effet Nernst ait le meme signe dans les deux 
echantillons. Cette apparente contradiction s'applique egalement dans YBCO ou v 
passe de positif a haute temperature a negatif a basse temperature (c/. chapitre I). 
Le signe de l'effet Nernst n'est toujours pas explique a ce jour, bien que la grandeur 
de v a temperature nulle puisse l'etre. 

2.3 Validation de la theorie semi-classique 

II est possible de relier les coefficients de Nernst et Seebeck afin de pousser un peu 
plus loin la validation de la theorie semi-classique du transport. En effet, lorsque la 
temperature est beaucoup plus basse que la temperature de Fermi (TF), le coefficient 
Seebeck d'un systeme metallique devient lineaire en temperature avec une pente qui 
depend de TF simplement comme [52] 

s - ± y t ¥ - ( 2 1 3 ) 
2 e Jp 

En principe, cette equation n'est valide que dans le cas d'un gaz d'electrons libres. Si 
dans l'equation (2 12) Penergie de Fermi est remplacee par l'expression du coefficient 
Seebeck ci-dessus, on obtient 

" = l n S (2.14) 

ou le signe ± a ete omis pour simplifier. Les equations (2.12) et (2.1 1) sont deux 
formulations du lien entre les coefficients de Nernst et Seebeck par l'entremise de 
Tangle de Hall. Toutefois, cela n'est vrai que dans le cas d'un systeme a une bande, 
autrement Tangle de Hall mesure (divise par le champ magnetique) peut grandement 
differer de la mobilite reelle [52], 
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Nd-LSCO p = 0.20 

• v IT 

A titre d'exemple, la figure 2,2 montre le coefficient de Nernst mesure et celui 
evalue d'apres la relation (2.1 1) pour deux cuprates surdopes, Lai.6-KNdo.4SrxCu04 
(Nd-LSCO) avec x ~ p = 0.20 et 0.24. La mobilite [ID] de meme que le pou-
voir thermoelectrique [13] de chaque echantillon ont ete mesures dans un champ 
magnetique de 15 T. 

Afin d'obtenir les donnees aux 
plus basses temperatures pour p — 
0.20, un champ magnetique suf-
fisamment intense pour complete-
ment detruire la supraconducti-
vite a ete applique, soit 33 T 
pour la mobilite [10], Le coeffi-
cient de Nernst pour p = 0.20 a 
ete mesure a l'automne 2009 au 
Laboratoire National des Champs 
Magnetiques Intenses (LNCMI) de 
Grenoble avec un champ de 28 T ; 
voir la figure 5.1. 

> c 
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II semble que la relation (2.11) 
soit verifiee dans le cas le plus 
surdope dans la limite des basses 
temperatures seulement. Pour p — 
0.20, il y a un facteur cinq entre 
les coefficients de Nernst mesure et 
calcule. II a ete etabli recemment 
qu'un point critique quantique, as-
socie au pseudogap, se situe entre ces deux dopages pour le cuprate Nd-LSCO 

100 
T(K) 

Fig. 2.2 — Coefficient de Nernst mesure et calcule 
pour deux echantillons de Nd-LSCO surdopes. 

Ainsi, alors que la surface de Fermi a p = 0.24 est un large cylindre contenant 
1 + p trous, celle a p — 0.20 est reconstruite avec une densite de trous plus faible. 
Cela demontre clairement les limites de l'utilisation des formules presentees dans ce 
chapitre dans l'analyse des donnees. Dans ce contexte, la soustraction d'une contri-
bution de l'etat normal de la forme S tan 0H [57] est discutable a haute temperature. 
Ce point est developpe plus en detail a l'annexe A. 



Chapitre 3 

Methode experimental 

La mesure precise des proprietes de transport thermoelectrique est une tache 
delicate. II faut generer un gradient de temperature en minimisant les pertes de cha-
leur, determiner avec exactitude la grandeur de ce gradient, controler et surtout sta-
biliser les conditions experimentales et enfin, detecter un signal parfois tres faible, de 
l'ordre du nV. Ce chapitre offre une explication detaillee de la methode experimentale 
utilisee pour recolter les donnees presentees dans les chapitres suivants. 

3.1 Principes generaux 

Puisque les effets Seebeck et Nernst sont nuls dans la phase Meissner de l'etat 
supraconducteur (il ne peut y avoir de difference de potentiel), il n'est pas necessaire-
ment interessant de les mesurer jusqu'aux tres basses temperatures. Au contraire, 
dans certains echantillons, il est plus interessant d'acceder aux temperatures de 
l'ordre de la temperature ambiante et en general, on cherche a mesurer l'etat normal 
sous-jacent a la supraconductivite en appliquant un champ magnetique. 

Pour les donnees rapportees ici, une sonde plongee dans un cryostat d'helium 
liquide, munie d'un thermometre calibre (Cernox) et d'un element chauffant, a ete 
utilisee pour la gamme de 5 a 200 K, parfois jusqu'a 300 K. Le montage de mesure, 

*I1 s'agit en fait de la methode utilisee a Sherbrooke, celle de Grenoble etant similaire, bien que 
moins automatisee. 

17 
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detaille a la section suivante, est installe au bout de la sonde et le vide est fait a 
l'interieur de la chaussette cryogenique qui est inseree dans le centre de l'aimant. Le 
vide cree par une pompe turbo doit etre suffisamment bon 10 -6 mbar) pour que 
le gradient de temperature ne soit pas court-circuite par le gaz residue! De plus, il 
est important qu'il n'y ait pas de gradient thermique entre l'echantillon et les sondes 
de temperature qui permettent de determiner le gradient sur l'echantillon. 

3.1.1 Etape par etape 

Pour un champ magnetique donne (//max). la temperature de la sonde (To) est 
stabilisee, ce qui requiert un certain temps, d'autant plus long que la temperature 
est elevee puisque le temps de relaxation augmente a haute temperature*. Ensuite, 
lorsque la puissance de chauffage de l'element chauffant principal est constante, un 
gradient de temperature est produit sur l'echantillon, generalement de l'ordre de 
2% de To, afin de creer un signal significatif tout en maintenant la temperature de 
l'echantillon pas trop eloignee de T0. Une fois le gradient stabilise, le champ est 
balaye de Hmax a —Hmax. Enfin, la chaleur cesse d'etre appliquee sur l'echantillon, 
le systeme retourne a l'equilibre thermique puis est stabilise a une temperature plus 
elevee. 

3.1.2 Signal de fond et facteur geometrique 

Comme les effets Seebeck et Nernst peuvent etre contamines par un alignement 
imparfait des contacts, il est important d'utiliser le fait que ce sont des fonctions 
respectivement paire et impaire du champ magnetique en balayant le champ de //m a x 

a —//max- De cette fagon, le signal de Seebeck est obtenu en prenant la somme des 
tensions longitudinales Vx(+H) et VX(—H), et le signal de Nernst, en prenant la 
difference des tensions transverses Vy(+H) et Vy(—H). Le signal parasite provenant 
d'un alignement imparfait des contacts est alors elimine. 

*Le temps de relaxation necessaire pour atteindre l'equilibre thermique peut s'ecrire comme le 
rapport de la chaleur specifique et de la conductivite thermique r ~ Cjn. A haute temperature, C 
sature alors que k diminue; r devient alors plus grand. 
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Pour l'effet Nernst, cela permet egalement d'eliminer le signal de fond, soit celui 
mesure sans champ magnetique ou sans gradient de temperature. Pour l'effet Seebeek, 
il faut soustraire manuellement le signal de fond, S(Q = 0) provenant essentiellement 
du bruit electromagnetique dans le voltmetre. 

Puisque les memes contacts sont utilises pour mesurer la tension longitudinale et 
le gradient de temperature, l'effet Seebeek ne necessite pas de tenir compte des di-
mensions de l'echantillon. Par contre, ce n'est pas vrai pour l'effet Nernst. II faut mul-
tiplier le signal obtenu par le rapport de la longueur et de la largeur de l'echantillon : 

_ _ LAVy 
" " AT/L - e AT- {6A) 

3.2 Methode des thermometres 

II existe deux methodes pour quantifier le gradient de temperature. La premiere, 
utilisant des thermometres resistifs, est expliquee ci-dessous. La seconde mise sur des 
thermocouples et elle est decrite a la section • >.•>. 

3.2.1 Montage 

Le montage utilise dans la plupart des mesures exposees ici est illustre schemati-
quement a la figure 3.1. Deux a trois copies de ce montage sont installees sur une 
tige qui est inseree dans un cylindre de cuivre qui sert a la fois de protection contre 
les eventuels accidents de manipulation et surtout d'ecran de radiations, dans le but 
d'isoler au maximum les montages de l'environnement exterieur. 

La geometrie de l'echantillon est idealisee, c'est-a-dire que la longueur est beau-
coup plus grande que l'epaisseur, afin que le gradient de temperature soit plus facile a 
produire. En general, dans le contexte des echantillons mentionnes dans ce memoire, 
l'axe c est par allele au champ magnetique applique selon H \\ z et par consequent, 
le gradient de temperature est genere dans le plan ab. L'echantillon est arrime au 
montage par l'intermediaire d'un bout de bois ou d'un fil d'argent, ou encore en etant 
directement fixe au bloc de cuivre. 
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X 

Fig. 3.1 - Schema du montage de mesure pour les proprietes de transport thermoelectrique 
illustrant l'echantillon, l'element chauffant, les deux thermometres et les differents points 
de mesures electriques. 

A une extremite de l'echantillon, un fil d'argent est relie a une resistance dans 
laquelle une source de courant Keithley 6220 fait circuler un courant variant de 10 
//A a 3 riiA' . tout dependant de la temperature T0 et de la conductivity thermique 
du systeme. Cet element chauffant est suspendu sur des fils de kevlar de 10 pm et 
alimente par une paire de fils de manganin enroules. 

Le kevlar, en raison de sa nature isolante et de sa grande resistance a la traction, 
permet de fixer la resistance tout en l'isolant du montage. Le manganin est utilise 
pour sa faible conductivity thermique, ce qui permet de minimiser les fuites de cha-
leur. L'enroulement est fait suffisamment long pour que sa resistance electrique soit 
de l'ordre de 50 fi. 

A 1'autre extremite, un fil d'argent sert de contact thermique avec le montage qui 
agit comme un reservoir de chaleur a la temperature T0. La chaleur provenant de la 
resistance traverse done l'echantillon pour se deverser dans le reservoir froid. 

*Ce qui correspond a une puissance de chauffage variant entre 0.5 /iW et 45 mW. 
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3.2.2 Mesures et instruments 

La difference de temperature est mesuree entre deux contacts places sur la face 
superieure de l'echantillon tel qu'illustre par la figure I. Chaque contact est relie a 
un thermometre non calibre de type Cernox 1030 par un fil d'argent. Ces deux ther-
mometres sont egalement suspendus sur des fils de kevlar et branches electriquement 
au montage par des enroulements de manganin, pour les memes raisons qu'invoquees 
precedemment. Les thermometres doivent etre prepares avec soin puisqu'un mauvais 
contact avec l'echantillon conduit a une mauvaise determination du gradient. En 
effet, la resistance du contact avec l'echantillon doit etre tres inferieure a celle du 
contact avec le montage par les enroulements de manganin. De cette maniere, le 
thermometre est en bonne approximation a la meme temperature que l'echantillon. 

Un pont de resistance Lakeshore 370AC envoie un courant dans les thermometres 
et mesure la tension generee. Lorsque suffisamment de points ont ete accumules, une 
calibration est effectuee avec, comme reference la temperature principale enregistree 
a chaque point. La difference de temperature AT = T + — T - et la temperature 
moyenne de l'echantillon Tmoy = (T+ + T~) /2 sont alors connues. 

Les memes contacts sont relies a une paire de fils de phosphore-bronze, enroules et 
suspendus sur des fils de kevlar. L'avantage de ce fil est son pouvoir thermoelectrique 
tres faible. Ainsi, les enroulements ne contribuent pas au signal mesure, meme si 
une difference de temperature existe entre les deux extremites. lis doivent tout de 
meme etre suffisamment longs afin de minimiser les pertes de chaleur. Les tensions 
longitudinales et transverses sont amplifiees d'un facteur 103 par des amplificateurs 
Nanovolt DC A10 et mesurees par des nanovoltmetres Keithley 2182A. 

Toutes ces manipulations sont controlees automatiquement par un programme 
Labview qui a ete elabore et constamment ameliore par plusieurs membres du groupe 
au fil des ans. II permet d'ajuster le temps de stabilisation de chaque etape, de prevoir 
le courant qui sera utilise pour creer le gradient de temperature, de visualiser les 
tensions mesurees et les resistances des thermometres, de sauvegarder les donnees, 
de les televerser directement sur le serveur du groupe et de choisir le mode de mesure 
entre thermometres et thermocouples. 
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3.3 Thermocouples 

22 

3.3.1 Problematique 

L'avantage de la methode decrite ci-haut, avec des thermometres non calibres, 
est qu'il faut justement faire une calibration a chaque nouvelle experience. II n'y 
a pas lieu de se demander si la calibration est a refaire, si les thermometres ont 
change, etc. Par contre, comme les thermometres sont a une certaine distance de 
l'echantillon, relies par un mince fil d'argent, il se peut que le gradient mesure soit 
en fait plus faible que celui reellement present sur l'echantillon. Cette disparite, qui 
est la manifestation de pertes de chaleur, peut etre causee par la presence d'un gaz 
d'echange, par des radiations thermiques ou tout simplement par les nombreux fils 
qui lient l'echantillon, directement ou indirectement, au montage de cuivre. 

Et bien sur, tous ces problemes sont plus importants a haute temperature. Tous 
les gaz indesirables sont liquefies sous la temperature d'ebullition de l'azote, soit 
77 K, ou encore cryo-pompes, c'est-a-dire colles a la paroi qui est en contact avec 
le bain d'helium a 4.2 K. Les pertes de chaleur sont egalement plus probables a 
haute temperature puisqu'une plus grande quantite de chaleur est appliquee sur 
l'echantillon. Toutefois, l'effet le plus important provient des radiations thermiques. 
Lorsque Tmoy > 150 K, les thermometres emettent tant de radiations qu'ils sont alors 
nettement plus froids que l'echantillon. II est utile de mentionner que les radiations 
emises par les thermometres sont nuisibles alors que ce n'est pas le cas pour celle 
emises par l'echantillon. En effet, l'echantillon perd une certaine quantite de chaleur 
par radiation, mais cela n'affecte pas le gradient de temperature une fois l'equilibre 
thermique atteint. 

3.3.2 Solution 

Une methode alternative mettant a profit l'effet Seebeek a ete developpee au 
cours de la derniere annee afin de remedier a tous ces problemes. Les thermocouples 
ne sont pas nouveaux, ni leur utilisation en thermometrie, loin de la. La nouveaute 
tient en fait a leur utilisation sur un montage du groupe. 
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a H V n E 
Un thermocouple est compose de deux materiaux 

ayant des pouvoirs thermoelectriques differents. 
Lorsque les deux materiaux subissent une meme varia-
tion de temperature, ils reagissent differemment et une 
tension, qui depend de leur pouvoir thermoelectrique 
et du gradient de temperature, se developpe entre les 
deux. Le schema ci-contre illustre le phenomene. 

La difference de potentiel totale est 

VAE = ^AB + VBC + ^CD + ^DE (3.2) 

Fig. 3.2 - Schema illus- Q h = _ y D E p u i s q u e l e s d e u x fils s o n t d u m e m e 

trant le principe d'un thermo-
couple materiau, par exemple du cuivre. En supposant que 

T2 > Ti et en ecrivant le pouvoir thermoelectrique du 
fil rouge (bleu) comme Sr (Si,), on obtient 

Kae 
rTi t-Ti 

= - STdT - / ShdT 
JT2 JTi 

rTi 

JT 
(Sr - S b ) d T 

~ (ST - S h ) (T2 - Tx 

(3.3) 

ou la difference de pouvoir thermoelectrique a ete supposee constante sur la difference 
de temperature consideree. II suffit done de mesurer la tension Vae, connaissant la 
difference Sr — Sb, c.e qui peut etre trouvee dans la litterature ou par une calibration, 
pour obtenir la difference —T\. 

3.3.3 Materiaux et technique 

Les combinaisons de materiaux pour former un thermocouple sont nombreuses. 
Celle qui a ete retenue est appelee type E; elle est constitute de chromel (Cr 10% 
et Ni 90%) et de constantan (Cu 54%, Ni 45%, Mn 0.75% et Fe 0.25%). Ce type de 
thermocouple a ete choisi pour sa grande sensibilite dans la gamme de temperature 
d'interet, 20 a 300 K [.̂ n], sa faible dependance en champ magnetique [!')] et pour 
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sa faible conductivity thermique [un]. Pour une mesure a plus basse temperature, un 
choix tel que AuFe avec chromel serait plus adequat. 

Dans le montage de la figure 3.1, il faut bien sur determiner le gradient de 
temperature, mais il est egalement interessant de connaitre la temperature de l'echan-
tillon. Deux thermocouples sont done necessaires plutot qu'un seul. La configuration 
qui a ete choisie, parmi d'autres possibilites, est celle d'un thermocouple absolu 
(donnant T~) et d'un thermocouple differentiel (donnant AT), tel qu'illustre par la 
figure 3.3Sa). 

Fig. 3.3 — (a) Schema des thermocouples absolu et differentiel dans la configuration uti-
lisee. (b) Thermocouple differentiel constitue de deux fils de constantan et d'un fil de 
chromel. Le lien entre les deux fils est une soudure par point. 

La mesure des tensions Vdiff et Kbs s e fait P a r des fils de cuivre qui sont a la 
temperature du montage To- Tous les contacts entre les thermocouples et les fils de 
cuivre sont colles sur une plaque de saphir a la temperature T0. Les jonctions entre 
les fils de chromel et de constantan sont des soudures par point (spot-welding), ce 
qui evite d'introduire du plomb ou de l'etain dans le thermocouple. Les liens entre 
l'echantillon et les thermocouples sont assures par des fils d'argent tres courts qui 
sont colles aux jonctions a l'aide de vernis, sans contact electrique. Etant donne que 
la mesure se fait au point de jonction des thermocouples, la petite surface du point 
fait en sorte que la perte de chaleur par radiation est minime. II assez simple de 

(a) (b) 
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verifier que la tension V(\\n donne bien le gradient de temperature. 

rT~ pT+ pT0 
Vdifi = - I Set dT - / Schr dT - / -Set. dT 

JTQ JT- JT+ 
T~ pT+ rT~ fT+ 

Set dT — / 5 C h r d T + / Set dT + / 5C t dT 
T0 JT- JT0 JT- (3.4) 
T+ pT+ 

SChldT+ / SCt dT 

— (Set S'chr) ( T + - T - ) 

En definissant S^er = <5ct - S'chr, on a done AT = ydi(r/,s-ther. Puisque la temperature 
T0 est connue, la temperature de l'echantillon est donnee par 

Tmoy = To + J - (vahs + % ) . (3.5) 
' - ' ther 

Fig. 3.4 - Pouvoir thermoelectrique d'un thermocouple de type E mesure en fonction de 
la temperature et compare a une fonction polynomiale d'ordre 12 trouvee sur !< \wl>. 

3.3.4 Comparaison des methodes 

La problematique liee aux fuites de chaleur par radiations est devenue evidente a 
l'automne dernier lorsqu'un echantillon de HgBa2Cu04+,5 (Hg-1201) a ete mesure a 
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l'aide de thermometres. Les donnees recueillies montraient une augmentation de S'/T 
inattendue en fonction de la temperature. II s'est avere que cela etait probablement 
cause par une fuite d'helium, affect ant la mesure du gradient de temperature. De plus, 
la calibration etait tres mauvaise et les resultats tres bruyants, comme le montre la 
figure '>.">. 

Les resultats obtenus par la methode des thermocouples, en plus d'atteindre 
Tmoy > 300 K, sont nettement moins bruyants. Bien sur, la fuite d'helium avait ete 
corrigee entretemps. Quoi qu'il en soit, la comparaison permet tout de meme de mon-
trer que la methode des thermometres est tres sensible aux conditions experimentales 
alors que celle des thermocouples l'est beaucoup moins. Le fait que les deux courbes 
convergent plus ou moins a basse temperature confirme l'hypothese de la fuite de 
chaleur et de la sous-estimation du gradient de temperature. II faut noter que la 
consommation d'helium liquide devient faramineuse lorsque T0 tend vers 300 K. II 
faudra done, dans le futur, concevoir un systeme different pour realiser des mesures 
a haute temperature. 

0.8 

_ 0 .6 
CVp" 
$ 

H 0.4 
W 

0.2 

0 0 100 200 300 
T(K) 

Fig. 3.5 - Effet Seebeck d'un echantillon de Hg-1201 en fonction de la temperature. 
Comparaison entre les resultats obtenus par la methode des thermometres Cernox et celle 
des thermocouples. II faut noter que les donnees obtenues avec la methode des thermometres 
sont tres probablement contaminees par une fuite d'helium qui fausse la mesure du gradient. 
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Chapitre 4 

Mise en contexte 

Deux recentes publications par notre groupe, Daou et coll. [57] et Chang et 
coll. [01], ont presente des donnees des effets Nernst et Seebeek qui apportent de 
nouvelles connaissances sur le diagramme de phase des cuprates. L'objectif de ce 
chapitre est de montrer ces donnees et d'en expliquer les consequences, afin de mettre 
les resultats du prochain chapitre en contexte. 

4.1 Brisure de la symetrie de rotation 

Au cours des dernieres annees, de nombreuses experiences ont sonde le pseudogap 
a la recherche d'une brisure de symetrie. Des mesures de diffraction de neutrons 
polarises sur des echantillons de Hg-1201 [02], YBCO [00] et LSCO [01], et d'effet 
Kerr polaire sur YBCO [05], ont observe une brisure de la symetrie d'inversion du 
temps. Cependant, les temperatures auxquelles la brisure de symetrie est observee 
different significativement d'une etude a l'autre [07], 

D'autres mesures, telles que la resistivite [oo] ou la diffusion inelastique de neu-
trons [07,08], a bas dopage, ou encore la STM [oo], a basse temperature, ont demontre 
que la symetrie de rotation etait brisee. Dans tous ces cas toutefois, aucun lien direct 
avec la temperature T* n'a pu etre etabli [ >7]. 

27 
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Dans cet article [• >7] paru dans la revue Nature, une forte anisotropic dans le plan 
ab de YBCO, commengant a T*, a ete detectee dans l'effet Nernst. L'origine de cette 
anisotropic est discutee, de meme que ses consequences. 

4.1.1 Effet Nernst dans YBCO 

La figure 1.1 trace la dependance en temperature de u/T dans YBCO' p — 
0.12 pour differents champs magnetiques. Deux contributions bien distinctes sont 
observees : celle des fluctuations supraconductrices, positive et ayant une importante 
dependance en champ magnetique, et celle des quasi-particules, sans dependance en 
champ. Tel que mentionne a la section 2.2, la contribution des vortex est positive 
par convention. 

20 

15 

10 

t: 5 

0 

-5 
0 50 100 150 200 250 

T(K) 
Fig. 4.1 — Le coefficient de Nernst de YBCO p = 0.12 est trace comme u/T en fonction 
de la temperature pour differents champs magnetiques. La Tc = 66 K a champ nul est 
marquee par une ligne verticale. Le gradient de temperature est applique selon l'axe b. 
Figure tiree de [ 17]. 

Lorsque la temperature est suffisamment basse par rapport a la Tc, les vortex sont 
ancres dans l'echantillon et le signal mesure est nul; c'est la phase solide de vortex. 
En appliquant un champ magnetique de plus en plus intense, la Tc est diminuee ce 
qui deplace la contribution des vortex vers les plus basses temperatures. 

* Tous les echantillons de YBCO presentes ici sont demacles, c'est-a-dire que les axes a et b sont 
bien definis par l'application d'une pression uniaxiale suivant la croissance des cristaux. 
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La contribution des quasi-particules est petite et positive a haute temperature 
(encart de la fig. 1.1), puis plonge pour devenir grande et negative a partir d'une 
temperature T„. Cette contribution, qui est independante du champ applique, est 
cependant revelee par un champ assez intense pour detruire la supraconductivite. 

4.1.2 T* vue par l'effet Nernst 

A la figure 4.2, toutes les valeurs de Tu obtenues sont placees sur le diagramme 
de phase de YBCO et peuvent, etre comparees avec les valeurs de T* issues de la 
resistivite. Compte tenu des barres d'erreur, les deux echelles de temperature sont 
equivalentes et cela pour les deux axes a et b. Cela permet de conclure que Tv = T*. 

Dopage, p 
Fig. 4.2 — Diagramme de phase de YBCO montrant revolution de la Tc en fonction du 
dopage. Les cercles bleus et rouges sont les temperatures T„ definies par l'apparition du 
signal des quasi-particules dans l'effet Nernst lorsque le gradient de chaleur est applique 
selon les axes a et b. respectivement. Les carres verts sont les temperatures marquant la 
deviation de la resistivite d'un comportement lineaire en temperature. Figure tiree de [ >7], 

Dans les nombreuses etudes de l'effet Nernst sur LSCO [77,70], l'apparition du 
signal des quasi-particules a haute temperature, c'est-a-dire a T*, a longtemps ete 
consideree comme une preuve de la persistance des fluctuations supraconductrices 
tres au-dessus de Tc. Cette interpretation erronee est causee par le signe de la contri-
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bution des quasi-particules : alors qu'elle est negative dans YBCO, elle est positive 
dans LSCO, soit le meme signe que les fluctuations. 

4.1.3 Anisotropic 

La figure 4.3 compare les coeffi-
cients de Nernst pour differents do-
pages de YBCO avec le gradient de 
chaleur selon les axes a et b. La 
temperature, en abscisse, est norma-
lisee pour chaque dopage par rapport 
a la valeur T„ correspondante, ce qui 
permet de concentrer la comparai-
son sur l'axe des ordonnees. L'echelle 
choisie ne montre que le signal com-
pris entre Tu et Tc pour le plus haut 
champ disponible, soit 15 T. Comme 
le montre la figure 1.2, la difference 
entre ces deux temperatures dimi-
nue avec l'augmentation du dopage. 
C'est ce qui explique, partiellement, 
que le signal negatif devient de plus 
en plus faible lorsque le dopage aug-
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Fig. 4.3 — Dependance en temperature de vjT 
pour differents dopages dans YBCO et pour AT || 

mente. Dans tous les cas, le signal a (a) e t A r II b (b)- F i S u r e t i r 6 c d e I;?~]-
negatif est beaucoup plus grand lorsque AT || b, par pres d'un ordre de grandeur. En 
plus d'etre tres grande, cette anisotropic apparait a T„ pour tous les dopages etudies 
ici, soit p — 0.12, 0.15 et 0.18. Cela permet de conclure que Panisotropie observee 
est liee au pseudogap. A la figure 4.8, Panisotropie est tracee pour p = 0.12 comme 
le rapport de la difference et de la somme des coefficients de Nernst. Cette anisotro-
pic relative peut etre vue comme un parametre d'ordre nematique [37], en analogie 
avec le parametre d'ordre defini pour caracteriser Panisotropie de la resistivite dans 

Sr3Ru207 [711. 

*C'est-a-dire un ordre qui brise la symetrie de rotation, mais pas la symetrie de translation. 
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4.1.4 Role des chaines 

La symetrie de rotation est dont brisee dans la phase pseudogap de YBCO. Une 
question importante doit etre resolue avant de pouvoir en tirer des conclusions : quel 
est le role joue par les chaines ? Voici quelques elements de reponse (toutes les figures 
pertinentes se trouvent dans les informations supplement aires de Particle). 

• A p = 0.08, la contribution des chaines devient negligeable [Ou] et l'anisotropie 
(j\Jcr.A augmente lentement lorsque la temperature est abaissee, tout comme 
vh!v&- Par contre, a p = 0.12, les chaines conduisent davantage et a^/a;i di-
minue alors que a augmente toujours. Ainsi, du moins a bas dopage, les 
chaines semblent affecter l'anisotropie de la conductivity, mais pas celle de 
l'effet Nernst. 

• L'effet des chaines est evidemment maximal lorsqu'elles sont pleines, soit pour 
5 — 1. Deux echantillons ayant pratiquement le meme dopage de p = 0.18, 
avec 5 = 0.97 et S = 0.998, ont ete mesures. L'anisotropie de la conductivity 
est au maximum d'un facteur deux dans le premier, mais jusqu'a un facteur huit 
dans le second. Pourtant, l'anisotropie de l'effet Nernst n'est pas plus grande 
pour 8 = 0.998. Le seul effet des chaines semble etre un signal de fond present 
au-dessus et en-dessous de T*. 

• La conductivity des chaines est definie comme <7ch = o"b — cra. La resistivite 
des chaines pour 5 = 0.998 est parfaitement quadratique en temperature et ne 
montre aucune anomalie a T*; le pseudogap n'affecte pas les chaines. 

• Si les chaines etaient responsables de l'anisotropie de l'effet Nernst, l'impact 
devrait etre le plus important a p = 0.18. En fait, le contraire est vrai; l'aniso-
tropie est plus grande a bas dopage, lorsque Tu et Tc sont tres eloignees. 

La conclusion est done que la phase pseudogap brise la symetrie de rotation 
des plans de Cu02- Les chaines, sans causer l'anisotropie observee, sont neanmoins 
necessaires a son observation. En effet, un echantillon macroscopique ayant une struc-
ture parfaitement tetragonale forme des domaines qui font en sorte que toute aniso-
tropic est indetectable par une mesure de transport puisqu'en moyenne, toutes les 
directions sont equivalentes. Les chaines, en rendant la structure orthorhombique, 
donnent une direction preferentielle aux domaines et permettent la detection de 
l'anisotropie. 
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Pour reproduire l'effet des chaines sur d'autres cuprates ayant une structure 
tetragonale, il faut avoir recours a l'application d'une pression uniaxiale ou a un 
champ magnetique dans le plan ab. Cela fait partie des futurs projets du groupe. 

4.2 Reconstruction de la surface de Fermi 

Tandis que la publication dans la revue Nature, resumee ci-haut, traitait du pseu-
dogap et des hautes temperatures, celle dans Physical Review Letters se concentrait 
sur les basses temperatures. Des mesures realisees sur YBCO p = 0.12 sous un champ 
magnetique de 28 T ont permis d'ajouter quelques pieces au casse-tete des cuprates. 

La particularity de ce dopage est qu'il 
suffit d'un champ magnetique relative-
ment petit pour detruire la supraconduc-
tivite en raison de la competition d'un 
ordre de rayures [72]. 

4.2.1 Fluctuations 

A la figure 1 . 1 , les coefficients de 
Nernst et Seebeck sont traces en fonction 
du champ magnetique pour differentes 
temperatures. A haute temperature, les 
deux coefficients sont independants du 
champ magnetique. A "T < 80 K et 
pour un champ suffisamment grand 
pour sortir de la phase de solide de 
vortex (//vortex). S montre une legere 
dependance en champ qui peut etre assi-
milee a de la magnetoresistance puisque, 
comme l'indique la relation (2.0), S est 
la derivee par rapport a l'energie de la 
conductivity. 

Fig. 4.4 — Dependances en champ 
magnetique des coefficients de Nernst 
et Seebeck pour YBCO p = 0.12. L'encart 
montre qiie la derivee du coefficient de 
Nernst pour l'isotherme 9 K tend vers zero 
pour if -> 30 T. Figure tiree de [<»!]. 
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Le comportement du coefficient de Nernst est plus complique. D'abord, lorsque 
le champ atteint Hvortex, les fluctuations supraconductrices donne un grand signal 
positif, conformement a la convention de signe. Puis, v change de signe avant de 
saturer lorsque H -» 30 T. L'encart de la figure 2,1. montre la derivee de v par 
rapport au champ pour la plus basse temperature disponible. II est clair qu'a cette 
temperature, la derivee s'annule pour H ~ 30 T. 

Le coefficient de Nernst mesure a 28 T est done pratiquement exempt de toute 
contribution des vortex jusqu'a 9 K et la dependance en temperature de u/T a ce 
champ peut etre consideree comme le reflet de l'etat normal. C'est ce qui est tracee a 
la figure 1.5 ; on voit que le signal negatif de la figure 1.1 se poursuit pour extrapoler 
a environ —7 nV/K2T a T —> 0 K. Compte tenu de la mobilite issue de Tangle de 
Hall (fig. 1.5) et de Tenergie de Fermi obtenues du coefficient Seebeek dans la limite 
T —> 0 K (fig. -i.fi), cette valeur se place tout juste sous la droite du graphique de 
Behnia (voir la figure 5.10), en bon accord avec la relation 2.12. 

Fig. 4.5 - Dependances en temperature de Tangle de Hall et du coefficient de Nernst de 
YBCO p — 0.12 pour differents champs magnetiques. La ligne pointillee verticale indique 
la Tc a champ nul. L'encart montre un agrandissement de z//T vs T pour H = 1 T. La 
fleche pointe le debut des fluctuations supraconductrices. Figure tiree de [lii]. 
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L'encart de la figure J . 5 montre que le signal des vortex a H = 1 T, centre a la 
Tc, ne s'etend pas au-dela de 90 K. Cela contredit directement le scenario du groupe 
de Ong dans lequel les fluctuations supraconductrices sont detectables jusqu'a tres 
haute temperature [»?]. Etrangement, les travaux publies qui supportent cette idee 
ne montrent que tres rarement des donnees de YBCO ; dans les quelques publications 
qui le font [70,73], le signal negatif, vu dans un petit intervalle de temperature et de 
dopage, est balaye du revers de la main comme provenant de « trous dans les chaines » 
ou comme etant un « artefact d'une procedure de soustraction inadequate » [73], 

4.2.2 Poche d'electrons 

La figure i.li presente le coefficient Seebeck dans l'etat normal de quatre cuprates 
dopes en trous pres du dopage p ~ 1/8. Les trois cuprates montres, en plus de 
YBCO, soit Nd-LSCO [7 1], Eu-LSCO [(il] et La2_a,BaxCu04 (LBCO) [77], sont des 
materiaux dans lesquels un ordre de rayures a ete detecte avec un vecteur d'onde 
Q = (0.5 ± 5, 0.5) ou 5 = 1/8. Ce sont egalement des materiaux ayant une structure 
tetragonale a basse temperature. 

Les dependances en temperature 
de ces quatre echantillons sont tres si-
milaires ; toutes presentent un change-
ment de signe autour de 50 K. Dans 
tous les cas, sauf YBCO, le change-
ment de signe est sans aucun doute 
lie a l'ordre de rayures. Cela rend plus 
que pertinente la recherche pour un 
ordre de densite de charge et/ou de 
spin dans YBCO a p ~ 1/8. 

Comme la relation 2.1 l'indique et 
en accord avec le coefficient de Hall, 
le signe du pouvoir thermoelectrique est une indication directe du signe des porteurs 
dominants. Le signe negatif de S a T —> 0 K est done une confirmation de plus 
que les oscillations quantiques mesurees dans YBCO a des dopages similaires [!, 7 -] 
proviennent d'une poche d'electrons. 

T(K) 
Fig. 4.6 - Pouvoir thermoelectrique de quatre 
cuprates dopes en trous a p — 1/8. La fleche 
verte indique l'apparition d'un ordre de rayures 
dans Eu-LSCO vu par diffraction de rayons 
X [7)7,77]. Figure tiree de [til]. 
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La valeur a T —> 0 K de S/T, soit — 0.4//V/K2, est eoherente avec celle de v/T, tel 
qu'attendu de la relation 2.11. En effet, en prenant la valeur de la mobilite mesuree 
a 30 T (/j, ~ 0.033 T _ 1 , voir figure 4.5), on trouve \u/T\ = § p \S/T\ ~ 9 nV/K2T, 
en tres bon accord avec la valeur de \v/T\ = 7nV/K 2 T de la figure 4.5. 

L'origine de la poche d'electrons, de meme que son emplacement dans la premiere 

zone de Brillouin, sont toujours l 'objet de vifs debats. Deux scenarios en particulier 

sont plus serieusement envisages. Le premier est une reconstruction du grand cylindre 

de trous par un ordre d 'onde de densite qui brise la symetrie de translation (SDW ou 

rayures) [•> 1]. Dans le second, plus exotique, un ordre appele d-density wave implique 

des courants orbi taux et brise la symetrie d'inversion du temps [79]. 

4.3 L'anisotropie et la poche d'electrons 

Dans les quelques pages qui precedent, il a ete demontre que l'effet Nernst per-
met de reveler une anisotropie dans le plan de Cu02 de YBCO dont l'apparition 
est simultanee avec l'ouverture du pseudogap. Aussi, le pouvoir thermoelectrique 
a confirme que le transport a basse temperature est domine par une petite poche 
d'electrons ayant une grande mobilite. 

En comparant les coefficients de Nernst des axes a et b mesures sous 28 T, on 
constate que ces deux observations apparemment contradictoires sont en fait gra-
duellement reconciliees. En effet, la figure 1.7 montre que l'anisotropie, maximale a 
85 K, disparait autour de 30 K, ou c'est la poche d'electrons qui domine. 

Toutes les donnees d'effet Nernst pour YBCO p = 0.12 sont mises ensembles sur la 
figure 4 .8 et font une synthese des resultats enumeres dans ce chapitre. L'anisotropie 
entre les axes a et b debute a Ti,, est maximale a 85 K puis s'annule lorsque la poche 
d'electrons domine. 
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150 
T(K) 

Fig. 4.7 — Contributions des quasi-particules au coefficient de Nernst de YBCO p — 0.12 
pour les axes a (bleu) et b (rouge). L'anisotropic revelee a haute temperature par un 
champ magnetique modeste (cercles) disparait progressivement a basse temperature sous 
un champ plus intense (carres). 
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Fig. 4.8 — Anisotropie en fonction de la temperature pour YBCO p = 0.12. Les points 
rouges sont la difference sur la somme tandis que les points noirs vides sont obtenus de 
[D(T) - D(TV)]/[S(T) - S(T„)] ou D(T) = - u^/T et S(T) = + ^ ) / T . Cette 
complication vient du fait que (//[, — f a ) change de signe vers 150 K. Les triangles montrent 
egalement le rapport de la difference et de la somme, mais pour un champ magnetique de 
28 T. La ligne bleue trace la valeur de tan obtenue sous un champ magnetique de 30 T. 
Figure inspiree de f • |. 



Chapitre 5 

Transport thermoelectrique sous 
champ magnetique intense 

Tel que mentionne a quelques reprises, les champs magnetiques intenses sont un 
outil essentiel a l'etude des supraconducteurs puisqu'ils permettent de detruire la 
supraconductivite et de reveler l'etat sous-jacent. En particulier, dans un contexte 
de competition de phases avec un ordre d'onde de densite, le champ magnetique agit 
comme un parametre de controle cle [ms]. 

Pour faire suite aux resultats presentes au chapitre precedent, d'autres mesures 
des effets Nernst et Seebeek ont ete effectuees au LNCMI de Grenoble sous 28 T. 
Certains resultats sont presentes dans ce chapitre. Ceux de l'echantillon Hg-1201 
p = 0.10 sont exposes a 1'annexe' B. Les details concernant les echantillons et les 
experimentations sont resumes a l'annexe ('. 

5.1 Nd-LSCO p = 0.20 

La figure o. 1 montre la dependance en temperature du coefficient Nernst de Nd-
LSCO pour p = 0.20 et differents champs magnetiques. Contrairement a YBCO, 
v est negatif a haute temperature et devient positif sous 40 K. II n'est done pas 
aise de distinguer les contributions des fluctuations supraconductrices et des quasi-
particules. 

37 
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5.1.1 Deux contributions a l'effet Nernst 

A ce dopage, la resistivite a permis d'evaluer que Tc — 20 K et T* ~ 75 K [10 ] . 
Cette derniere temperature est indiquee par une fleche sur le panneau du haut de la 
figure 5. J. Bien que la densite de points soit trop faible pour 1'affirmer avec certitude, 
il semble que la remontee de v/T s'amorce bien avec l'ouverture du pseudogap. 
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Fig. 5.1 — Dependance en temperature du coefficient de Nernst de Nd-LSCO pour p — 0.20 
et differents champs magnetiques. Le panneau du haut montre un agrandissement de la 
courbe a 10 T dans la region des hautes temperatures. La fleche indique la position de la 
temperature T* deduite de la resistivite [10]. 

On pourrait evidemment argumenter que ce sont les fluctuations supraconduc-
trices qui sont la cause de la remontee et du changement de signe. II y aurait alors 
des vortex qui persisteraient a des temperatures deux a trois fois superieures a Tc. 

Toutefois, la dependance en champ magnetique ne supporte pas ce scenario. En 
effet, au-dessus de 30 K, la valeur de v/T est la meme pour tous les champs. A lui seul, 
cet argument rend le scenario des fluctuations supraconductrices tres improbable. 
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5.1.2 Verification quantitative 

A basse temperature, un champ de 28 T donne un signal de Nernst qui sature 
a une valeur de +5 nV/K2T. Tel qu'anticipe a la section 2.3, cette valeur est en 
contraste avec la valeur de —0.4 nV/K 2T obtenue sous un champ de 15 T dans Nd-
LSCO p = 0.24. Avec une Tc de 17 K, la supraconductivite est elle-
meme pratiquement, inchangee. 
Par contre, une difference no-
table est qu'il n'y a aucune 
trace du pseudogap a ce dopage. 
La relation (2 12) nous permet 
done de conclure, puisque la 
mobilite ne change pas plus que 
d'un facteur deux (fig. 5.2), que 
la surface de Fermi a subi une reconstruction en passant de p — 0.24 a 0.20. En fait, 
comme la mobilite diminue d'un facteur deux, il faut que l'energie de Fermi change 
d'un facteur vingt pour rendre compte de l'augmentation de la valeur de vjT. 

Comme les valeurs de la mobilite et de l'energie de Fermi sont connues, il est 
possible de placer ces deux valeurs de vjT sur le graphique de Behnia (fig. 2.1). 
Pour p = 0.20, on a p = 10"3 T" 1 et TF ~ 300 K alors que pour p = 0.24, on 
a p = 1.8 x 10 - 3 T _ 1 et TF ~ 1400 K. Les temperatures de Fermi sont extraites 
de la valeur a basse temperature du coefficient Seebeek [13] par la relation (2713). 
La valeur obtenue pour p — 0.24 est plus petite d'un facteur trois que celle issue 
des oscillations quantiques dans Tl-2201 [81], L'augmentation de la valeur de S/T 
pourrait etre causee par la proximite du PCQ. Bien sur, la valeur obtenue pour 
p = 0.20 est tres approximative, etant donne la possible compensation des trous et 
des electrons. 

Deux points sont done ajoutes au graphique de Behnia a la figure 5.10. La sec-
tion 2.5 a permis de souligner que les equations semi-classiques du transport ren-
daient compte des valeurs obtenues pour p — 0.24, mais pas 0.20. II n'est done pas 
surprenant que le point associe a ce dopage soit eloigne de la droite. 

40 . 60 
T ( K ) 

Fig. 5.2 - Mobilite de deux echantillons de Nd-LSCO. 
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5.2 Eu-LSCO 

La figure 5.3 montre la dependance en temperature du coefficient Nernst de Eu-
LSCO pour p = 0.125 et differents champs magnetiques. Comme pour Nd-LSCO, u 
est negatif a haute temperature et devient positif sous 100 K. A ce dopage par contre, 
le pseudogap apparait a beaucoup plus haute temperature, soit environ 140 K [7ti], 
tandis que la Tc est particulierement faible, autour de 7 K (cf . figure (7.1). 

5.2.1 Deux contributions a l'effet Nernst pour p = 0.125 

Ainsi, la contribution des quasi-particules, meme si elle est du meme signe que 
celle des vortex, peut etre distinguee par Failure de la courbe. Comme le signal de 
Nernst est proportionnel a la temperature, d'apres la relation (2.12), u doit s'annuler 
a T = 0 K . Les donnees de la figure presentent done deux elements distincts, 
attribues respectivement aux quasi-particules et aux vortex : 

1. un renfiement qui apparait a haute temperature, qui est independant du champ 
et qui s'annule a T = 0 K; 

2. un pic qui apparait entre 30 et 40 K, qui augmente tres rapidement a basse 
tempera-ture et qui est efface en appliquant un champ de 28 T. 
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Fig. 5.3 — Dependance en temperature du coefficient de Nernst de Eu-LSCO pour p — 
0.125 et differents champs magnetiques. 

*C'est egalement la troisieme loi de la thermodynamique, enoncee par W. H. Nernst lui-meme. 
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Les donnees recueillies sous 28 T, lorsque tracees en v/T, permettent d'extrapo-
ler vers une valeur de 2 nV/K2T. Avec une mobilite mesuree sous 45 T d'environ 
10~2 T 1 (donnees non publiees) et une temperature de Fermi de 550 K, un point 
supplement aire peut etre mis sur le graphique de Behnia (figure 5.10). La valeur 
de TF provient encore une fois de S/T (figure 5,7); elle est comparable aux valeurs 
obtenues des oscillations quantiques dans YBCO [7x, 02], 

5.2.2 Mesures a haut champ dans Eu-LSCO 

Le changement de signe de l'effet Seebeek dans Eu-LSCO p = 0.125 a deja ete 
mentionne a la section 1.2.2 et publie [01], Bien que ce changement de signe soit 
visible a champ magnetique nul, il est interessant de le confirmer aux plus basses 
temperatures en appliquant un champ magnetique intense sur differents dopages. 
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Fig. 5.4 — Dependances en champ magnetique et en temperature des coefficients de Nernst 
et Seebeek pour Eu-LSCO p = 0.10. 
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La figure 5,1 rassemble les dependances en champ et en temperature des coef-
ficients de Nernst et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.10. Sauf pour les plus basses 
temperatures mesurees, ou le regime mixte de vortex est observe, la dependance en 
champ de S/T est tres faible. Possiblement associee a de la magnetoresistance, il n'a 
pas ete possible a ce jour de tirer de conclusion de Panalyse de cette dependance. 

Alors qu'un champ magnetique d'environ 10 T est suffisant pour eliminer toute 
trace de supraconductivite dans l'effet Seebeck, il n'est pas evident que l'etat normal 
soit atteint dans le coefficient de Nernst a basse temperature. En effet, contrairement 
a YBCO p — 0.12 (figure 1.1), v ne semble pas saturer a 28 T. De plus, v devrait 
etre nul dans l'etat supraconducteur sous Hvortex et montrer un maximum positif 
dans le regime ou les vortex sont mobiles. Cela n'est pas ce qui est observe puisqu'un 
champ magnetique tres faible suffit pour engendrer un signal de Nernst enorme, 
soit u/T(0.1 T) ~ 1.5 /tV/K2T a T = 4.7 K. Une explication de ce comportement 
representerait une avancee interessante pour la comprehension de l'effet Nernst dans 
les cuprates sous-dopes. 

Cela etant, la valeur de v/T a haut champ dans la limite T —)• 0 K n'est pro-
bablement pas significative. De meme, la valeur negative de S/T est assurement 
influencee a la fois par des trous et des electrons de maniere plus importante qu'au 
dopage p ~ 1/8. II n'est done pas pertinent d'en tirer une valeur de l'energie de Fermi. 
Afin de caracteriser la presence de la poche d'electrons causant ce signe negatif, la 
temperature ou S change de signe est retenue, soit T0

S = 18 ± 2 K. 

La figure 5.5 montre les dependances en champ et en temperature des coeffi-
cients de Nernst et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.16. Le comportement de S/T est 
tres similaire a celui pour p = 0.10. Pour un champ magnetique superieur a Hvortex. 
une faible dependance en champ est observee. L'etrange forme de la transition de 
H < Hvortex a II > //vortex: egalement visible dans la dependance en temperature 
de la resistivite a champ nul (figure C. 1), peut etre attribute a une inhomogeneite 
de l'echantillon. Contrairement a celle pour p = 0.10, la dependance en champ du 
coefficient de Nernst correspond davantage a ce qui est attendu; u est bien nul dans 
l'etat supraconducteur, montre un maximum positif avant de diminuer et potentiel-
lement saturer a un champ plus grand que 28 T. La double structure de la transition 
est egalement visible. 
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Fig. 5.5 — Dependances en champ magnetique et en temperature des coefficients de Nernst 
et Seebeek pour Eu-LSCO p = 0.16 y = 0.2. 

Le changement de signe du coefficient Seebeek n'est pas observe a champ nul 
puisqu'il survient a la meme temperature que la supraconductivite (Tc ~ 13 K, cf. 
annexe ( ). Un champ de 10 T est suffisant pour obtenir T0

S = 13±5 K. L'incertitude 
vient des differentes valeurs obtenues des differents champs. Encore une fois, il est 
difficile d'interpreter la grandeur des valeurs de S/T et v/T dans la limite T - > 0 K 
en raison de la compensation entre les trous et les electrons et de la dependance en 
champ magnetique. 

La figure o.b montre les dependances en champ et en temperature des coefficients 
de Nernst et Seebeek pour Eu-LSCO p = 0.16, mais cette fois avec y = 0.1. c'est-a-
dire Lai.74Eu0.iSro.i6Cu04. Plusieurs disparites sont observables par rapport a y = 
0.2. Bien sur, la principale est la valeur de la temperature critique 27 K) qui est 
deux fois plus elevee que pour y — 0.1 (fig. CM). 

Ensuite, le changement de signe de S n'est plus observe. Alors que pour y — 0.2, 
la poche d'electrons issue de la surface de Fermi reconstruite et associee a l'ordre de 
rayures detecte a p ~ 1/8 (cf. section 1.2.2) donne une valeur negative a S(T —> 0), 
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Fig. 5.6 — Dependances en champ magnetique et en temperature des coefficients de Nernst 
et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.16 y = 0.1. 

pour y — 0.1, il semble que la poche d'electrons ne domine pas le transport. II se 
peut que dans ce materiau, la mobilite des trous soit plus grande. II faut noter que le 
coefficient de Hall, qui change de signe dans YBCO [2], reste positif dans Eu-LSCO 
(donnees non publiees). 

La dependance en champ magnetique permet d'apprecier la qualite de l'echantillon 
et des donnees recueillies. Le fait que la double structure du maximum dans S/T et 
v/T pour y — 0.2 soit absente pour y — 0.1 rend le maximum mieux defini et la 
magnetoresistance beaucoup plus continue. II y a toutefois une legere anomalie a 
20 T, presente dans les donnees brutes a toutes les temperatures et dont l'origine 
est inconnue, mais probablement extrinseque a l'echantillon. Enfin, comme il fallait 
s'y attendre du fait de la supraconductivite plus robuste, aucune des quantites me-
surees ne sature a haut champ et a basse temperature. Neanmoins, il est possible de 
constater, grace a la dependance en temperature de v/T pour differents champs, que 
la contribution des fluctuations supraconductrices ne s'etend pas au-dela de 40 K. 
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5.3 Poche d'electrons dans la surface de Fermi de 
Eu-LSCO 

Les donnees recueillies sous champ magnetique intense permettent done d'obser-
ver le changement de signe du coefficient Seebeek a differents dopages. La figure 5.7 
regroupe toutes les donnees obtenues par le groupe (lignes pleines) de S/T en fonc-
tion de la temperature dans Eu-LSCO. Afin de comparer ces resultats, les donnees 
de Hess et coll. [v ;] (lignes pointillees) sont egalement tracees. 

T(K) 

Fig. 5.7 — Dependance en temperature du coefficient Seebeek pour differents dopages de 
Eu-LSCO. Les lignes pleines sont les donnees du groupe (valeurs de p), dont certaines ont 
ete presentees dans ce memoire, et les lignes pointillees sont les donnees publiees recemment 
par Hess et coll. [N3] (valeurs de x). 
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Un rapide coup d'oeil aux deux series de dopages conduit a la conclusion qu'il y 
a un disaccord sur les valeurs des dopages. 

• La courbe pour x = 0.08 se comporte plutot comme un dopage de p — 0.09, 
alors qu'aucun changement de signe n'est observe pour p = 0.08. 

• Le changement de signe pour x = 0.125 se produit a une temperature tres 
differente que pour p = 0.125. 

• L'allure de la courbe pour x = 0.15 est tres similaire a celle de p = 0.16. 
• Meme remarque pour x = 0.20 et p = 0.21. 

Cela laisse croire que les dopages des echantillons de Hess et coll. sont egaux a 
x + 0.01. La comparaison des temperatures critiques provenant de leurs courbes de 
resistivite est ardue en raison de la faible resolution des donnees disponibles [85], 
Aussi, Hess et coll. n'ayant pas cru bon d'appliquer un champ magnetique pour 
mesurer l'effet Seebeek, ils n'ont observe le changement de signe que pour x = 0.125. 
II faut neanmoins mentionner la qualite des mesures a haute temperature grace a un 
montage faisant intervenir des thermocouples or/chromel [n>]. 

Les valeurs de T0
S identifiers pour les differentes valeurs de p determinent un 

dome autour de p ~ 1/8 dans le diagramme de phase de Eu-LSCO a la figure 5.8. Les 
valeurs qu'il serait possible d'extraire des donnees de Hess et coll. ne sont pas retenues 
en raison de l'ambigui'te qui existe sur leur dopage reel. Les temperatures Tv pour 
Eu-LSCO et Nd-LSCO sont indiquees par des carres. Ces valeurs sont repertoriees a 
l'annexe ('. Les temperatures d'apparition d'un ordre de charge (Tco), representees 
par des losanges et des triangles, ont ete obtenues respectivement par diffraction de 
rayons X [77,8--l] et par resonance quadrupolaire [>>5], Enfin, le dome supraconducteur, 
delimite par Tc, est illustre par une ligne noire pleine. 

La similarite du diagramme de phase de Eu-LSCO avec celui de YBCO, egalement 
represents a la figure 5.8, est saisissante. Les temperatures de changement de signe du 
coefficient de Hall (Tjf) etablissent un dome tres semblable autour de p ~ 1/8 [•'}]. Les 
valeurs de Tv pour YBCO sont detaillees dans les inluriiiai ions Hippi^im:nt aires de 
Daou et coll. [ >7]. Les domes des deux diagrammes de phase caracterisent la presence 
d'une poche d'electrons qui domine le transport dans les cuprates sous-dopes. La 
grande similarite de revolution en dopage des temperatures de changement de signe 
dans les deux materiaux est une preuve tres forte que la reconstruction de la surface 



Chapitre 5 : Transport thermoelectrique sous champ magnetique intense 47 

de Fermi dans YBCO est causee par 1'apparition d'un ordre de rayures sous une 
temperature comparable a la Tc. Cela suggere que l'etat fondamental du pseudogap 
des cuprates dopes en trous est en fait un ordre de rayures se terminant par un PCQ 
pres de p* ~ 0.235. Cette interpretation de meme que la figure 5.8 seront au coeur 
d'une publication qui est presentement en redaction [>( •]. 

Fig. 5.8 - Diagrammes de phases de Eu/Nd-LSCO et YBCO. Les lignes sont des fonctions 
polynomiales tracees a titre indicatif. Figure produite pour [x6]. 

La reconstruction de la surface de Fermi a ete integree dans un modele d'onde de 
densite de spin par Millis et coll. [^7], suite aux premieres mesures d'oscillations quan-
tiques. Recemment, ils ont a nouveau fait appel a ce modele pour expliquer 1'absence 
d'oscillation quantique dans YBCO pour 8 < 0.46 ['- '-] et la divergence de la masse 
cyclotron au meme dopage Leur modele explique ces observations par une tran-
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sition de Lifshitz qui survient lorsque les poches d'electrons sur lesquelles les oscilla-
tions sont mesurees se touchent pour former une bande quasi-unidimensionnelle . 
Ce scenario permet en outre d'expliquer la localisation des charges vue dans les 
proprietes de transport a haut champ magnetique [9u]. 

Reconstruction de la surface de Fermi 
< par un ordre de rayures * 

/ \ 
V / 

/ w \ 

p 
P N PL P L 

Fig. 5 .9 — Representation schematique de la reconstruction de la surface de Fermi causee 
par un ordre de rayures dans les cuprates dopes en trous [*7] (a temperature nulle, en 
absence de supraconductivite). Figure produite pour [Mi], 

La figure ",.<) montre une representation schematique de la reconstruction de la 
surface de Fermi causee par un ordre de rayures [87]. p* est le PCQ marquant l'appa-
rition de l'ordre de rayures, situe a p ~ 0.235 dans Nd-LSCO [ 7 -]. Le grand cylindre 
de trous (bleu) est reconstruit suite a la brisure de la symetrie de translation par 
l'ordre de spin et/ou de charge. 

Ce type de reconstruction conduit generalement a la presence de petites poches 
d'electrons (rouges) pres de (7r, 0) dans la zone de Brillouin, en plus des petites 
poches de trous fermees et de feuilles quasi-unidimensionnelles (vertes). En fonction 
du changement d'intensite et/ou de periodicite de l'ordre de rayures, deux transitions 
de Lifshitz peuvent survenir [ v V 1 ]> associees avec la perte des poches de trous (p'L) 
et d'electrons (pl) ; la perte de la poche d'electrons a ete detectee recemment a 
pL = 0.08 dans YBCO [!)2]. 

Sous pn — 0.05 (dans YBCO), un ordre antiferromagnetique commensurable avec 
Q = (7r, 7r) s'installe. Cette nouvelle periodicite cause une nouvelle reconstruction de 
la surface de Fermi, produisant de petites poches de trous a (± tv/2, ± 7t/2) dans la 
nouvelle zone de Brillouin magnetique. 

*Une transition de Lifshitz survient lorsque la topologie de la surface de Fermi est changee a 
temperature nulle sans qu'aucune symetrie ne soit brisee. 
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5.4 Graphique de Behnia 

La figure 2.1 est reproduite ici en y ajoutant les quelques points issus de mesures 
recentes et presentees dans ce memoire. L'accord avec la relation (2.12) pour Nd-
LSCO p = 0.24 et YBCO p = 0.12 est exceptionnellement bon. Pour les trois autres 
points, il est evident que la presence de plus d'une surface de Fermi contribuant. au 
transport complique les choses et rend l'accord moins bon. En particulier, revaluation 
de la temperature de Fermi de Nd-LSCO p = 0.20 et Eu-LSCO p = 0.125 par la valeur 
de S/T peut etre faussee par une compensation des trous et des electrons. 

Fig. 5.10 — Le graphique de K. Behnia [~2], incluant les points ajoutes grace aux donnees 
presentees dans ce memoire. Le point pour Ca3Ru207 a ete ajoute suite a des mesures faites 
dernierement (septembre 2010). Pour tous les points ajoutes sauf Ca3Ru207, la mobilite 
provient. de Tangle de Hall et l'energie de Fermi de S/T dans la limite T —» OK. Pour 
Ca3Ru207, la mobilite provient egalement de Tangle de Hall (~ 0.16 T"1) , mais l'energie 
de Fermi est la valeur moyenne calculee pour les differentes frequences d'oscillations quan-
tiques, soit TF ~ 85 K. 



Conclusion 

Initialement, deux objectifs particuliers ont ete identifies comme etant au coeur 
de ce memoire, soit l'etude de la reconstruction de la surface de Fermi par la mesure 
de l'effet Seebeek dans Eu-LSCO et la determination de l'origine de Taccroissement 
du signal de Nernst dans la phase pseudogap des cuprates. Ces mesures ont requis 
l'utilisation de champs magnetiques suffisamment intenses pour detruire la supra-
conductivite et acceder a l'etat normal sous-jacent. 

Les resultats obtenus ont permis de conclure qu'une poche d'electrons existe dans 
le diagramme de phase de Eu-LSCO autour de p = 1/8, tout comme dans celui de 
YBCO. La remarquable similarite de la dependance en dopage de la reconstruction 
de la surface de Fermi dans ces deux materiaux laisse peu de place au doute : l'etat 
fondamental du pseudogap est un ordre de rayures. 

Les mesures d'effet Nernst, effectuees sur une panoplie d'echantillons, conduisent 
toutes a la conclusion qu'il existe bel et bien deux contributions au coefficient de 
Nernst : celle des fluctuations supraconductrices et celle des quasi-particules. La 
premiere est positive et est confinee a une gamine de temperature autour de Tc qui 
reste a definir. La seconde peut etre negative comme positive et est proportionnelle 
a basse temperature au rapport de la mobilite et de l'energie de Fermi. 

En cours de route, quelques questions sont restees sans reponse : 
• la dependance en champ de S/T dans la phase normale de Eu-LSCO; 
• la dependance en champ de v/T a basse temperature dans Eu-LSCO p = 0.10; 
• le signe de la contribution des quasi-particules a l'effet Nernst dans la limite 

T ^ OK, negatif dans YBCO et positif dans Eu-LSCO ; 
• l'absence de changement de signe de S dans Hg-1201 p = 0.10 (voir annexe B). 
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La recherche d'explications a ces questions conduira assurement a une meilleure 
comprehension du diagramme de phase des cuprates. Un scenario plausible est que 
la reconstruction de la surface de Fermi et la formation d'une poche d'electrons aient 
pour origine la competition d'un ordre de rayure stabilise a basse temperature. 



Annexe A 

Calcul des coefficients de Nernst et 
Seebeck 

Dans un probleme de transport thermoelectrique pouvant etre traite en seulement 
deux dimensions, la densite de courant de charges est liee au champ electrique et au 
gradient de chaleur par 

Jx = crxxEx + (TxyEy — axxdxT = 0 (A.l) 

Jy = ayxEX + OyyEy ~ CXyxOxT = 0 (^.2) 

ou cry- et a,;, sont les composantes des tenseurs de conductivity electrique et ther-
mique. Les conditions experimentales imposent que dyT — 0 et que la densite de 
courant soit nulle dans les deux directions puisqu'aucun courant n'est applique et 
que le circuit est ouvert. De la relation (A.2), on obtient 

Ey = ^SLdxT- °^Ex (A.3) 
ayy ayy 

ce qui, injecte dans (A. 1), donne 

0 = axxEx + axy—dxT - axy°^Ex ~ axxdxT . (A.4) 
Oyy ayy 

Par synietrie, il est evident que ax x = ayy . De plus, si la symetrie d'inversion du 
temps est preservee, la relation d'Onsager est valide et alors ay x = — ax y . Or, d'apres 
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la relation (2.0), cela implique egalement que a y x = —axy. La relation precedente 
peut alors s'ecrire comme • 

0 = (axx + Ex - ( a x y ^ + J dxT (A.5) 
V &XX / \ ^xx / 

ou encore 

( a l x + a l y ) EX = {<7xy&xy + ^xx^xx) dxT , ( A . 6 ) 

ce qui permet d'obtenir le coefficient Seebeek, 

rr ^xx "I" ®-xy@xy { A 7\ 

a2 + a2 " 1 J 
°X1 UXX T <JXy 

On a done demontre la relation (2.1). Pour le signal de Nernst, il suffit d'isoler 

Ex = °^dxT - ^ E y , (A.8) 
@yx ®yx 

de l'injecter dans (A.: 

Qt CX 
0 = axx-^-dxT — axx Ey + (JxyEy — axxdxT (A.9) 

&yx &yx 

et de faire les substitutions de symetrie 

0 - U j ^ - - Of**) dxT + a A Ey (A.10) 
\ axy J \ ®xy J 

pour finalement obtenir la relation (2.5) 

a t _ OLxy&xx ~ Q x x & x y / » I I \ 
= < + < ' ' ' 

Le fait que les definitions des coefficients Seebeek et Nernst fassent intervenir des 
signes differents vient de la convention de signe pour l'effet Nernst, soit que le si-
gnal des vortex est pris comme positif. Ce sont les signes que 1'on retrouve dans la 
litterature [52,57,23] et qui correspondent a tous les calculs effectues en lien avec les 
demonstrations ci-dessus. 
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Appr oximat ion 

II est pertinent de noter que si les termes hors-diagonaux sont petits par rapport 
aux termes diagonaux, on peut les negliger dans l'expression du coefficient Seebeck 
qui devient alors 

(A.12) 

Bien sur, cette approximation est rigoureusement exacte lorsque le champ magnetique 
est nul, mais dans ce cas il n'y a pas d'effet Nernst. La relation (A.l 1) prend alors 
la forme 

' (A.13) 

Cette expression a sou vent ete utilisee pour conclure que le premier terme contient 
le signal de Nernst provenant des vortex et des quasi-particules, alors que le second 
agit comme une valeur de seuil [57], 
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Annexe B 

Hg-1201 sous champ intense 

La motivation de mesurer un echantillon de Hg-1201 sous-dope, avec une Tc me-
suree en susceptibilite magnetique d'environ 65 K soit p — 0.10, etait que les pro-
prietes de transport thermoelectrique mesurees a Sherbrooke sous 10 T presentaient 
des similitudes avec celles de YBCO p = 0.12. Au dopage p — 0.10, Hg-1201 est 
repute pour avoir une temperature d'ouverture du pseudogap de T* ~ 350 K [f>2]. 

La figure 13.1 compare les dependances en temperature des coefficients de Nernst 
et Seebeck pour ces deux echantillons. Les similitudes sont multiples : 

• S/T augmente en diminuant la temperature, passe par un maximum avant de 
redescendre; 

• la supraconductivite semble etre facile a detruire puisqu'un champ modeste 
suffit pour mesurer S jusqu'a 25 K; 

• v/'l' est faible a haute temperature, devient, grand et negatif entre Tv et Tc, 
avant de devenir positif du au signal des vortex; 

• 1'apparition du signal negatif des quasi-particules semble etre liee a 1'ouverture 
du pseudogap. 

Cet echantillon de Hg-1201 a done ete mesure sous 28 T dans la perspective de me-
surer l'etat normal jusqu'a basse temperature et possiblement, de detecter un chan-
gement de signe du coefficient Seebeck. Les resultats sont regroupes a la figure B.2. 

*La resistivite montre plutot que Tc ~ 85 K, ce qui pourrait etre du a une inhomogeneite du 
dopage a la surface causee par le recuit des contacts, fait suite a la mesure de la susceptibilite. 
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Fig. B . l — Comparaison des dependances en temperature des coefficients de Nernst et 
Seebeck pour Hg-1201 p = 0.10 et YBCO p — 0.12 axe-b sous de modestes champs 
magnetiques. 

II apparait clairement que la supraconductivite est beaucoup plus robuste que 
ce qui etait anticipe. En effet, aucune des proprietes mesurees ne semblent saturer 
a haut champ et sous 50 K. La contribution negative des quasi-particules, visible 
jusqu'a environ 80 K sous 10 T, ne se prolonge pas a plus basse temperature que 65 K 
meme sous 28 T. Aussi, il est evident que S ne change pas de signe. La dependance en 
champ aux plus basses temperatures semble meme indiquer une valeur a temperature 
nulle dans l'etat normal autour de 0.2 /iV/K2. 
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Dans de futures mesures sur cet echantillon, il sera interessant d'appliquer une 
pression uniaxiale dans le but de detecter une eventuelle anisotropie dans la resistivite 
ou encore dans l'effet Nernst. Un nouvel echantillon, avec un dopage plus pres du 
fameux p ~ 1/8, pourrait egalement etre pertinent a mesurer sous champ magnetique 
intense. 

Fig. B.2 — Dependances en champ magnetique et en temperature des coefficients de Nernst 
et Seebeek pour Hg-1201 p = 0.10. 



Annexe C 

Mesures au LNCMI de Grenoble 

/ 

Echantillons 

Les echantillons de Nd-LSCO ont ete prepares a l'Universite du Texas par le 
groupe de J.-S. Zhou et ceux de Eu-LSCO a l'Universite de Tokyo par le groupe 
de H. Takagi. Toutes les informations concernant la croissance des cristaux et leur 
preparation sont disponibles dans le memoire de O. Cyr-Choiniere [') i]. Le tableau O. i 
fait 1'invent aire des valeurs des differentes temperatures caracteristiques pour les 
echantillons presentes dans ce memoire. La figure ('. 1 montre les courbes de resistivite 
des quatre echantillons de Eu-LSCO qui ont ete mesures a Grenoble. 

Echantillons Tc(K) (p = 0) Tu( K) T0
S(K) 

Eu-LSCO p = = 0.08 3 ± 1 190 ± 10 0 
Eu-LSCO p = = 0.10 5 ± 1 175 ± 10 18 ± 2 
Eu-LSCO p = = 0.11 n .d. n.d. 35 ± 2 
Eu-LSCO p = = 0.125 7 ± 2 140 ± 10 45 ± 3 
Eu-LSCO p = = 0.16 13 ± 2 120 ± 10 13 ± 5 
Eu-LSCO p = = 0.16 (y = 0.1) 27 ± 3 n.d. 0 
Nd-LSCO p = = 0.20 20 ± 1 70 ± 10 0 
Nd-LSCO p - 0.24 17 ± 1 0 0 

Tableau C . l — Temperatures caracteristiques des echantillons de Eu/Nd-LSCO etudies 
dans ce memoire. Tc est la temperature a laquelle la resistivite s'annule. Tv est 
la temperature sous laquelle v/T devie d'un comportement plat et lineaire a haute 
temperature. T(f est la temperature a laquelle le coefficient Seebeck change de signe. 
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Fig. C . l — Les courbes de resistivite des quatre echantillons de Eu-LSCO mesures a 
Grenoble. L'agrandissement a droite permet de determiner les valeurs de Tc. On constate 
que la forme singuliere de la transition observee pour l'echantillon p = 0.16 (y=0.2) dans 
les mesures a haut champ (fig. •"..">) est egalement visible dans la resistivite a champ nul. 

Experimentations 

Les donnees a haut champ magnetique presentees dans ce memoire ont ete re-
cueillies au LNCMI de Grenoble en deux occasions. Du 2 au 7 novembre 2009, 
J. Chang, N. Doiron-Leyraud et moi-meme nous sommes rendus sur le site ou 
nous avons collabore avec I. Sheikin, A. Antunes et L. Malone afin de mesurer 
deux echantillons de YBCO (non mentionnes ici), Eu-LSCO p = 0.125 et Nd-LSCO 
p = 0.20. 

Du 19 au 24 avril 2010, seul N. Doiron-Leyraud a ete en mesure de se rendre sur 
place en raison de l'eruption du volcan islandais Eyjafjdll et de la perturbation du 
trafic aerien qui a suivi. Quatre echantillons ont tout de meme ete mesures, soient 
Hg-1201 (annexe B) et Eu-LSCO p = 0.10 et p = 0.16 (y = 0.1 et 0.2). 

Contrairement a Sherbrooke ou les mesures sont considerablement automatisees, 
celles prises a Grenoble requierent une attention presque constante. De plus, comme 
l'aimant utilise en est un resistif plutot que supraconducteur, le temps d'utilisation 
est limite a six ou sept heures par nuit. Enfin, comme chaque temperature mesuree 
peut influencer la suite des mesures, l'analyse des donnees doit etre faite en continu 
au fur et a mesure qu'elles sont recueillies. Ces contraintes font en sorte qu'une 
semaine de travail a Grenoble n'est pas de tout repos! 
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