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Sommaire

Ce mémoire présente des mesures de transport thermoélectrique, les effets Seebeck
et Nernst, dans une série d’échantillons de supraconducteurs a haute température
critique. Des résultats obtenus récemment au Laboratoire National des Champs
Magnétiques Intenses a Grenoble sur La; 7Eug.2S1r.1CuOy, Lay g75E10.25r0,125CuOy,

La1.64Eug_QSr0_1gCuO4, Lal,74Eu0,1Sr0_16CuO4 et La1,4Nd0.4Sr0_gCuO4 sont analysés.

Une attention particuliere est accordée aux équations de la théorie semi-classique
du transport et leur validité est vérifiée. La procédure expérimentale et les matériaux
utilisés pour concevoir les montages de mesures sont expliqués en détail. Enfin,
un chapitre est dédié & l'explication et l'interprétation des résultats de transport
thermoélectrique sur YBayCuzOgys publiés au cours de 'hiver 2010 dans les revues

Nature et Physical Review Letters.

Les données d’effet Seebeck dans les échantillons de La; g_,Eug2Sr,CuQy, ol un
changement de signe est observé, permettent de conclure a la présence d’une poche
d’électrons dans la surface de Fermi qui domine le transport a basse température
dans la région sous-dopée du diagramme de phase. Cette conclusion est similaire a
celle obtenue par des mesures d’effet Hall dans YBayCu3Og 5 et elle cadre bien dans

un scénario de reconstruction de la surface de Fermi.

Les données d’effet Nernst recueillies indiquent que la contribution des fluctua-
tions supraconductrices est limitée & un modeste intervalle de température au-dessus

de la température critique.
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Introduction

Devant 'étendue des recherches qui ont été effectuées depuis pres d’un quart
de siécle sur les cuprates, il peut paraitre superflu de s’y engager et d’espérer y
apporter des résultats originaux qui permettront de les faire progresser davantage.
C’est pourtant ce que propose ce mémoire. Depuis la découverte des oscillations
quantiques dans YBayCuzOg 5 par des membres du groupe [!], le diagramme de phase
des cuprates est vu sous un nouveau jour et les propriétés étudiées antérieurement
prennent un sens nouveau. Certaines théories, prenant un isolant de Mott comme
point de départ pour expliquer la supraconductivité dans les cuprates, ont da étre

reconsidérées.

Par I’étude des effets Seebeck et Nernst sous champ magnétique intense, deux ob-
jectifs principaux sont visés dans ce mémoire. D’abord, la reconstruction de la surface
de Fermi des cuprates par rapport a la surface de Fermi du ¢6té surdopé, déja détectée
par des mesures d’effet Hall dans YBayCuzOg,s [2,}], est étudiée grace a effet See-
beck dans Laj g, Fug,Sr,CuOy4. Ensuite, 'accroissement du signal de Nernst dans
les cuprates ayant fait 'objet de nombreuses interprétations qui manquaient de ri-
gueur, il est souhaitable de faire la lumiere sur l'origine de cet accroissement. Pour

se faire, les résultats de plusieurs échantillons a différents dopages sont analysés.

Le chapitre | consiste en un bref tour d’horizon du domaine des cuprates. Le
chapitre 2 présente les formules simples de la théorie semi-classique du transport et
la convention de signe pour leffet Nernst. Le chapitre 3 décrit en détail la méthode
expérimentale utilisée. Le chapitre -1 vise a établir le contexte dans lequel se situent

les résultats des mesures sous champ magnétique intense du chapitre 5.



Chapitre 1
Revue des cuprates

La supraconductivité, découverte par H. Kamerlingh Onnes en 1911 dans le mer-
cure [ 1], a longtemps été un phénomene confiné aux basses températures. En effet,
pendant soixante-quinze ans, la température critique (7.) la plus élevée a été de 23 K
dans Nb3Ge [7]. La théorie microscopique de la supraconductivité conventionnelle’,
développée en 1957 par J. Bardeen, L. Cooper et J. Schrieffer [], a fait croire a
plusieurs qu'une T, supérieure a 30 K était tres improbable, bien que cette limite
souvent citée 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 & 35 K [3]. En
Pespace de quelques mois, le groupe de C.W. Chu modifie la recette et atteint une 7.
supérieure a celle de I’azote liquide [}] et quelques années plus tard, la T, record de
135 K [111] (164 K sous pression [!1]). Malgré plus de vingt ans de recherche intense,
le mécanisme d’appariement des électrons dans les cuprates demeure inconnu et la

compréhension de leur diagramme de phase est toujours manquante [i2].

Ce chapitre propose une revue plutot sommaire des cuprates et de leurs princi-
pales caractéristiques. L’objectif étant de fournir une vue d’ensemble du domaine et
de présenter les notions pertinentes pour les chapitres suivants, plusieurs éléments

importants sont volontairement laissés de coté.

*Dans un film mince mesuré pour la premiere fois en 1973.
tSoit la supraconductivité dont le mécanisme repose sur l'interaction électron-phonon.
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Chapitre 1 : Revue des cuprates 3

1.1 Structure cristalline

Bien qu'il existe plus d’une centaine de composés dans la famille des cuprates,
tous sont constitués d’au moins un plan de CuQO, par cellule unité dans une structure
en couches avec un fort caracteére bi-dimensionnel [15]. Les structures cristallines et
les particularités de deux représentants de la famille des cuprates, Lag_,Sr,CuQOy
(LSCO) et YBayCu3O64s (YBCO), sont détaillées ici.

1.1.1 LSCO

La figure 1.1 illustre la structure cristalline du composé parent du cuprate décou-
vert en 1986, soit LayCuQOy. 11 s’agit d'une structure tétragonale avec les plans de
CuO, perpendiculaires a 'axe c et les atomes de lanthane intercalés entre les plans.

La cellule unité ne contient qu’un seul plan de CuOs,.

Fig. 1.1 — La structure cristalline tétragonale du cuprate non dopé LayCuOy. Figure tirée
de [11].
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A haute température (T > 530 K), les axes a et b sont équivalents et la structure
est tétragonale (HTT). En-dessous de cette température, le plan de CuO, subit une
légere rotation autour de la direction [110] ce qui rend les deux axes légérement

différents et la structure est alors orthorhombique (LTO) [17].

Les calculs de la structure de bande de ce composé prédisent qu’'une bande demi-
remplie croise le niveau de Fermi et que, par conséquent, La,CuQy est un métal [14].
Ce n’est pourtant pas le cas. En effet, les interactions entre les électrons sont si
fortement répulsives que 1’état fondamental & dopage nul est un isolant de Mott [17],
de méme pour tous les cuprates, autant ceux dopés en trous que ceux dopés en

électrons [1%].

En substituant un atome de lanthane par un atome de strontium ou de baryum,
un électron est enlevé dans le cristal. Par rapport au plan de CuQOs, un trou est
ajouté. Le dopage (p) par substitution chimique donne lieu & une pléthore de phases

qui sont décrites a la section 1.2.

Il est également possible de remplacer des atomes de lanthane par des atomes
de néodyme ou d’europium, ce qui n’affecte pas la densité électronique, mais per-
met de stabiliser certaines phases aux dépens de la supraconductivité, telle qu'une
phase tétragonale & basse température (LTT) distincte de la phase HTT [19]. Ce
réarrangement structural tend & stabiliser un ordre de rayures” dans lequel les trous
d’une rangée Cu—O-Cu sur quatre, dans les plans de CuQOg, sont arrangés spatia-
lement. A p = 1/8, les rayures statiques de la phase LTT font en sorte que la T

devient quasiment nulle [21].

1.1.2 YBCO

La figure i.2 montre la structure cristalline du composé YBCO découvert par le
groupe de Chu. Dans ce cas, il y a deux plans de CuO, par cellule unité'. En plus des
atomes d’yttrium et de baryum qui sont intercalés entre les plans, il y a formation

de chaines de CuO selon 'axe b, ce qui est une particularité de YBCO. Lorsque le

*C’est-a~dire un ordre d’onde de densité de spin et/ou de charge. '
tLe nombre de plans semble étre lié & la grandeur de T,. Dans HgBasCay,—1Cu, 02,4245, elle
est maximale pour n = 3 [}].
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dopage est nul, soit & 6 = 0, les chaines sont vides et la structure est tétragonale [22].
A Pautre extréme, lorsque les chaines sont pleines, soit pour d = 1, la structure est

orthorhombique et le dopage vaut p = 0.18.

La concentration en porteurs de charge dans YBCO n’est donc pas modifiée
par substitution chimique, mais bien par ajout d’oxygéne dans les chaines. Cette
distinction en fait le cuprate avec la plus grande pureté et donc ’échantillon parfait

pour les mesures de transport [}].

Chaines de CuO
C
l :b Plans de CuO,
a
Plans de CuQ,
a = 3.8872A 2
b = 3.8227TA
c = 11.6802A 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 tirée de [23].

1.2 Diagramme de phase

La figure 1.3 schématise le diagramme de phase de YBCO qui, d’un point de
vue qualitatif, est générique de tous les cuprates. A dopage nul, I'état fondamental
est un isolant de Mott tel que décrit précédemment. Pour 0 < p < 0.05, les spins

s’ordonnent antiferromagnétiquement sous la température de Néel (Tx).
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1.2.1 Phase métallique

A un dopage de l'ordre de p ~ 0.30, I’état fondamental est un métal répondant aux
caractéristiques d’un liquide de Fermi [2 {] ; résistivité quadratique en température 5],
satisfaction de la loi de Wiedemann-Franz [20], surface de Fermi contenant 1 4+ p
trous par plan de CuQO, en accord avec les calculs de structure de bande [27], etc.
Evidemment, cette région du diagramme de phase est inaccessible dans YBCO; il
faut présumer qu’elle est analogue & celle mesurée dans les composés a base de thal-

lium et de lanthane, c’est-a-dire T1,BayCuQOg s (T1-2201) et LSCO.

200 .
3
e~
%5 Pseudogap
S
~8100‘ &
5
!_
O 01 02
Dopage, p

Fig. 1.3 — Diagramme de phase schématique des cuprates, s'inspirant de celui de YBCO.

......

Le dopage p* est le point critique quantique ou la température d’ouverture du pseudogap
T* atteint T = 0 K, en I'absence de supraconductivité. Figure reproduite & partir de [2].

1.2.2 Supraconductivité d-wave

Entre les phases isolante et métallique se trouve le dome supraconducteur avec une
valeur de T. maximale de 94 K & p = 0.16 [29]. Contrairement aux supraconducteurs

conventionnels qui sont de symétrie s, ¢’est-a-dire avec un gap isotrope qui ne présente
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pas de noeud, la symétrie du parametre d’ordre supraconducteur des cuprates est de

type d-wave [31)]. Le gap satisfait donc a I'expression
A(p) = Dy cos?(26) (1.1)

avec l'angle ¢ mesuré par rapport a ’axe k, dans l'espace réciproque. Le gap est
maximal dans les directions (7, 0) et (0, 7), et nul dans la direction (m, 7). L’équation

précédente est en fait dérivée de
A(k) ~ Ag(cos ky, — cos k) (1.2)

qui indique clairement que le gap, le parametre d’ordre supraconducteur, change
de signe de part et d’autre de la direction nodale. Ces caractéristiques de la phase
supraconductrice se refletent dans de nombreuses propriétés physiques et sont un

point de départ important pour toute tentative de théorie explicative.

1.2.3 Pseudogap

Au-dessus du dome supraconducteur et sous une température caractéristique 7,
une phase d’origine encore mystérieuse semble étre étroitement reliée a la supracon-
ductivité ; c’est le pseudogap [3i]. Détecté pour la premiere fois par une mesure de
la résonance magnétique nucléaire (RMN) sur I'atome de cuivre du plan de CuO,
dans YBCO [:2], le pseudogap a d’abord été interprété comme une signature de la
formation de paires de Cooper au-dessus de la 7T, [+}]. En effet, la symétrie du pseu-
dogap est étrangement similaire a celle de I'état supraconducteur. Toutefois, cette
interprétation peut paraitre prématurée puisque ’ouverture d’un gap peut avoir bien
d’autres origines, telles quune onde de densité de spin (SDW) ou une onde de densité

de charge (CDW) [ 1].

Le pseudogap peut aujourd’hui étre détecté par de nombreuses techniques :
résistivité [35], conductivité optique [3t1], effet Nernst [17], microscopie a effet tunnel
(STM) [3] et spectroscopie de photoémission résolue en angle (ARPES) [39]. Les
mesures qui permettent de déterminer 7% obtiennent des valeurs relativement en

accord.
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Bien que le pseudogap ait longtemps été vu comme un précurseur de la supra-
conductivité (avec formation de paires, mais sans cohérence de phase), la présence‘
d’un point critique quantique (PCQ) a lintérieur du déme rend cette possibilité
caduque [i1)] (¢f. section 1.2.5). De plus, comme il sera expliqué a la section 4.1,
la symétrie de rotation du plan de CuQ, est brisée par 'ouverture du pseudogap,

restreignant ses origines possibles a un ordre nématique ou de rayures [37].

1.2.4 Meétal étrange

Au-dessus du dome supraconducteur, dans une région de métal étrange, la résisti-
vité est linéaire en température. Cette région, plutét ignorée par les études sur les
cuprates par rapport a 'attention accordée au pseudogap, pourrait néanmoins étre
un élément central de Pexplication de la supraconductivité [:1]. En effet, il semble
que plusieurs cas répertoriés de supraconductivité non conventionnelle soient associés

a une résistivité anormale se poursuivant jusqu'a 7" = 0 K, définissant un PCQ.

1.2.5 Criticalité quantique

250 ' Un point critique quantique est
associé a une transition de phase
du deuxieme ordre, c¢’est-a-dire conti-

nue, se produisant a température

p (uQ.cm)

nulle. Ce n’est alors pas I'entropie qui
controle cette transition, mais bien

les fluctuations quantiques issues de

la différence d’énergie des états fon-

0 %0 100 10 damentaux [{2]. La transition peut

) L " étre controlée par un parametre ex-
Fig. 1.4 — Résistivité sous champ magnétique de .
deux échantillons de Nd-LSCO en fonction de la t€TNe tel que le champ magnétique, la
température, avec p = 0.20 et 0.24. Figure tirée pression ou la concentration de por-

de [10]. teurs. La présence d’'un PCQ dans le

diagramme de phase influence une multitude de propriétés dans la région au-dessus

de ce point : chaleur spécifique, susceptibilité, résistivité, masse effective, etc.
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Dans le cas des cuprates, la présence d’'un PCQ a lintérieur du déme supra-
conducteur a été démontrée par des mesures de résistivité sous champ magnétique
sur LSCO dopé au Nd [i{]. Ala figure 1.1, il est montré que pour p = 0.24, la
résistivité mesurée jusqu’a 1 K est parfaitement linéaire alors que pour p = 0.20,
elle est linéaire avant de remonter lorsque la température est diminuée. Ce PCQ est
confirmé par le pouvoir thermoélectrique qui a une dépendance en température telle
que S/T o In(1/T) [14, 11]. Dans ce contexte, tel qu'illustré par le diagramme de
phase de la figure 1.3, la ligne de crossover T se termine par un PCQ situé a p* en

P’absence de supraconductivité.

1.3 Surface de Fermi

Comment la supraconductivité peut-elle émerger d’un isolant dopé ? Telle a long-
temps été la question centrale autour de laquelle ont été élaborées des explications
partielles de la supraconductivité dans les cuprates. En effet, les mesures d’ARPES,
qui permettent de sonder la topologie de la surface de Fermi d'un métal, ne voient
pas de surface fermée dans le régime Sous—dopé. Un exemple de ce qui est observé
est reproduit & la figure 1.7(a). Contrairement au régime surdopé (figure 1.5(h)) ou
un grand cylindre contenant 1 + p trous est observé, quatre segments situés dans la
région nodale et appelés arcs de Fermi sont détectés [17]. Dans la région antinodale,

un gap est observé; il s’agit du pseudogap.

(a) (b)
Fig. 1.5 — Distribution d’intensité spectrale vue par ARPES dans (a) Cag_,Na,Cu02Cly
a p=0.10 [16] et (b) T-2201 & p = 0.25 [27]. Figure tirée de [1].



Chapitre 1 : Revue des cuprates 10

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 été vues dans la magnétorésistance (effet
Shubnikov-de Haas) de YBCO & p = 0.10 par des membres du groupe [!], signe
distinctif d’'un comportement métallique et de la présence d’une surface de Fermi
fermée. Le coefficient de Hall étant négatif & basse température [2] et avec la petite
valeur de la fréquence mesurée (530 T), la source des oscillations quantiques a été
attribuée & une poche d’électrons représentant une petite portion de la premiére zone

de Brillouin par rapport & I’aire du cylindre de trous dans le régime surdopé [1].

De récentes études, bien que contestées par plusieurs, tendent & montrer que les
arcs de Fermi sont en fait des parties de poches de trous fermées [17, 13]. La disparité
entre les mesures de photoémission et d’oscillations quantiques peut venir du fait
que les premieres sont effectuées a4 champ magnétique nul et & une température plus
grande que T, alors que les secondes sont faites sous des champs magnétiques tres
intenses et a trés basse température. Il se pourrait donc que ces deux sondes de la

surface de Fermi n’étudient pas le méme état.

Enfin, de récentes mesures de la résistivité avec le courant appliqué le long de
l'axe c indiquent que la poche d’électrons est située & (,0) dans la zone de Brillouin
(et autres points équivalents) [17]. En effet, la présence d’atomes d’oxygene apicaux
dans la structure cristalline fait en sorte que c’est a ce point que ce produit la
dispersion selon ’axe c. Cela est cohérent avec un scénario de reconstruction de la
surface de Fermi par un ordre d’onde de densité brisant la symétrie de translation a

basse température [1].



Chapitre 2
Transport thermoélectrique

Les propriétés de tranéport thermoélectrique, soit les effets Nernst et Seebeck,
ont connu un regain d’intérét au cours des dix dernicres années a la suite de la me-
sure par Ong et coll. d’'un signal de Nernst anormalement grand dans LSCO [51].
Subséquemment, un signal de Nernst important a longtemps été attribué exclusi-
vement aux fluctuations supraconductrices, tandis que les quasi-particules dans un
métal normal étaient supposées donner lieu & un signal de Nernst négligeable [72].
Dans ce chapitre, un bref survol de la théorie du transport thermoélectrique est
présenté 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 théoriques

L’application d’un gradient de température sur un matériau peut produire une
diffé-rence de potentiel dans la méme direction; c’est le pouvoir thermoélectrique,
leffet Seebeck. Si de plus un champ magnétique est appliqué, une différence de
potentiel transverse peut apparaitre ; c’est 'effet Nernst. En fonction des tenseurs de
conductivité électrique o et thermoélectrique «, la densité de courant de charge en

deux dimensions s’écrit, pour 4, j,k = z,y

Ji = 04, Ej — 00T (2.1)

11
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ol E; est le champ électrique et G;T est le gradient de température. Lorsque le
courant de charge est nul et que le gradient est selon x seulement, il doit y avoir un

champ électrique tel que

Jp = 0By + 03y By — 00, T =0, (2.2)
Jy = 0ye By + 0y By — 00,7 = 0. (2.3)

De ces deux équations, il est possible d’extraire (cf. annexe \) le coefficient Seebeck

E Qe Oy + Olyyi O,
S = x — TTY TT TYY Y 2.4
o, T o2, + agy (2:4)
et le signal de Nernst
E, )Ty — g O,
-0,T 02, + 02, (2:5)

La solution de I’équation de Boltzmann a basse température permet de relier les

tenseurs électrique et thermoélectrique par 5]

_m k3T Doy
3 e Oe

E=€ER

Oy = (2.6)
ce qui implique que la réponse thermoélectrique est une mesure de la variation de
la conductivité électrique causée par un changement infinitésimal du potentiel chi-
mique [52]. En combinant les équations (2.9) et (2.0) avec la définition de 'angle de
Hall tanfy = 7%, on trouve

72 k3T Otanfy

N=-11B

3 e O (27)

E=¢F

a la condition que agy soit négligeable devant ¢2_. L’interprétation de cette équation
est directe : si un changement infinitésimal du potentiel chimique n’affecte pas l'angle

de Hall, alors le signal de Nernst du systéme est nul [72]. En effet, si

Otan Oy

= 2.
- 0, 28
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alors I’équation (2.0) implique
QO = QgpOgy = N =0. (2.9)

Dans la littérature, on appelle ce cas particulier annulation de Sondheimer [ 1].
Toutefois, dans un métal & deux bandes contenant & la fois des électrons et des

trous, 'expression (2.5) devient

af 4o, (a+ + o, ) ((y+ + a, ) (6F, +0.,)

N—
(0, +05.) (a+ + o, )

(2.10)

- Donc, méme si 'annulation de Sondheimer devait se produire pour chaque bande,
cela n'impliquerait pas nécessairement une annulation du numérateur. C’est la une
premiere facon d’obtenir un signal de Nernst non nul. La deuxiéme est bien siir une
dépendance en énergie de I'angle de Hall, qui en premiére approximation peut étre
supposée comme linéaire. Dans ce cas, on peut alors remplacer la dérivée par t—a—?—}g‘i
dans I’équation (2.7). Avec I'angle de Hall exprimé comme

eBt

tanfly = w.7 = —— = ub, (2.11)
m

on obtient le coefficient de Nernst
=4+—— (2.12)

olu le signe dépend des détails de la surface de Fermi et ne permet pas de déduire le
signe des porteurs de charge. Cette expression indique les ingrédients menant a un

signal de Nernst important, soit une grande mobilité et une petite énergie de Fermi.

De plus, comme P’expression (2. 12) ne contient que deux parametres qui dépendent
du systéeme étudié ainsi que des constantes fondamentales, elle permet de comparer
les observations avec les prédictions de la théorie semi-classique du transport. Cette
comparaison a été faite par K. Behnia dans un graphique reproduit a la figure 2.1,
rassemblant les valeurs de v/T & basse température de neuf matériaux répartis sur
six ordres de grandeur. Il est clair qu’un signal de Nernst important n'est pas réservé
aux fluctuations supraconductrices puisque le matériau donnant lieu au plus grand

signal est le bismuth, dans lequel aucune supraconductivité n’a été décelée [7].
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Fig. 2.1 — La valeur & basse température du coeflicient de Nernst de neuf matériaux en

fonction du rapport de la mobilité et de I'énergie de Fermi suivant ’équation (2.12). Les
valeurs et la figure sont issues du travail de K. Behnia [72].

Il est intéressant de noter la remarquable validité de la théorie semi-classique
du transport et ce pour des matériaux complétement distincts, certains ayant plu-
sieurs bandes en jeu. L’écart entre la relation (2.12) et les valeurs expérimentales est
d’au plus un facteur trois. Par contre, il faut mentionner que les données qui sont
rapportées sont les valeurs absolues, certains matériaux ayant un signal de Nernst

négatif dans la convention utilisée.

2.2 Signe de I’effet Nernst

La convention de signe la plus largement utilisée au cours des derniéres années,
opposée 4 celle utilisée dans la littérature sur le pouvoir thermoélectrique, consiste &
prendre comme positif le signal de Nernst issus de vortex se déplacant dans le méme
sens que le courant de chaleur [52]. Autrement dit, et de maniere plus appliquée,
le coefficient de Nernst est pris comme positif lorsqu’il est dii a des fluctuations

supraconductrices.
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Le signal provenant des quasi-particules de ’état normal peut quant & lui prendre
les deux signes en fonction des détails de la surface de Fermi et des mobilités rela-
tives. Par exemple, le signe de v/T pour I’échantillon de LSCO (surdopé et non su-
praconducteur) de la figure 2.1 est négatif [52], alors que celui de Pry 79Cep 21 CuQOy_s

(surdopé mais supraconducteur) est positif [56].

Les coefficients de Hall et Seebeck étant positifs pour ces deux échantillons,
on s’attendrait a priori & ce que l'effet Nernst ait le méme signe dans les deux
échantillons. Cette apparente contradiction s’applique également dans YBCO ot v
passe de positif & haute température a négatif & basse température (cf. chapitre 1).
" Le signe de Peffet Nernst n’est toujours pas expliqué a ce jour, bien que la grandeur

de v a température nulle puisse 1’étre.

2.3 Validation de la théorie semi-classique

Il est possible de relier les coefficients de Nernst et Seebeck afin de pousser un peu
plus loin la validation de la théorie semi-classique du transport. En effet, lorsque la
température est beaucoup plus basse que la température de Fermi (7¢), le coeflicient
Seebeck d’un systéeme métallique devient linéaire en température avec une pente qui

dépend de Tr simplement comme [72]
S=t+———. (2.13)

En principe, cette équation n’est valide que dans le cas d'un gaz d’électrons libres. Si
dans I’équation (2.12) ’énergie de Fermi est remplacée par 'expression du coeflicient

Seebeck ci-dessus, on obtient

v= %/LS (2.14)

ou le signe £ a été omis pour simplifier. Les équations (2.12) et (2.11) sont deux
formulations du lien entre les coefficients de Nernst et Seebeck par l'entremise de
I’angle de Hall. Toutefois, cela n'est vrai que dans le cas d’un systéme a une bande,
autrement 'angle de Hall mesuré (divisé par le champ magnétique) peut grandement

différer de la mobilité réelle [7].
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A titre d’exemple, la figure 2.2 montre le coefficient de Nernst mesuré et celui
évalué d’apres la relation (2.14) pour deux cuprates surdopés, La; - ,Ndg 4Sr,CuOy
(Nd-LSCO) avec z ~ p = 0.20 et 0.24. La mobilité [i(l] de méme que le pou-
voir thermoélectrique [1] de chaque échantillon ont été mesurés dans un champ

magnétique de 15 T.

Afin d’obtenir les données aux 6 . : 1 ;
, : . Nd-LSCO p = 0.20
plus basses températures pour p = 5 Lee, . i}
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été mesuré a l'automne 2009 au a , 9000 6. . @ e
4 . 0-5 T T T T
Laboratoire National des Champs NA-LSCO p = 024
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» ° -9
voir la figure 5.1. Cosft o /T St o
N:c [} e .
-~ '\
Il semble que la relation (2.11) 2 g2} % )
[
soit vérifiée dans le cas le plus *e 2
7 . . p 01k . “‘.‘Q. 5 /,L S/T
surdopé dans la limite des basses : %ee .
e
températures seulement. Pour p = o b . . . “..‘“‘“
0.20, il y a un facteur cinq entre 0 20 40 T 60 80 100

les coefficients de Nernst mesuré et
Fig. 2.2 — Coefficient de Nernst mesuré et calculé

calcule Il anEie Stabli Tecemment pour deux échantillons de Nd-LSCO surdopés.

qu’un point critique quantique, as-

socié au pseudogap, se situe entre ces deux dopages pour le cuprate Nd-LSCO [it1].

Ainsi, alors que la surface de Fermi & p = 0.24 est un large cylindre contenant
1 + p trous, celle & p = 0.20 est reconstruite avec une densité de trous plus faible.
Cela démontre clairement les limites de 'utilisation des formules présentées dans ce
chapitre dans 'analyse des données. Dans ce contexte, la soustraction d’une contri-
bution de P'état normal de la forme S tan 0y [77] est discutable a haute température.

Ce point est développé plus en détail a 'annexe \.



Chapitre 3
Méthode expérimentale

La mesure précise des propriétés de transport thermoélectrique est une téche
délicate. Il faut générer un gradient de température en minimisant les pertes de cha-
leur, déterminer avec exactitude la grandeur de ce gradient, controler et surtout sta-
biliser les conditions expérimentales et enfin, détecter un signal parfois tres faible, de
Pordre du nV. Ce chapitre offre une explication détaillée de la méthode expérimentale

utilisée” pour récolter les données présentées dans les chapitres suivants.

3.1 Principes généraux

Puisque les effets Seebeck et Nernst sont nuls dans la phase Meissner de ’état
supraconducteur (il ne peut y avoir de différence de potentiel), il n’est pas nécessaire-
ment intéressant de les mesurer jusqu’aux trés basses températures. Au contraire,
dans certains échantillons, il est plus intéressant d’accéder aux températures de
Pordre de la température ambiante et en général, on cherche a mesurer 1’état normal

sous-jacent a la supraconductivité en appliquant un champ magnétique.

Pour les données rapportées ici, une sonde plongée dans un cryostat d’hélium
liquide, munie d’un thermometre calibré (Cernoz) et d’un élément chauffant, a été

utilisée pour la gamme de 5 a 200 K, parfois jusqu’a 300 K. Le montage de mesure,

*11 s’agit en fait de la méthode utilisée & Sherbrooke, celle de Grenoble étant similaire, bien que
moins automatisée.

17
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détaillé & la section suivante, est installé au bout de la sonde et le vide est fait &
Iintérieur de la chaussette cryogénique qui est insérée dans le centre de l'aimant. Le
vide créé par une pompe turbo doit étre suffisamment bon (~ 10~° mbar) pour que
le gradient de température ne soit pas court-circuité par le gaz résiduel. De plus, il
est important qu’il n’y ait pas de gradient thermique entre I’échantillon et les sondes

de température qui permettent de déterminer le gradient sur I’échantillon.

3.1.1 Etape par étape

Pour un champ magnétique donné (Hy,.), la température de la sonde (73) est
stabilisée, ce qui requiert un certain temps, d’autant plus long que la température
est élevée puisque le temps de relaxation augmente a haute température’ . Ensuite,
lorsque la puissance de chauffage de ’élément chauffant principal est constante, un
gradient de température est produit sur I'échantillon, généralement de 'ordre de
2% de Ty, afin de créer un signal significatif tout en maintenant la température de
I’échantillon pas trop éloignée de T,. Une fois le gradient stabilisé, le champ est
balayé de Hy.x & —Hpax Enfin, la chaleur cesse d’étre appliquée sur I’échantillon,
le systeéme retourne a I’équilibre thermique puis est stabilisé & une température plus

élevée.

3.1.2 Signal de fond et facteur géométrique

Comme les effets Seebeck et Nernst peuvent étre contaminés par un alignement
imparfait des contacts, il est important d’utiliser le fait que ce sont des fonctions
respectivement paire et impaire du champ magnétique en balayant le champ de Hpp,,
& —Hpax. De cette facon, le signal de Seebeck est obtenu en prenant la somme des
tensions longitudinales V,(+H) et V,(—H), et le signal de Nernst, en prenant la
différence des tensions transverses V,(+H) et V,(—H). Le signal parasite pfovenant

d’un alignement imparfait des contacts est alors éliminé.

*Le temps de relaxation nécessaire pour atteindre I’équilibre thermique peut s’écrire comme le
rapport de la chaleur spécifique et de la conductivité thermique 7 ~ C/k. A haute température, C
sature alors que x diminue; 7 devient alors plus grand.
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Pour D'effet Nernst, cela permet également d’éliminer le signal de fond, soit celui
mesuré sans champ magnétique ou sans gradient de température. Pour l'effet Seebeck,
il faut soustraire manuellement le signal de fond, S(@ = 0) provenant essentiellement

du bruit électromagnétique dans le voltmetre.

Puisque les mémes contacts sont utilisés pour mesurer la tension longitudinale et
le gradient de température, P'effet Seebeck ne nécessite pas de tenir compte des di-
mensions de ’échantillon. Par contre, ce n’est pas vrai pour 'effet Nernst. 1l faut mul-

tiplier le signal obtenu par le rapport de la longueur et de la largeur de 'échantillon :

- AVy/ﬁ . LAVY
T AT/, ¢ AT

(3.1)

3.2 Meéthode des thermometres

Il existe deux méthodes pour quantifier le gradient de température. La premiére,
utilisant des thermometres résistifs, est expliquée ci-dessous. La seconde mise sur des

thermocouples et elle est décrite a la section 3.3,

3.2.1 Montage

Le montage utilisé dans la plupart des mesures exposées ici est illustré schémati-
quement & la figure 3.1. Deux a trois copies de ce montage sont installées sur une
tige qui est insérée dans un cylindre de cuivre qui sert & la fois de protection contre
les éventuels accidents de manipulation et surtout d’écran de radiations, dans le but

d’isoler au maximum les montages de ’environnement extérieur.

La géométrie de I’échantillon est idéalisée, c’est-a-dire que la longueur est beau-
coup plus grande que I’épaisseur, afin que le gradient de température soit plus facile &
produire. En général, dans le contexte des échantillons mentionnés dans ce mémoire,
l'axe ¢ est paralléle au champ magnétique appliqué selon H || z et par conséquent,
le gradient de température est généré dans le plan ab. L’échantillon est arrimé au
montage par 'intermédiaire d’un bout de bois ou d’un fil d’argent, ou encore en étant.

directement fixé au bloc de cuivre.
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Fig. 3.1 — Schéma du montage de mesure pour les propriétés de transport thermoélectrique
illustrant ’échantillon, ’élément chauffant, les deux thermometres et les différents points
de mesures électriques.

A une extrémité de Péchantillon, un fil d’argent est relié & une résistance dans
laquelle une source de courant Keithley 6220 fait circuler un courant variant de 10
#A a3 mA”, tout dépendant de la température Tj et de la conductivité thermique
du systeme. Cet élément chauffant est suspendu sur des fils de kevlar de 10 ym et

alimenté par une paire de fils de manganin enroulés.

Le kevlar, en raison de sa nature isolante et de sa grande résistance a la traction,
permet de fixer la résistance tout en l'isolant du montage. Le manganin est utilisé
pour sa faible conductivité thermique, ce qui permet de minimiser les fuites de cha-
leur. L’enroulement est fait suffisamment long pour que sa résistance électrique soit
de Pordre de 50 Q. |

A Tautre extrémité, un fil d’argent sert de contact thermique avec le montage qui
agit comme un réservoir de chaleur & la température Ty. La chaleur provenant de la

résistance traverse donc I’échantillon pour se déverser dans le réservoir froid.

*Ce qui correspond & une puissance de chauffage variant entre 0.5 uW et 45 mW.
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3.2.2 Mesures et instruments

La différence de température est mesurée entre deux contacts placés sur la face
supérieure de I'échantillon tel qu’illustré par la figure 3.1. Chaque contact est relié a
un thermomeétre non calibré de type Cernox 1030 par un fil d’argent. Ces deux ther-
mometres sont également suspendus sur des fils de kevlar et branchés électriquement
au montage par des enroulements de manganin, pour les mémes raisons qu’invoquées
précédemment. Les thermometres doivent étre préparés avec soin puisqu’un mauvais
contact avec ’échantillon conduit & une mauvaise détermination du gradient. En
effet, la résistance du contact avec 1’échantillon doit étre tres inférieure a celle du
contact avec le montage par les enroulements de manganin. De cette maniere, le

hermometre es onne ¢ oximation a éme température que ’éc i .
therm t tenb approximat lam t ératu I’échantillon

Un pont de résistance Lakeshore 3T0AC envoie un courant dans les thermometres
et mesure la tension générée. Lorsque suffisamment de points ont été accumulés, une
calibration est effectuée avec. comme référence la température principale enregistrée
& chaque point. La différence de température AT = T+ — T et la température

moyenne de Péchantillon Ty = (T +T7) /2 sont alors connues.

Les mémes contacts sont reliés a une paire de fils de phosphore-bronze, enroulés et
suspendus sur des fils de kevlar. L’avantage de ce fil est son pouvoir thermoélectrique
tres faible. Ainsi, les enroulements ne contribuent pas au signal mesuré, meéme si
une différence de température existe entre les deux extrémités. Ils doivent tout de
méme étre suffisamment longs afin de minimiser les pertes de chaleur. Les tensions
longitudinales et transverses sont amplifiées d’un facteur 10® par des amplificateurs

Nanovolt DC A10 et mesurées par des nanovoltmétres Keithley 2182A.

Toutes ces manipulations sont controlées automatiquement par un programme
Labview qui a été élaboré et constamment amélioré par plusieurs membres du groupe
au fil des ans. Il permet d’ajuster le temps de stabilisation de chaque étape, de prévoir
le courant qui sera utilisé pour créer le gradient de température, de visualiser les
tensions mesurées et les résistances des thermométres’, de sauvegarder les données,
de les téléverser directement sur le serveur du groupe et de choisir le mode de mesure

entre thermometres et thermocouples.
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3.3 Thermocouples

3.3.1 Problématique

L’avantage de la méthode décrite ci-haut, avec des thermometres non calibrés,
est qu'il faut justement faire une calibration & chaque nouvelle expérience. Il n'y
a pas lieu de se demander si la calibration est a refaire, si les thermometres ont
changé, etc. Par contre, comme les thermometres sont a une certaine distance de
I’échantillon, reliés par un mince fil d’argent, il se peut que le gradient mesuré soit
en fait plus faible que celui réellement présent sur ’échantillon. Cette disparité, qui
est la manifestation de pertes de chaleur, peut étre causée par la présence d'un gaz
d’échange, par des radiations thermiques ou tout simplement par les nombreux fils

qui lient ’échantillon, directement ou indirectement, au montage de cuivre.

Et bien str, tous ces problemes sont plus importants a haute température. Tous
les gaz indésirables sont liquéfiés sous la température d’ébullition de 'azote, soit
77 K, ou encore cryo-pompés, c’est-a-dire collés a la paroi qui est en contact avec
le bain d’hélium a 4.2 K. Les pertes de chaleur sont également plus probables a
haute température puisqu’une plus grande quantité de chaleur est appliquée sur
I’échantillon. Toutefois, 'effet le plus important provient des radiations thermiques.
Lorsque Tioy 2 150 K, les thermomeétres émettent tant de radiations qu'ils sont alors
nettement plus froids que ’échantillon. Il est utile de mentionner que les radiations
émises par’'les thermometres sont nuisibles alors que ce n’est pas le cas pour celle
émises par ’échantillon. En effet, I’échantillon perd une certaine quantité de chaleur
par radiation, mais cela n’affecte pas le gradient de température une fois 1’équilibre

thermique atteint.

3.3.2 Solution

Une méthode alternative mettant & profit Peffet Seebeck a été développée au
cours de la derniére année afin de remédier & tous ces problemes. Les thermocouples
ne sont pas nouveaux, ni leur utilisation en thermométrie, loin de la. La nouveauté

tient en fait a leur utilisation sur un montage du groupe.
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Un thermocouple est composé de deux matériaux

[ . P . c(rs
A E ayant des pouvoirs thermoélectriques différents.
Lorsque les deux matériaux subissent une méme varia-

tion de température, ils réagissent différemment et une

tension, qui dépend de leur pouvoir thermoélectrique

et du gradient de température, se développe entre les

deux. Le schéma ci-contre illustre le phénomeéne.

La différence de potentiel totale est

Vag = Vas + Vec + Voo + Vor (3.2)

Fig. 3.2 — Schéma illus-
trant le principe d’un thermo-
couple.

ol Vg = —Vpg puisque les deux fils sont du méme
matériau, par exemple du cuivre. En supposant que
T, > T et en écrivant le pouvoir thermoélectrique du

fil rouge (bleu) comme S; (S,), on obtient

_ Ty Ty
VAE = - Sr dT - Sb dT
T T
T2
- / (S, = Su) dT (3:3)
T

~ (Sr - Sb) (T2 - Tl)

ol la différence de pouvoir thermoélectrique a été supposée constante sur la différence
de température considérée. Il suffit donc de mesurer la tension Vjg, connaissant la
différence S, — Sy, ce qui peut étre trouvée dans la littérature ou par une calibration,

pour obtenir la différence T3 — T}

3.3.3 Matériaux et technique

Les combinaisons de matériaux pour former un thermocouple sont nombreuses.
Celle qui a été retenue est appelée type E ; elle est constituée 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 été choisi pour sa grande sensibilité dans la gamme de température

d’intérét, 20 a 300 K [7~], sa faible dépendance en champ magnétique [3%)] et pour
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sa faible conductivité thermique [t:(]]. Pour une mesure & plus basse température, un

choix tel que AuFe avec chromel serait plus adéquat.

Y

Dans le montage de la figure 3.1, il faut bien slir déterminer le gradient de
température, mais il est également intéressant de connaitre la température de ’échan-
tillon. Deux thermocouples sont donc nécessaires plutot qu’un seul. La configuration
qui a été choisie, parmi d’autres possibilités, est celle d’'un thermocouple absolu
(donnant T~) et d’un thermocouple différentiel (donnant AT), tel qu’illustré par la

figure 3.3(a).

@ (b)
Fig. 3.3 — (a) Schéma des thermocouples absolu et différentiel dans la configuration uti-
lisée. (b) Thermocouple différentiel constitué 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 Vyg et Vi se fait par des fils de cuivre qui sont a la
température du montage Ty. Tous les contacts entre les thermocouples et les fils de
cuivre sont collés sur une plaque de saphir a la température Ty. Les jonctions entre
les fils de chromel et de constantan sont des soudures par point (spot-welding), ce
qui évite d’introduire du plomb ou de I’étain dans le thermocouple. Les liens entre
I’échantillon et les thermocouples sont assurés par des fils d’argent trés courts qui
sont collés aux jonctions a I’aide de vernis, sans contact électrique. Etant donné 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. Il assez simple de
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vérifier que la tension Vg donne bien le gradient de température.

T T+ To
Vdiff:—/ Sex dT-—/ SChrdT—/ Sex dT

To - T+
7= T+ T T+
= — / Sce dT — Scne dT + / Sce dT + Sce dT
To T To T_ (34)
T+ T+
= — Scne AT + / Scy AT
T - .

~ (Scy — Sonr) (T+ — T_)

En définissant Siher = Sy — Schr, o0 a donc AT = Vain/s,,.,. Puisque la température

T, est connue, la température de ’échantillon est donnée par

1 Vaie
Tmoy = TO + (V;,bs + : . (35)
Sther 2
60 ' T i T Y T i T v T
. < B
[ .
50+ <X i
L (4
R 40 - 374 )
X
Z 307 )
wn
20 - .
10 -
0 2 1 L 1 2 | 1 1 2 | 1
0 50 100 150 200 250 300
T(K)

Fig. 3.4 — Pouvoir thermoélectrique d’un thermocouple de type E mesuré en fonction de
la température et comparé a une fonction polynomiale d’ordre 12 trouvée sur le web,

3.3.4 Comparaison des méthodes

La problématique liée aux fuites de chaleur par radiations est devenue évidente a

I’automne dernier lorsqu’un échantillon de HgBayCuOy,s (Hg-1201) a été mesuré a
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l’aide de thermometres. Les données recueillies montraient une augmentation de S/T
inattendue en fonction de la température. Il s’est avéré que cela était probablement
causé par une fuite d’hélium, affectant la mesure du gradient de température. De plus,

la calibration était trés mauvaise et les résultats trés bruyants, comme le montre la

figure 3.5,

Les résultats obtenus par la méthode des thermocouples, en plus d’atteindre
Ty > 300 K, sont nettement moins bruyants. Bien sir, la fuite d’hélium avait été
corrigée entretemps. Quoi qu’il en soit, la comparaison permet tout de méme de mon-
trer que la méthode des thermometres est tres sensible aux conditions expérimentales
alors que celle des thermocouples 1’est beaucoup moins. Le fait que les deux courbes
convergent plus oul moins & basse température confirme I’hypothese de la fuite de
chaleur et de la sous-estimation du gradient de température. Il faut noter que la
consommation d’hélium liquide devient faramineuse lorsque T tend vers 300 K. II
faudra donc, dans le futur, concevoir un systeme différent pour réaliser des mesures

a haute température.

T T - ;
' - Hg1201 Bp=0.10
0.8 . o |
probable fuite d’'He ..‘ =14T cernox
» \ ® o, .o
[ ] o0
0.6 ° |
o~~~ : . . .
N
S o ¢ \mauvaise calibration
= °
= 04r . |
™ °
@ °
w’
0.2 r |
O + L " 1 X |
0 100 200 300

T(K)

Fig. 3.5 — Effet Seebeck d'un échantillon de Hg-1201 en fonction de la température.
Comparaison entre les résultats obtenus par la méthode des thermometres Cernoz et celle
des thermocouples. Il faut noter que les données obtenues avec la méthode des thermomeétres
sont tres probablement contaminées par une fuite d’hélium qui fausse la mesure du gradient.
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Mise en contexte

Deux récentes publications par notre groupe, Daou et coll. [7] et Chang et
coll. 1], ont présenté des données des effets Nernst et Seebeck qui apportent de
nouvelles connaissances sur le diagramme de phase des cuprates. L’objectif de ce
chapitre est de montrer ces données et d’en expliquer les conséquences, afin de mettre

les résultats du prochain chapitre en contexte.

4.1 Brisure de la symétrie de rotation

Au cours des dernieéres années, de nombreuses expériences ont sondé le pseudogap
4 la recherche d'une brisure de symétrie. Des mesures de diffraction de neutrons
polarisés sur des échantillons de Hg-1201 [:2], YBCO [63] et LSCO [ii1], et d’effet
Kerr polaire sur YBCO [i37], ont observé une brisure de la symétrie d’inversion du
temps. Cependant, les températures auxquelles la brisure de symétrie est observée

différent significativement d’une étude a Pautre [37].

D’autres mesures, telles que la résistivité [6t] ou la diffusion inélastique de neu-
trons [7,6%], & bas dopage, ou encore la STM [(:9], & basse température, ont démontré
que la symétrie de rotation était brisée. Dans tous ces cas toutefois, aucun lien direct

avec la température T* n’a pu étre établi [37].

27
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Dans cet article [37] paru dans la revue Nature, une forte anisotropie dans le plan
ab de YBCO, commencant a 7™, a été détectée dans l'effet Nernst. L’origine de cette

anisotropie est discutée, de méme que ses conséquences.

4.1.1 Effet Nernst dans YBCO

La figure 1.1 trace la dépendance en température de v/T dans YBCO™ p =
0.12 pour différents champs magnétiques. Deux contributions bien distinctes sont
observées : celle des fluctuations supraconductrices, positive et ayant une importante
dépendance en champ magnétique, et celle des quasi-particules, sans dépendance en
champ. Tel que mentionné & la section 2.2, la contribution des vortex est positive

- par convention.

20 T T 1 T L

-
- ~
y T, 0.05 v
D ,// .
[ [ e e
| ‘41;"'\ ) ’ ,/
; H i 4 ; L /
Re ) [
!

i i
T 250
>
3
i i
-
- 1 i 1 i %
0 50 100 150 200 250

T{K)

Fig. 4.1 — Le coefficient de Nernst de YBCO p = 0.12 est tracé comme v/T en fonction
de la température pour différents champs magnétiques. La T, = 66 K & champ nul est
marquée par une ligne verticale. Le gradient de température est appliqué selon l'axe b.
Figure tirée de [17].

Lorsque la température est suffisamment basse par rapport a la T, les vortex sont
ancrés dans I’échantillon et le signal mesuré est nul; c’est la phase solide de vortex.
En appliquant un champ magnétique de plus en plus intense, la T, est diminuée ce

qui déplace la contribution des vortex vers les plus basses températures.

*Tous les échantillons de YBCO présentés ici sont démaclés, c’est-a-dire que les axes a et b sont
bien définis par '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 température
(encart de la fig.1.1), puis plonge pour devenir grande et négative a partir d’une
température T,. Cette contribution, qui est indépendante du champ appliqué, est

cependant révélée par un champ assez intense pour détruire la supraconductivité.

4.1.2 T* vue par 'effet Nernst

Ala figure 4.2, toutes les valeurs de T, obtenues sont placées sur le diagramme
de phase de YBCO et peuvent étre comparées avec les valeurs de 7™ issues de la
résistivité. Compte tenu des barres d’erreur, les deux échelles de température sont

équivalentes et cela pour les deux axes a et b. Cela permet de conclure que T, = T™.

300 .
250 T
200} e

TK)

100

50

0.08 0.1 0.12 0.14 0.16- 0.18 0.2
Dopage, p
Fig. 4.2 — Diagramme de phase de YBCO montrant I’évolution de la T, en fonction du
dopage. Les cercles bleus et rouges sont les températures T, définies par I'apparition du
signal des quasi-particules dans ’effet Nernst lorsque le gradient de chaleur est appliqué
selon les axes a et b, respectivement. Les carrés verts sont les températures marquant la
déviation de la résistivité d’un comportement linéaire en température. Figure tirée de [37].

Dans les nombreuses études de Ueffet Nernst sur LSCO [7, 70)], 'apparition du
signal des quasi-particules a haute température, c’est-a-dire a T, a longtemps été

considérée comme une preuve de la persistance des fluctuations supraconductrices

tres au-dessus de T,. Cette interprétation erronée est causée par le signe de la contri-
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bution des quasi-particules : alors qu’elle est négative dans YBCO, elle est positive

dans LSCO, soit le méme signe que les fluctuations.

4.1.3 Anisotropie a 02

La figure 1.} compare les coeffi-
cients de Nernst pour différents do-

pages de YBCO avec le gradient de

v/T (W K2 T-1)
S
N

chaleur selon les axes a et b. La

température, en abscisse, est norma-

lisée pour chaque dopage par rapport

a la valeur T, correspondante, ce qui

permet de concentrer la comparai-
son sur ’axe des ordonnées. L’échelle
choisie ne montre que le signal com-
pris entre T, et T, pour le plus haut
champ disponible, soit 15 T. Comme

/T AV K2 T-1)

le montre la figure 1.2, la différence
0.15

(I

~ entre ces deux températures dimi-

nue avec l'augmentation du dopage.

C’est ce qui explique, partiellement, 0 0.2 0.4 06 0.8 1
T,

Fig. 4.3 — Dépendance en température de v/T
en plus faible lorsque le dopage aug- pour différents dopages dans YBCO et pour AT ||

mente. Dans tous les cas, le signal ¢ (a) et AT || b (b). Figure tirée de [37].

négatif est beaucoup plus grand lorsque AT || b, par prés d’un ordre de grandeur. En

que le signal négatif devient de plus

plus d’étre trés grande, cette anisotropie apparait a 7, pour tous les dopages étudiés
ici, soit p = 0.12, 0.15 et 0.18. Cela permet de conclure que I'anisotropie observée
est liée au pseudogap. Ala figure 1.5, anisotropie est tracée pour p = 0.12 comme
le rapport de la différence et de la somme des coefficients de Nernst. Cette anisotro-
pie relative peut étre vue comme un paramétre d’ordre nématique” [$7], en analogie

avec le parametre d’ordre défini pour caractériser 'anisotropie de la résistivité dans
SI‘3RL1207 [71}.

*C’est-a-dire un ordre qui brise la symétrie de rotation, mais pas la symétrie de translation.
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4.1.4 Roble des chaines

La symétrie de rotation est dont brisée dans la phase pseudogap de YBCO. Une
question importante doit étre résolue avant de pouvoir en tirer des conclusions : quel
est le role joué par les chaines 7 Voici quelques éléments de réponse (toutes les figures

pertinentes se trouvent dans les informations supplinentaires de article).

e A p=0.08, la contribution des chaines devient négligeable [(i6] et I'anisotropie
0,/0, augmente lentement lorsque la température est abaissée, tout comme
v /v,. Par contre, & p = 0.12, les chaines conduisent davantage et oy,/0, di-
minue alors que 1,/v, augmente toujours. Ainsi, du moins a bas dopage, les
chaines semblent affecter 'anisotropie de la conductivité, mais pas celle de
Peffet Nernst. ’

e L’effet des chaines est évidemment maximal lorsqu’elles sont pleines, soit pour
6 = 1. Deux échantillons ayant pratiquement le méme dopage de p = 0.18,
avec 0 = (.97 et 0 = 0.998, ont été mesurés. L’anisotropie de la conductivité
est au maximum d’un facteur deux dans le premier, mais jusqu’a un facteur huit
dans le second. Pourtant, Panisotropie de l'effet Nernst n’est pas plus grande
pour 6 = 0.998. Le seul effet des chalnes semble éfre un signal de fond présent
au-dessus et en-dessous de T™*.

e La conductivité des chaines est définie comme oy, = o0, — 0,. La résistivité

" des chaines pour 6 = 0.998 est parfaitement quadratique en température et ne
montre aucune anomalie a 7™ ; le pseudogap n’affecte pas les chaines.

e Si les chaines étaient responsables de 'anisotropie de l'effet Nernst, 'impact
devrait étre le plus important & p = 0.18. En fait, le contraire est vrai; I’aniso-

tropie est plus grande a bas dopage, lorsque T, et T, sont trés éloignées.

La conclusion est donc que la phase pseudogap brise la symétrie de rotation
des plans de CuQO,. Les chaines, sans causer ['anisotropie observée, sont néanmoins
nécessaires a son observation. En effet, un échantillon macroscopique ayant une struc-
ture parfaitement tétragonale forme des domaines qui font en sorte que toute aniso-
~tropie est indétectable par une mesure de transport puisqu’en moyenne, toutes les
directions sont équivalentes. Les chaines, en rendant la structure orthorhombique,
donnent une direction préférentielle aux domaines et permettent la détection de

I’anisotropie.
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Pour reproduire leffet des chaines sur d’autres cuprates ayant une structure
tétragonale, il faut avoir recours a 'application d’une pression uniaxiale ou a un

champ magnétique 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, résumée ci-haut, traitait du pseu-
dogap et des hautes températures, celle dans Physical Review Letters se concentrait
sur les basses températures. Des mesures réalisées sur YBCO p = 0.12 sous un champ

magnétique de 28 T ont permis d’ajouter quelques pieces au casse-téte des cuprates.

La particularité de ce dopage est qu’il

suffit d’'un champ magnétique relative-

0.1 ment petit pour détruire la supraconduc-
0 tivité en raison de la compétition d'un
% 01 ordre de rayures [72].
= 0.2
® 0.3

L o012 — 4.2.1 Fluctuations

-05 - : - : : ;

I\ \QK g A la figure 1.1, les coefficients de
= “l § Nernst et Seebeck sont tracés en fonction
‘*‘: 5 “ du champ magnétique pour différentes
?>9, températures. A haute température, les
50 deux coefficients sont indépendants du

5| champ magnétique. AT < 80K et

5 s T 3 pour un champ suffisamment grand

H (™) pour sortir de la phase de solide de

Fig. 4.4 — Dépendances en champ vortex (Hyomex), O montre une légere

magnétique des coefficients de Nernst dépendance en champ qui peut étre assi-
et Seebeck pour YBCO p = 0.12. L’encart

montre que la dérivée du coefficient de
Nernst pour isotherme 9 K tend vers zéro comme 'indique la relation (2.6), S est

pour H — 30 T. Figure tirée de [11]. la dérivée par rapport & l'énergie de la

conductivité.

milée & de la magnétorésistance puisque,
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Le comportement du coefficient de Nernst est plus compliqué. D’abord, lorsque
le champ atteint Hoex, les fluctuations supraconductrices donne un grand signal
positif, conformément & la convention de signe. Puis, v change de signe avant de
saturer lorsque H — 30 T. L’encart de la figure 1.1 montre la dérivée de v par
rapport au champ pour la plus basse température disponible. Il est clair qu’a cette

température, la dérivée s’annule pour H ~ 30 T.

Le coeflicient de Nernst mesuré a 28 T est donc pratiquement exempt de toute
contribution des vortex jusqu'a 9 K et la dépendance en température de v/T & ce
champ peut étre considérée comme le reflet de ’état normal. C’est ce qui est tracée a
la figure 1.5 ; on voit que le signal négatif de la figure 1.1 se poursuit pour extrapoler
4 environ —7 nV/K?T & T — 0 K. Compte tenu de la mobilité issue de I'angle de
Hall (fig. 1.5) et de I’énergie de Fermi obtenues du coefficient Seebeck dans la limite
T — 0 K (fig. 1.01), 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.

[}

| YBCOp=0.12 .

VIT (NV/K?T)

80 100

T(K)

Fig. 4.5 — Dépendances en température de ’angle de Hall et du coeflicient de Nernst de
YBCO p = 0.12 pour différents champs magnétiques. La ligne pointillée verticale indique
la T, & champ nul. L’encart montre un agrandissement de v/T vs T pour H =1 T. La
fleche pointe le début des fluctuations supraconductrices. Figure tirée de [(1].
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L’encart de la figure 4.5 montre que le signal des vortex & H = 1 T, centré a la
T., ne s’étend pas au-dela de 90 K. Cela contredit directement le scénario du groupe
de Ong dans lequel les fluctuations supraconductrices sont détectables jusqu’a tres
haute température [+7]. Etrangement, les travaux publiés qui supportent cette idée
ne montrent que tres rarement des données de YBCO ; dans les quelques publications
qui le font [70), 73], le signal négatif, vu dans un petit intervalle de température et de
dopage, est balayé du revers de la main comme provenant de « trous dans les chaines »

ou comme étant un « artefact d’une procédure de soustraction inadéquate » [73].

4.2.2 Poche d’électrqns

La figure 1.6 présente le coefficient Seebeck dans 1’état normal de quatre cuprates
_ dopés en trous preés du dopage p ~ 1/8. Les trois cuprates montrés, en plus de
YBCO, soit Nd-LSCO [7 1], Eu-LSCO [i:1] et Las_,Ba,CuO, (LBCO) [77], sont des
matériaux dans lesquels un ordre de rayures a été détecté avec un vecteur d’onde
Q = (0.5+4,0.5) ou d = 1/8. Ce sont également des matériaux ayant une structure

tétragonale a basse température.

0.6
Les dépendances en température 0al
de ces quatre échantillons sont tres si-
milaires ; toutes présentent un change- g i
ment de signe autour de 50 K. Dans f °
tous les cas, sauf YBCO, le change- & 02|
ment de signe est sans aucun doute 0.4}
lié a P'ordre de rayures. Cela rend plus 06|
que pertinente la recherche pour un 0 50 100 - 150
ordre de densité de charge et/ou de Fig. 4.6 — Pouvoir thern:(()?lectrique de quatre
spin dans YBCO a p ~ 1/8. cuprates dopés en trous a p ~ 1/8. La fleche

verte indique ’apparition d’un ordre de rayures
Comme la relation 2.1 I'indique et dans Eu-LSCO vu par diffraction de rayons

en accord avec le coefficient de Hall, X 7, 77]. Figure tirée de [i].
le signe du pouvoir thermoélectrique est une indication directe du signe des porteurs
dominants. Le signe négatif de S & T — 0 K est donc une confirmation de plus
que les oscillations quantiques mesurées dans YBCO a des dopages similaires [!,7x]

proviennent d’une poche d’électrons.
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Lavaleur T — 0 K de S/T, soit —0.4V /K2, est cohérente avec celle de v/T, tel
qu’attendu de la relation 2.11. En effet, en prenant la valeur de la mobilité mesurée
230 T (u ~ 0.033 T, voir figure 1.5), on trouve |v/T| = % p |S/T| ~ 9nV/K?T,
en trés bon accord avec la valeur de |v/T| = 7nV/K?T de la figure 1.5

L’origine de la poche d’électrons, de méme que son emplacement dans la premiere
zone de Brillouin, sont toujours I'objet de vifs débats. Deux scénarios en particulier
sont plus sérieusement envisagés. Le premier est une reconstruction du grand cylindre
de trous par un ordre d’onde de densité qui brise la symétrie de translation (SDW ou
rayures) [$!]. Dans le second, plus exotique, un ordre appelé d-density wave implique

des courants orbitaux et brise la symétrie d’inversion du temps |79].
Y

4.3 L’anisotropie et la poche d’électrons

Dans les quelques pages qui préceédent, il a été démontré que 'effet Nernst per-
met de révéler une anisotropie dans le plan de CuO, de YBCO dont 'apparition
est simultanée avec 'ouverture du pseudogap. Aussi, le pouvoir thermoélectrique
a conﬁrmé que le transport a basse température est dominé par une petite poche

d’électrons ayant une grande mobilité.

En comparant les coefficients de Nernst des axes a et b mesurés sous 28 T, on
constate que ces deux observations apparemment contradictoires sont en fait gra-
duellement réconciliées. En effet, la figure 1.7 montre que ’anisotropie, maximale a

85 K, disparait autour de 30 K, ou c’est la poche d’électrons qui domine.

Toutes les données d’effet Nernst pour YBCO p = 0.12 sont mises ensembles sur la
figure 1.5 et font une synthese des résultats énumérés dans ce chapitre. L’anisotropie
‘entre les axes a et b débute & T, est maximale a 85 K puis s’annule lorsque la poche

d’électrons domine.
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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’anisotropie révélée a haute température par un
champ magnétique modeste (cercles) disparait progressivement a basse température sous

un champ plus intense (carrés).
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Fig. 4.8 — Anisotropie en fonction de la température pour YBCO p = 0.12. Les points
rouges sont la différence sur la somme tandis que les points noirs vides sont obtenus de
[D(T) — D(T,)}/[S(T) — S(T,)] ot D(T) = (va — w)/T et S(T) = —(va + 1,)/T. Cette.
complication vient du fait que (11, —v,) change de signe vers 150 K. Les triangles montrent
également le rapport de la différence et de la somme, mais pour un champ magnétique de
28 T. La ligne bleue trace la valeur de tan 6y obtenue sous un champ magnétique de 30 T.

Figure inspirée de [37].



Chapitre 5

Transport thermoélectrique sous

champ magnétique intense

Tel que mentionné a quelques reprises, les champs magnétiques intenses sont un
outil essentiel a ’étude des supraconducteurs puisqu’ils permettent de détruire la
supraconductivité et de révéler 'état sous-jacent. En particulier, dans un contexte
de compétition de phases avec un ordre d’onde de densité, le champ magnétique agit

comme un paramétre de contrdle clé [xi].

Pour faire suite aux résultats présentés au chapitre précédent, d’autres mesures
des effets Nernst et Seebeck ont été effectuées au LNCMI de Grenoble sous 28 T.
Certains résultats sont présentés dans ce chapitre. Ceux de I'échantillon Hg-1201
p = 0.10 sont exposés & l'annexe 13. Les détails concernant les échantillons et les

expérimentations sont résumés a ’annexe (.

5.1 Nd-LSCO p = 0.20

La figure 5.1 montre la dépendance en température du coefficient Nernst de Nd-
LSCO pour p = 0.20 et différents champs magnétiques. Contrairement a YBCO,
v est négatif & haute température et devient positif sous 40 K. Il n’est donc pas
aisé de distinguer les contributions des fluctuations supraconductrices et des quasi-

particules.

37
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5.1.1 Deux contributions a ’effet Nernst

A ce dopage, la résistivité a permis d’évaluer que T, = 20 K et T* ~ 75 K [ /1],
Cette dernieére température est indiquée par une fleche sur le panneau du haut de la

figure 5.). Bien que la densité de points soit trop faible pour 'affirmer avec certitude,

il semble que la remontée de v/T s’amorce bien avec I'ouverture du pseudogap.
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Fig. 5.1 — Dépendance en température du coeflicient de Nernst de Nd-LSCO pour p = 0.20

et différents champs magnétiques. Le panneau du haut montre un agrandissement de la

courbe & 10 T dans la région des hautes températures. La fleche indique la position de la
température T* déduite de la résistivité [10].

On pourrait évidemment argumenter que ce sont les fluctuations supraconduc-
trices qui sont la cause de la remontée et du changement de signe. Il y aurait alors

des vortex qui persisteraient a des températures deux a trois fois supérieures a T..

Toutefois, la dépendance en champ magnétique ne supporte pas ce scénario. En
effet, au-dessus de 30 K, la valeur de v/T est la méme pour tous les champs. A lui seul,

cet argument rend le scénario des fluctuations supraconductrices tres improbable.
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5.1.2 Vérification quantitative

A basse température, un champ de 28 T donne un signal de Nernst qui sature

4 une valeur de +5 nV/K?T. Tel qu’anticipé a la section 2.3, cette valeur est en

contraste avec la valeur de —0.4 nV/K2T obtenue sous un champ de 15 T dans Nd-

LSCO p = 0.24. Avec une T, de 17K, la supraconductivité est elle-
méme pratiquement inchangée. 5 [ ‘ [

Par contre, une différence no- ~ 15

table est qu'il n'y a aucune

trace du pseudogap & ce dopage. E 1

La relation (2.12) nous permet — 0>

donc de conclure, puisque la 9% 2% 20 &0 20 100

T(K)

mobilité ne change pas plus que g, 5 o _ y1obitits de deux échantillons de Nd-LSCO.

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 mobilité diminue d’un facteur deux, il faut que 1’énergie de Fermi change

d’un facteur vingt pour rendre compte de I’augmentation de la valeur de v/T.

Comme les valeurs de la mobilité et de I’énergie de Fermi sont connues, il est
possible de placer ces deux valeurs de v/T sur le graphique de Behnia (fig. 2.1).
Pour p = 0.20, on a p = 1073 T7! et Tx ~ 300 K alors que pour p = 0.24, on
ap=18x10"3 T ! et Tr ~ 1400 K. Les températures de Fermi sont extraites
de la valeur & basse température du coefficient Seebeck [13] par la relation (2.13).
La valeur obtenue pour p = .24 est plus petite d’un facteur trois que celle issue
des oscillations quantiques dans T1-2201 [~1]. L’augmentation de la valeur de S/T
pourrait étre causée par la proximité du PCQ. Bien siir, la valeur obtenue pour
p = 0.20 est trés approximative, étant donné la possible compensation des trous et

des électrons.

Deux points sont donc ajoutés au graphique de Behnia & la figure 5.10. La sec-
tion 2.3 a permis de souligner que les équations semi-classiques du transport ren-
daient compte des valeurs obtenues pour p = 0.24, mais pas 0.20. Il n’est donc pas

surprenant que le point associé a ce dopage soit éloigné de la droite.
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5.2 Eu-LSCO

La figure 5.3 montre la dépendance en température du coefficient Nernst de Eu-
LSCO pour p = 0.125 et différents champs magnétiques. Comme pour Nd-LSCO, v
est négatif A haute température et devient positif sous 100 K. A ce dopage par contre,
le pseudogap apparait a beaucoup plus haute température, soit environ 140 K [74],

tandis que la T, est particulierement faible, autour de 7 K (¢f. figure ('.1).

5.2.1 Deux contributions a ’effet Nernst pour p =0.125

Ainsi, la contribution des quasi-particules, méme si elle est du méme signe que
celle des vortex, peut étre distinguée par l'allure de la courbe. Comme le signal de
Nernst est proportionnel & la température, d’apres la relation (2.12), v doit s’annuler
a T = 0 K'. Les données de la figure .3 présentent donc deux éléments distincts,

attribués respectivement aux quasi-particules et aux vortex :

1. un renflement qui apparait a haute température, qui est indépendant du champ

et qui s’annule 3 T'=0 K;;

2. un pic qui apparait entre 30 et 40 K, qui augmente trés rapidement & basse

tempéra-ture et qui est effacé en appliquant un champ de 28 T.
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Fig. 5.3 — Dépendance en température du coeflicient de Nernst de Fu-LSCO pour p =
0.125 et différents champs magnétiques.

*C’est également la troisieme loi de la thermodynamique, énoncée par W. H. Nernst lui-méme.



Chapitre 5 : 'Transport thermoélectrique sous champ magnétique intense 41

Les données recueillies sous 28 T, lorsque tracées en v/T, permettent d’extrapo-
ler vers une valeur de 2 nV/K?T. Avec une mobilité mesurée sous 45 T d’environ
1072 T~ (données non publiées) et une température de Fermi de 550 K, un point
supplémentaire peut étre mis sur le graphique de Behnia (figure 5.10). La valeur
de Ty provient encore une fois de S/T" (figure 5.7); elle est comparable aux valeurs

obtenues des oscillations quantiques dans YBCO {7, x2].

5.2.2 Mesures A haut champ dans Eu-LSCO

Le changement de signe de l'effet Seebeck dans Eu-LSCO p = 0.125 a déja été
mentionné & la section 1.2.2 et publié [1]. Bien que ce changement de signe soit
visible & champ magnétique nul, il est intéressant de le confirmer aux plus basses

températures en appliquant un champ magnétique intense sur différents dopages.
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Fig. 5.4 — Dépendances en champ magnétique et en température des coefficients de Nernst
et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.10.
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La figure 7.1 rassemble les dépendances en champ et en température des coef-
ficients de Nernst et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.10. Sauf pour les plus basses
températures mesurées, ou le régime mixte de vortex est observé, la dépendance en
champ de S/T est trés faible. Possiblement associée a de la magnétorésistance, il n’a

pas été possible a ce jour de tirer de conclusion de I'analyse de cette dépendance.

Alors qu'un champ magnétique d’environ 10 T est suffisant pour éliminer toute
trace de supraconductivité dans I'effet Seebeck, il n’est pas évident que 1’état normal
soit atteint dans le coefficient de Nernst & basse température. En effet, contrairement
a4 YBCO p = 0.12 (figure 1.1), v ne semble pas saturer & 28 T. De plus, v devrait
étre nul dans I’état supraconducteur sous Hgex €t montrer un maximum positif
dans le régime on les vortex sont mobiles. Cela n’est pas ce qui est observé puisqu'un
champ magnétique tres faible suffit pour engendrer un signal de Nernst énormé,
soit v/T(0.1 T) ~ 1.5 uV/K*T a T = 4.7 K. Une explication de ce comportement
représenterait une avancée intéressante pour la compréhension de l'effet Nernst dans

les cuprates sous-dopés.

Cela étant, la valeur de v/T & haut champ dans la limite 7" — 0 K n’est pro-
bablement pas significative. De méme, la valeur négative de S/T est assurément
influencée a la fois par des trous et des électrons de maniere plus importante qu’au
dopage p ~ 1/8. Il n’est donc pas pertinent d’en tirer une valeur de I'énergie de Fermi.
Afin de caractériser la présence de la poche d’électrons causant ce signe négatif, la

température ot S change de signe est retenue, soit Ty = 18 £ 2 K.

La figure 5.5 montre les dépendances en champ et en température des coeffi-
cients de Nernst et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.16. Le comportement de S/T est
tres similaire & celui pour p = 0.10. Pour un champ magnétique supérieur a H;,Ortex,
une faible dépendance en champ est observée. L’étrange forme de la transition de
H < Hyortex & H > Horex, également visible dans la dépendance en température
de la résistivité a champ nul (figure ('.1), peut étre attribuée a une inhomogénéité
de P’échantillon. Contrairement & celle pour p = 0.10, la dépendance en champ du
coefficient de Nernst correspond davantage a ce qui est attendu; v est bien nul dans
I’état supraconducteur, montre un maximum positif avant de diminuer et potentiel-
lement saturer & un champ plus grand que 28 T. La double structure de la transition

est également visible.
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Fig. 5.5 — Dépendances en champ magnétique et en température des coeflicients de Nernst
et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.16 y = 0.2.

Le changement de signe du coeflicient Seebeck n’est pas observé a champ nul
puisqu’il survient & la méme température que la supraconductivité (T, ~ 13 K, cf.
annexe (). Un champ de 10 T est suffisant pour obtenir T = 1345 K. L’incertitude
vient des différentes valeurs obtenues des différents champs. Encore une fois, il est
difficile d’interpréter la grandeur des valeurs de S/T et v/T dans la limite T — 0K
en raison de la compensation entre les trous et les électrons et de la dépendance en

champ magnétique.

La figure 7.t montre les dépendances en champ et en température des coefficients
de Nernst et Seebeck pour Eu-LSCO p = 0.16, mais cette fois avec y = 0.1, c’est-a-
dire Laj 74Euq 1Srg16CuQy4. Plusieurs disparités sont observables par rapport a y =
0.2. Bien siir, la principale est la valeur de la température critique (~ 27 K) qui est

deux fois plus élevée que pour y = 0.1 (fig. (" 1).

Ensuite, le changement de signe de S n’est plus observé. Alors que pour y = 0.2,
la poche d’électrons issue de la surface de Fermi reconstruite et associée a 'ordre de

rayures détecté a p ~ 1/8 (cf. section 1.2.2) donne une valeur négative a S(T — 0),
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Eu-LSCO p=0.16y = 0.1
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Fig. 5.6 — Dépendances en champ magnétique et en température des coeflicients de Nernst
et Seebeck pour Eu-LSCO p =0.16 y = 0.1.

pour y = 0.1, il semble que la poche d’électrons ne domine pas le transport. Il se
peut que dans ce matériau, la mobilité des trous soit plus grande. Il faut noter que le
coefficient de Hall, qui change de signe dans YBCO [2], reste positif dans Eu-LSCO

(données non publiées).

La dépendance en champ magnétique permet d’apprécier la qualité de I'échantillon
et des données 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 défini et la
magnétorésistance beaucoup plus continue. Il y a toutefois une légére anomalie a
20 T, présente dans les données brutes & toutes les températures et dont l'origine
est inconnue, mais probablement extrinseéque & I’échantillon. Enfin, comme il fallait
s’y attendre du fait de la supraconductivité plus robuste, aucune des quantités me-
surées ne sature a haut champ et a basse température. Néanmoins, il est possible de
constater, grace & la dépendance en température de v/T pour différents champs, que

la contribution des fluctuations supraconductrices ne s’étend pas au-dela de 40 K.
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5.3 Poche d’électrons dans la surface de Fermi de

Eu-LSCO

Les données recueillies sous champ magnétique intense permettent donc d’obser-
ver le changement de signe du coeflicient Seebeck a différents dopages. La figure 5.7
regroupe toutes les données obtenues par le groupe (lignes pleines) de S/T en fonc-
tion de la température dans Eu-LSCO. Afin de comparer ces résultats, les données

de Hess et coll. [~3] (lignes pointillées) sont égalément tracées.
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Fig. 5.7 — Dépendance en température du coefficient Seebeck pour différents dopages de
Eu-LSCO. Les lignes pleines sont les données du groupe (valeurs de p), dont certaines ont
été présentées dans ce mémoire, et les lignes pointillées sont les données publiées récemment

par Hess et coll. [~3] (valeurs de z).
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Un rapide coup d’oeil aux deux séries de dopages conduit a la conclusion qu'il y

a un désaccord sur les valeurs des dopages.

La courbe pour z = 0.08 se comporte plutét comme un dopage de p = 0.09,

alors qu’aucun changement de signe n’est observé pour p = 0.08.

Le changement de signe pour z = 0.125 se produit a une température tres

différente que pour p = 0.125.

L’allure de la courbe pour z = 0.15 est tres similaire a celle de p = 0.16.

e Méme remarque pour z = 0.20 et p = 0.21.

Cela laisse croire que les dopages des échantillons de Hess et coll. sont égaux a
7+ 0.01. La comparaison des températures critiques provenant de leurs courbes de
résistivité est ardue en raison de la faible résolution des données disponibles [%3].
Aussi, Hess et coll. n’ayant pas cru bon d’appliquer un champ magnétique pour
mesurer effet Seebeck, ils n’ont observé le changement de signe que pour z = 0.125.
Il faut néanmoins mentionner la qualité des mesures & haute température grace a un

montage faisant intervenir des thermocouples or/chromel [~3].

Les valeurs de T; identifiées pour les différentes valeurs de p déterminent un
dome autour de p ~ 1/8 dans le diagramme de phase de Eu-LSCO & la figure 5.5. Les
valeurs qu'’il serait possible d’extraire des données de Hess et coll. ne sont pas retenues
en raison de Pambiguité qui existe sur leur dopage réel. Les températures T, pour
Eu-LSCO et Nd-LSCO sont indiquées par des carrés. Ces valeurs sont répertoriées a
lannexe (. Les températures d’apparition d'un ordre de charge (Tco), représentées
par des losanges et des triangles, ont été obtenues respectivement par diffraction de
rayons X [77,>] et par résonance quadrupolaire [~3]. Enfin, le déme supraconducteur,

délimité par T, est illustré par une ligne noire pleine.

La similarité du diagramme de phase de Eu-LSCO avec celui de YBCO, également
représenté & la figure 5.3, est saisissante. Les températures de changement de signe du
coefficient de Hall (T}) établissent un déme trés semblable autour de p ~ 1/8 [:}]. Les
valeurs de T, pour YBCO sont détaillées dans les informations supplementaires de
Daou et coll. [37]. Les démes des deux diagrammes de phase caractérisent la présence
d’une poche d’électrons qui domine le transport dans les cuprates sous-dopés. La
grande similarité de ’évolution en dopage des températures de changement de signe

dans les deux matériaux est une preuve tres forte que la reconstruction de la surface
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de Fermi dans YBCO est causée par I'apparition d'un ordre de rayures sous une
température comparable a la T,.. Cela suggere que ’état fondamental du pseudogap
des cuprates dopés en trous est en fait un ordre de rayures se terminant par un PCQ
pres de p* ~ 0.235. Cette interprétation de méme que la figure 5.~ seront au coeur

d’une publication qui est présentement en rédaction [~ti].
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Dopage, p

Fig. 5.8 — Diagrammes de phases de Eu/Nd-LSCO et YBCO. Les lignes sont des fonctions
polynomiales tracées & titre indicatif. Figure produite pour [~6].

La reconstruction de la surface de Fermi a été intégrée dans un modele d’onde de
densité de spin par Millis et coll. [~7], suite aux premieéres mesures d’oscillations quan-
tiques. Récemment, ils ont & nouveau fait appel a ce modéle pour expliquer I’absence
d’oscillation quantique dans YBCO pour § < 0.46 [+Y] et la divergence de la masse

cyclotron au méme dopage [¥')]. Leur modele explique ces observations par une tran-
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sition de Lifshitz = qui survient lorsque les poches d’électrons sur lesquelles les oscilla-
tions sont mesurées se touchent pour former une bande quasi-unidimensionnelle [¥x].
Ce scénario permet en outre d’expliquer la localisation des charges vue dans les
propriétés de transport & haut champ magnétique [Ji)].

Reconstruction de la surface de Fermi

par un ordre de rayures —

. ; _ > p
0 Pn PL P p*

Fig. 5.9 — Représentation schématique de la reconstruction de la surface de Fermi causée
par un ordre de rayures dans les cuprates dopés en trous [<7] (& température nulle, en
absence de supraconductivité). Figure produite pour [“f].

La figure 7.9 montre une représentation schématique de la reconstruction de la
surface de Fermi causée par un ordre de rayures [~7]. p* est le PCQ marquant 'appa-
rition de l'ordre de rayures, situé a p ~ 0.235 dans Nd-LSCO [1i]]. Le grand cylindre
de trous (bleu) est reconstruit suite a la brisure de la symétrie de translation par

Pordre de spin et/ou de charge.

Ce type de reconstruction conduit généralement a la présence de petites poches
d’électrons (rouges) pres de (7,0) dans la zone de Brillouin, en plus des petites
poches de trous fermées et de feuilles quasi-unidimensionnelles (vertes). En fonction
du changement d’intensité et/ou de périodicité de 'ordre de rayures, deux transitions
de Lifshitz peuvent survenir [¥%,91], associées avec la perte des poches de trous (p})
et d’électrons (pr); la perte de la poche d’électrons a été détectée récemment &
pr = 0.08 dans YBCO [1)2].

Sous px = 0.05 (dans YBCO), un ordre antiferromagnétique commensurable avec
Q = (n,m) s'installe. Cette nouvelle périodicité cause une nouvelle reconstruction de
la surface de Fermi, produisant de petites poches de trous & (£ 7/2, + 7/2) dans la

nouvelle zone de Brillouin magnétique.

*Une transition de Lifshitz survient lorsque la topologie de la surface de Fermi est changée &
température nulle sans qu’aucune symétrie ne soit brisée.
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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
récentes et présentées dans ce mémoire. 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 évident que la présence de plus d’une surface de Fermi contribuant au
transport complique les choses et rend 'accord moins bon. En particulier, I’évaluation
de la température de Fermi de Nd-LSCO p = 0.20 et Eu-LSCO p = 0.125 par la valeur

de S/T peut étre faussée par une compensation des trous et des électrons.
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Fig. 5.10 — Le graphique de K. Behnia (2], incluant les points ajoutés grace aux données
présentées dans ce mémoire. Le point pour CagRuyO7 a été ajouté suite a des mesures faites
dernierement (septembre 2010). Pour tous les points ajoutés sauf CagRu207, la mobilité
provient de ’angle de Hall et P’énergie de Fermi de S/T dans la limite T — 0 K. Pour
CagRuy07, la mobilité provient également de l'angle de Hall (~ 0.16 T ‘1), mais Uénergie
de Fermi est la valeur moyenne calculée pour les différentes fréquences d’oscillations quan-
tiques, soit 7% ~ 85 K.



Conclusion

Initialement, deux objectifs particuliers ont été identifiés comme étant au coeur
de ce mémoire, soit I’étude de la reconstruction de la surface de Fermi par la mesure
de Deffet Seebeck dans Eu-LSCO et la détermination de l'origine de l'accroissement
du signal de Nernst dans la phase pseudogap des cuprates. Ces mesures ont requis
Putilisation de champs magnétiques suffisamment intenses pour détruire la supra-

conductivité et accéder a 1’état normal sous-jacent.

Les résultats obtenus ont permis de conclure qu'une poche d’électrons existe dans
le diagramme de phase de Eu-LSCO autour de p = 1/8, tout comme dans celui de
YBCO. La remarquable similarité de la dépendance en dopage de la reconstruction
de la surface de Fermi dans ces deux matériaux laisse peu de place au doute : I'état

fondamental du pseudogap est un ordre de rayures.

Les mesures d’effet Nernst, effectuées sur une panoplie d’échantillons, 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 confinée & une gamme de température autour de 7. qui
reste & définir. La seconde peut étre négative comme positive et est proportionnelle

a basse température au rapport de la mobilité et de ’énergie de Fermi.

En cours de route, quelques questions sont restées sans réponse :

e la dépendance en champ de S/T dans la phase normale de Eu-LSCO;

e la dépendance en champ de v/T & basse température dans Eu-LSCO p = 0.10;

e le signe de la contribution des quasi-particules a l'effet Nernst dans la limite
T — 0 K, négatif dans YBCO et positif dans Eu-LSCO ;

e l'absence de changement de signe de S dans Hg-1201 p = 0.10 (voir annexe [3).
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La recherche d’explications & ces questions conduira assurément a une meilleure
compréhension du diagramme de phase des cuprates. Un scénario plausible est que
la reconstruction de la surface de Fermi et la formation d’une poche d’électrons aient

pour origine la compétition d’un ordre de rayure stabilisé & basse température.



Annexé A

Calcul des coefficients de Nernst et
Seebeck

Dans un probleme de transport thermoélectrique pouvant étre traité en seulement
deux dimensions, la densité de courant de charges est liée au champ électrique et au

gradient de chaleur par

Jo = Opo By + gy By — 02,0, T =0 (A1)
Jy =0y By + 0y By — 00,0, T = 0 (A.2)

ol 0;; et ay; sont les composantes des tenseurs de conductivité électrique et ther-
mique. Les conditions expérimentales imposent que 8,17 = 0 et que la densité de
courant soit nulle dans les deux directions puisqu’aucun courant n’est appliqué et

que le circuit est ouvert. De la relation (\\.2), on obtient

B, = 29,17 vp, (A.3)

Tyy Oyy

ce qui, injecté dans (\.1), donne

0= 0o By + 0ay—220,T — 0y =By — 000057 . (A4)
vy Oyy

Par symeétrie, il est évident que o, = 0,,. De plus, si la symétrie d’inversion du

temps est préservée, la relation d’Onsager est valide et alors ¢, = —04,. Or, d’apres
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la relation (2.0), cela implique également que oy, = —a,,. La relation précédente

peut alors s’écrire comme

2
0= (au + ﬂ) E, - (awy%ﬂ +a ) 8,T (A.5)
a. ag.

rr T

ou encore
(a + o2 ) = (OpyQuy + OpaOtzz) 0:T (A.6)

ce qui permet d’obtenir le coefficient Seebeck,

E.Z _ a$$0-$$ + azyaxy

- 2 2
Oz T 0%, +o2,

S = (A7)

On a donc démontré la relation (2.1). Pour le signal de Nernst, il suffit d’isoler

E, =297 -""E (A.8)
Oy Oy
de 'injecter dans (\.1)
0= 00s 228,T — 04y 2By + 03y By — 50T (A.9)
yx Oyz

et de faire les substitutions de symétrie

2
0= <Uz$%£ — OzM) 0, T + (f_ + ozy> E, (A.10)

Oxy Oy

pour finalement obtenir la relation (2.75)

E, Qpy O g — X O
-0,T a2, + agy ( )

Le fait que les définitions des coefficients Seebeck et Nernst fassent intervenir des
signes différents vient de la convention de signe pour leffet Nernst, soit que le si-
gnal des vortex est pris comme positif. Ce sont les signes que l'on retrouve dans la
littérature [52,57,13] et qui correspondent & tous les calculs effectués en lien avec les

démonstrations ci-dessus.
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Approximation

Il est pertinent de noter que si les termes hors-diagonaux sont petits par rapport
aux termes diagonaux, on peut les négliger dans 'expression du coefficient Seebeck

qui devient alors

S~ Joz C (A12)

0-22.1

Bien siir, cette approximation est rigoureusement exacte lorsque le champ magnétique
est nul, mais dans ce cas il n’y a pas d’effet Nernst. La relation (A.11) prend alors

la forme

o , .
N~ — Stanfy. (A.13)

O-ICE
Cette expression a souvent été utilisée 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 [77].



Annexe B

Hg-1201 sous champ intense

La motivation de mesurer un échantillon de Hg-1201 sous-dopé, avec une T, me-
surée en susceptibilité magnétique d’environ 65 K™ soit p = 0.10, était que les pro-
priétés de transport'thermoélectrique mesurées a Sherbrooke sous 10 T présentaient
des similitudes avec celles de YBCO p = 0.12. Au dopage p = 0.10, Hg-1201 est

réputé pour avoir une température d’ouverture du pseudogap de T™* ~ 350 K [1:2].

La figure 13.| compare les dépendances en température des coefficients de Nernst
et Seebeck pour ces deux échantillons. Les similitudes sont multiples :
e S/T augmente en diminuant la température, passe par un maximum avant de
redescendre ;
e la supraconductivité semble étre facile & détruire puisqu'un champ modeste
suffit pour mesurer S jusqu’a 25 K
e v/T est faible & haute température, devient grand et négatif entre T, et T,
avant de devenir positif di au signal des vortex;
e D'apparition du signal négatif des quasi-particules semble étre liée & I'ouverture
du pseudogap.
Cet échantillon de Hg-1201 a donc été mesuré sous 28 T dans la perspective de me-
surer 1’état normal jusqu’a basse température et possiblement, de détecter un chan-

gement de signe du coefficient Seebeck. Les résultats sont regroupés a la figure [3.2.

*La résistivité montre plutét que T, ~ 85 K, ce qui pourrait étre di & une inhomogénéité du
dopage a la surface causée par le recuit des contacts, fait suite & la mesure de la susceptibilité.
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Fig. B.1 ~ Comparaison des dépendances en température des coefficients de Nernst et
Seebeck pour Hg-1201 p = 0.10 et YBCO p = 0.12 axe-b sous de modestes champs
magnétiques.

Il apparait clairement que la supraconductivité est beaucoup plus robuste que
ce qui était anticipé. En effet, aucune des propriétés mesurées ne semblent saturer
a haut champ et sous 50 K. La contribution négative des quasi-particules, visible
jusqu’a environ 80 K sous 10 T, ne se prolonge pas a plus basse température que 65 K
méme sous 28 T. Aussi, il est évident que S ne change pas de signe. La dépendance en
champ aux plus basses températures semble méme indiquer une valeur a température

nulle dans 1’état normal autour de 0.2 pV /K2
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Dans de futures mesures sur cet échantillon, il sera intéressant d’appliquer une

pression uniaxiale dans le but de détecter une éventuelle anisotropie dans la résistivité

ou encore dans l'effet Nernst. Un nouvel échantillon, avec un dopage plus preés du

fameux p ~ 1/8, pourrait également étre pertinent & mesurer sous champ magnétique

intense.
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Fig. B.2 — Dépendances en champ magnétique et en température des coefficients de Nernst

et Seebeck pour Hg-1201 p = 0.10.



Annexe C

Mesures au LNCMI de Grenoble

Echantillons

Les échantillons de Nd-LSCO ont été préparés a 1'Université du Texas par le
groupe de J.-S. Zhou et ceux de Eu-LSCO a I"Université de Tokyo par le groupe
de H. Takagi. Toutes les informations concernant la croissance des cristaux et leur
préparation sont disponibles dans le mémoire de O. Cyr-Choiniere [7)-1]. Le tableau (.|
fait Iinventaire des valeurs des différentes températures caractéristiques pour les
échantillons présentés dans ce mémoire. La figure (. | montre les courbes de résistivité

des quatre échantillons de Eu-LSCO qui ont été mesurés a Grenoble.

Echantillons | T.K) (p=0) T(K) T5K)
Eu-LSCO p = 0.08 3+1 190+10 0O
Eu-LSCO p = 0.10 541 1754+ 10 1842
Eu-LSCO p = 0.11 n.d. n.d. 35+2
Eu-LSCO p = 0.125 ) 140+ 10 45+3
Eu-LSCO p = 0.16 1342 120+ 10 13+5
Eu-LSCO p = 0.16 (y = 0.1) 2743 n.d. 0
Nd-LSCO p = 0.20 20 + 1 0+10 0
Nd-LSCO p = 0.24 1741 0 0

Tableau C.1 — Températures caractéristiques des échantillons de Eu/Nd-LSCO étudiés
dans ce mémoire. T, est la température a laquelle la résistivité s’annule. T, est
la température sous laquelle v/T dévie d’un comportement plat et linéaire & haute
température. TOS est la température & laquelle le coeflicient Seebeck change de signe.
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Fig. C.1 — Les courbes de résistivité des quatre échantillons de Eu-LSCO mesurés &
Grenoble. L’agrandissement & droite permet de déterminer les valeurs de 7. On constate
que la forme singuli¢re de la transition observée pour I’échantillon p = 0.16 (y=0.2) dans
les mesures & haut champ (fig. 5.5) est également visible dans la résistivité a champ nul.

Expérimentations

'Les données & haut champ magnétique présentées dans ce mémoire ont été re-
cueillies au LNCMI de Grenoble en deux occasions. Du 2 au 7 novembre 2009,
J. Chang, N. Doiron-Leyraud et moi-méme nous sommes rendus sur le site ol
nous avons collaboré avec I. Sheikin, A. Antunes et L. Malone afin de mesurer
deux échantillons de YBCO (non mentionnés ici), Eu-LSCO p = 0.125 et Nd-LSCO
p = 0.20.

Du 19 au 24 avril 2010, seul N. Doiron-Leyraud a été en mesure de se rendre sur
place en raison de I’éruption du volcan islandais Eyjafjoll et de la perturbation du
trafic aérien qui a suivi. Quatre échantillons ont tout de méme été mesurés, soient
Hg-1201 (annexe 13) et Eu-LSCO p =0.10 et p = 0.16 (y = 0.1 et 0.2).

Contrairement & Sherbrooke ot les mesures sont considérablement automatisées,
celles prises & Grenoble requiérent une attention presque constante. De plus, comme
Paimant utilisé en est un résistif plutét que supraconducteur, le temps d’utilisation
est limité & six ou sept heures par nuit. Enfin, comme chaque température mesurée
peut influencer la suite des mesures, I'analyse des données doit étre faite en continu
au fur et & mesure qu’elles sont recueillies. Ces contraintes font en sorte qu’une
semaine de travail & Grenoble n’est pas de tout repos!
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