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Lexique des abreviations

AF : antiferromagnétisme
Bi2212: Bi >Sr,Ca;Cus0g.
Hg1201: HgBa,CuO,
Hpx, Hpy et Hpz : con guration ou la polarisation est parallele a x Q), y (perpen-
diculaire aQ dans le plan de di usion) et z (perpendiculaire au plan de dusion)
IC : incommensurabilité
v :intensité magnétique mesuré par di usion élastique de negons polarisés
LSCO : Lay, «SryCuO,
ng (!; T ) : distribution statistique de Bose-Einstein
NSF : Non-Spin-Flip : processus durant lequel la polarisationudneutron est
identique avant et apreés l'interaction avec I'échantillon
Qar : vecteur d'onde antiferromagnétique.
SF : Spin-Flip : processus durant lequel la polarisation du spidu neutron est
renversee apres l'interaction avec I'échantillon
SC : supraconductivité
SDW : Spin Density Wave (Onde de densité de spins)
SG: Gap de Spin
T :température d'ouverture du pseudo-gap. Cette températerdi ere légerement
d'une technique expérimentale a une autre.
Tc : température critique en dessous de laguelle un composéidatsupraconduc-
teur
Tmag : température d'apparition de l'ordre antiferromagnétiqe aQ = 0 observé
par di usion élastique de neutrons polarisés
YBCO : Y Ba,Cuz0g.

(=m ) : partie imaginaire de la susceptibilité magnétique
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Introduction générale

En 1911, la découverte de la supraconductivité par Gilles Kbet Kamerlingh Onnes
a remis en question le modéle de Drude de la conduction des#tens. L'apparition dans
le mercure, au-dessous d'une température critiquie:=4.2K, d'une phase dans laquelle
la résistivité est nulle ne peut s'expliquer dans le cadre daodéle d'un gaz d'électrons
issu de la théorie cinétiqgue des gaz de Boltzmann. Cette pragié s'est révélée dans les
années suivantes comme une propriété assez courante pugsgrésente dans pres d'un
cinquieme des métaux de la classi cation périodique. En 1®3Meissner découvre la
deuxiéme principale propriété des supraconducteurs : ilgpailsent les lignes de champ
magnétique (e et Meissner) et se comportent donc comme demhagnétiques parfaits.
En 1950 une approche phénoménologique de Ginzburg et Landdécrivant les pro-
priétés macroscopiques des supraconducteurs permet a Absov de prédire 2 types
de supraconducteurs. Il faudra attendre 1953 pour une degation microscopique de la
supraconductivité dans ces métaux avec la théorie BCS (Baeh, Cooper et Schrie er)
[22]. Les températures critiques maximales prédites partteethéorie tournent alors au-
tour d'une vingtaine de Kelvin.

En 1986, Berdnoz et Miller découvrent un nouveau matériau aabe de lanthane,
baryum et cuivre qui devient supraconducteur en dessous dBK3 C'est le début de la
révolution des supraconducteurs : ces composés a base diexge cuivre appelés cu-
prates atteignent desTc supérieures a 100K. La théorie BCS ne peut alors expliquer
ces records df¢. L'origine de cette supraconductivité est donc di érenteLe plus pa-
radoxal dans ces cuprates est qu'ils font partie d'une classl'isolants appelés isolants
de Mott. Lorsqu'on ajoute ou enléve des électrons au niveawes plansCuO, de ces
composés, I'état fondamental passe en e et d'un état isolad supraconducteur, puis
redevient métallique standard pour un dopage élevé. Mais saipraconductivité en elle-
méme n'est pas le seul mystere de ces composés a base d'oxgdmiyre : dans la phase
normale de ces systémes, c'est-a-dire lorsque I'on se plagedesssus de la température
critique, on observe dans la région proche de l'isolant undngse encore mal comprise.
Cette phase dite de pseudo-gap, dont I'origine est au moinassi débattue que celle de
la supraconductivité, est considérée par nombre de phygins comme la clé permettant
de comprendre le mécanisme de la supraconductivité dans egstemes. Il existe deux
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principaux courants de pensée quant a cette région : esteeprécurseur de la phase su-
praconductrice ? Ou est-elle une phase en compétition avecsupraconductivité ?

D'autres types de supraconducteurs existent comme les feams lourds,MgB etc...
Et I'histoire se poursuit encore aujourdhui apres la décaerte en 2008 de nouveaux
supraconducteurs a base de Fer et d'Arsenic dont &g dépassent largement 20K.

Au cours de cette theése je me suis interessé aux cuprates :oegemes présentent les
températures critiques les plus élevées. Je commencerai péroduire la supraconduc-
tivité non conventionnelle des cuprates et situer la probfdatique de cette thése dans le
contexte actuel hérité de pres de 25 ans d'études expeérimalies et théoriques. Le cha-
pitre deux sera consacré a la technique expérimentale wie : la di usion élastique et
inélastique de neutrons sur un spectrometre trois axes. Jeépenterai ensuite une théo-
rie particuliere qui a motivé notre étude d'un ordre magnétjue associé a la phase de
pseudo-gap. Les chapitres suivants seront consacrés auwamifles de cuprates étudiés :
Y Ba,Cu306:x, HgBa,CuO,. 4 et La, «SryCuQ,. Le dernier chapitre sera consacreé a la
discussion de ces nouveaux résultats sur notre compréhendie la phase de pseudo-gap,
et son évolution en fonction du dopage et des impuretés.
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Chapitre 1

Introduction a la supraconductivite

Introduire la supraconductivité non conventionelle nécsge bien évidemment d'ex-
pliquer en quoi elle n'est pas conventionnelle. On parle demaconducteur conventionnel
lorsque celui-ci est décrit de maniére correcte par la théerBCS, du nom de Bardeen,
Cooper et Schrie er qui la proposerent en 1957[22]. Nous com@ncerons donc par une
bréve revue des propriétés des supraconducteurs et des epi de la théorie BCS. Nous
pourrons ensuite discuter en quoi les cuprates di érent desipraconducteurs conven-
tionnels.

1.1 Supraconductivité conventionnelle

Le nom de supraconducteur vient de la premiére propriété d#oerte dans ces ma-
tériaux : en dessous d'une certaine température appelléameérature critique et notée
Tc, certains matériaux n‘'opposent plus aucune résistance aourant électrique et de-
viennent ainsi des conducteurs parfaits. Autrement dit la ésistivité électrique chute
brutalement a zéro en dec¢a d&c. Une vingtaine d'année plus tard, Meissner découvre
qgue les supraconducteurs expulsent les lignes de champs nddigiue extérieur, autre-
ment dit les lignes de champs ne les pénetrent pas. On parleral de diamagnétisme
parfait. Ces propriétés sont les conséquences du caractguantique du comportement
des électrons. Il s'agit Ia d'un des rares systémes présenitaine propriété quantique
visible a notre échelle macroscopique. Cette transition &a |'état normal métallique
et I'état supraconducteur n'est accompagnée d'aucun chasmgent de la structure cris-
talline. Le changement a donc lieu au niveau électronique pbse la question de I'état
microscopique en dessous de .
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1.1 Supraconductivité conventionnelle

1.1.1 Théorie BCS

Le point de départ de la théorie BCS est de considérer un gazélfctrons. Ces
électrons sans interaction occupent les états d'énergieférieure a I'énergie de Fermi
notéeEr, les états d'énergie supérieure sont vacants. L'idée inttoite par L.N. Cooper
[21] est de supposer qu'il existe une interaction attracteventre les électrons d'énergie
proche de I'énergie de Fermi. Pour une paire d'électrons ilpu montrer qu'en présence
d'une telle interaction, il se forme un état lié entre un éldoon de momentk et de spin

et un électron de moment k et de spin  [21]. Cet état lié a une énergie inférieure
a I'énergie des électrons libres. Cette paire d'électronpelée paire de Cooper couple
donc la probabilité de présence d'un électrojk;"i a celle d'un électronj k;#i de la
surface de Fermi. Lorsqu'on généralise cette idée a tous &sctrons de la surface de
Fermi on se heurte a un probleme a N corps. Le Hamiltonien s'éc

X X
Hecs = kc{; Gc; * Vick Cicy k:#C Kk #Ge (1.2)
k; '
[—z—13 z }
Energie cin etique Terme dUnteraction
avec la convention = , étant le potentiel chimique. Un traitement en champ
moyen utilisant le parametre d'ordre :
X
Kk = Vkik € ke #Cc (1.2)

K

permet d'arriver, aprés diagonalisation (transformatiorde Bogoliubov), a I'équation
auto-cohérente suivante :

X v 1 2f (Ey)
k — . k;K k' 2Ek

(1.3)

Cette équation admet une solution non triviale ( x 6 0) en dessous d'une tempé-
rature gqu'on notera Tc. On est alors en présence de nouvelles quaS|partlcuIes a;ape

particules de Bogoliubov obéissant a la statistique de FeifDirac f (Ex) = (1 + eksT) !
et dont la relation de dispersion s'écrit :

q -
Ex= 2+ (1.4)

Il est donc possible de créer un état électronique énergétegnent favorable, consti-
tué de paires de Cooper en considérant une interaction attrtive entre les électrons de
la surface de Fermi. Dans cette théorie, la formation des pas d'électrons ainsi que la
cohérence de phase entre elles se produisent simultaném®&ans les supraconducteurs
non conventionnels, il a été proposé que ces deux phénomesesproduisent a deux
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1 Introduction a la supraconductivité

températures di érentes. La question est de savoir quel maisme microscopigue per-
mettrait a deux électrons de méme charge de s'attirer. L'agine de cette interaction a
été proposée par Frolich [75] comme étant le couplage destlms avec les vibrations
du réseau cristallin : les phonons.

1.1.2 Le couplage électron-phonon : l'interaction attract ive

L'indice le plus évident pour impliquer les vibrations du réeau est I'e et isotopique.
En e et en substituant certains atomes par leur isotope on @nge la masse de ceux-ci.
Cela augmente I'énergie du phonon de maniere inversemenbportionnelle a la racine
carrée de sa masse. Expérimentalement, il a été montré quddapérature critique T¢
est proportionnelle a la racine carrée de sa masse et donceirsement proportionnelle a
I'énergie des phonons. L'origine de l'attraction entre leélectrons peut s'expliquer par
I'échange d'un phonon. Pendant le passage d'un électron ( 10°m:s 1), les ions sont
attirés par celui ci par l'interaction Coulombienne. Un exédent de charges positives se
forme alors dans le sillage de I'électron, attirant ainsi umutre électron. Cela impose
donc que I'énergie de I'électron ne soit pas trop grande pogue le réseau ait le temps
d'écranter la charge négative supplémentaire qu'impose passage d'un électron. Dans
le cas contraire le réseau ne pourra créer l'excédent de d®mpositive nécessaire a l'in-
teraction attractive inter-électrons. L'interaction ne peut donc avoir lieu que pour des
électrons proches de la surface de Fermi a plus ou moins I'é@ne de Debyeh! ;. Dans
la théorie BCS, l'interaction e ective est prise constantgour jh!  Egj < h! p et nulle
ailleurs.

Les véri cations expérimentales des prédictions de cettbdorie ont largement contri-
bué au succés de celle-ci. En e et, on peut citer la di érencgu temps de relaxation
spin-réseauT; entre la phase normale et la phase supraconductrice mesugge RMN
[8€], la susceptibilité magnétique [209], la dépendancetempérature du champ critique
H. (champ au dela duquel le matériau n'est plus supraconductgu

!

T 2
Ho=Ho 1 — 15
c 0 TC ( )
ainsi que la relation entre I'amplitude du gap et la températre critique T¢ :
( T=0K)=3:5kgTc (1.6)

Cependant, certains composés comme le plomb s'écartent ugupdu modéle. Il faut
alors prendre en compte les e ets dynamiques négligés daagHéorie BCS (interaction
indépendante de I'énergie). De plus, il est nécessaire daitecompte de la spéci cité du
spectre des excitations du réseau de ces composés. Cetteribédit de couplage fort a
été proposee par Eliashber@ [61]. L'observation de la dagside phonon dans le spectre
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1.2 Diagramme de phases des cuprates

des excitations de charges a con rmé cette approche. Il esbrit important de regarder
a la fois les excitations du réseau (les phonons) et les andiegm dans le spectre des
excitations életroniques.

Dans le cas de la théorie BCS, I'expression de la températumitique est la suivante :

1
Tc =0:85 pe NOV (1.7)

avec :
o . la température de Debye dé nie commég p = h! p
V : le potentiel d'interaction entre les électrons
N (0) : la densité d'état électronique au niveau de Fermi dans la pee normale

On atteint alors des Tc maximum autour de 20K pour un métal tridimensionnel.
Dans les années 1970, la supraconductivité semble étre alentierement comprise, et
la température critique culmine a 23K dans le compod¢b;Ge.

1.2 Diagramme de phases des cuprates

En 1986, Berdnoz et Miller découvrent des céramiques d'oxaglde cuivre présen-
tant des températures de transition supérieures a 30K. Norewlement ces composés
présentent une température critique supérieure a la tempure maximale attendue
par la théorie BCS, mais ils se trouvent étre proches de systes isolants. Depuis cette
découverte, de nouveaux composes a base d'oxydes de cuintete® découverts avec des
Tc records allant jusqu'a 130K a pression ambiante et 160K sopsession. Nous par-
lerons ici principalement des cuprates supraconducteurse point commun de tous ces
systemes est le pla€uO,. Le nombre de ces plans par maille élémentaire peut variere L
cuprate possedant lal¢ la plus élevée comporte trois plan€uO, par maille : il s'agit du
composéHgBa,Ca,Cuz0g. Le reste de la maille sert de réservoir de charge permettant
de faire varier la concentration en porteurs de charge au e&u des plan€uQO, : c'est le
dopage. Celui-ci peut étre positif : on parle alors de dopage trous, ou négatif auquel
cas on parle de dopage en électrons. Nous allons présenteteidiagramme de phases
en fonction de ce dopage.

1.2.1 Dopage en trous

La structure cristallographique des cuprates se schémaigde maniére universelle en
un ou plusieurs plansCuO, par maille élementaire séparés par d'autres couches ato-
miques. Ces autres couches servent de réservoir de chargaspttant ainsi de modi er
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1 Introduction a la supraconductivité

Ty *
Métal
étrange
o
% Phase de
g pseudo-gap
s
AF Liquide de
Fermi
Te . T Te \
Supraconducteur
0 | | | |
0 8 10 16 19 25

Concentration en trous (en %)

Figure 1.1 Diagramme de phases générique des cuprates supracandur a haute
température critique. La phase isolante antiferromagnétue a dopage nul disparait peu
a peu lorsque I'on ajoute des lacunes électroniques au syste Le systéme se comporte
de plus en plus comme un métal. A basse température, la supsaductivité décrit une
cloche dont le maximum dé nit le dopage optimal autour de 16%®ans la phase normale,
on observe dans le régime faiblement dopé un régime dit de ypd@-gap en dessous d'une
température notée T*. Au dessus de T*, nous avons a aire a un étal étrange qui tend
vers un liquide de Fermi progressivement en augmentant le phge.

la concentration de porteurs de charge au niveau des pla@siO,. C'est cette concentra-
tion en charges qui contrdle les propriétés de ces systemépermet ainsi de parcourir
le riche diagramme de phases schématisé surHey. L.11 Le dopage en trous de ces
composeés peut se faire par plusieurs méthodes :

La substitution cationique hétérovalente

Le dopage par substitution consiste a substituer un io8+ (l'ion yttrium Y3* par
exemple dans le composé biplavi Ba,Cu30¢.4) par des ions2+ (l'ion calcium
Ca’* dans I'exemple précédent). Il s'ensuit une migration deseéltrons hors des
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1.2 Diagramme de phases des cuprates

Figure 1.2 De gauche a droite : Maille élémentaire delgBa,CuO,., Y Ba,Cu30g. «
et Las SryCuQOgyy.

plans CuO, pour assurer la neutralité électrique. Avec cette technigy la relation

entre la concentration en trous notée dans les plansCuO, et le nombre de sub-

stituants insérés est simple a établir. Dans le cas da, ,Sr,CuO,4, on observe

une relation linéaire : =x [201]. Pour le systemeY; yCayBa,Cuz0g., On trouve
=x/2.

L'insertion d'oxygene

L'ajout d'oxygéne lors des recuits se fait au niveau des régeirs de charges :
dans les chaines dans le cas du composé bipaBa,Cu30s.x Ou dans les plans
de mercure dans le composé monopl&gBa,CuO,. 4. L'oXxygéne ayant une forte
a nité électronique, les électrons sont attirés par ces atmes d'oxygéne et sortent
des plansCuO, dopant ces derniers en trous. Cette technique permet une iatron
continue du dopage. Malheureusement, il n'existe pas deatbn linéaire entre la
concentration en trous dans les plansCuO, et le nombre d'oxygénes dans les
réservoirs de charges.

1.2.2 Isolant antiferromagnétique

A dopage nul ( = 0), les cuprates sont des isolants a transfert de chargés![52]
Pour comprendre ces propriétés isolantes, intéressons s@ula structure électronique
des plansCuO,. Le champ cristallin de ces systemes léve la dégénéresceatasecing or-
bitales d du cuivre de sorte que la plus haute orbitale partiellementazupée soitd,> .
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1 Introduction a la supraconductivité

Les lobes de cette orbitale, a moitié occupée par un uniquedron, pointe directement
sur les lobes des orbitalep des deux oxygénes voisins, tous doublement occupés. Le
fort recouvrement ainsi produit génére une forte liaison ealente. Pour la suite nous
parlerons en termes de trous : l'orbitale du cuivre est toujss a moitié occupée (un
trou) et les orbitales de I'oxygene sont vacantes. Dans un mele de bande, nous avons
donc trois bandes disctinctes qui sont par ordre croissanh €nergie : la bande liante, la
bande non-liante et la bande anti-liante a moitié remplie aome illustré Fig. L.3a . On
s'attend donc avec la bande anti-liante a moitié remplie & uoomportement métallique.

Or nous savons qu'a dopage nul les cuprates sont des isolaamtec un gap d'environ 2
eV d'aprés des mesures de ré ectivité dansa,CuO, [64].

Figure 1.3 a. Structure électronique des plan€uO, avec la bande liante (B) anti-
liante (AB) et non-liante (NB) pour un modéle de bande sans teraction b. Structure
électronique des plan€uO, avec I'ajout d'une interaction répulsive intra-site : la bade
anti-liante (AB) se divise en une bande de Hubbard supérieai{fUHB) et une bande de
Hubbard inférieure (LHB) séparée par I'énergie de Hubbard. On parle alors d'isolant
de Mott. c. Structure électronique des plan€uO, lorsque I'énergie de Hubbard est
plus grande que I'énergie de transfert de charge c'est-aall'énergie entre la bande anti-
liante et la bande non-liante. On parle alors d'isolant a trasfert de charged. Structure
électronique des plansCuO;, lorsque la bande non-liante se décompose en une bande
triplet (T) et singulet dit de Zhang-Rice (ZRS). Ceci est di ala forte hybridation des
orbitales dy= 2 du cuivre et p de l'oxygene (D'apres[[52].)

Ce comportement paradoxal est di a un e et des corrélationdeétroniques. Dans
I'état fondamental, le cuivre se trouve en con gurationd®. Aprés le saut d'un électron
d'un site de cuivre a un autre, on passe d'une situation de dewguivres en con guration
d® & un cuivre (d'ou I'électron est parti) en con guration d® et un cuivre (ou I'électron
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1.2 Diagramme de phases des cuprates

arrive) en con guration d'°. L'énergie de Coulomb nécessaire a ce saut correspond a la
répulsion coulombienne intra-site appelée énergie de Hund, notée Uy et de l'ordre

de 9.5 eV. La bande antiliante se trouve alors coupée en deunne bande de Hubbard
supérieure et une bande de Hubbard inférieure séparées pargap. La bande inférieure
est totalement occupée tandis que la bande supérieure estlevi Lorsque I'énergie de
Hubbard séparant ces bandes est inférieure a I'énergie enta bande non-liante et la
bande de Hubbard supérieure, on a a aire a un isolant de Mottlustré Fig. L.3b . Dans

le cas contraire, on a a aire a un isolant de transfert de chges (cfFig. 1.3¢. ).

En conséquence de cette localisation des électrons sur te die cuivre, les spins de
ceux-ci s'ordonnent antiferromagnétiquement (AF), format un réseau AF. La tempéra-
ture de Néel, en dessous de laquelle s'établit cet ordre ame les 400K pour les cuprates.
L'interaction a l'origine de cet ordre provient du saut virtuel d'un électron d'un site de
cuivre a un autre via I'oxygéne : c'est le super-échange= 42, =Us; = 4tgd=(Ep Eq)3.
Comme nous le verrons dans la partie sur la dynamique de spia dette introduction,
la valeur deJ mesurée par di usion inélastique de neutrons est de l'ordde 120 meV
dansY Ba,Cu3;0O, et 135 meV dand.a,CuQO;,.

Lorsque I'on introduit des trous au niveau de la matrice (AF)celui-ci va se déloca-
liser sur les oxygénes et former un état singulet avec le trae dopage. Ce singulet de
Zhang-Rice possede un spiS = 0. On peut alors réduire la physique du plarCuO, a
un modele de Hubbard a une seule bande, la bande singulet jouke role de bande de
Hubbard inférieure. On a alors une interaction e ectiveles = E, Eg et un parametre
de saut e ectif tess = tl[z)d:(Ep Eq), toa €tant le parameétre de saut de I'oxygene vers le
cuivre, proportionnel au recouvrement des orbitaleg de I'oxygene etd,. . du cuivre
de l'ordre de l'eV.

En résumé, la forte répulsion coulombienne intra-site lolise les électrons sur les sites
du cuivre, le rendant isolant avec un gap d'environ 2 eV. |l d®ule de cette localisation
un ordre antiferromagnétique caracterisé par une interacin d'échangeJ d'environ 120
meV. Cette valeur du super-échange varie en fonction des t&yses. On trouvera une
description plus précise de la structure électronique descsystémes dans la référence
[52].

1.2.3 Verre de spin

Les trous de dopage introduits au niveau des plarGuO, vont se déplacer dans le
réseau de Néel. Un trou de spi = 0, va donc échanger sa place avec un électron de spin
S = 1=2 situé sur le site de cuivre voisin. Il en résulte alors deuxtes de cuivres voisins
ayant une direction de spin identiqgue. Cet unique déplacemieva donc générer une
perte de l'ordre AF localement. Cela conduit & la diminutiorde la température de Néel
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Composé Acronyme | nombre de planCuO, | Xgpt | TE®

Y Ba;Cu30g. « YBCO 2 0.95| 93K
HgBa,CuOg4. Hgl1201 1 95K
La, xSryCuOy LSCO 1 0.15| 35K
Bi 28f2C8.CU203+X Bi2212 2 92K

Table 1.1 Nombre de plan deCuO,, concentration en dopants pour le dopage opti-
mum et température critique maximale pour chacune des far@s de cuprates étudiées
au cours de cette thése.

Tn - Au-dessus de 3% de trous dans les plans d'oxyde de cuivretdmpérature de Néel
s'annule et I'ordre antiferromagnétique a longue portée tedétruit. 1l subsiste cependant
de fortes corrélations antiferromagnétiques jusqu'a deoplages importants. Ces fortes
corrélations antiférromagnétiques présentes pour un dagaen trous compris entr&% <

< 6% gelent a basse température. Cela conduit a une phase dite dzre de spin dont
il n'existe a I'heure actuelle aucune description théorigufaisant I'objet d'un consensus.
Des calculs montrent que pour le systemea, ,Sr,CuQ,, les trous se localisent autour
des atomes de Sr causant une frustration dipolaire dans k@ronnement AF. Selon ce
point de vue, réduire cettre frustration est possible si lesioments dipolaires forment
un ordre spiral [80].

1.2.4 Dome supraconducteur

En augmentant encore le dopage au dessus de 6%, ces composés deviennent peu
a peu métalliques et supraconducteurs en dessous d'une aere température critique
notée T¢ (cf. Fig. LI). Cette ligne de transition supraconductrice décrit un dom
en fonction de la concentration en trous. L'équation de ce dte suit la loi empirique
déterminée par Tallon grace a des mesures thermo-électeguet de structure([179] :

Te()=TE™(@ 826(  op)?) (1.8)

Le point correspondant au maximum de ce déme dé nit la tempaéture critique
maximale Tc = T et le dopage optimal o, autour de 16%.Tcmax €St di érente pour
chacune des familles de cuprates (cfab. L.1]). En deca de o, on parle de régime
sous-dopé, au dessus dgy; on parle de régime sur-dopé. Nous décrirons cette phase
plus en détail en insistant sur I'aspect non conventionneledcette supraconductivite.

1.2.5 Liquide de Fermi marginal-métal étrange

En baissant progressivement le dopage et en restant dans lzage normale (lorsque
la température est supérieure dc¢), les propriétés de transport présentent un écart par
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rapport au comportement habituel d'un liquide de Fermi. Parexemple, la résistivité y
est linéaire en température contrairement au comportememfuadratique attendu pour
un métal standard. Plus étonnant encore, lorsque I'on suppne la supraconductivité
avec un champ magnétique intense, le systéme se comporte g@mun isolant dans
La, «SryCuQ, [30]. Les propriétés inhabituelles associées a cette partiu diagramme
de phases sont en général expliquées par des modéles imaligun point critique quan-
tigue autour d'un dopage de 19%. Pour une revue plus détailéde ces propriétés on
pourra se référer a 1178, 190].

1.2.6 Régime de pseudo-gap

Dans la partie sous-dopée du diagramme de phases, dans lagghaormale, on ob-
serve l'ouverture progressive d'un gap dans le spectre desitations magnétiques et de
charges en dessous d'une température notée T*. Un grand namln'anomalies notam-
ment dans les propriétés de transport et dans les mesures RMNparaissent en dessous
de cette température. Ceci souléve plusieurs questions ¢iss fondamentales :

Quelle est la nature de ce phénomeéne : peut-on parler d'unegsie a part entiere
avec un parametre d'ordre et une brisure de symétrie ? Ou d'arsimple évolution
en dopage du gap herité de la phase isolante a dopage nul ?
Quelle est la relation entre le pseudo-gap et le gap supradocteur : y a-t-il
compétition entre ces instabilités ou peut-on parler de pcéirseur de la phase
supraconductrice ?

Nous consacrerons toute une partie de cette introductiondstion[1.4 pagé 32) a la

description des anomalies de cette phase et des di érents daétes proposeés.

1.2.7 Liquide de Fermi

Dans le régime tres surdopé, le systeme semble se comportgnme un métal stan-
dard : la susceptibilité est constante en température et appait donc de type Pauli et
les mesures d'ARPES (Angle Resolved Photo-Emission Spesicopy) montre un pic
cohérent de quasiparticule. Il est donc tentant de décrire$ cuprates en partant de ce
c6té du diagramme de phases, ou le systeme peut étre décritrdaniére satisfaisante
par la théorie des liquides de Fermi. En termes de surface derfi, les mesure d'ARPES
ont montré I'évolution en dopage de la surface de Fermi dans tomposé Bi2212 [113].
Sur la Fig. L.4] sont représentées les surface de Fermi dans I'état normal 300K) du
régime sous-dopé au régime sur-dopé. Elle apparait étre gipe trou (centrée autour de
(0.5,0.5) r.l.u.) et son volume est proportionnel a 1+ suggérant qu'a la fois les trous de
dopage et les trous des sites de cuivre composent cette baddeconduction. On observe
la déformation de celle-ci, qui s'arrondit pour les faibledopages. Cela s'oppose au cas
de LSCO, ou la surface de Fermi devient de type électron daresrégime sur-dopé& [97].
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1 Introduction a la supraconductivité

Figure 1.4 Surface de Fermi mesurée par ARPES haute résolution podi érents
dopages de Bi2212 du sous-dopé (UD) au sur-dopé (OD).

Récemment, des mesures de la constante de Hall [60,! 119] @veté la présence d'oscil-
lations quantiques a basse température (<10K) et sous chanip45T) dans le composé
YBCO sous-dopé. Cela a été con rmé par des mesures d'aimativa [99]. Cela suggére
I'existence d'une surface de Fermi fermée et cohérente. ligne négatif de I'e et Hall a
basse température indique que les porteurs de charges qui larmobilité la plus impor-
tante sont des électrons.

Bien que la technique utilisée ne permette pas de dé nir la gition de cette surface
de Fermi, un repliement de la surface de Fermi d( a la brisuréimvariance par trans-
lation du réseau permettrait d'expliquer l'aire de la surfae de Fermi[[99]. Dans cette
interprétation, les oscillations quantiques observéesquiendraient de poches d'électrons
situées dans les régions anti-nodales (dé nis surfag. L.6)). Cependant d'autres expli-
cations sont possibles parmi lesquelles les oscillatioresferaient sur les arcs de Fermi
rejoints par un gap d'appariement dans les régions anti-natks (cf.Fig. L.6]) [149].

1.2.8 Dopage en électrons

Nous ne parlerons que tres peu de la partie du diagramme de pha dopé en électrons
dans ce manuscrit. Il est important toutefois de noter la dsgymétrie du diagramme de
phases entre les dopages en électrons et en trous. Lorsqoe djoute des électrons :

la phase antiferromagnétique perdure jusqu'a des dopagésmviron 13%.
il n'y a pas de phase verre de spin entre le dome supraconducteet la phase
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antiferromagnétique.

la phase supraconductrice est contigué a la phase antiferragnétique. Le dia-

gramme de phases rappelle celui des fermions lourd, ou la mgonductivité se

développe autour du point critique quantique (cfFig. L.5]) associé a une transi-

tion magnétiqgue a température nulle.

la température critique maximale est trés inférieure a celldu cété dopé en trous.

Il est important de remarquer que I'environement en oxygeraes cuivres est di érent

entre les cuprates dopés en électrons et ceux dopés en troloré que ceux dopés en
trous possedent tous (a I'exception ddaClCuO,) des oxygénes apicaux formant soit un
octaédre soit une pyramide autour de l'atome de cuivre, ceast pas le cas des cuprates

dopés en électrons.

Dopé électrons . . Dopé trous
TN - - T*
Métal

étrange
g
‘cgcs Phase de
g pseudo-gap
S
k3

Liquide de
Fermi
TCmax i T \
Supracondt‘jcteu

810 16 19 25
Concentration en porteur de charge (en %)

Figure 1.5 Diagramme de phases générique des cuprates dopé entgada gauche)
et dopé en trous. On observe Une asymétrie entre les deux tgpde dopage. On observe
une co-existence entre la phase AF et la supraconductivitéitaur de 14% d'électrons

par site de cuivre.
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1 Introduction a la supraconductivité

1.3 La phase supraconductrice

1.3.1 Caractére non-conventionnel
1.3.1.1 Quelques points communs avec BCS

Paires de Cooper. Des mesures d'e et Josephson |[63] et de quanti cation de ux
[76] montrent qu'a l'instar des supraconducteurs convemmnnels, les porteurs de charges
possedent une unité de charge égale a deux fois celle dedtéba. Cela traduit I'existence
de paires de Cooper dans les cuprates.

Particules de Bogoliubov. Des mesures d'ARPES dans le compoBé,Sr,CaCu,Og. «
[41] ont montré que les quasiparticules dans la phase normadt la phase supraconduc-
trice présentaient des dispersions di érentes. En e et danla phase supraconductrice, la
branche de dispersion se replie, indiquant clairement un taége trou-électron attendu
dans la théorie BCS. La présence de ces quasiparticules dgg@mbov a été con rmée
par Matsui et al. [133] dansBi,Sr,Ca,CuzO;p:«. lIs ont mesuré les branches de dis-
persion des bandes de trous et d'électrons dans I'état norhe supraconducteur et ont
déduit les facteurs de cohérence, en accord avec les préditd théoriques basées sur un
modele de type BCS.

Etat singulet de spin. Des mesures de RMN sur®Cu [24] ont montré que les spins
de ces paires de Cooper sont dans un état singulet, tout commians la théorie BCS.

Cette symétrie de la partie de spin de la fonction d'onde imjge une symétrie paire a la
partie spatiale de l'orbitale de la paire de Cooper qui ne pealors étre que paire, par

exemple de types (comme dans la théorie BCS)d etc... ou une combinaison linéaire de
ces derniéres.

1.3.1.2 Les diérences

Premiérement, la longueur de cohérence des paires de Coogans le plan est de
l'ordre de la dizaine d'A (soit un & deux ordres de grandeurslys petite que dans les
supraconducteurs classiques) et n'est que de 5 Angstromsvant l'axe c [11]. Cette
anisotropie entre le plan et I'axec suggére non seulement que la supraconductivité siege
au niveau des plang€CuO,, mais aussi que le parametre d'ordre possede une symétrie
totalement di érente de la symétrie isotropes observée dans les métaux et alliages
supraconducteurs conventionnels. En e et dans ces derrsetes longueurs de cohérence
est isotrope, donc identique dans toutes les directions dedpace. Il est donc légitime
de se poser la question de la symétrie du gap supraconducteerces matériaux.
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Symétrie du gap.  Tout d'abord, il faut s'intéresser aux résultats des techjues expé-
rimentales sensibles a I'amplitude du gap. Ainsi 'ARPES B4] ou encore la conductivité
thermique [18] s'accordent sur la présence de noeuds dangde supraconducteur. Ces
noeuds correspondent a lI'annulation du gap, et se situent misiles directions digonales, a
45 degrés des axes cristallographiqaeet b. La présence de ces zones d'annulation du gap
est compatible avec deux types de symétrie : une symétaanisotrope ou un gap de sy-
métrie d. Pour distinguer ces deux cas de gure, des mesures de quanaiion de ux sur
un tricristal, sensible a la phase du gap ont été menées darscbmposéy Ba,CusOg. «
dopé optimalement. Celle-ci a révélé un changement de sigheparametre d'ordre, uni-
quement compatible avec une symétrie de typd. . [185]. Le parametre d'ordre s'écrit
alors :

Figure 1.6 Schéma de la surface de Fermi dans une zone de Brillouln gris le gap
de symétried dé nit les points nodaux (vert) et les points anti-nodaux (@ange) de la
surface de Fermi. En rouge le vecteur d'onde antiferromagdigtie Qar . En bleu : zone
de Brillouin pour la phase AF.

( K)=  max (cogky) cogky))=2= maxCOY2 ) (1.9)

avec :
Ky, ky les composantes du vecteur d'onde
est l'angle entrek et I'axe (100) (cf. Fig. L.6)

On peut alors dé nir deux types de points sur la surface de Favi : les points nodaux
(( , )et(- , )) oulegap s'annule, a 45 degrés des axes cristallograplaglet les points
antinodaux (( ,0) et (0, )) ou l'amplitude du gap est maximum (cf Fig. L.6])). Cette
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symétrie est compatible avec les mesures d'ARPES faites dde composé Bi2212 dans
le régime sur-dopél]134] et les mesures de Raman électroei@iiZz4]. Cependant, on
observe un écart & forme du gap de I'équatidn—1.9 autour desipts nodaux dans le
régime sous-dopé [124]. Ces résultats ont posé la questienl'dnicité du gap : y a-t-il
un seul gap de symétriad ou bien deux gaps, I'un de symétri@ et l'autre de symétrie
s se superposant? Cette question est toujours sujette a débatous allons la discuter
brievement dans le paragraphe suivant.

Figure 1.7 Dépendance en dopage de I'énerglg, (canal Byy) et ! ox (canal Byg)
dé nis dans le texte. Cette gure est tirée de la référence 24]

Un ou plusieurs gaps supraconducteurs. Les mesures de spectroscopie Raman
électronique dans les composés YBCO [44], Hg1201 [124] eB12 [172] ont montré
gu'il existe deux échelles d'énergie dans le régime soupélae ces systemes |78]. Au
dopage optimal et dans le régime sur-dopé, la réponse Ramaggente un maximum
d'intensité a I'énergie correspondant a I'énergie des pas de Cooper. Cette énergie est
identique pour les régions nodaled f, canal B,y) et anti-nodales ( an, canal Byg).
Lorsque l'on passe dans le régime sous-dopé, I'énergie duximam d'intensité de la
réponse Raman dans le cand,y diminue. Cette évolution en dopage de I'énergie du
maximum suit donc I'évolution deTc en dopage. Dans cette méme gamme de dopage,
I'énergie du maximum d'intensité de la réponse dans le caridy continue de croitre. Ces
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Supraconducteurs Cuprates
conventionnels
Vg™ 23K 130K
Longueur de cohérence 1000A 50A dans le plan
5A  perpendiculaire
au plan
Symétrie du gap s (isotrope) dy2 y2
Etats lié de spin singulet singulet
Amplitude du gap (2 ) 3.5 Tc 7-1kg Tc

Table 1.2 Diérence entre la supraconductivité conventionnek et la supraconducti-
vité non conventionnelle. *a pression atmosphérique

deux échelles d'énergie (la premiére est associée a la pelnigap dans la région nodale,

la seconde a I'amplitude du gap dans la région anti-nodala)ggerent la présence de deux
comportements distincts, interprété tout d'abord comme lgprésence dans ces systemes
de deux gaps distincts. Lorsque I'on regarde les mesures RRES de la référence [122]
dans le régime sous dopé du systeme Bi2212, les auteurs repurl'ouverture d'un
gap dans la région nodale en dessous @ie. Ce gap s'ajouterait donc au pseudo-gap
s'ouvrant au-dessus delc dans la phase de pseudo-gap. Cependant, les résultats de
spectroscopie Raman ont pu étre interprétés a l'aide d'un @egap, en considérant un
perte de cohérence du pic de quasiparticule dans les régiamsinodales [27]. Le débat
n'est a I'heure actuelle pas totalement tranché.

Le rapport =Tc. Alors que dans les supraconducteurs conventionnels, le papt
2 max=Tc est constant de l'ordre de 4, ce n'est pas le cas dans les cugsasupracon-
ducteurs. On dé nit 5x comme étant 'amplitude maximale du gap, aux points anti-
nodaux. Dans le régime sur-dopé des cuprates, ce rapport len constant de l'ordre de
5. Mais ce rapport augmente en diminuant le dopage dans le i@ sous-dopé, d'apres
des mesures de STM_[69]. En e et dans le régime sous-dopé, danpérature critique
diminue avec le dopage tandis que I'amplitude du gap contieud’augmenter.

L'état normal. Un dernier point crucial fait de ces supraconducteurs des sfgmes
non BCS : cette théorie nécessite comme point de départ undide de Fermi dans I'état
normal. Comme nous l'avons vu dans la description du diagrane de phases, ce n'est
pas le cas de ces matériaux sauf dans le régime sur-dopé.

En résumé, le caractére non conventionnel de cette supraconductivité@i vient de la
symétrie d du gap, du rapport singulier entre ce gap el¢, ainsi que des valeurs de ces
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Tc bien trop élevées pour étre expliquées par la théorie BCS.faut ajouter aussi les
anomalies de la phase normale que nous allons voir par rapparce qui est attendu
pour un liquide de Fermi. Toutefois, la présence des paireg €Cooper, des particules
de Bogoliubov et I'ouverture méme d'un gap laissent suppasgue les fondements de la
théorie BCS restent valides. Il est donc tout a fait concevéd d'imaginer qu'une inter-
action attractive entre les électrons est a l'origine de cet supraconductivité. Dans ce
cas, on en vient a se poser les questions suivantes : quel @eshécanisme d'appariement
des paires d'électrons? Autrement dit quel(s) boson(s) (phon, magnon, uctuations
etc...) sont échangés a l'instar des phonons dans la thédBES ? Le poid spectral associé
et l'interaction attractive devront donc étre su samment grands pour former ces paires
de Cooper et donner lieu a de telles températures critiquelst-il nécessaire de faire
intervenir I'échange d'un boson? Le modéle théorique deveatisfaire aux contraintes
imposées par l'expérience, a savoir les grandes valeursTdgeobservés mais surtout la
symetrie dy2 2 du gap. De plus, la supraconductivité étant un phénomene 30, faut
expliguer comment la supraconductivité dans les plans senggalise a trois dimensions.

1.3.2 Le moteur de l'appariement
1.3.2.1 L'interaction électron-phonon

Le couplage électron-phonon est la premiere interaction aduelle on peut penser.
Directement hérité de l'approche BCS, le potentiel attradf qui en découle a déja été
expliqué dans la premiere partie de ce chapitre, mais le gaaié de symétrie s. Est-il
possible de générer un gap de symétrik. . a partir de cette interaction ? La réponse
est oui si I'on considére un mode de phonon particulier aingue la répulsion coulom-
bienne intra site [40]. Il est alors possible de générer umgaraction attractive diminuant
pour les grands vecteurs d'onded)) permettant ainsi la bonne symétrie. De maniere
générale pour satisfaire la symétrid du potentiel d'interaction, il faut nécessairement un
potentiel d'interaction décroissant a grandQ[40]. Aucune valeur del¢ n'a été calculée
pour cette interaction. Expérimentalement, aucun e et istopique déterminant n'a pu
étre mis en évidence, suggérant un mécanisme di érent pouescsytemes. Cependant,
un role secondaire des phonons n'est pas a exclure.

1.3.2.2 La répulsion électronique

La répulsion électronique seule peut paradoxalement coitger le moteur de l'at-
traction entre électrons. En e et pour des électrons forteent corrélés, le fort écrantage
lors du déplacement électronique produit dans son sillag@ei zone attractive pour un
autre électron [112]. Une image simple est de considéreruquélectron de conduction en-
traine avec lui d'autres électrons du fait des fortes coragions. Cela implique la création
d'un potentiel électrostatique périodique autour de lui. b forte répulsion empéchant la
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présence de la paire d'électrons sur un méme site et la formesdrbitales impliquées
permettent d'expliquer la symétried du paramétre d'ordre.

1.3.2.3 Les uctuations antiferromagnétiques

Le modéle basé sur I'échange de uctuations antiferromagigues est sans doute
I'un des plus sérieux prétendants pour expliquer le mécanis sous-tendant la supra-
conductivité. En e et la proximité immédiate de la phase istante antiferromagnétique,
et la persistance jusqu'a fort dopage des corrélations asgges en font un bon candidat.
Une maniére physique de voir cette interaction est d'imagam un électron se déplagant
avec son spinS = 1=2 en présence des fortes corrélations AF. Localement, cesréeor
lations vont polariser les électrons voisins dans la diregh contraire via le terme de
super-échange). Cette polarisation locale des électrons va donc attirer uautre élec-
tron, toujours via I'échangeJ. De cette maniére, les corrélations AF sont responsables
d'un potentiel périodique attractif, décroissant fortemat a grandsq. Le modéle minimal
pour décrire ces sytemes est un modéle de Hubbard a unebandeteve. 1l s'écrit :

X X
H = tij qy G: + Ueff Ni.»N;. 4 (110)

avec :
q‘/ (¢ ) les opérateurs création (annihilation) d'électrons
Uetr le terme d'interaction e ectif entre les électrons (répuli®n coulombienne ef-
fective)
t; le parametre de saut entre deux sites i et j typiquement les lutales p et d

Il faut noter que ce modele ne tient pas compte de l'interaatn électron-phonon et
néglige les interactions coulombiennes a longue portée.eBt donc possible qu'il soit
trop simpliste pour contenir toute la physique des cupratedl reste cependant un bon
point de départ pour une description qualitative de la phénuoénologie des cuprates.
Nous allons discuter maintenant deux limites de ce modélealables chacune pour une
extrémité du diagramme de phases. D'un co6té, le couplagetfqui a pour point de départ
les électrons localisés, c'est-a-dire la phase isolanten @garde alors I'e et de I'ajout
de trous de dopage. D'un autre coté, le couplage faible esteuapproche itinérante :
partant du c6té surdopé ou le systeme peut étre décrit dans eirapproche liquide de
Fermi, on regarde les e ets des corrélations magnétiqueseglion traite en perturbation.

Couplage faible  Lalimite Uy faible devant le paramétre de saut entre 2 sites voisins
t est raisonnable dans le régime sur-dopé, la ou les corréas AF sont faibles. On se
trouve donc proche d'un systeme du type liquide de Fermi. Ledthiltonien décrivant ce
liquide de Fermi s'écrit alors :
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X
H= td g (1.11)
1)

Pour reproduire la structure de bande observée par ARPESf#ut prendre en compte
non seulement le paramétre de saut entre premiers voisinsisaussi celui entre seconds
voisins. On a alorstsecond voisin— g ggpremier voisin. O phserve autour des points antino-
daux des bandes peu dispersives, présentant une singukanite la densité d'état. L'uti-
lisation de l'approximation de la phase aléatoire (RPA) panet de prendre en compte
I'interaction de Coulomb. Le potentiel d'interaction peuts'écrire en fonction de l'inter-
action e ective de Coulomb et de la susceptibilité magnétige de la maniere suivante
[39] :

V(g;!)= ZU% rea(d;!) (1.12)

avec :
g=k'-k le moment transféré entre les 2 électrons
Uetr le terme d'interaction entre les électrons (répulsion coninbienne)
(g;!) la susceptibilité magnétique

La susceptibilité magnétique s'exprime a son tour en fonoi de la susceptibilité
sans interaction et de l'interactionUgss :

o(a;!)
1 Ut o(a;!)

RPA(q;! ): (113)
avec :
g=k'-k le moment transféré entre les 2 électrons
Uetr le terme d'interaction entre les électrons (répulsion coninbienne)
o(q;!) la susceptibilité magnétique sans interaction : suscepiiité de Lindhard
pour T> T¢ et suscéptilibité BCS pour T<T¢

La susceptibilité sans interaction o(q;! ) est fonction uniguement de la relation de
dispersion  des quasiparticules, c'est-a-dire de la structure de band€elle-ci est dé-
duite des mesures d'ARPES. Dans le régime sur-dopé, la prése d'une grande surface
de Fermi permet de calculer cette susceptibilité de spin. st important de noter que
le spectre des excitations magnétiques dans cette approas entierement détérminé
par la topologie de la surface de Fermi ainsi que par la der&it'état sur cette méme
surface, notamment la singularité de Van Hove pres des panantinodaux.

Pour aller au-dela de I'approximation RPA, on peut prendreau lieu des fonctions
de Green simples, les fonction de Green des particules hifgis des interactions. Cette
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méthode dite FLEX (de I'anglais FLuctuation Exchange : échage de uctuations), per-
met de calculer I'énergie propre notéd k;!) de maniére auto-cohérente en intégrant
au calcul les interactions via I'échange de uctuations. Ro un exemple de ce type de
calcul on pourra lire la référence [145]. Dans ce cas, I'égier propre due a I'échange
spin-électron s'exprime en fonction de la partie imaginarde la susceptibilité de spin.
Celle-ci renormalise donc a la fois la disperion des quagdiieules (E(k) = (k)+( k;!),
c'est-a-dire la structure de bande et donc la susceptibiitelle-méme. On reboucle ainsi
sur le calcul de la self-énergie jusqu'a convergence. Cetehnique permet d'expliquer
la forme en U du gap observé mais aussi la structure dite piggehump (pic creux bosse)
du spectre des excitations électroniques.

Cependant si les uctuations AF sont responsables de I'appament supraconduc-
teur, il est di cile d'expliquer la symétrie observée de pat et d'autre du dopage optimal
pour la phase supraconductrice. En e et on s'attendrait a viola T¢ plus grande du cété
sous-dopé, la ou le poids spectral associé aux uctuationg A&st le plus fort. Deux expli-
cations peuvent étre proposées : la premiére est que les uations deviennent trop im-
portantes et détruisent les quasiparticules. Le systemene vers une instabilité onde de
densité de spin AF. La deuxieme possibilité est que I'appament devient su samment
fort pour que les paires pré-existent dans la phase normalieagquiérent une cohérence
de phase a basse température, dé nissant ainkt. Nous verrons cette possibilité dans
I'approche RVB développée plus loin.

Couplage fort  Dans la limite ouUg est trés grand devant le parameétré, la double
occupation d'un site de cuivre devient alors impossible. Odé nit de nouveaux opé-
rateurs de création et annihilation tenant compte de ce faite. = ¢ (1 n;. ) et
¢ =c¢ (1 n; ).Lemodele de Hubbard devient alors un modéle appeld dont le
Hamiltonien s'écrit :
X X n: N
H = tiel § + JSi:S % (1.14)

avec :
e et(s: ) les opérateurs de création (annihilation) interdisant la duble occupa-
tion
J= % le terme de super-échange entre deux spins voisins

En l'absence de trou, c'est-a-dire a dopage nul, on retrouve Hamiltonien de Hei-
senberg antiferromagnétique. Lorsque I'on introduit desraus, ceux-ci se délocalisent
au niveau des oxygenes. Il se forme alors un singulet dit deafiy-Rice [211] du nom
des théoriciens I'ayant prédit, possédant un spi6 = 0. Lorsque ce singulet de déplace,
dans la matrice AF, il n'obéit plus a une statistique de FermDirac ni méme a celle de
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Bose-Einstein. Autrement dit, sa description ne correspdnalors plus ni a des fermions
ni & des bosons : les opérateurs de création et d'annihilaiie’ et (g; ) ne commutent
ni n'anti-commutent. Une maniere de s'a ranchir de cette diculté est de traiter cet
Hamiltonien en perturbation avec les opérateurs de Hubbarmbissant sur les trois états
possibles j "> correspondant & un électron dont le spin est up,#> correspondant a
un électron dont le spin est down, ef0 > correspondant a un singulet Zhang-Ricé [211].
Une autre maniére de s'en sortir est de séparer les degrésiderté de charge et de spins
associés a de nouvelles quasiparticules appelées holonspatons. On parle alors de
théorie de boson ou de fermion esclave. Mais ces quasipaifés ne sont qu'un artefact
mathématique et ne re étent a priori pas la réalité physiqueu niveau microscopique.

L'interaction d'échangeJ joue le rble des corrélations électroniques dans la limite
de couplage fort. De la méme maniére que dans l'approche demlage faible, le terme
d'interaction attractif va étre proportionnel a la suscepibilité magnétique. De plus,
I'interaction J peut aussi étre directement a l'origine de l'appariement gwaconduc-
teur comme la répulsion électronique dans le paragraphe péélent. Il n'est alors plus
nécessaire de faire intervenir I'échange de boson.

1.3.2.4 La phase de pseudo-gap

La phase de pseudo-gap qui se développe dans le régime sopgde la phase
normale, est dé nie par I'ouverture d'un gap partiel au nivau de la surface de Fermi
en dessous d'une température notée T*. Cette température Td#écroit avec le dopage,
et devient di cile & déterminer proche du dopage optimal. llexiste alors deux scénarios
possible liant cette phase a la supraconductivité.

Le premier considére la phase de pseudo-gap comme une phapartentiere en
compétition avec la supraconductivité. Il existe donc un pametre d'ordre et une
symétrie brisée. Le diagramme de phases général pour ceftprache est représenté
en haut de laFig. L.81 Lorsque la température T* devient nulle, il se forme un
point critique quantique (QCP) généralement prédit autourde 19% de trous. Les
fortes uctuations associees seraient la glue permettara formation des paires de
Cooper. On remarquera que la température T* crois€: aux environs du dopage
optimal.

L'autre scénario considére que le pseudo-gap est intimerhbée a |'état supracon-
ducteur. Autrement dit elle est un précurseur de I'état sumconducteur, comme
illustré en bas de laFig. 1.81 Dans cette approche T* ne croise jamai$c. Par
exemple, T¢ peut s'interpréter comme la température de condensation si@aires
d'électrons préformées. Un autre exemple est d'imaginer@lic corresponde a la
mise en cohérence d'une supraconductivité pré-existentard la phase normale.
On parle alors de supraconductivité uctuante dans I'état wrmal. Nous verrons
plus en détail ces approches dans le paragraphe sur la phasgsgeudo-gap section
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1.4 Le pseudo-gap : phénomeénologie et modéles

1.4.1 Les faits expérimentaux

Les degrés de liberté de charge. En l'absence de champ magnétique, dans I'état
normal du régime sous-dopé, la surface de Fermi disparaitogressivement au niveau
des points anti-nodaux. La surface de Fermi, bien dé nie danle régime sur-dopé ou
a haute température dans le régime sous-dopé (€ig. L.4])), se réduit alors a des arcs
de Fermi (cf. Fig. L.9¢. ) lorsque I'on abaisse la température dans la région souspde
[143,[57]. Ces arcs de Fermi, associés a des quasiparticulegent leurs longueurs di-
minuer et disparaitre lorsque T tend vers zéro comme le mostia Fig. L.9d. [105].
Parallelement, les mesures de Raman [124] con rment cetté&cllotomie entre les points
nodaux et anti-nodaux de la surface de Fermi. Cette symétreomparable a la symétrie
d du gap supraconducteur est un des arguments des théories sidérant la phase de
pseudo-gap comme une une phase de supraconductivité uctii@. Cette perte d'états
au niveau de Fermi est vue par toutes les techniques expérimedes sensibles a la den-
sité d'états et au spectre des excitations de charge. Parnglies-ci on citera la di usion
Raman [139], la photo-émission [59], la conductivité optig [93], I'e et tunnel [157], la
chaleur spéci que électronique [129]. On trouvera une regplus exhaustive des proprié-
tés associées au pseudo-gap dans les réferences(|142 Ad@irce qui est de la résistivité
électrique, on remarque un écart a la linéarité dans la déptgnce en température de
celle-ci en dessous d'une certaine température de méme erde grandeur que pour les
autres anomalies (cfFig. L.9b. ). Systématiquement, la température a laquelle toutes
ces anomalies apparaissent diminue avec le dopage.

Y a-t-il des quasiparticules dans la phase de pseudo-gap ? On peut alors se
poser la question de la présence de quasiparticules dans teage de pseudo-gap. Des
mesures dans le composé dopé optimalemeBit,Sr,CaCu,Og (Tc=91K, T 130K)
ont montré un pic cohérent de quasiparticules dans le speetélectronique en dessous
de Tc [68]. Dans la phase normale juste au dessus Te (95K), ce pic persiste mais
il s'élargit en énergie et le poids spectral associé diminfiertement. La présence de
quasiparticules dans la phase de pseudo-gap est donc cordreée et il est dicile de
les dé nir. Le débat est toujours d'actualité sur I'absenceale celles-ci ou s'ils elles sont
présentes de maniére trées amortie.
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Figure 1.8 En haut. Diagramme de phases schématique dans un modeéle ou le
pseudo-gap est une phase a part entiere avec un parametrerdte et une symeétrie bri-
sée. T* croise alord ¢ autour du dopage optimal. Il se forme un point critique quarntue
(QCP) autour de 19% de trous, et dont les uctuations seraig¢m l'origine de l'appa-
riement supraconducteur.En bas. Diagramme de phases schématique dans un modéle
ou le pseudo-gap est un précurseur de la phase supraconduetr Dans ce cas T* ne
croise jamaisTc. Dans une approche de supraconductivité uctuante, T* peuétre la
température critique Tc de champ moyen, efl¢ la température ou les paires acquierent
une cohérence de phase. On parlera d'un autre scénario daaséction[ 1.4 page_32.
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Figure 1.9 a. Mesure du Knight shift en fonction de la température de 3°Y dans
le composéY Ba,Cus0g.x pour di érentes concentrations (D'apres(|6]).b. Ecart a la
linéarité de la résistivité en fonction de la température (@pres [98]).c. Carte en fausses
couleurs de la surface de Fermi mesurée par ARPES (D'apred4]), d. Dépendance en
température de la taille des arcs de Fermi mesurés par ARPEB'@pres [105]).
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Oscillations quantiques et surface de Fermi Récemment, des mesures d'e et
Shubnikov-de Haas, de Haas-van Alphen, et de résistivité di¢all ont montré la pré-
sence d'oscillations quantiques dans le régime sous dopé demposésy Ba,CuzOg; «
et dans T12201 (non sous-dopé€) [60, 119,199]. Ces oscillat@uantiques, mesurées sous
fort champ magnétique, suggerent la présence d'une surfate Fermi fermée. Le signe
néagtif du coe cient de Hall indique que les porteurs ayantd plus grande mobilité sont
des électrons : on aurait alors de poches d'électron. Cetinclusion des mesures d'oscil-
lations quantiques apparait donc incompatible avec la présce d'arcs de Fermi mesurés
a champ nul. Une récente proposition théorique de Pereg-Bea et al. [150] pourrait
résoudre cette incompatibilité. Ils montrent qu'a partir ces arcs de Fermi mesurés par
ARPES, et en supposant qu'ils se terminent a leurs extrémgépar un gap d'apparie-
ment supraconducteur, il est possible d'observer des okibns quantiques périodiques
en 1/B. Cependant, la dépendance en température de ces datibn n'est pas expliquée
par la théorie de Pereg-Barnea et al. ainsi que la dépendarae angle ded la fréequence
des oscillations quantiques.

Anisotropie.  Une autre propriété rendant di cile une image compléte et chérente
de la phase de pseudo-gap est la présence d'anisotropie dassmesures de transports
et dans la dynamique de spin. Tout d'abord les mesures de dsion inélastique de
neutrons ont révelé dans le composéBa,Cuz0g.45 [91,[82] une anisotropie dans la dy-
namique de spin en dessous de 150K et par des mesures de nagisfl3]. Par analogie
avec les cristaux liquides, on parle de phase nématique erssteus de 150K et de phase
désordonnée au dessus de 150K. En dessous de 40K, les udtuatde spins deviennent
quasistatiques (elles se gelent) a I'échelle de temps destrnans (et a plus basse tempé-
rature a I'échelle de temps des muons). De plus, sous un chadg15T, l'ordre statique
incommensurable est stabilisé. Cette mesure permet de sogpr que I'ordre magnétique
observé par di usion de neutrons est a l'origine de la modiation de la surface de Fermi
conduisant aux oscillations quantiques. De plus, Daou et.gb4] ont montré une ani-
sotropie planaire en dessous d'une température ayant la mérdépendance en dopage
que T* par des mesures d'e et Nernst dans di érentes concengtion de Y Ba,Cu3Og; -
Bien que l'ordre nématiquel[111] puisse expliquer ces messjril est possible qu'elle soit
due a l'anisotropie des chaines du fait de I'orthorhombidtde ce systéme. En e et, il est
connu que le pouvoir thermoélectrique change de signe setprion le mesure paralélle
ou perpendiculaire aux chaines [94]. Ce changement de sigeeit ampli er méme une
petite anisotropie car le pouvoir thermoélectrique (pair&ontribue au signal mesuré par
e et Nernst (impair).

Les degrés de liberté de spin. Quid des excitations magnétiques de basse énergie
lorsque ce gap s'ouvre progressivement dans le spectre dargh? Il se trouve qu'his-
toriquement, ce sont les mesures de RMN qui ont les premierssggéré l'ouverture
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d'un gap (de spin) dans le spectre des excitations magnétapi des cuprates dans le
régime sous-dopé. Le Knight shift est proportionnel a la pae réelle de la susceptibilité
a Q = 0. Dans la théorie du liquide de Fermi, il est donc proportionsl a la densité
d'états électroniques au niveau de Fermi. Alloul et al[6] ontrent systématiquement
une diminution du Knight shift en température comme lillugre la Fig. L.9a . Pour un
métal standard décrit par la théorie des liquides de Fermialsusceptibilité est de type
Pauli : constante en température. Une autre quantité mesueépar RMN est le taux de
relaxation spin-réseaul=T, qui S'écrit :

1 ke T X

= iF (@ —:) (.15
q .

T1_4%h2 1o

avec :
kg : la constante de Boltzman
F () : le facteur de forme hyper n associé au noyau observé
Rqg;!) : la partie imaginaire de la susceptibilité de spin

Le taux de relaxation spin-réseaul=(%3T,T) du cuivre, dont le facteur de forme
hyper n Fc,(q) sélectionne les uctuations autour du vecteur d'onde AF estlonc pro-
portionnel a la partie imaginaire de la susceptibilité magetique proche deQ = Qar .
Lorsque I'on regarde le noyau d'oxygen€O, le facteur de forme sélectionne quant a lui
les uctuations autour de Q = 0. La diminution de 1=(%3T,T) en dessous d'une certaine
température indique une diminution du poids spectral des ctuations AF a basse éner-
gie. Cette perte de poids spectral a été con rmée par des messide di usion inélastique
de neutrons [[159]. Ces mesures de Knight shift et de taux ddaveation de I'oxygene
1=(*'T,T) d'un coté et le taux de relaxation du cuivrel=(5T,T) de l'autre c6té, sondant
deux parties distinctes de la surface de Ferm{)(= 0 et Q = Qar respectivement) in-
diquent deux températures proches mais di érentes. Cela aggéré I'existence de deux
origines distinctes pour la perte d'états au niveau de Ferneit la perte de poids spectral
des uctuations AF.

Il est toutefois important de préciser que la température excte de T* se révele
di érente d'une technique expérimentale a une autre, méma slles restent du méme
ordre de grandeur. Aussi lorsqu'on se réféere au T* il est impant de préciser a quelle
technique expérimentale de détermination du T* on fait réf&nce. Dans la suite, nous
utiliserons principalement les mesures de résistivité éteaque. La température T* par
rapport a cette technique est déterminée par |'écart a la lgarité de la dépendance en
température de la résistivité.

Brisure de la symétrie par translation du réseau. Expérimentalement, des me-
sures de di raction de neutrons ont montré un ordre magnétige incommensurable (IC)
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Figure 1.10 a) et b) : Schéma dans l'espace réel de l'organisation des lignes de
charges (sans spins) et des lignes antiferromagnétiguegsldeux domaines possibles
rend la mesure d'une anistropie 1D impossible) : Schéma de la premiere zone de
Brillouin. En noir sont représentées les zones de 'espa@&eiproque ou se trouvent les
pic magnétiques de sur-structure dus a l'organisation deghes AF. d) : Mesure du
pic magnétiqgue dand.a;.s xNdo.4SryCuO, par di usion élastique de neutrons d'aprés
[182].

dans les composéisa;. xNdg4SrCuQO, et La, Ba,CuO, autour de la concentration
x= =1/8 [182]. Un signal magnétique élastique incommensurablapparait autour de
Q=0Qa enQic = Qar (;0)etQic = Qar (0; ) enr.lu. (Reduced Lattice Unit)
comme illustré Fig. . A plus haute température, des pics de Bragg incommen-
surables centrés e = 2Q,c r.l.u. apparaissent et sont associés a l'ordre de charge.
Pour cette concentration particuliere x=1/8, on observe ermutre une diminution de la
température de transition supraconductrice. Cet ordre ICesmble donc a ecter la tem-
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pérature critique. Cet ordre statique de charges et de spim&a jamais été observé dans
d'autres cuprates mais dans les nickelates [183]. Cepentlahexiste dans le spectre
des excitations magnétiques des uctuations antiferromagtique de basse énergie, no-
tament dansLa, »Sr,CuQ, (seul I'ordre statique des spins est observe) mais aussi dan
d'autres cuprates.

1.4.2 Modeles

La communauté scienti que est actuellement loin d'avoir tanché la question sur
l'origine et méme la nature de ce nouvel état. Il est possibtie classer les modeéles pro-
posés en trois grandes classes. Premiérement, la phase g@sine évolution de la phase
isolante [10,/ 168/ 151]. Deuxiémement, les modeles préaania phase de pseudo-gap
comme un précurseur de la phase supraconductrice [155,] I66/162]. D'un autre cote,
ceux qui la considéerent comme une phase en compétition av@slipraconductivité, avec
une brisure de symétrie (symétrie de rotation {[111], de tnslation [182,[43/184], ou
de renversement du temps [189]). Nous allons ici présentaiébement quelques théo-
ries auxqguelles nous allons faire le plus référence maisteaevue n'est en aucun cas
exhaustive.

1.4.2.1 La théorie RVB.

Dans un réseau carré bidimensionnel antiferromagnétique gpin 1/2, I'état fonda-
mental serait la superposition de tous les états singuletogsibles. En d'autres termes,
il s'agit d'une superposition de toutes les con gurations @ paires d'électrons singu-
let de spin. Briser un singulet, c'est-a-dire la liaison dealence, codte donc I'énergie J
de super-échange. A demi-remplissage, c'est-a-dire aut@u dopage nul, la répulsion
coulombienne intra-site rend le systeme isolant, les pasrainsi préformées ne peuvent
conduire a la supraconductivité[[10]. En introduisant desrous de dopage, on observe
alors un liquide de paires singulets de spin. Ces paires serfent alors en dessous d'une
température que I'on noteralry g €t qui a la méme évolution en dopage que T*. Lorsque
le nombre de trous introduits devient de l'ordre de=Ug alors ces paires acquiérent
une cohérence de phase a la maniére d'une condensation deeBes dessous d'une
température que I'on noteraTgc . Cette température croit avec le dopage. Pour que la
supraconductivité apparaisse, il faut a la fois que les pas d'électrons soient formées
et gu'ils aient une cohérence de phase. On retrouve donc lem® supraconducteur en
dessous du minimum entrélgyg et Tgc . Cette théorie est en accord avec les mesures
de la densité super uide e ectuée par Uemura et al[ [186] paspectroscopie SR. lls
observent en e et une relation linéaire entrélc et ng=m , ng étant la densité de paires
de Cooper etm la masse e ective ce celles-di [186]. Dans cette approche symétrie
du parametre d'ordre et nécessairement de typ® la symétrie s ayant une température
de formation des paires singuletgyg nulle.
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Figure 1.11 Diagramme de phases dans la théorie RVB. Les degrés ibeittés de spin
et de charge sont séparés. Il se forme en dessoudglgs des paires de spins singulets.
Ce sont des spinons. Les charges quant a elles condensent mdaiere d'un condensat
de Bose en dessous dgc . La supraconductivité a lieu lorsque les paires singuleters
formées et qu'elles sont en cohérence de phase, en dessoUggle

1.4.2.2 Ordre de charge et de spin : les stripes.

L'introduction de trous dans l'isolant de Mott frustre la matrice AF. En e et, le dé-
placement de ces trous entraine la formation de paires d'éns voisins ayant le spin
dans la méme direction. Cette brisure de liaison AF colte urmergiel au systéme. An
de minimiser le nombre de ces paires AF brisées, les chargeseht se regrouper. La
conséquence serait I'existence dans I'espace réel de zomesroscopiques riches en trous
et d'autres zones pauvres en trous ordonnés antiferromagiggement. Un deuxiéme e et
va entrer en compétition avec ce regroupement des chargea répulsion coulombienne
entre les électrons. Celle-ci va pousser le systéme a unifiter la répartition des charges
dans l'espace réel. Le résultat de cette compétition est larimation de lignes de charges
riches en trous séparant des lignes pauvres en trous et ordéas antiferromagnétique-
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ment. Ces lignes AF sont en opposition de phase (déphasage Qeale part et d'autre
de chaque ligne de charge, comme illustré sur Kg. L.I0a. et b. . La symétrie par
translation du réseau est brisée.

Cet ordre de type stripes prend donc appui sur les mesures mice ou de uc-
tuations incommensurables mesurées par di usion de neutr®. A la défaveur de cette
image, ces uctuations antiferromagnétiques demeurent gonensurables et centrées en
Qar = (; ) du coté dopé en électrons. De plus, si ces uctuations sont ‘@arigine
de l'appariement supraconducteur, la symétrie du déme swgmonducteur ne peut étre
expliqguée : le poids spectral des uctuations étant plus ingtant du c6té sous-dopé,
I'interaction attractive entre les électrons devrait étreplus forte, et la T¢c devrait par
conséquent étre supérieure dans cette région du diagramne pghases.

1.4.2.3 Ordre magnétique orbital.

Plusieurs modeles théoriques impliquant des boucles de @t ont été proposés.
Dans tous les cas l'ordre magnétigue associé entre en contmét avec la phase su-
praconductrice. De maniere génerale, la ligne de transitidl,g €n fonction du dopage
tombe a zéro pour une valeur de dopage autour de 19%. Il y a ddoecmation d'un point
critique quantique, auquel sont associées de fortes ucttians critiques. Dans ce type de
modele, ce sont précisement ces fortes uctuations qui soist moteur de I'appariement
des paires de Cooper [187].

Onde de densité de symétrie d. La phase Onde de densité de symétrae(DDW :

d Density Wave en anglais) proposée par Chakravarty et al. [}8n est un exemple, avec
des courants circulants dans les plaquetteSuO, le long des liaisons cuivre-oxygene
comme illustréFig. . D'un carré a l'autre, le sens du courant est alterné, assuia
ainsi un moment magnétiqgue macroscopique nul. L'origine dette distribution de cou-
rants est une onde de densité de charge non conventionnelesymétried. La symétrie
par translation du réseau est donc brisée ainsi que celle panversement du temps.
En diraction on devrait alors observer un pic de Bragg magré&ue en Q = (0:5; 0:5).
Aucune mesure reproductible n'a pu mettre en évidence un saj compatible avec cette
phase. Il n'y a en e et aucun indice qui prouve que la phase des@udo-gap brise la
symétrie par translation du réseau. Cette phase est équieakte a une phase de ux,
méme si l'origine théorique est di érente[[138].

Phase de Courants Circulants (CC). Les phase€C | etCC | sontd'autres
exemples que nous développerons plus en détail dans le ctiesur la phase de pseudo-
gap. Le courant circule dans ces phases dans les trianglesni&s par le cuivre et ses
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Figure 1.12 a) Schéma de la distribution de courant pour la phase DDW [43].€fte
phase brise la symétrie par translation du réseau puisque Haaille élémentaire magné-
tique est le double de la maille élémentaire cristalline. D@us, la symétrie par renverse-
ment du temps est briséd) c) : Schéma de la distribution de courant pour les phases
cC I b) etCC " C)[189]

deux oxygenes voisins (ckig. LIZb. et c. ). Pour la phaseCC |, ily a 4 boucles de
courants par plaquetteCuO,, et uniqguement 2 pour la phas€€CC |, . Dans les deux

cas l'invariance par translation du réseau est préservéerda motif est a l'intérieur de
la maille élementaire et les courants circulent en oppo%iti de phase assurant ainsi un
moment magnétique orbital total nul [189]. On peut alors pder d'ordre AF a Q = 0.
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1.5 Spectre des excitations magnétiques

La présence de la phase isolante AF a proximité de la phase sagonductrice, ainsi
que la persistance des fortes corrélations AF dans la phasétallique, font du magné-
tisme un candidat probable pour expliquer I'origine de la araconductivité. Dans le cas
des supraconducteurs conventionnels, on retrouve dans langité spectrale des quasi-
particules, le spectre des excitations phononiques. Celaé&vélé le role des phonons en
tant que bosons médiateurs de l'interaction attractive eme les électrons. Dans I'hypo-
thése d'une interaction via le magnétisme, on comprend atonaturellement l'intérét de
I'étude du spectre des excitations magnétiques dans ces pa®és. De plus, I'étude de ces
excitations impose des contraintes supplémentaires pouétdrminer I'état fondamental
du systeme. Nous allons présenter ici I'évolution de la sttture de ce spectre depuis la
phase isolante au régime sur-dopé en fonction du dopage.

1.5.1 Antiferromagnétisme
1.5.1.1 L'ordre de Néel

L'ordre antiferromagnétique observé a dopage nul est unensgquence de la loca-
lisation des électrons dues aux fortes corrélations élamtiques (isolant a transfert de
charge). En e et, les spins des électrons sur chaque site davee vont s'ordonner anti-
ferromagnétiquement via le super-échangk entre premiers voisins. Le tenseur associé
au super-échangd entre les spins de cuivre voisins se met alors sous la forme :

2 3
Jo 0 0

J=40 J, 03 (1.16)
0 0 J,

avec :
Jx = Jy : constantes de super-échange entre les composantes dasssgil cuivre
dans le planCuO,
J, : constantes de super-échange entre les composantes desssgi cuivre per-
pendiculaires au planCuO,

On observe une légére anisotropie planaire aviéd, J,)=J,j 10 * Les moments
sont donc dans le plan 4,b). Cette anisotropie conduira a un gap d'anisotropie dans le
spectre des excitations. Le vecteur de propagation de la f@imagnétique estQar =
(0:5;0:5) (r.L.u.).

1.5.1.2 Les ondes de spins

Les excitations associées a I'ordre AF décrit ci-dessus soalculables et ne sont pas
Spéci ques aux cuprates : ce sont des ondes de spins. Le H&mien de Heisenberg
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Figure 1.13 a) : Schéma de la maille élémentaire pour un biplan (exemple
Y Ba,Cu30¢.«) ainsi que les di érents couplages entres les spins : d'unapl a l'autre
de la bicouche {-), d'un plan d'une maille & une autre ¢9, et entre premiers voisins
dans le plan (). b) : Schéma des excitations collectives associé a I'ordre AFldenaille

ci contre (biplan) : un mode d'onde de spin acoustique corfeendant a la rotation des
spins en opposition de phase, et un mode optique corresponida la rotation des spins
en phasel[159].

décrivant ce systéme est le suivant [16] :

X X
H= JSis + 3% So (1.17)

avec :
I,J correspond aux indices des spins dans le plan
=1 ou 2 correspond aux deux plans de la bicouche
J : couplage entre deux spins de cuivres voisins
JO: couplage entre les spins d'un biplan a l'autreJ®&J 10 )

Lorsqu'il y a deux plansCuQO, par maille élementaire, il y a alors un terme additionnel
provenant du couplage entre les plans de cette bicouche, giécrit :

X
H=  J,SuSp> (1.18)
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avec :
J, : couplage AF entre les spins d'un plan a un autre de la bicowelid,=J 10 %)

Les interactions sont schématisées sur Eig. [.13a . Dans le cas d'un seul plan
(J»,=0), il n'y a qu'un seul mode d'onde de spin centré el = Qar. Le vecteur de
propagation de la maille magnétique étant 1/2Q = Qar est alors le centre de zone.
Dans le cas général du calcul de la dispersion de I'onde denspa pente de la dispersion
correspond a la vitesse de propagation de celle-ci, ellem® proportionnelle aJ. De
plus, a basse énergie, I'anisotropie planaire induit un gaju méme nom de I'ordre de 7
meV. Dans le cas particulier de la bicouchel{ 6 0), deux modes apparaissent : le mode
optique et le mode acoustique. Ils correspondent aux ucttians de spin en phase ou en
opposition de phase respectivement au sein de la bicouché Fog. L.13b. ). La partie
imaginaire de la susceptibilité magnétique de spin (direetnent mesurable en neutrons
comme nous le verrons dans le chapitre suivant) peut alors @&écomposer sous la forme
de deux termes :

le premier correspond aux uctuations en opposition de phasdans le biplan. Les
spins d'un plan a un autre du biplan sont donc dans la directitoopposée, donnant
un facteur modulé en sinus suivant la direction perpendicaire aux plans
le second correspond aux uctuations en phase. Les spins tsdonc paralléles
d'une couche a l'autre du biplan, modulant en cosinus cettaisceptibilité suivant
la direction perpendiculaire aux plans.

On peut alors écrire :

Ra;1) = sin?(zcL) g(a;!)+ cos(zcL) opa;!) (1.19)

avec :
9(g;!) et 35(g;!) : parties imaginaires de la susceptibilité magnétique deisp
associées aux excitations en antiphase ou en phase respeotent des spins du
biplan.
L : composante suivantt du vecteur de di usion en r.l.u.
z. : rapport entre la distance entre les plans de la bicouctig(=3.3A dans le cas de
Y Ba,CusOg. 4) et le paramétre de maillec (=11.7A dans le cas def Ba,Cu30s. «)

Il est donc possible d'accéder ag(q;!) ou o(q;! ) en faisant varier le parametre
L. En théoBe, il apparaitra a cause du termel, un gap pour le mode optique dé ni
par! ., =2 JJ,.Les mesures de di usion inélastique de neutrons permettegomme
nous le verrons dans le chapitre suivant, de mesurer la dispien de ces onde de spid.
étant proportionnel a la pente de la dispersion, on en déduitne valeur deJ autour de
120 meV pour le compos& Ba,Cusz0¢ [84] (cf g. [I1.14a). La valeur de I'énergie de ces
ondes de spin en bord de zone correspond a 2J. Dans la théoes dndes de spins, on
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Figure 1.14 a) : Dispersion des ondes de spin dansBa,CuzOg.15 d'apres [84].b) :
Susceptibilité intégrée sur la totalité de la zone de Brillain en fonction de I'énergie pour
le mode acoustique (en haut) et le mode optique (en bas) d'&w[84].

trouve a basse température en bord de zohé = ZSJ (cf. [148] page 399) ave = 1=2

le spin de I'électron sur le site du cuivre eZ le nombre de premier voisins. Cela indique
gue chaque spin est entouré de 4 voisins : nous sommes dansysteme 2D. On trouve
un gap optique de 67 meV pouly Ba,CuzOg, dont on déduit J» 10 meV. De plus,
on observe a basse énergie dans le mode acoustique un pefi danisotropie di a
I'orientation préférentielle des spins dans le plama(b) de lI'ordre de 7 meV. Le spectre
magnétique a dopage nul est donc totalement compris par un a&le de type magnon
(onde de spin). L'intensité intégrée dans la premiére zone MBrilouin que I'on note

9 (1) est égale a 103:eV ! et constante en énergie dans le domaine ou la dispersion

reste linéaire comme illustréig. L.14D .

Evolution en dopage. En introduisant des trous au niveau des plans dguO,, on ob-
serve une diminution de l'intensité intégrée 93 (! ). De plus, celle-ci n'est plus constante
en énergie. Au dessus de T*, on observe une bosse tres amasigrée autour de 50meV.
Lorsque I'on descend en dessous de T* dans le régime sousédtgspectre se structure.
Il est alors commode de dé nir deux zones pour ce spectre, cha ayant un compor-
tement di érent en température : la partie basse énergieh( 50 meV) et la partie
haute énergie K! 50 meV). Cette évolution en température du spectre magnétiq
est représentérig. LI5]

1.5.2 Les uctuations de haute énergie.

En introduisant des trous au niveau de la matrice AF, il a été wntré par di usion
inélastique de neutrons que les excitations de haute énerd>50 meV) persistent. La
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Figure 1.15 Evolution du spectre des excitations magnétiques darY Ba,Cu3Og¢s
pour di érentes températures. L'intensité reportée est dienue par intégration de l'in-
tensité magnétique dans toute la zone de Brillouin. On obser a basse température une
structure permettant de distinguer une partie haute énergi (>50 meV) et une partie
basse énergie (<50 meV) (D'apres [33]).

forme de cette partie du spectre n'est pas a ectée par la temdpature que ce soit au
travers de T* ou deTc¢. Elle est donc généralement considérée comme une rémimsee
de la phase isolante AF. La pente de la dispersion de cette gaton est réduite de
70% dans le compos¥ Ba,CuzOg.15 par rapport au composé non dopé€, conduisant a
un couplage e ectif J de 70 meV. Cet e et continue a plus fort dopage avet,,=53
et 35 meV pour les composé¥ Ba,CuzO0g:5 [36] et Y Ba,CuzOg:7 [72]. Cette réduction
de la vitesse explique totalement la diminution du gap optige observée. On en déduit
que le couplagel, demeure inchangé. Cette diminution dgd est reportée aussi par les
mesures de di usion Raman a deux magnons [28].

Si I'on s'intéresse maintenant a la structure el de ces uctuations, la question se
pose quant a l'anisotropie des branches dispersives. En edeux mesures di érentes
sont en désaccord sur la distribution e de l'intensité magnétique a haute énergie.
Comme l'illustre la Fig. L.164. et b. , dans un cas la distribution est isotrope et on peut
I'attribuer a un modele de type onde de spin, dans l'autre cas$intensité est répartie
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Figure 1.16 a) : Carte en fausses couleurs de l'intensité magnétiqgue damsZone
de Brillouin a 77.5 meV T=10K dans Y Ba,CuzO¢s mesurée par Stock et al.[[169]
b) : Carte en fausses couleurs de l'intensité magnétique daaszione de Brillouin dans
Y Ba,Cu306 a 75 meV T=10K mesurée par[[83]. Dans un cas la distribution dén-
tensité magnétique apparait istrope (& gauche) ou anistrepsuivant les diagonales (a
droite).

suivant les diagonales. Elles peuvent alors s'interpréteomme la signature d'une phase
de type stripe (stripes uctuantes), mais aussi par des e atde topologie de la surface de
Fermi dans une approche itinérante. Ces di érences peuve@tre attribuées au couplage
avec les chaines, ou encore a l'orthorombicité. Lorsquen'augmente le dopage, I'or-
thorombicité s'accentue tandis que la température d'appdion de I'anisotropie diminue
[91]. Il est toutefois important de noter que méme si le dopagpour ces deux mesures
est proche, on observe plutdt une tendance vers un modele erde spin dans le composé
Y Ba,Cu30g5 et plutbt anisotrope pour le composé légerement plus doyéBa,CuzOg:.
Le débat sur la structure enQ et cette anisotropie reste toujours d'actualite.

En résumé, la partie haute énergie du spectre des excitatiomagnétiques ressemble
fortement a celle des ondes de spins du composé non dopé, dtamsocie volontiers aux
fortes corrélations antiferromagnétique héritées de la phe isolante AF a proximité.
Ces pseudo-ondes de spins posseédent une largeu@dntrinséque qui augmente avec le
dopage, suggérant que ces magnons se propagent dans un doende taille nie [33].
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1.5.3 Les uctuations de basse énergie.

La partie basse du spectre en énergie dans les cuprates sulgitforts changements
au travers deT¢. Au dessus ddl¢, le spectre présente une intensité maximum autour de
30meV tres large en énergie, tandis qu'en dessousigeapparait une excitation appellée
résonance, dont on va parler dans cette section. De plus, uapgde spin associé a la
phase supraconductrice apparait.

1.5.3.1 Etat normal

Il est commode, pour étudier les excitations de basses énerde I'état normal, de
subdiviser le diagramme de phases en trois parties aux comements di érents. Celles-
ci se composent de la phase isolante jusqu'aux dopages de 3Pdreus, de la phase
métallique sous-dopée correspondant a la phase de pseudp;@t de la phase métallique
sur-dopée au-dela du dopage optimal.

Phase isolante (0%< <5%). Dans cette région du diagramme de phases, nous
voyons le mode d'onde de spin a basse énergie disparaitre'@tdre antiferromagné-
tigue devient courte portée. Cela conduit a un pic quasi-&tique autour du vecteur
d'onde AF. La largeur en énergie de ce pic diminue en fonctiale la température. A
basse température on observe des uctuations de basse éreamorties centrées autour
de 2 meV. Il n'y aucune trace de gap de spin ni de résonance damste région. Pour
YBCO, la température de Néel tombe a zéro autour de 3% de troumns le systéme
(Y1 yCa,Ba,CusOg. « [42], la o commence le dome supraconducteur. Pour le syséem
LSCO, la température de Néel tombe a zéro pour un dopage de 28@-dela, et jus-
qu'au dome supraconducteur, il existe des uctuations incomensurables le long des
diagonales de la zone de Brillouin [173].

Phase métallique sous-dopée (6%< <16%). Sile mécanisme d'appariement des
paires de Cooper est d'origine magnétique, il est intimemiehé au poids spectral des

uctuations magnétiques dans la phase normale, c'est-ardia la susceptibilité magné-

tigue au dessus ddc. Le spectre au dessus di-. est dominé par une excitation autour

de 30 meV trés large en énergie comme illustFég. L.I51 On note un déplacement du

poids spectral vers les hautes énergies ainsi qu'une dintion de son intensité lorsque

I'on augmente le dopage comme le montre Eig. L1171 Aucune excitation magnétique

et donc aucune énergie caractéristigue n'est mesurable @ela du dopage optimal. On

pourra cependant noter qu'en RMN, il semble que les uctuatins AF soient présente

dans tout le diagramme de phase, donc également dans le régisur-dopé.

Lorsque l'on s'intéresse a la structure e de cette excitation, le signal apparait
centré sur le vecteur d'onde AF, et possede une largeur imiséque (sa largeur est plus
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Figure 1.17 Partie imaginaire de la susceptibilité de spin en foion de I'énergie pour
di érents dopages du compos& Ba,Cusz0g. x avec x=0.5, 0.83, 0.92, 0.97 correspondant
aux T¢=45, 80, 91, 92.5 K respectivement.

grande que la résolution instrumentale)[90] .
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Phase métallique sur-dopée (  >16%). Pour ce qui est de la phase métallique sur-
dopée, l'interprétation semble plus simple. Aucune uctugon magnétique n'a été mise
en évidence dans les erreurs statistiques (moins de 39:eV ) comme illustré Fig.
1171 Ceci peut s'expliquer par I'éloignement progressif de lehpse antiferromagnétique
et donc de la perte des fortes corrélations AF. Il n'y a donc aune énergie caractéristique
dans le spectre des excitations. L'ensemble des propriétiescette partie du diagramme
de phases semble en accord avec une description de type tiguile Fermi.

Figure 1.18 a) : Coupe enQ suivant la diagonale autour du vecteur d'ondeQ =
(0:5;0:5;5:2) a 40 meV a hautes (117K et 190K) et basse (4.5K) températureartss le
composéY Ba,Cuz0g.97 (D'aprés [35]). b) :Evolution en température de l'intensité de
la résonance mesurée a 40 meV au vecteur d'on@e= (0:5;0:5;5:2) pour le composé
Y Ba,Cu30¢.97 (d'aprés [35]).c) : Evolution en température de I'énergie de la résonance
dans le composé&’ Ba,CuzOg.9; (d'apres [71]).d) : Coupe en énergie pour un vecteur
d'ondeQ = (0:5; 0:5; 5:2) )a basse température (T=10K) dans le composé Ba,C u30g:.97
(d'apres [71]).
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Figure 1.19 a) : Coupe diagonale autour du vecteur d'onde antiferromagritie
a énergie constante égale a 43 meV daBs$,Sr,CaCu,Og, d'aprés [70]. On observe
une largeur de 0.45A supérieure & la résolutiob) : Dépendance en température de
la résonance a 43 meV au vecteur d'onde antiferromagnétigdans Bi ,Sr,CaCu,0Og.
d'aprées [70].

1.5.3.2 Etat supraconducteur

La résonance. La résonance est une excitation magnétique observée par udion
inélastique de neutrons dans la plupart des cuprates supoacucteurs et exclusivement
en dessous dd@c [159].

Dopage optimal. ~ Comme nous le verrons par la suite, il n'y a pas ou peu de signal
magnétique dans I'état normal. Il est donc possible d'obsar le mode en dessous de
Tc et de le voir disparaitre dans I'état normal. La résonance tesentrée enQur et
sa largeur est de l'ordre de 0.25& dans Y Ba,Cu3Og:x (cf g LIBR.) et plus large
(0.45A 1) dans Bi,Sr,CaCu,0Og., (cf g I[I9A.), du fait des impuretés intrinséques
a ce systemel]65]. L'énergie caractéristique de cette eatibn est indépendante de
la température comme le montre laFig. 1.181 Sa largeur en énergie est limitée par
la résolution dans tous les cuprates (notamment Ba,Cu30e.« illustré Fig. L.18d. ,
T1,Ba,CuQ, [88] et HgBa,CuO, [210]) a I'exception du compos®i,Sr,CaCu,Og;
pour lequel elle est nie ( 10 meV). Tout comme la largeur enQ plus grande que
dans les autres composés (dfig. L.19]), ceci est di aux impuretés naturellement pré-
sentes dans le compo$®i ,Sr,CaCu,0g. « et qui induisent une distribution de gap dans
I'espace réel[106]. Cette distribution de gap observée em\s [LO6] rend compte de la
largeur [66,/65]. Cette largeur peut étre reproduite en suifitsant le Ni au Cu dans le
systemeY Ba,Cu30¢. . Le désordre introduit provoque un élargissement comparab
a celui constaté dansBi,Sr,CaCu,Og. [167]. Pour ce qui est de la dépendance en
température, l'intensité de ce mode se comporte comme un paretre d'ordre d'une
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Figure 1.20 a) et c) : Scans en énergie autour du vecteur d'onde AR - dans
le canal acoustique &) L=5.2) et optique (c) L=5.7). c) et d) : Dépendance en L de
I'intensité dans le canal acoustiqueq)) et optique (d)) d'apres [146].

transition magnétique du second ordre.

Pour le systemeY Ba,Cu30g.«, le couplage entre les plans de la bicouche implique
I'existence de 2 modes pour cette résonance, a l'instar degles de spins dans la phase
isolante. Par analogie, on dé nit un mode acoustique, autowle 41 meV, et un mode
optique, autour de 53 meV pour le dopage optimal. Le facteuredstructure pour cha-
cun de ces modes est dé ni par I'équation_1.19. On reportég. deux scans en
L pour ces deux énergies. On retrouve bien cette dépendanceleen cosinus pour le
mode optique et en sinus pour le mode acoustique. On peut rempaer que ces €ner-
gies sont autour de la valeur de I'énergie de résonance pour composé mono-couche
commeT [,Ba,CuO,4 pour lequel! ;=47 meV. On peut toutefois noter que la resonance
observée dansigBa,CuO, au dopage optimal([210] se trouve a une énergie de 56 meV,
contrastant avec les autres familles de cuprates . La résoma n'en reste pas moins une
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propriété quasiment universelle des cuprates indépendardu nombre de plarCuO, par
maille élementaire.

Dans le systemd.a, ,Sr,CuQ,, cette résonance n'a pas été observée. La réponse
magnétique demeure incommensurable autour du vecteur dae AF sur les positions
(0:5 ; 0:5)et(0:505 ) [165,132/ 1, 201]. L'intensité est maximum a basse énergie.
Il a été montré que pour le dopage optimal dans ce systeme, dsserve une dispersion
comme dans les autres composés|[45].

Figure 1.21 a) : (d'aprées [50]) :en haut a gauche : dépendance en température
de l'intensité magnétique enQ = (0:5; 1:5; 1:7) pour h! =24meV. en haut a droite :
susceptibilitt magnétique a 24 meV déduite de la gure de gelne en divisant par le
facteur de balance détailléeen bas a gauche : dépendance en température de l'intensité
magnétique enQ = (0:5; 1:5; 1:7) pour h! =35 meV. en bas a droite : dépendance en
température de l'intensité magnétique e = ( 0:5; 1:5;1:7) pour h! =34 meV mesuré
en neutron polarisé dans le cand® paralélle aQ. Les cercles pleins correspondent aux
coupes enQ. b) : dépendance en dopage de I'énergie de la résonance dans talca
acoustique et optiqgue (mesuré par di usion inélastiqgue deeaitrons), de la bordure du
continuum et du maximum du gap2 max (mesuré Spectroscopie Raman Electronique)
d'apres [147].

Régime sous-dopé. Dans cette région, I'excitation magnétique est toujours gisente.
Son énergie caractéristique diminue avec le dopage poureattdre 27 meV pour le mode
acoustique dY Ba,Cu3O¢.s. La dépendance en température montre toujours une aug-
mentation de l'intensité en dessous d&: mais la ligne de base est en pente, indiquant
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la présence de uctuations antiferromagnétiques dés la tgrérature ambiante qui aug-
mentent en diminuant la température (cf.Fig. L21]). La présence de ces uctuations
dans I'état normal n'en fait plus une bonne référence de btuile fond. L'évolution en
dopage de I'énergie des modes acoustique et optique est dkrite. Alors que I'énergie
du mode acoustique suit la température critique et diminuevac le dopage, I'énergie
du mode optique continue de croitre en diminuant le dopagerome illustré sur laFig.
I.2Ib. On a alors! @ 5kgTc. ! PP croit en diminuant le dopage jusqu'a une satura-
tion dans le régime sous-dopé& [147]. Dans tous les cas, cex aeodes sont a plus basse
éenergie qUE  ax -

Le régime sur-dopé. Dans cette région I'énergie caractéristique diminue en angn-
tant le dopage. Ce comportement est identique pour les modasoustique et optique.
On a alors! 2, 1 PP et o de l'ordre de XgTc.

1.5.3.3 La dispersion de la résonance

Dispersion.  Au dessus et en dessous de I'énergie de la résonance, unengpmcom-
mensurable a été mise en évidence par di usion inélastique deutrons par exemple dans

le systémeY Ba,Cusz0¢.x au dopage optimal [[49/ 37, 34] ou dans le régime sous-dopé
[146,49[ 15, 51, 136]. Ces quatre points de I'espace réaju®, situés erQ = (0:5;0.5 )
etQ=(0:5 ; 0:5)dispersent depuis la résonance vers les basses énergiesbtanches
vers le haut quant a elles dispersent suivant les diagonalesitour des quatre points
Q=05 ;0.5 ) [83]. On utilise souvent le terme de dispersion en X ou de
sablier. L'observation de cette dispersion permet d'intpréter la résonance comme un
mode collectif de spin S=1. De part et d'autre du vecteur d'othe AF, a haute énergie,

il existe des régions el® ou aucun mode résonant n'est observe.

Anisotropie. Des mesures de di usion inélastique de neutrons dans le camsgY Ba,Cu3Og.¢
(sous-dopé€) ont révélé une anisotropie dans la branche dess$es énergies en dessous
de Tc [90]. Bien que la dispersion vers les hautes énergies dememcommensurable

et isotrope dans les directions et b, on ne distingue pas d'incommensurabilité pour la
branche dispersant vers le bas dans la phase normale. On palors de dispersion en Y
dans la phase normale et en X dans la phase supraconductribe. plus, la largeur enQ

de ce mode suivant est plus grande que suivanb comme lillustre la Fig. 1.221

Gap de spin (SG).  La branche qui disperse vers les basses €nergies n'est pasmie
jusqu'a énergie nulle. En e et, celle-ci s'arréte brusqueemt a basse énergie. On parle
alors de gap de spin, qui s'ouvre en dessous e L'introduction d'impureté ajoute des
états supplémentaires a l'intérieur de ce gap [166, 103].amplitude de ce gap de spin
est généralement proportionnelle a la température critiguavec! sg = 3:8Kg T¢ [49],
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Figure 1.22 Dispersion de l'intensité magnétique dans I'état supconducteur @) et
b)) et dans I'état normal (c) et d)) suivant 'axe a (H, -1.5,-1.7) @) etc)) et b (1.5,
K, 1.7) (b) et d)) d'aprés [90] sur un échantillonY Ba,Cu3Og¢ démaclé [c=63K).
Dans tous les cas la branche a haute énergie de la dispersisinimcommensurable, mais
la branche dispersant vers les basses énergies devient cemsurable dans la phase
normale. De plus, on notera une nette anisotropie dans la brehe a basse énergie, le
parametre d'incommensurabilité étant plus grand suivana .

et dévie dans le régime trés sous dope [72]. Il est typiquernele I'ordre de 3 a 6 meV
dansLa, xSr,CuO, [202,115] et autour de 17 meV dan¥ Ba,CuzOg.;7 [72].
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Figure 1.23 a. Dispersion de la réponse incommensurable autour du vectedionde
AF dans la direction diagonale pour I'échantillonY Ba,Cu3;Og.g5 dans le canal acoustique
(symboles ouverts) et optique (symboles pleins) [146]. Lesnes hachurées correspondent
aux zones non-gapées. Schéma de la zone de Brillouin. La ligne continue représente
la surface de Fermi, la ligne discontinue la maille AFc. Energie du continuum électron-
trou dans la direction diagonale.

Approche itinérante. Dans une approche itinérante, I'ouverture du gap de symétri
d ansi que la topologie de la surgace de Fermi conduisent a umitouum d'excitations
élémentaires au dessus d'une énergie notée Cette énergie est dépendante du vecteur
d'onde et est représentée sur Igig. . Au dessus dé ., les excitations sont de type
électron-trou. En dessous de celui-ci, il se développe unaeocollectif de spin S=1 : un
excition de spin[[62]. La résonance disperse alors vers |s lea suivant ce continuum, le
poids spectral a plus haute énergie considéré comme des nsa@sonants amortis par le
continuum. Les régions ou les modes collectifs ne sont pas@tyés correspondent alors
aux régions ou la bordure du continuum tombe a énergie nulleZBa. Dans cette ap-
proche, on peut imaginer le gap de spin qui s'ouvre en dessalgsTc, donnant lieu a un
déplacement de poids spectral des basses énergies versdateh énergies. Ceci permet-
trait d'expliquer pourquoi les grands gaps de spin comme dal Ba,CuzOg. x conduisent
a une forte résonance tandis que les faibles gaps de spin caansLa, 4,Sr,CuO,
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n'induisent pas de résonance marquée. Pour introduire lesisotropies reportées par les
mesures de di usion inélastique de neutron5 [90], on peut @giner une distorsion de la
surface de Fermi a faible dopagé [204].

Approche localisée.  Dans cette approche, les excitations sont issus de la phase. A
A haute énergie, les branches de dispersions sont de types@de densité de spin. De
la méme maniere que pour l'approche itinérante, celles-carg amorties au dessus du
continuum. L'intérét de cette approche est d'expliquer 'agmentation du poids spec-
tral pour les faibles dopages a haute énergie [161]. En e damortissement diminue
et la fonction de corréelation de spin S* S¢ augmente en s'approchant de la phase
isolante AF. Cependant, I'amortissement diminuant la largur en énergie devrait dimi-
nuer a faible dopage, ce qui n'est pas le cas par exemple darCO [33]. Dans cette
approche, une théorie pour expliquer I'anisotropie est ¢elde la formation de stripes.
Les charges (trous) vont s'arranger en rubans. On obtient@is une alternance de lignes
de charges et de lignes de spins AF_[182]. Il existe alors undecacollectif le long de ces
lignes correspondant a la branche dispersant alors dans vées basses énergies dans la
direction a. Le mode collectif se propageant perpendiculairement a deges de charges
correspond a la branche dispersant vers le haut dans la ditiea b.

1.6 Apport de cette these dans la problématique des
cuprates

Nous avons vu dans cette introduction que les cuprates n‘onén de conventionnel. Il
ne sont pas vraiment métalliques dans I'état normal, voir nmée isolants a dopage nul ou
en appliquant un champ intense supprimant la supracondueité danslLa, ,Sr,CuOQ;,.

La symetrie du gap est de typeal. 2 et il existe une forte anisotropie dans les longueurs
de corrélation dans le plan et suivant I'axe. Néanmoins, la présence de paires de Cooper
laisse penser que les fondements de la théorie BCS, notamtrigémeraction attractive
entre les électrons, restent valables.

Dans cette thése nous avons évoqué la phase de pseudo-gag tlarégime sous-dopé
du diagramme de phases. Cette phase reste un mystére au mangant que la phase
supraconductrice en elle-méme. En e et, aucun modéle a lime actuelle ne permet de
décrire toute la phénomeénologie qui lui est associée. Pareexle, la théorie décrivant
I'ordre magnétique aQ = 0 observé par Fauqué et all [67] ne permet pas d'expliquer
I'ordre nématique observé dans la dynamique de spin a bassenpérature dans cette
méme région[]90]. Nous discuterons cet ordre magnétique eégenterons les résultats
de notre étude sur di érents cuprates, allant du parfaitemet tetragonal HgBa,CuO,+ «

a l'archétypela, 4SryCuO,4 en passant par le composé Ba,CuzOg.« OU I'ordre a déja
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été mis en évidence, et pour lequel on suivra son évolution famction du dopage et des
impuretés de zinc. Pour nir, nous discuterons la phénométamie de cette phase a la
lumiére des résultats obtenus par les autres techniques.
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Chapitre 2

Aspects expérimentaux

2.1 Introduction

Le neutron est une particule de charge électrique nulle, pgEglant un spin S=1/2. Sa
durée de vie est de l'ordre de 890 s. Il s'avere étre une sondia@tée pour la matiére
condensée pour plusieurs raisons :

sa neutralité électrique assure une grande pénétration dale matériau : le neutron
est donc une sonde en volume du matériau et s'a anchit ainsed e ets de surfaces.
De plus, la nature de son interaction nucléaire le rend sehk a des atomes de
faible numéro atomique. Il est en cela une techniqgue compléntaire des rayons
X, de longueur de pénétration de l'ordre du m et peu sensibles aux atomes de
faibles numéros atomiques

sa longueur d'onde, de l'ordre de I'Angstrom, est comparablaux distances in-
teratomiques dans les cristaux, permettant ainsi I'étudeeab structures cristallines
par di raction de neutrons

I'interaction magnétique entre son spin 1/2 et le spin desé&ttrons et du noyau en
fait une sonde adaptée a la résolution de structures magregies parfois complexes.
sa gamme d'énergie de l'ordre de la dizaine (voire centaing® meV correspond
aux énergies caractéristiques des excitations collecsvdans les matériaux. La dif-
fusion de neutrons est pour cette raison la technique exp@ntale la plus adaptée
a la mesure des spectres de phonons et de magnons. Ces ekaitatcollectives de
basse énergie permettent ainsi de remonter a I'état fondamal du systeme étudié.
Comme nous le verrons par la suite, la di usion inélastiqueedneutrons (DIN) est
l'unique technique mesurant directement la fonction de co#lation de spins, et ce
pour une large gamme d'énergies et de vecteurs de I'espacaprdque.

Aprés avoir introduit les élements de la théorie de di usiondes neutrons, je vais
décrire le fonctionnement d'un spectromeétre 3 axes puis fi@ronnement échantillon
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incluant les conditions de mesures.

2.2 Eléments de théorie de la di usion de neutrons

Physiqguement, le nombre de neutrons détectés lors d'une &j@nce de di usion est
relié a l'interaction neutron-matiere par ce qu'on appelléa section e cace de di usion
notée . Cette quantité est proportionnelle a la probabilité du netron d'étre diusé
par I'échantillon, pour une interaction donnée. Elle s'exfime en barns (L0 ?*cm?). En
pratique on a recours a la section e cace di érentielle%, qui est la section e cace
de di usion par unité d'angle solide@ et d'énergie @!, permettant ainsi de décrire a
la fois les processus élastiques et inélastiques. D'aprgsédgle d'or de Fermi, la section
e cace di érentielle de di usion s'écrit alors :

@ kf mn 2X X . . . .
Q;')= — 2 p.p.<ki; 1 fiViki; i i > % (hl (Er E))
@@! k' 2 h ivf i f
(2.1)
avec !

ki et ks : vecteur d'onde du faisceau de neutron initial (avant échéition) et nal
(apres échantillon)
i et ¢ :spins du neutron intitial et nal
i et ¢ : étatinitial et nal du di useur (échantillon)
Q = ki kj : le transfert d'impulsion au cours du processus de di usion
m, : masse du neutron 1:674 10 ?’ kg)
h : la constante de Planck réduite 1:05457148 10**m?:kg:s 1)
p , : probabilité du di useur de se trouver dans I'état ;
p , : probabilité du neutron de se trouver dans I'état de spin;
E; et Ef : énergie du di useur dans I'état initial et nal

2

h! = r;r:f? ':n—kz : transfert d'énergie au systeme (compté algebriquementy @ours
du processus de di usion, c'est-a-dire I'énergie du neutnonal moins I'énergie du
neutron initial

(! (Ef E))) : traduit la conservation de I'énergie au cours du processds
di usion
V : le potentiel d'interaction neutron-matiére dépendant dutype d'interaction
considéré
la somme s'e ectue sur tous les états initiaux ; et naux ¢ de I'échantillon et
sur tous les états initiaux ; et naux ; de spins du neutron

Nous allons maintenant développer les di érent types d'iractions que nous ren-
contrerons : l'interaction nucléaire (neutron-noyau) aisi que l'interaction électromagneé-
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tique (spin du neutron-spin de I'électron ou du noyau). Dansette partie nhous ne nous
intéresserons pas a la section e cace d'absorption du newtn par I'échantillon. Il est
toutefois important de noter qu'elle n'est pas négligeabldans certains cas comme nous
le verrons pour les composés contenant du Mercure (Hg). Nom®déliserons les fonc-
tions d'onde comme des ondes planes (approximation de Boqmyur les états initiaux
et naux. Cette approximation est correcte tant que la soure des neutrons est su -
samment loin de I'échantillon. Dans le cas d'un spectrométrtrois axes, I'échantillon
est placé sur un module constituant le deuxieme axe. La rotah de I'échantillon ainsi
que le choix de I'angle de di usion permet de parcourir I'egze réciproque dans le plan
formé par les vecteur; et k; . Nous avons alors acces a tous les vecteurs d'onde dans ce
plan de di usion. Il est toutefois possible de sortir de ce ph en utilisant les goniometres
de I'échantillon mais la marge de manoeuvre reste réduitenke et la rotation ne peut
excéder 18 degrés et diminue encore selon I'environnemeaohantillon. Nous verrons
cela plus en détail lors de la description du spectrometre 3es.

2.2.1 Section e cace de di usion nucléaire

Pour l'interaction nucléaire le modele le plus courant eselpseudo-potentiel de Fermi
qui s'écrit :

h2 X

vin= 27 by 0 R 2.2)

o
avec :
by (j) : longueur de di usion de I'atome j. Cette longueur de di uson di ére non
seulement d'un atome a l'autre mais aussi d'un isotope a I'tre
R; : position de |'atome |
N : le nombre d'atomes dans I'échantillon
la somme se fait sur tous les atomes de I'échantillon

On remarquera gue ce potentiel produit une di usion isotrop, et considére les noyaux
comme ponctuels. Il est normalisé de telle sorte que la di iz totale d'un noyau unique
soit égale a4 jhy(j)j®. Llinteraction nucléaire (équation[Z.2) étant indépendate de
I'état de spin du neutron, la somme sur les états de spin se gilire. En considérant les
neutrons comme des ondes planes, I'équationl2.1 devientralo

X D EZ +1
@@@I(Q;! ) = l;_fz—lh by, b ¢ JQRI () Ro(t=0) o it g 2.3)
' ! ji ° !
avec :
h::i : moyenne thermodynamique
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Si on considére qu'il n'y a pas de corrélation spatiale desnlgueurs de di usion on peut
écrire :

D E

by, by, = Hi* pourj 6 j°
D E (2.4)

by, by,o = Mi*+( B hb®%) pourj=j°
Autrement dit, tout couple d'atomes (j,j') génére un terme @& di usion cohérente

(K, = hbi %) qui correspond & un systéme dont les noyaux auraient tous taéme lon-
gueur de diusion. Cette diusion est la plus importante en € qui nous concerne. Le
cas particulier j=j' ajoute un terme de di usion incohérente (.., = h?i h b'z) qui
provient de la distribution spatiale aléatoire des longuas de di usion : on parle de
désordre isotopique. Ce terme n'a pas de dépendance@nPour la suite, nous note-
rons b la longueur de di usion cohérente. Dans le cas particulier'ah cristal, on peut
décomposer la position de chaque atome comiRe = | + d avecl un vecteur du réseau
de Bravais etd la position de I'atome dans la maille élémentaire située dn A cette
position d'équilibre s'ajoute un terme de déplacement noté,.q. On utilise l'identité de
Bloch (cf. démonstration [130] page 95) :

e 1QUEg(t=0) o IQUL() = o Wa(Q)g Wgo(Q) ghRUi040(t=0) Quia (1) (2.5)

pour réécrire I'équation[Z.B :

Z
X _ _ .
@? 5i(Q1)= l;—f._zlh dte " byhyoe (We(@ WedQ) gQi(d d) ghiuaQiupogal
: i
d

;d%l;10
(2.6)
2.2.1.1 Diusion élastique

La section e cace de di usion élastique se déduit de I'equabdn [Z.8 en développant
I'exponentielle a l'ordre zéro en Q:u;.qQ:u0q0 , ce qui donne l'‘équation :

@ ° 2 )X N
= = N G)jF 2.7
@ COh(Q) v . (Q )iFN] (2.7)
ou
X .
Fy = yeQide We(Q) (2.8)
d
avec .

Vo . le volume de la maille élémentaire
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G : un vecteur de l'espace réciproque

Wy (Q) : le facteur de Debye-Waller : I'agitation thermique permetaux atomes
de se déplacer par rapport a leurs positions d'équilibre. arrangement périodique
du cristal est légérement perturbé et l'intensité des picsedBragg diminue. Wy
correspond au carré du déplacement moyen de l'atorde W4(Q) = % (Q:u|;d)2
Fy : facteur de structure nucléaire élastique

la somme porte sur tous les vecteurs du réseau réciprodee

2.2.1.2 Diusion inélastique

Dans le cas de la diusion inélastique, nous allons dévelogpl'exponentielle de
I'équation [2.3 au premier ordre en Q:u,.qQ:ueq0 . Cela correspond au processus a un
, 1%

phonon. Nous ne nous intéresserons pas aux termes de phonoo#iples.

@ inel . _ kf (2 )3 X . , |
@@! . (Q:t)= ki Vo . Q+ag G)jFQ)N"S(Q;!)  (2.9)
ou : « . |
Fj (Q) = pM:dhje Wd(Q)eiQ:d Qe]d(q) (210)
d
et:
S(Q;!): 2'J(Q)[(1+ nB(!j;T)) (' !j)+ nB(!j;T) (l +!j)] (211)
avec .

F; (Q) : le facteur de forme du phonon

Mgy : la masse du noyau a la positioa

€,(q) : le vecteur polarisation du phonon

ng(!j;T) : fonction de distribution de Bose-Einstein ng(! ;;T)= eMi 1
les termes (! ') et (! + ! ) assurent la conservation de I'énergie

le terme (Q + g G) assure la conservation du moment cinétique

1

Une premiére chose a remarguer est que la section e cace espportionnelle au module
de Q au carré. Il sera donc plus facile de mesurer les phonons angta). Toute la
Spéci cité liee au cristal est contenue dans le facteur derfoe du phonon. De plus, le
poids de la di usion inélastique dépend du processus mis e&uj Le processus de création
de phonon (terme proportionnel a (! ! o)) est pondéré parl + ng(!;; T) tandis que
le processus d'anihilation l'est pamg (! j; T). Cela s'explique physiquement par le fait
que pour annihiler un phonon il faut qu'il soit présent dans'é¢chantillon. Sa probabilité
d'exister est donnée par la statistique de Bose-Einstein. fempérature nulle, aucun
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processus ne peut étre mis en jeu puisqu'aucun phonon n'égidans I'échantillon. Dans
le processus de création, il est toujours possible de crées phonons dans limite ou les
neutrons incident ont une énergie su sante, quelque soit llempérature de I'échantillon.
Il existe donc une asymétrie entre le processus d'anihilati et de création.

2.2.2 Section e cace de di usion magnétique

Le neutron possede un moment magnétique de spin, dont l'opéur s'écrit ,, =

N avec y = % 1.91 le rapport gyromagnétique et les matrices de Pauli

associées au spin S=1/2 du neutron. Il interagit avec la digsbution de champs magné-
tigues dans I'échantillonB (r). Le potentiel d'interaction s'écrit alors :
V(r) = n:B(r) (2.12)

En remplacant cette expression dans I'équatidn 2.1, et enpgginant le champ ma-
gnétique en g on trouve alors :

@ ki m,

. _ & 2
ee @)k gr @ v

p.p.i<k:i; t; fj:B(r;Dki; i; i >j2 (! (Ef E))

(2.13)
On utilise I'expression du champ produit par un électron :

.e .3r + _ev.e .3r
I1] C

B(r;t) = rot (2.14)

avec :
e= 2 pS:l'opérateur moment magnétique de I'électron

Ve : la vitesse de I'électron

c: la vitesse de la lumiére

On peut alors calculer le terme< k¢j: B(r;t)jki > et le remplacer dans I'équation
213 :

2
@ k_f Mp (2 N B)2(4 )2

@@!(Q;!)=ki F
PPI< 1t M2(Q)ji; i>j2 (N (Ef E))

s faois f

(2.15)

66/2227] Victor Balédent - 2010



2 Aspects expérimentaux

X i
M-(Q)= €% Q@ S Q@ ——=Q p 2.16
@=" QP (2.16)
avec :
Q : vecteur unitaire dans la directionQ. Q = J%J
p;, = ihr :l'opérateur de moment de I'électron i

S : l'opérateur de spin de I'électron i
c : la vitesse de la lumiére

On remarque que seule la composante des moments perpendices aQ notéeM ,
contribue a l'interaction magnétique. De plusM -, (Q) est la somme de 2 termes : le
premier est la contribution du spin de I'électron, le secondst la contribution orbitale,
liée au mouvement de I'électron. On notergy = Zm—FFZ N 84 =0.5410 *?cm le rayon

classique de I'électron. Nous allons pour la suite nous iné8ser au cas du magnétisme
dd uniquement aux spins de I'électron. Nous négligerons doile deuxieme terme de
I'équation [2.16. En utilisant l'identité :

X
MY:M, = ( Q Q MM (2.17)
on trouve donc :
@ ki ,X X X o n
@@!(Q;! ):k_iro ( Q Q )MYM P ) fd(Q)de(Q)e'Q'( i Rjo)
1? ZDb e i.?f jij©
5h S (t=0)S.(t) e ™ dt
(2.18)
avec :

fq(Q) : facteur de forme de l'ion magnétique d dé ni comme la transfmée de
Fourier de sa densité de spin normalisée.
et étant les composantes suivant x, y, ou z.
C?Q?Z est appelé facteur d'orientation et traduit le fait que sew la composante

perpendiculaire au vecteur de di usionQ contribue a l'interaction magnétique

On peut d'ores et déja distinguer deux facteurs dans cette @ression : le facteur
d'orientation, qui traduit que seule la composante perpemculaire au vecteur d'onde
de diusion contribue a la di usion magnétique. Ensuite le acteur de forme dont la
dépendance en Q impose une forte diminution de la section ece pour les grandes
valeurs de Q. A titre d'exemple, la facteur de forme de cuivra été tracéFig. 2.11
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2.2 Eléments de théorie de la di usion de neutrons

Figure 2.1 Facteur de forme du cuivre en fonction du module du veate d'onde. On
a supposé celui-ci isotrope.

2.2.2.1 Diusion élastique

Dans le cas d'une di usion élastique on peut récrire la seoti e cace de la méme
maniere que le section e cace de di usion élastiqgue nucléa (équation[2.7) :

@ - 22X . 2
o Q=N ) (Q G)iFw(Q)] (2.19)
ou : X
Fu(Q)=ro  fa(Q)€%¥% Yo : M5 (d) (2.20)
d
avec :

Fu : facteur de structure magnétique élastique

On peut par analogie avec la section e cace de di usion élastue nucléaire (équation
[2.7), dé nir une longueur de di usion magnétique :

b = rofa(Q) : M- (d) (2.21)

2.2.2.2 Diusion inélastique

Pour la di usion inélastigue magnétique nous reprenons kpression 2,18 et dé nis-
sons la fonction de di usionS(Q;! ) :

68/227] Victor Balédent - 2010



2 Aspects expérimentaux

g Q1) = k—fréx ( Q Q )M'M 4§ pvx fq(Q)fqo(Q)e ™ Fio
@@ K ; i | jii ©
(2.22)
1 4D E
SQi1)= 54 S (t=0)S(1) e " dt (2.23)

La fonction de diusion S(Q;!) est proportionnelle a la transformée de Fourier
dans I'espace et le temps de la fonction de corrélation de rsgiS; (r;t = 0) Sjo(r%t)i.
Cette fonction de corrélation peut étre reliée a la partie iaginaire de la susceptibilité
magnétique. La susceptibilité magnétique est dé nie pam = (Q;! )Bex. On notera

YQ;!) et %%Q;!) les parties réelle et imaginaire respectivement, de tellerte que
(Q;!1)= qQ;!)+i %Q;!). On a alors dans la théorie de la réponse linéaire une
relation entre S(Q;! ) et %Q;!) donnée par le théoréme de uctuation-dissipation :

1+ns(;T) RQ;!) (2.24)

S(Q1)= @ 8

avec :
°®Q;!) : la partie imaginaire de la susceptibilité est exprimée erg eV 1!
1+ng(!; T ) : le facteur de balance détaillée (aussi appelé facteur des®gar abus
de langage). Il traduit 'assymétrie entre le processus deeation et d'anihilation
(cf équation[2.11). La di usion inélastique de neutron est@hc une mesure directe
des excitations magnétiques du systéme a basse énergie.

2.2.3 Neutrons polarisés

Pour comprendre les neutrons polarisés, il faut se pencherr $a section e cace de
di usion magnétique (équation[Z.15). On remarquera notament que le spin du neu-
tron se couple a la composante perpendiculaire au vecteur dieusion Q des moments
(équation[2.20). De plus l'interaction magnétique peut re&urner le spin du neutron : le
Spin-Flip. C'est la une di érence majeure entre l'interadbn magnétique et nucléaire.
Regardons de plus prés le termeM > de I'équation[2.15, avec les matrices de Pauli
pour un spin S = 1=2 en unité deh. La direction de polarisation des neutrons, notée
dé nit 'axe de quanti cation z pour le spin du neutron. En décomposany , en une
composante paralléle # notéeM ,_,:P, et deux autres perpendiculaires 8 notéesM 3
et M ’;Py’ on remarque (cf équation§ 2.25 que la composante du momearallele aP
n'est pas retournée, alors que c'est le cas pour les deux a&astcomposantes.
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2.2 Eléments de théorie de la di usion de neutrons

. =P _ ==P
M5 =+ M,

yMZFY = MY (2.25)

. =Px _ ==P x
M7= M;

Cette di érence peut étre exploitée en polarisant le faisee de neutron et en ana-
lysant la polarisation des neutrons sortant de I'échantiin. On peut alors dé nir deux
processus distincts :

le processus Spin-Flip (SF) : durant la di usion le spin du ngtron est renversé
passant de I'état |[+> ) a I'état |->. L'intensité dans ce canad est proportionnelle
au carré des composantes des moments perpendiculaires ®iadQ et aP. Elle
est uniqguement due a l'interaction magnétique. On remarqugue dans le cas par-
ticulier ou Q et P sont colinéaires, alors l'intensité dans ce canal est maxim car
la contribution vient des 2 composantes dans le plan normalaes deux vecteurs.
Les deux autres orientations de la polarisation par rappod Q ne donnent une
information que sur une seule composante des moments. On paunsi en mesu-
rant dans les 3 directions de polarisation, remonter a I'entation des moments
dans I'échantillon : c'est I'analyse de polarisation.

le processus Non-Spin-Flip (NSF) : le spin du neutron n'estag renversé au cours
de la diusion. L'intensité dans ce canal provient de la di wsion nucléaire mais
aussi de la composante des moments perpendiculaireQamais parallélle aP.

Dans le cas particulier ouQ et P sont colinéaires, il n'y a plus de composante
provenant de la di usion magnétique. L'intensité est d'orgine purement nucléaire.

Il existe cependant des structures magnétique complexegjsant intervenir de la
chiralité ou encore un couplage entre les moments et le réseBans ce cas notre ap-
proche n'est plus complete et d'autres termes s'ajoutent da chacun des canaux. De
plus nous n'avons décrit que le cas ou la direction de polain est la méme avant et
apres I'échantillon (analyse longitudinale). Il peut étrautile pour des ordres magnétiques
complexes de mesurer les termes non-diagonaux de la matideepolarisation (analyse
sphérique), c'est-a-dire les termes ou un neutron polariséivant x avant I'échantillon
ressort polarisé suivanty. On trouvera le traitement complet de la matrice de polarisa
tion dans la référence[32].

La contribution magnétique et nucléaire dans chaque canataésumée dans ldab.
[2.1], ceci pour un cas idéal, c'est-a-dire lorsque la polarisati du faisceau est de 100%.
Une interprétation géomeétrique est donnée §212
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Figure 2.2 En rouge le faisceau de neutrons di usé par I'échantdh situé a l'origine
du repeére(x;y;z) avecx suivant Q, y perpendiculaire aQ dans le plan de di usion
et z perpendiculaire au plan de di usion. En vert le vecteur polasation avant et aprés
la di usion sur I'échantillon. a-c) représentent les 3 directions de polarisation dans le
canal NSF (sans renversement de la polarisation)-f) représente la méme chose dans
le canal SF (renversement de la polarisation). En bleu lade composante(s) des mo-
ments a laquelle est sensible l'intensité dans chaque cana) NSF P//Q : l'intensité
n'‘est due qu'a l'interaction nucléaire.b) NSF P? Q : l'intensité est due a l'interaction
nucléaire et a la composante des moments perpendiculaire aeQparallelle a P :M,.

c) NSF P//z : l'intensité est due a l'interaction nucléaire et a la composante des mo-
ments perpendiculaire a Q et parallélle a PM,. d) SF P//Q : l'intensité est due aux
composantes des moments perpendiculaires a Q et a Rly et M, (le plan en bleu).
e) SF P? Q : l'intensité est due aux composantes des moments perpendaires a Q et
a P, c'est-a-dire uniqguementM,. f) SF P//z : l'intensité est due aux composantes des
moments perpendiculaires a Q et a P, c'est-a-dire uniquenteM .
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2.3 Eléments de théorie de la di usion de neutrons

Polarisation Canal Non-Spin-Flip | Canal Spin-Flip
P==Q (P=x) I'n Imy + I,

P? Q(P==y) |Intln, Im,

P ==z (vertical) In + In, I'm,

Table 2.1 Résumé des contributions nucléaire et magnétique dafes canaux SF et
NSF pour les 3 directions de polarisations dans le cas d'unelarisation égale a 100%,
dans le cas simple ou il n'y a ni chiralité ni couplage spinséau.

Cas idéal La qualité de polarisation du faisceau est donnée par le ramp de Flipping
sur un pic de Bragg non magnétique. Le rapport de Flipping $ét :

FR = NSF (2.26)
I'sk

avec :
Inse : intensité dans le canal Non-Spin-Flip
| sg @ intensité dans le canal Spin-Flip

Sur un Bragg purement nucléaire, il n'y a pas de composante greétique et l'intensité
Spin-Flip devrait étre nulle, et le rapport de ipping devrait tendre vers I'in ni.

Cas réel La polarisation n'étant pas parfaite, une fuite de polaris#gon existe et induit
une intensité non nulle dans le canal SF. De plus, cette qualide polarisation di ére
d'une polarisation a une autre. On peut donc dé nir la polagation comme :

FR 1 | I
P _ Insr SF 2.27)
FR+1 Inse + sk

Les contributions pour chacun des canaux dans le cas réeltsmportéesTab. 2.2

Regle de somme. Lorsque I'on regarde les contributions dans le cas idéal potha-
cune des directions de polarisationT@gb. 2.11), on s'apercoit que l'intensité magnétique
dans le canalSF en con guration P==Q est égale a la somme des intensités dans les
deux autres con gurations de polarisation (sans chiralitéi couplage spin-réseau). Dans
le cas réel, on retrouve la méme chose une fois la fuite de piskion déduite. Cette
égalité n'est satisfaite que dans le cas ou le magnétisme estponsable de l'intensité
di usée. C'est ce que I'on appelle la régle de somme :

|p==Q = IP?Q + |l p=z, (228)
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2 Aspects expérimentaux

Polarisation Canal Non-Spin-Flip | Canal Spin-Flip
P==Q (P=x) |In+ 'M;;'QMZ L, + I, + 2%
P?Q(P=x) |N+|My+'F“;;9 |M1+F'%9
P==z (vertical) | Iy + Iy, + 'FMRVO Im, + 287

Table 2.2 Résumé des contributions nucléaire et magnétique dafes canaux SF et
NSF pour les 3 directions de polarisations dans le cas d'unelgrisation inférieure a
100%. FRO est le rapport de Flipping dans la direction sur un pic de Bragg sans
contribution magnétique. Il sert de référence pour la quaé de la polarisation.

2.3 Le spectromeétre 3 axes

2.3.1 Sources de neutrons

Il existe deux principaux types de source de neutrons : lesusoes continues is-
sues de réacteurs et les sources a spallation. Historiquaeinédes premieres expériences
furent menées dans des réacteurs nucléaires. Les neutromst $ssus, pour ces sources
continues, de la ssion du noyau ¢3°U suivant la réaction nucléaire 33°U + In =
3in + Produits de fissions. Les neutrons libérés ont une énergie de I'ordre du Méga-
électronVolt (MeV). Pour augmenter la section e cace de I'nteraction avec I'Uranium
et provoquer ainsi une réaction en chaine, on utilise un maigu dit modérateur qui
permet aux neutrons de céder une grande partie de leur énergiar collisions, sans
étre absorbés. Parallelement, une partie de ces neutronsitsoollectés par des guides
pour étre utilisés. lls sont thermalisés par di érents mod@ateurs dépendant de la gamme
d'énergies souhaitée. C'est ainsi que sont produit les neoms a Orphée (Saclay, France),
a I'lLL (Grenoble, France), a FRM-II (Munich, Allemagne).

Energie Longueur d'onde| Modérateur | Exemple de
(vecteur d'onde) spéctrometre

neutrons 0-20 meV >2A hydrogéne | 4F1  (Orphée)
froids (0-3.1A 1) liquide IN12 (ILL)
neutrons 10-130 meV | 0.8-2.9A eau lourde | 2T (Orphée) IN8
thermiques (2.2-79A 1) et IN20 (ILL)
neutrons 60-500 meV | 0.4-1.2A graphite IN1 (ILL) 5C
chauds (5.4-15.5A 1) chau é (Orphée)

Table 2.3 Gammes d'énergies et de longueurs d'ondes pour les deéts types de
sources.

Le mode de production des neutrons dans les sources a spaltaest di érent. Un
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2.3 Le spectrometre 3 axes

faisceau de proton est produit dans un accélérateur et entem collision avec une cible
constituée de métaux lourds (Mercure ou Tantale), produisé ainsi des neutrons de
forte énergie (ils emportent une grande partie de I'énerges protons). Il s'agit alors
d'une source pulsée (sauf cas particulier comme SINQ). ISl@gleterre), SINQ (Suisse)
ou SNS (Oak Ridge, USA) utilisent cette technique.

A la sortie de la source, les neutrons sont thermalisés puigpartis en fonction de
leur gamme d'énergies (cfTab. Z.37]). A ce moment le faisceau est polychromatique et
on a perdu 6 ordres de grandeur par rapport au ux de neutronsuaniveau du coeur.
Les neutrons arrivent ensuite sur le monochromateur.

Figure 2.3 Schéma d'un spectrométre 3 axes.

2.3.2 Monochromateur et analyseur

Le monochromateur et I'analyseur consituent le premier etadisiéeme axe du spec-
trométre (cf Fig. 231). Le réle du premier est de sélectionner la longueur d'ondessl
neutrons arrivant sur I'échantillon, le second sélectiornla longueur d'onde des neutrons
arrivant sur le détecteur. Mais il en existe un qui permet de gdariser les neutrons et
d'analyser cette polarisation en sortie de I'échantillonreméme temps qu'il sélectionne la
longueur d'onde. Le monochromateur tout comme l'analysewst constitué de plusieurs
lames de monocristaux coalignés. Il permet de sélectionnare seule longueur d'onde
en utilisant la loi de bragg (Figl2.4) :
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2dsin = n (2.29)

avec :
d : la distance interréticulaire
: la longueur d'onde associée au neutron incident. Elle estliée au vecteur
d'onde par la relationk; = 2—
: 'angle entre le faisceau incident et le monocristal
n : un nombre entier correspondant aux longueurs d'ondes dibes n ( °= =n)
pour lesquelles la loi de Bragg est aussi satisfaite

Distance interréticulaire Exemple de spectromeétre
PG (0;0;2) 3.3535 A 2T (Orphée) et IN8 (ILL)
Si(1:1;1) 3.135 A IN8 (ILL)
Cu (1;1;1) 2.087 A 1T (Orphée)
Cu (2;0;0) 1.807 A IN8 (ILL)
Cu (2;2;0) 1.278 A 1T (Orphée)
Cu,MnAl (1;1;1) | 3.435 A AF1 (Orphée) et IN20 (ILL)
(Heusler)

Table 2.4 Diérents types de monochromateurs et leurs distancesterréticulaires
associees.

En changeant I'angle entre le faisceau incident et le monochromateur, on choisit
la longueur d'onde, et donc I'énergie du faisceau incidente degré de liberté corres-
pond au premier axe du spectrométre. Les monochromateurs lplus utilisés sont le
Graphite sur la raie (0;0; 2), le Cuivre sur la raie(2;0;0) ou (1;1;1) ou encore un al-
liage Heusler Cu,MnAl) (1;1;1) pour polariser les neutrons (cfTab. Z.4]). Le ux
perd de 2 a 4 ordres de grandeur en passant par le monochromatd>our optimiser le
ux, on a recours a la courbure de celui-ci. En e et sur cert@s monochromateurs, alors
constitués de plusieurs lames monocristallines, il est itde de courber verticalement et
aussi horizontalement, focalisant ainsi le faisceau de rigans sur I'échantillon. Le choix
du monochromateur ainsi que sa courbure a une incidence sarrésolution en énergie
comme nous le verrons par la suite, mais aussi sur la gammenégie accessible. Plus
la distance interréticulaire est petite (cf.Tab. Z.47), plus on peut s'éloigner du faisceau
direct et plus la résolution en énergie est bonne. De plus, amonochromateur Si(1;1; 1)
ne produit pas d’harmonique d'ordre deux puisque sa struate diamant annule la ré-
exion (2;2;2).
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Figure 2.4 a) Photo d'un monochromateur Heusler. La normale au plan du nmo-
chromateur est la direction Q=(1 1 1).b) Schéma explicatif de la loi de Bragg.

2.3.3 Détecteur

Le détecteur aHe fonctionne sur le principe d'absorption d'un neutron/réérission
de particules chargées. A lintérieur du détecteur, un gaZdHe absorbe le neutron via
la réaction :

n+3He! *H +'H +0:764VleV

La section e cace d'absorption du neutron par IBHe est de 5333 barns. Les parti-
cules libérées vont ioniser le gaz libérant ainsi des élemis. Ces électrons sont accélerés
par une tension de quelques kV. L'e cacité de ces détecteuest proche de 100%.

2.3.4 Résolution

Le spectrometre 3 axes ne mesure pas exactement la sectiowace de di usion en
un seul point de lI'espace a quatre dimensions constitué degiBnensions de l'espace
réciproque et de I'énergie. Ceci est di a la résolution degjgareil qui mesure en fait
tout un volume en 4 dimensions autour d'un quadrivecteufq;! ). Ceci est d'ailleurs fort
utile puisque sinon il serait impossible de mesurer un pic dragg, qui théoriquement
pour un cristal parfait se trouve étre une fonction de DiracOn ne pourrait le mesurer
tant le pas lors d'une coupe devrait étre in nitésimal. La fome de ce volume 4d est une
ellipsoide lorsqu'on la projette dans n'importe quel planLe signal mesuré est donc le
signal théorique convolué avec cette ellipse de résolutiat dimensions. Il est nécessaire
de la comprendre car des e ets dits de focalisation peuverdyer sur l'intensité et la
largeur du signal, en fonction de I'orientation du grand axde cette ellipse par rapport a
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la pente de la dispersion. En e et lorsque le grand axe de lipke dans le plan(Q;! ) est
parallélle & la pente de la dispersion, on est alors en pogitifocalisée et le pic apparait
intense et n. Dans le cas contraire, c'est-a-dire lorsquee Igrand axe de I'ellipse est
perpendiculaire a la pente de la dispersion, on est en condit défocalisée et le méme
signal apparaitra plus large et moins intense. Ceci est unigment di a la résolution et
n'est pas lié a la physique du systéme considéré. Eay. Z.5]illustre ce phénoméne pour
un phonon acoustique longitudinal en centre de zone autoued2.5 meV.

Figure 2.5 E et de l'ellipse de résolution sur la forme enQ d'un phonon. Ici il s'agit
d'un phonon acoustique deCaF, mesuré proche du centre de zone a 12.5 meV. La pic
a gauche est plus large car I'ellipse de résolution n'est pparalléle a la dispersion et
integre donc l'intensité du phonon méme loin de la positionudmaximum. Au contraire

a droite, I'ellipse de résolution est parallele a la dispeos du phonon, le pic est donc
n et plus intense. On dit alors qu'on est focalisé.

Pour remonter a la section e cace de di usion il est alors imprtant de prédire cette
ellipse a n de déconvoluer le signal mesuré. L'intensité aniveau du détecteur s'écrit
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2.4 Conditions expérimentales et environnement échantillon

Z
1(Q;!1)= S(Qu!)R(Q, Q;! !od°Qad! (2.30)

avec :
1 (Q;!) : le signal mesuré par le spectrometre
S(Q;!) : le signal théorique
R(Q;!) : fonction de résolution

D'apres Nathan et Cooper, la fonction de résolution s'écrau premier ordre :

X4
XiAij Xj

R(Q;!)= Roe =1 (2.31)

X1 : la composante suivaniQ

X, : la composante suivant la perpendiculaire & dans le plan de di usion
X3 : la composante verticale perpendiculaire au plan de di usn

X4 : correspond a I'énergie

Ry : facteur de normalisation

La fonction de résolution est donc une ellipsoide a 4 dimeass etA; est une matrice
symétrigue a 4 dimensions dont les valeurs propres sont g&s. De plus, la résolution
verticale n'est pas couplée avec les autres directions. &4 donc la forme suivante :

0 1
All A12 O A14
A Ay O A24§
0 0 Az O
As Ao 0 Au

Les calculs de Nathan et Cooper ne prenent pas en compte learbares du mono-
chromateur et de l'analyseur. Il s'avére gu'en les intégramu calcul, on peut utiliser la
méme formule avec une renormalisation de la matrice A.

(2.32)

2.4 Conditions expérimentales et environnement échan-
tillon

2.4.1 Cryogénie

Displex Le displex est I'appareil que nous avons le plus utilisé au ws de cette
these. Son fonctionnement est identique a celui d'un réfagateur en utilisant comme
gaz I'Helium. Le gaz est compressé par une téte froide en phdguide et s'évapore
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au niveau de I'échantillon en absorbant de la chaleur. Le tbwest dans une enceinte
refroidie a l'azote liquide isolée de I'extérieur par du viel L'Helium étant en circuit
fermé, le displex ne consomme pas d'Helium. Il permet de desdre a des températures
d'environ 10K (voire 3K). On régule la température grace a wrésistance au niveau
de I'échantillon qui le chau e par e et Joule. La températue est mesurée au niveau de
I'échantillon par une résistance calibrée.

Cryostat  Le cryostat est un dispositif a circulation d'Hélium liquice. L'Hélium liquide

arrive directement sur I'échantillon et se vaporise. La régation du débit d'Helium se

fait au niveau d'une vanne froide, tandis que la températurest maintenue par une
résistance chau ante comme pour le displex. Il permet de dmndre jusqu'a 1.5K.

2.4.2 Neutrons polarisés

Les neutrons possédant un spin 1/2, il peut étre intéressadtaligner tous les spins
du faisceau dans la méme direction. Le faisceau ainsi posgriest un outil puissant pour
I'étude des propriétés magnétiques parfois complexes comia chiralité ou simplement
pour déterminer l'orientation des moments dans I'‘échantdn. Il existe di érentes mé-
thodes permettant 'obtention d'un faisceau incident polesé :

l'alliage d'HeuslerCu,MnAl : utilisé comme monochromateur, il a la remarquable
propriété de posséder une longueur de di usion magnétiqué,() qui compense
exactement la longeur de di usion nucléairelf,) pour une direction de spin don-
née. En e et, l'alliage Cu,MnAI est un ferromagnétique, saturé par un champ ma-
gnétique exterieur vertical produit par des aimants permaents. Tous les moments
du cristal sont alors alignés dans une seule direction. Lesutrons vont interagir
avec la structure ferromagnétique. Comme nous l'avons vumkales équation§ 2.21
et 24, les intensités des faisceaux di usés pour chaque gridation dépendent de
la direction relative du spin du neutron par rapport aux momats magnétiques.
L'intensité di usée pour les neutrons polarisés |+> (méme dlection que les mo-
ments de l'alliage) est proportionnelle &, + b, et l'intensité des neutrons polarisés
|-> est proportionnelle ab, h,. Dans le cas deCu,MnAl, ce sont les atomes
de manganese qui s'ordonnent et la longueur de di usiob, est négative avec
bh = b, donc seuls les neutrons polarisés |-> seront di usés.

I'hélium polarisé : cette méthode tres prometteuse, en caide développement,
s'appuie sur le fait que la section e cace de capture déHe, isotope de l'atome
d'hélium a 3 nucléons (2 protons et 1 neutron), dépend du spitu neutron in-
cident. Si celui-ci peut s'apparier avec le spin du nucléorélibataire pour former
une paire a spin total nul (spins antiparalleles), la sectio e cace d'absorption
est 1000 fois plus forte que dans le cas contraire. Quand urst@au de neutrons
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2.4 Conditions expérimentales et environnement échantillon

traverse un volume de gaz 3He polarisé (spins des noyaux tqasallelles), 1000
neutrons |-> sont capturés pour un seul [+>. Le faisceau de siie est donc polarisé

a 99.9%. Le principal inconvénient de cette technique est $abilité de la polari-
sation des noyaux d®He dans le temps. Celle-ci décroit rapidement et le faisceau
de neutrons se dépolarise en quelgues heures. Contrairetréeta polarisation par
un monochromateur Heusler, les neutrons se trouvent dansdan guration |+>.

le bender (ou supermiroir polarisant) : il est constitué d'ne alternance de couches
non magnétiquesTiGd et ferromagnétiquesFeCo saturées par un champ ma-
gnétique extérieur produit par des aimants permanents. Uneaitron dont le spin
a la méme direction que les moments ferromagnétiques sergchi tandis que
le miroir sera transparent pour un neutron de spin de direan opposé aux mo-
ments ferromagnétiques. Ce dispositif se place a la suiteud' monochromateur
classique puisqu'il ne sélectionne pas la longueur d'ondg&ependant il est impor-
tant de noter que I'e cacité du bender est lié a la longueur ddnde et qu'au dela
de ki=2.662A 1, la transmission devient trés mauvaise. Il est donc princgement
utilisé sur des sources froides. Tout comme pour I'hélium [aoisé, les neutrons a
la sortie du bender se trouvent dans la con guration de spintp.

On applique le long de la trajectoire des neutrons polarisés champ de guide d'une
vingtaine de Gauss, tout en évitant une variation brutale dd'intensité du champ ou
des zones de champ nul qui diminueraient la qualité de polsation. Ces champs de
guide sont présents entre le monochromateur et I'échantih ainsi qu'entre I'échantillon
et I'analyseur. Une fois le faisceau polarisé, on peut passkune con guration de spin
dans laquelle tous sont dans I'état ug+ > a une con guration de spin poru la quelle
tous sont dans I'état downj >. Ceci se fait de fagon non-adiabatique grace a un ipper.
Il en existe plusieurs types :

le ipper a bobine (Mezei) constitué de deux bobines de Helrmdistinctes : une
premiere bobine génére un champ vertical compensant le chaextérieur, créant
ainsi une zone de champ nul; une seconde bobine produit un eighorizontal B,
permettant de faire précesser le spin jusqu'a le retournengn-adiabatique) : la
précession de Larmor. En e et un moment magnétique, en présence d'un champ
exterieur B, subit un couple = , B,. Ce couple fait donc précesser le moment
autour de lI'axe B, avec une fréquence de Larmor notdg / B,. Le spin du neu-
tron e ectue un demi tour s'il subit ce champB, pendant un tempst = %,Z—L Ce
temps est inversement proportionnel a la vitesse des neutsw,, = % conduisant
a une relation de proportionnalité entrek; et B, pour satisfaire la condition de
Spin-Flip. Le courant appliqué a cette deuxiéme bobine esbdc dépendant de la
longueur d'onde du neutron, proportionnel a la longueur dimde du neutron.
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le cryo ipper : le neutron dans la con gurationj+ > passe au travers d'une zone de
champ nul (e et Meissner) créée par un supraconducteur (Nbgum). A la sortie
de cette zone de champ nul, on applique un champ de guide oppa@ai précé-
dent champ de guide, et donc au spin du neutron. Le spin du neah n'ayant pas
changé de direction il se retrouve opposé au champ de guidesetirouve donc dans
I'état j >. Du point de vue du neutron, le champ change de signe brutalemt
de maniére non-adiabatique. L'intérét de cette méthode viedu processus qui est
indépendant de la longueur d'onde du neutron. Mais la nécégsde maintenir le
supraconducteur en dessous de sa température critique eit fan dispositif en-
combrant et colteux a cause de la cryogénie.

Il faut maintenant un outil pour orienter la polarisation du neutron dans toutes les
directions possibles de I'espace. Pour cela il existe 2 moye

le dé : il est constitué de 5 bobines de Helmholtz : 2 générant ahamp vertical, 3
bobines générant un champ horizontal, chacun a 120 degraslde l'autre. Il est
ainsi possible, en jouant sur l'intensité du courant dans egue bobine de former
un champ de guide pour amener la polarisation dans la diregti voulue de maniéere
adiabatique. Dans la pratique on mesure le champ de fuite Weal lorsqu'aucun
courant ne circule dans la bobine, et on applique avec les 2bees verticales un
champ opposé pour compenser. Avec le dé on ne peut e ectuerume analyse
longitudinale de la polarisation, c'est-a-dire obtenir uiquement les termes diago-
naux de la matrice de polarisation. C'est su sant dans la plpart des cas.

cryopad : cet appareil permet de polariser les neutrons a sentrée dans n'im-
porte quelle direction. Ceci s'e ectue par des petites bohés appelée nutateurs.
Le neutron entre ensuite dans une zone de champ nul créee parsupraconduc-
teur. Il interagit ensuite avec I'échantillon. A la sortie ¢ la zone de champ nul, on
sélectionne grace a des nutateurs la composante de la p@ation que l'on veut
récuperer. De cette facon on peut accéder a toute la matrice gholarisation et
donc aux termes non-diagonaux. De plus il a l'avantage de peettre d'étudier
en neutron la phase supraconductrice grace a sa zone en champ autour de
I'échantillon. En e et les lignes de champs ne sont pas piégg dans une direc-
tion particuliére dnas I'échantillon supraconducteur en essous de sa température
critigue comme c'est le cas pour le dé. Crypopad est un appareoQteux car il
consomme de I'Hélium liquide pour maintenir le supracondteur en dessous de
Tc pour la zone de champ nul. Cependant, la qualité de polarisah est plus ho-
mogene sur les 3 directions.
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2.4.3 Filtres et collimations

Entre le monochromateur et I'échantillon ou entre l'analysur et I'échantillon, on
peut insérer des ltres. Les deux ltres principalement utiisés sont le Itre graphite PG
et le Itre en Béryllium :

le Itre en graphite pyrolytique, dont la courbe de transmision est représentée
Fig. Z61permet de supprimer les harmoniques supérieures (principaent les lon-
gueurs d'onde = 2), inhérentes a l'utilisation des monochromateurs. Par eraple
on remarque que pour urkj=2.662 A * (ou 2.57 A 1), le ltre graphite ne laisse
pas passer les neutronk;=2*2.662=5.32 A 1 (ou 2*2.57=5.14 A 1). Il en va de
méme pourk;=4.1A 1.

le Itre en Béryllium ne laisse passer que les neutrons ayanhe énergie inférieure
a5 meV (>4A, ki<1.57A Y. Il agit donc comme un ltre passe bas donc la
transmission est représenté€ig. 2.61

On peut aussi insérer des collimations au méme niveau. Celzduit la divergence
du faisceau, et donc améliore la résolution €. En contrepartie, le ux est fortement
réduit.

2.4.4 Moniteur

Le moniteur fonctionne de la méme maniére que le détecteur ekt placé sur la tra-
jectoire du faisceau incident aprés le monochromateur. Sercacité est beaucoup plus
faible, il n'absorbe qu'une petite partie des neutrons (1 pw 10000 environ). Il permet
ainsi de mesurer le ux de neutrons arrivant sur I'échantihn. Durant nos expériences,
nous travaillons a moniteur constant, c'est-a-dire que n@wcompterons chaque point avec
le méme nombre de neutrons incidents. De cette fagcon, on ganchit des problemes
liés a la variation de puissance du réacteur. En e et si on tvaillait a temps constant,
les uctuations du réacteur pourraient biaiser le résultat principalement parce qu'une
grande partie du bruit de fond est dépendant du temps. De pluson e cacité dépend
du vecteur d'ondek; des neutrons, de fagcon a compenser exactement le terkpek;, des
équations2.9 e Z2.22.
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Figure 2.6 En haut. Courbe de transmission du ltre Berylium en fonction de la
longueur d'onde. On observe le maximum de transmission poume longueur d'onde de
1.55A 1 (éche noire). Il ltre tous les neutrons de vecteur d'onde spérieur & 1.7 A 1,
En bas. Courbe de transmission du ltre graphite. On observe deux wteurs d'ondes
k,=2.662 A ! (en bleu) etk,=4.1 A ! pour lesquels I'harmonique d'ordre deux ne passe
pas (zones en bleu et rouge polr= 2k, et k = 2k,).
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Chapitre 3

Phase de boucles de courant

La phase supraconductrice en elle-méme a posé de lourdedreomtes sur les mo-
deles théoriques cherchant a décrire la physique des cugstTout d'abord, la symétrie
d du paramétre d'ordre supraconducteur [185]. S'ajoute a eele spectre des excitations
magnétiques, dominé par le pic de résonance [159] dans t&apraconducteur. Mal-
gré ces contraintes, il existe encore plusieurs modéles gbles permettant de décrire
la phase supraconductrice ainsi que ses propriétés. C'estupquoi I'étude de la phase
normale est nécessaire. Dans cette phase normale, on obse&lans le régime sous-dopé
de nombreuses anomalies en dessous d'une température ndteesuggérant I'ouverture
d'un gap. C'est cette phase dite " de pseudo-gap™ qui houstéresse dans ce chapitre.

La premiére technique a avoir mis en évidence ces anomaligsl@ Résonance Magné-
tigue Nucléaire. La RMN est sensible au degré de liberté duispLes grandeurs mesurées
par la RMN sont entre autres le Knight shift K et le taux de relaxation spin-réseau
1/T,. Le premier est proportionnel a la partie réelle de la susddplité magnétique a
Q=0 qQ=0;! ! 0),elle-méme proportionnelle a la densité d'état au niveau dermi
dans le cas d'un liquide de Fermi. Le taux de relaxation spiréseau est quant a lui relié
a la partie imaginaire de la susceptibilité magnétiqgue paalrelation :

1 ke T X 5 ;)
— =B F ) 3.1

F () : le facteur de forme hyper n, dépendant du noyau et de son eingnnement.
Pour le site du cuivre par exemple, le taux de relaxation estodhiné principalement
par les uctuations AF en g=( , ). Alors que l'on s'attend a une susceptibilité de type
Pauli (constante en température) pour un liquide de Fermi,gs mesures du taux de re-
laxation spin-réseau T 1) décroit en dessous d'une température T* supérieureTa. De
plus, les mesures de la susceptibilité uniforme, via le Kiigshift sur le site du cuivre
ou de I'yttrium ont montré une décroissance continue en desss d'une températureTy
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supérieure a T* [6,/197], suggérant l'ouverture d'un gap dis dans le spectre des ex-
citations magnétiques. De plus, Takigawa et al. [175] ont mtré que cette température
est identique sur les sites du cuivre et de I'oxygéne. La tedature d'apparition de ces
anomalies pour le 1T, T du cuivre est di érente de celle du Knight shift pour le cuive
et 'oxygene. Ce comportement peut s'expliquer par les uagtions AF, visible pour les
mesures sur le site du cuivre, et non sur l'oxygene.

Les mesures de transport, notamment I'évolution de la rétigté en fonction de la
température montrent un écart a la linéarité en dessous de tampérature de pseudo-
gap mesuré par RMN. Ceci a été montré dans le composéBa,Cu,Og par Bucher
et al en 1993([38]. Cette diminution de la resistivité peut skpliquer par I'ouverture
d'un gap dans le spectre des porteurs de charge. Le pseudp-gaplique donc aussi
les degrés de liberté de charge. Des anomalies thermodyrmgues comme la chute du
coe cient de chaleur spéci que [128], la perte progressiw#états au niveau de fermi me-
surée par STM [180], les mesures de transpdrt [98], de susitdié magnétique [123],
viennent con rmer et enrichir ces propriétés de la phase desgudo-gap. Mais l'un des
plus grands apports a été fourni grace au développement dedhotoémission résolue
en angle (ARPES). En e et cette technique résolue en angle ymeet de remonter a la
surface de Fermi. Les mesures de Ding et al. [58] ont permisrdettre en évidence une
perte d'état au niveau de Fermi en dessous de T* autour des pts antinodaux (0, ) de
la surface de Fermi (cfFig. L&) du composé Bi2212 sous-dopé. Les arcs de Fermi (les
portions de la surface de Fermi non gapées) ainsi formés ddagphase de pseudo-gap
vont se réduire jusqu'a former un point autour des points nalix dans la phase supra-
conductrice.

Pour décrire toutes ces propriétés de la phase de pseudo gdgnombreux modeles
ont été proposés. Ceux ci peuvent se répartir en 2 classestidiges en fonction du
rapport de la phase de pseudo-gap avec la phase supracondoet On peut mettre dans
une premiere les modeles considérant la phase de pseudo-gamme un précurseur
de la supraconductivité. Dans ce cas, les paires de Coopentspréformées dans la
phase de pseudo-gap et acquierent une cohérence de phaseessadis del¢ (cf. Fig.
[1.8R). Dans la seconde classe gurent les modéles dé nissant laggke de pseudo-gap
comme une phase a part entiere en compétition avec la supradactivité. Il existe
donc un parametre d'ordre propre et une brisure de symétriBans ces modeles, I'ordre
conduirait & un point critique quantique lorsque la tempérture de transition atteint
le zéro absolu (cf.Fig. L.8b) . D'apres les mesures de thermodynamiques, ce point
critiqgue quantique dans un tel scénario se trouverait autaue 19% de trous[|[177, 178].
Les mesures de densité super uide parSR suggérent aussi un changement de I'état
fondamental électronique autour de cette valeur [26]. Nousous intéresserons ici au
modele de C. Varma appartenant a ce type de modele [189].
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3 Phase de boucles de courant

3.1 Un ordre magnétique caché

Le modele minimal pour décrire la physique des plarGuO, a longtemps consisté
en un modele de Hubbard e ectif a une bande. La bande e ectivansidérée étant celle
du cuivre, renormalisée par I'hybridation avec les oxygese/oisins. Dans le modéle que
nous allons décrire ici, le Hamiltonien minimal tient bien etendu compte de l'orbitale
du cuivre mais aussi, a la di érence des autres modéles, ddlae des deux oxygenes
voisins[191]. Nous les noterond, p, et p, respectivement. En considérant les intégrales
de sauts entre le cuivre et I'oxygeng,g, ainsi qu'entre les 2 oxygenes,,, on peut écrire

ce Hamiltonien minimal comme la somme de 3 termes :

H = Ho+ H;+ H,

avec :
X
Ho = dNdk
k;
k.a k,a
+2tpad)  SIN —— P SN 2 pu
2 2
) kya . kya
Atopsin == sin 2= pl pk + hic
2 2
X
Hl - Udndl#ndl + Up (npxi" r]pxi# + r]pyi" r]pyi#
i
X a
H,=2V cos q’(? d{+q de Py q oPxk0 o
kkOq 0

ga v
+ CoSs - Oivq Ok piko q oPyko o

(3.2)

(3.3)

) (3.4)

(3.5)

Le premier termeHq correspond a I'énergie cinétique du systeme et se décompose

lui-méme en 3 termes :

un premier terme pour I'énergie cinétique des électrons stwrbitale d ( 4 repré-

sente la di érence d'énergie entre les orbitaled et p)

un deuxieme terme pour I'énergie cinétique lors du passagerd électron d'une

orbitale p a d.

un troisiéme et dernier terme pour I'énergie cinétique lodu passage d'un électron

d'une orbitale p, d'un oxygene a un autre oxygeney.

Le deuxieme terme du Hamiltonienk ) fait intervenir l'interaction locale (répulsion
coulombienne intra-site) : elle représente le colt en énargpour un électron de venir sur
un site déja occupé par un électron de spin opposé, ceci paaclivre (terme contenant
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3.1 Un ordre magnétique caché

Ug) et les oxygenes (terme contenaritly).
Le troisieme et dernier terme correspond a l'interaction & premiers voisins entre
les sites de cuivre et d'oxygene.

Nous nous retrouvons alors devant un probleme a N corps quen’peut traiter en
champ moyen. C. Varma impose a ce moment que son paramétrerdte ne brise pas la
symétrie par translation du réseau. Cette hypothese vientedl'absence de preuve expé-
rimentale de brisure de la symétrie du réseau. Les décompiosis les plus intéressantes
sont celles du terme d'interactionH,. Plusieurs possibilités donneront lieu a des phases
de courants circulants di érentes : CC-; et CC- |, [189] pour certaines conditions sur
toa, V €t 4. Nous ne développerons pas ici le calcul pour la phase CCear celle ci a été
mise en défaut comme nous le verrons par la suite. Nous ne @@&ars ici que la phase
CC- |, pour laquelle le parameétre d'ordre s'écrit :

D E k D E

k
oS Lza d poo  COS ki dl pyko o (3.6)

v X
2 2

2 ”
Les nouveaux états propres du systeme s'écrivent alors comegombinaison linéaire
a coe cients complexes des états propres sans interactiotest-a-dire des orbitalesd, px
et py. Les vecteurs propres s'ecrivent donc pour la bande de cowetlan :

K = Rdei a(k; )dk + Rxei x (K; )pxk + Ryei y (K; )pyk (3.7)

On remarque alors gu'a chacune des orbitales correspond ptease di érente. Ce
déphasage de la fonction d'onde crée un courant proportioglrau sinus de la di érence
de phase entre l'orbitale initiale et nale, c'est-a-dire d déphasage [188] :

Jax | teasin( g x)

] . (3.8)
Ixy I topsin( y)

De la premiére expression des équations]3.8, on peut dédujte le courant passant
entre l'orbitale du cuivre eni et 'orbitale de I'oxygéne eni + a=2 est égale en module
mais opposé en signe au courant entre I'orbitale du cuivre et I'orbitale de I'oxygéene
eni a=2. Ceci est di au changement de signe de l'intégrale de sayt De la seconde
expression des équatioris_3.8, on remarque que le sens du aduentre les oxygenes
change de maniere cyclique. Cela est di, comme pdpy, au changement de signe cy-
clique detp,. De la formation de ces courants, on déduit le schéma de basctle courant
Fig. 8.11 Cette phase brise donc l'invariance par renversement dunps ainsi que la
symétrie de rotation d'ordre quatre. Notons toutefois queel produit des deux symétries
reste conserve. Cette brisure de symétrie a pour conséqueme décrire la transition a
T* comme une vraie transition de phase. De plus, cette phaseéserve la symétrie de
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3 Phase de boucles de courant

Figure 3.1 En haut : Schéma des orbitales du cuivre et d'oxygéne pour un plan
CuO,. Les signes des intégrales de saut changent de maniére queicréant ainsi les
courants dans le sens indiqué en bleu ci&éln bas : Les quatre con gurations classiques
possibles pour les boucles de courant a l'intérieur d'uneggjuette CuO,. On notera ces
domaines classique€1l, C2, C3, et C4.
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3.2 Excitations associées a la phase CG-

translation du réseau puisque le paramétre d'ordre de chammoyen a été choisi pour
cela.

Cette phase de boucles de courant circulant ne peut étre stalmu'en imposant cer-
taines conditions sur l'interaction V entre les orbitalep et d, la di érence d'énergie entre
ces orbitales 4 et l'intégrale de saut entrepetd:t,g V >> 4. D'apres [96], en unité
dety, on atp, =0:5 Uy =8, U, =3 et 4 < 1apres renormalisation par traitement en
champ moyen (Hartree-Fock).

La température de transition décroit bien en augmentant leapage et s'annule pour
une concentration critique p.=0.19. Cela conduit a la formation d'un point critique
c'est-a-dire une transition de phase a température nulle. get ordre sont associées des
uctuations isotropes responsables de lI'appariement degsipes de Copper[4]. On déduit
de la fonction de couplage un appariement uniquement de syime& s ou dy2 y2. L'un
ou l'autre dépend de la structure de bande. Dans le cas des ratps dopés en trous,
la symétrie dy= 2 est favorisée car elle ouvre un gap dans les régions anti-ates ou
les bandes dispersent le moins et donc maximise la minimigeat de I'énergie. Autre
conséquence : lorsque I'on dope en électrons, on s'attendréappariement de symétrie
S.

3.2 Excitations associées a la phase CC-

La brisure de la symétrie de rotation d'ordre quatre généreodic quatre états clas-
siques déegeneérés di érents représentégy. 8.11 Chacun de ces états brise la symétrie par
renversement du temps ainsi que l'une des deux symeétries desxion (X = youx = ).
Chaque état se déduit du premier par une rotation d'un angleed=2, ou3=2. Ces
quatre états di érents peuvent étre décrits classiquemengar un modele d'Ashkin Teller
[17], que I'on peut comparer a deux sous-réseaux de type tgiEn ajoutant un terme de
uctuations quantiques au Hamiltonien des équations3.2,.3,[3.4, et’3.5, on obtient un
état fondamental constitué d'une supersposition quantiqu des quatre états classiques
[85]. Ces tous récents développements conduisent a deuxngpipales conclusions : des
excitations magnétiques peu dispersives, ainsi qu'une s@guence sur l'orientation des
moments ordonnés observée par di usion élastique de neutspolarises.

Excitations magnétiques. Dans le cas ou le couplage que l'on noteth entre les
deux sous réseaux est nul, nous avons alors deux modélesglgin champs transverses
découplés. Le calcul des modes collectifs d'un modéle Isemy champ transverse a été
résolu par de Gennes [55]. L'état fondamental dans ce cas dshc le produit direct de
la solution pour un simple modele Ising. On trouve alors treimodes distincts :
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3 Phase de boucles de courant

deux modes dégénérés correspondant chacun a la propagatiuim mode pour
lequel un domaine subit une rotation de plus ou moins 90 degréSi I'on se réféere
a laFig. 8.1] cela correspond au passage de la con gurati@il a la con guration
C2

un troiseme mode correspondant a un mode non dispersif, m@aant les deux
sous réseaux. Ce mode impligue un changement du moment amagre de 2 uni-
tés, et n'est donc pas mesurable en neutron. En e et, les spimu neutron étant
S = 1=2, seuls les processus correspondant a une variatio®=1 peuvent étre vus.

Lorsque I'on ajoute un couplage entre les deux réseaux, lagééerescence des deux
modes collectifs est levée. Dans les deux cds € 0 ouJ4 6 0), ces excitations collectives
commencent en centre de zond)(= 0) a une énergie nie non nulle, et dispersent
faiblement (cf Fig. 8.2)).

Figure 3.2 Dispersion des modes collectifs dans la théorie des tants circulants en
champ transverse dans le cas ali (couplage entre les deux sous-réseaux Ising) est non
nul. On observe trois modes peu dispersifs dégénéres.

Direction des moments ordonnées vus par di usion élastique de neutrons po-
larisés. L'ajout du terme de uctuation quantiqgue dans le Hamiltonien de I'équation
[3.2 change I'état fondamental de ce dernier. En e et ceux-ae correspondent plus aux
quatre états classique£1, C2, C3 et C4. Le nouvel état fondamental se trouve étre en
fait la superposition quantique de ces quatre états. L'étdbndamental s'écrit alors :

jEtat Fondamentali = jC1li + jC2i + |jC3i+ |jC4i (3.9)
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

Cette superposition d'état va donner lieu a une composanteds le plan du moment
magnétique observé par di usion de neutrons. Le moment maétique orbital n'a pas
physiquement une composante dans le plan, mais les e etsntiéirférences quantiques
vont générer un signal par di usion de neutrons comparable an celui d'un moment
ayant une composante dans le plan non nulle.

3.3 Mettre en évidence expéerimentalement cet ordre
magnétique

3.3.1 La diraction de neutrons polarisés

Modele équivalent. La distribution de courant peut étre remplacée par une disir
bution de moments magnétiques placés au barycentre des triges formés par le cuivre
et les oxygénes comme illustr&ig. 8.31 Il y a donc deux moments de sens opposes
par plaquette CuO,. Ces moments sont perpendiculaires aux plarduO,. Le moment
total est nul, et la symétrie par translation du résau est cagervée. On peut alors parler
d'ordre antiferromagnétique aQ = 0. On a représentérig. 8.41le facteur de structure
magnétique élastique associé a cet ordre. On voit que l'inEté magnétique se superpose
aux pics de Bragg nucléaires comme attendu pour un ordre regspant la symétrie du
réseau. De plus l'intensité effH; K ) = (0; 0) est nulle. Ceci est di aux deux moments op-
posés par maille élémentaire dont la somme est nulle : pasidiantation macroscopique.

Figure 3.3 Equivalence entre boucles de courant et distribution @ moments magné-
tiques. On peut remplacer le courant circulant dans le triagle formé du cuivre et des
deux oxygénes voisins (a gauche) par un moment magnétiquéital situé au centre de
gravité de ce triangle.
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3 Phase de boucles de courant

Figure 3.4 En haut : Schéma des boucles de courant pour un domaine classique
possible (corespondant au domain€l de la Fig. 817 et la distribution de lintensité
magnétique dans le plar(a ;b) de l'espace réciproque associéen bas : Schéma des
boucles de courant pour la superposition classique (pas dted'interférence) de deux
domaines possibles (correspondant aux con guratiorS1 et C2 de la Fig. 8.1)) et la
distribution de l'intensité magnétique dans l'espace réoroque associee.

Di raction de Neutrons Polarisés. On cherche donc a mesurer une faible intensité
magnétique de quelques millibarns sur un pic de Bragg doninfensité est de plusieurs
barns, soit un rapport d'intensité de I'ordre del(®®, 10* selon les pics de Brag@ [65]. Pour
cela nous allons utiliser la diraction de neutrons polariés. En e et, cette technique
permet de séparer dans deux canaux distincts (cf [g—3.5) :

les neutrons ayant subi une inversion du sens de leur polatiosn au cours de
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

I'interaction avec I'échantillon. On dit que le spin du neuton s'est renversé (ip
en anglais) : on parle de processus Spin-FIliBF).

les neutrons n'ayant pas subi d'inversion de la polarisatioau cours de l'interac-
tion avec I'échantillon. On retrouve donc ces neutrons dars canal Non-Spin-Flip.

Figure 3.5 Schéma d'une coupe dans I'espace réciproque autour ml'pic de Bragg

nucléaire (en noir) auquel s'ajoute une faible intensité ngmétique (en rouge). Le ca-
nal NSF est sensible principalement a l'intensité nucléaire tanslique le canalSF est

sensible principalement a la composante magnétique.

Dans le cas idéal (polarisation parfaite de 100%) :

dans le canalNSF, nous retrouvons l'intensité due a l'interaction nucléag, ainsi
gue l'intensité magnétique di au moment perpendiculaire ® et paralléle a la
polarisation du faisceau incidentP.

dans le canalSF, nous retrouvons l'intensité due a l'interaction magnétige uni-
guement, proportionnelle au carré des moments perpendiaite a P et a Q. On
remarque alors que le signal magnétique est maximisé danscaeeal lorsqueP et
paralléle aQ.

Dans le cas réel la polarisation est inférieure a 100%. En & aine faible partie des
neutrons incidents ( 4%) auront une polarisation opposée a la direction voulue.e€
neutrons ne verront pas leur spin se retourner via l'interdion nucléaire avec I'échan-
tillon. Lorsque nous analyserons ces neutrons, ils serowingptés comme neutrons initia-
lement bien polarisés ayant été retournés au cours de l'inéetion avec I'échantillon. I
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3 Phase de boucles de courant

s'ensuivra un surplus de l'intensité dans le can&@F venant de l'interaction nucléaire :
c'est la fuite de polarisation du canaNSF dans le canalSF. L'e et inverse existe aussi
lorsque l'intensité SF est su samment grande pour apparaitre dans le canal NSF pour
les mémes raisons.

Qualité de la polarisation On peut mesurer la qualité de polarisation sur un pic de
Bragg purement nucléaire, c'est-a-dire qu'aucune intert€imagnétique ne s'y superpose.
Dans le cas idéal de neutrons polarisés a 100%, aucune int&nse devrait étre mesurée
dans le canalSF (bruit de fond soustrait). On dé nit le rapport de ipping R ¢ omme
le rapport entre l'intensité dans le canaNSF Iyse et l'intensité dans le canalSF |sk.
Dans le cas idéal celui-ci est in ni puisqudsg=0. Dans le cas réel, il varie entre 10
et 20 pour des neutrons thermiques avec un monochromateur atalyseur Heusler, et
entre 30 et 100 pour des neutrons froids avec un bender et unalyseur Heusler. Plus
celui-ci est grand plus la qualité de polarisation est graed On dé nit la polarisation
par P =(R 1)=R +1) de l'ordre de 96%.

Ou mesurer dans I'espace réciproque ? Le protocole expérimental consiste donc a
suivre en température l'intensité du canaSF sur un pic de Bragg nucléaire (H,K8 (0,0).
Nous devrions observer alors une augmentation de l'intetésien dessous d'une tempé-
rature correspondant a la transition de phase associée atepdo-gap. Il faut donc nous
assurer qu'elle n'est pas due a une augmentation de l'intérgsdans le canalNSF. Pour
cela il est intéressant de tracer sur un méme graphe la courtle l'intensité SF ainsi
que l'intensité NSF divisée par le rapport de ipping. Pour maximiser le signal dns
le canal SF nous nous placerons dans la con guration ou la polarisatiothes neutrons
est paralléle au vecteur de di usionQ. En e et, l'intensité SF est proportionnelle aux
composantes des moments perpendiculaires au vecteur d'ei@l et a la polarisationP.
En ce qui concerne le pic de Bragg sur lequel faire la mesutegxiste deux contraintes
principales. La premiére est liée au facteur de forme de lj@b magnétique a mesurer,
qui impose de chercher le signal autour d'un vecteur d'ondeag trop grand pour qu'un
éventuel signal magnétique ne soit pas supprimé par le fagtede forme. La seconde
contrainte est l'intensité du pic de Bragg qui doit étre la plis petite possible a n d'évi-
ter au maximum les fuites de polarisation du candllSF trop importantes dans le canal
SF. On gagne ainsi sur le rapport signal sur bruit dans le can8F qui nous intéresse.
On reporte sur laFig. 8.6] les di érentes intensités des pics de la form@;1;L) pour
un échantillon Y Ba,Cu30g;5 (Tc=54K). On remarque que la raie(0; 1; 1) satisfait les
contraintes énumerées ci-dessus.

En résumé, la mesure consiste en un suivi en température deténsité SF et NSF
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

Figure 3.6 Intensité nucléaire pour di érents pics de Bragg de ladrme (0,1,L) pour
le composéY Ba,Cus0¢.5 (Tc=54K). D'apres [65]

sur un pic de BraggH; K ) 6 (0;0) (cf Fig. 8.4) avecH + K le plus petit possible et dont
I'intensité nucléaire est la plus faible possible pour éwt une trop grande contamination
par la fuite de polarisation. On se placera dans la con gurain ou le spin du neutron
est co-linéaire au vecteur de di usiorQ : la con guration notée Hpx au chapitre 2. Par
exemple, pourY Ba,Cus0e., le pic de Bragg (0,1,1) semble un bon candidat d'aprées
la Fig. 861

3.3.2 Premiers résultats

La premiere preuve d'un ordre magnétique associé a la phase gkeudo-gap com-
patible avec la phase CC,, a été publiée en 2006 par Fauqué et al. |67]. Ces mesures
de diraction de neutrons polarisés ont été e ectuées sur lspectrométre a neutrons
froids 4F1 au Laboratoire Léon Brillouin au CEA-Saclay, aweun vecteur d'onde inci-
dent k;=2.662 A ! correspondant a une énergi&;=14.7meV. Le faisceau de neutrons
incidents est polarisé a l'aide d'un bender. La polarisatio nale est mesurée par un
analyseur Heusler. Un ipper de Mezei placé sur le faisceancident permet de pas-
ser de la mesure dans le can8lF a celle dans le canaNSF. Le rapport de ipping
(proportionnel a la qualité de polarisation) était autour ¢ R = 40 ce qui donne une
polarisation du faisceau de 95%. Le plan de di usion éta{(0; 1; 0); (0; 0; 1)), permettant
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3 Phase de boucles de courant

Composition dopage| T. (K) | macle | Thnag(K) | Imag (Mbarns)
Y Ba;Cu30g:50 (A) 0.091 54 maclé | 300 10 28 0.3
Y Ba,Cu30¢:60 (B) 0.107 61 maclé 250 20 1.7 0.2
Y Ba,Cu30¢:60 (C) 0.115 64 démaclé| 220 20 15 0.2
Y Ba;Cu30¢.75 (D) 0.135 78 maclé | 170 30 06 0.1
Yo:85C ag:15Ba>C uz0¢:50 (E) 0.209 75 maclé = 0.0 0.1

Table 3.1 Echantillons étudiés par Fauqué et al.[[67]. L'inten$&¢ magnétique est
donnée pour la raie (0,1,1). La normalisation s'est faite paapport a la raie (0;0;4)
prise a 7 barns.

ainsi d'accéder a tous les pics de Bragg de la forf®& K; L ).

Pour cing compositions du systeme& Ba,CuzOg.x dopé en trous comprises entre 9
et 14% notées A a E (cf tableal_3l1), l'intensité du pic de Brag(0;1;1) a été suivie
dans une gamme de températures comprises entre 10 et 300Knslées canauxSF et
NSF. La polarisation est parallele aQ (I4px) pour maximiser le signal ( gure[3.Tc.).
Pour tous ces échantillons, les intensités dans le cargF et NSF sont identiques dans
les barres d'erreur a haute température. En dessous d'unetee température, notée
Tmag, l'intensite SF augmente pour les quatre échantillons sous-dopés. Ces lds sont
reportésFig. 8.71 L'intensité NSF demeure constante excluant la fuite de polarisation
comme origine du signal dans le can8F. Dans le composé sur-dopé, cet e et n'a pas
été observé.

Fauqué et al. ont ensuite mesuré le pic de Brad@; 0; 2) sur les échantillons A et C,
et n‘ont observé aucun signal (cfFig. 8.7¢) . Il est alors possible d'imaginer un ordre
ferromagnetique avec des moments orientés suivant I'age Cette hypothese n'est pas
possible car en contradiction avec les mesures de suscalitibqui n‘'observent aucun
moment ferromagnétique, et en contradiction avec l'analgsde polarisation e ectuée
sur |'échantillon B dont nous allons parler au prochain pagraphe, qui donne une com-
posante planaire non nulle. Cette absence de ferromagn#tes et la préservation de la
symeétrie par translation du réseau impose au modeéle théaunigjau moins 2 moments par
maille élementaire.

L'analyse de polarisation a été faite sur la raie (0,1,1) poliéchantillon B (Tc=61K) :
I'intensité a été suivie en température pour une polarisain perpendiculaire aQ dans
le plan de diusion Iy, et pour une polarisation perpendiculaire au plan de di usio
I hpz . La regle de sommepc = lupy + 11p, (Cf. chapitre 2) a été veri ée, ce qui conclut
dé nitivement sur la nature magnétique du signal (gure[3.J. On peut déduire une
estimation de I'angle que fait le moment avec les plarGuO, : 45 20 degrés. Cet angle
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

Figure 3.7 a. Suivi en température de l'intensitéSF en Q=(0,1,1) dans le canal
SF (rouge) etNSF (bleu) dans la con guration Hpx dans I'échantillon C T¢c=64K (cf
tableau[3.1).b. Schéma représentant les 3 direction de polarisation aingiejle plan de
di usion (en gris). c. Evolution en température de l'intensité SF mesurée en(0;1;1)
dans la con guration Hpx pour les 5 échantillons du tableall.3. Les cercles vides sont
les mesures sur 140; 0; 2) pour les échantillons A et C (cf tableal_3]1)d. Evolution
en température de l'intensitéSF sur la raie (0,1,1) des 4 échantillons sous-dopés (A-D)
dans la con guration Hpz. e. Evolution en température de l'intensité SF sur la raie
(0,1,1) de I'échantillon B dans la con gurationHpy.
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3 Phase de boucles de courant

est di érent des 90 degrés attendus pour des courants ciraats dans le planah

Une coupe erQ suivant lI'axe ¢ de l'intensité SF autour de la raie(0; 1; 1) montre
un pic d'une largeur de 0.017A! (limité par la résolution) centré enL = 1 indiquant
un ordre & longue portée supérieur & 50A dans cette directi@8a. Enn, la mesure
pour di érents pics de la forme(0; 1; L) montre une rapide diminution de l'intensité a
grand module deQ, en accord avec un facteur de forme d'un objet étendu dansdfmce
réel[3.8b. La mise en unités absolues de la section e cace deugsion magnétique sur
la raie (0;1;1) se fait par rapport a l'intensité de la raie(0;0;4) prise a 7 barns. Dans
I'nypothése d'un facteur de forme faiblement dépendant d@®, I'échantillon A dopé a
9% donne un moment magnétique ordonné de l'ordre de 0.3.

Figure 3.8 a. Coupe enQ suivant ¢ autour de la raie(0; 1; 1) dans le canalSF pour
I'échantillon A. Le signal est déduit de la di érence entre bsse (75K) et haute tempéra-
ture (275K). b. Evolution en température de l'intensité magnétique pour dérents pics
de Braggs dans I'échantillon A.

A ce stade, une premiére conclusion est qu'il s'agit d'un arelaQ = 0 puisqu'il n'est
présent que sur les pics de Bragg nucléaires. On en concluédjiordre associé a ce signal
préserve la symétrie par translation du réseau. On parle atod'ordre AFaQ =0 : le
motif antiferromagnétique se trouve a l'intérieur méme deal plaquette CuO,. Ensuite,
lorsque I'on trace la température de transition magnétiqué&m,,g en fonction du dopage
on observe qu'il correspond a la température d'ouverture dpseudo-gap T* observée
par résistivité [98]. Les données sont réesumées dans le ¢ai[3.1 et sur laFig. 891

Bien qu'il n'y ait pas de mesure de longueur de corrélation sant I'axe a et b du

cristal, on peut supposer que l'observation de l'intensitéhagnétique au-dessus de la
structure nucléaire avec une telle intensité est isotropé provient d'un ordre 3D. Nous
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

Figure 3.9 Diagramme de phases des cuprates. Les points représgmtia température
d'appartition de I'ordre magnétique (cf tablealu 3.1L. La cae en couleur représente I'écart
a la linéarité de la resistivité électrique d'apres la réfénce [[93].

avons donc un ordre magnétique 3D et a longue portée suivaiaxe c. Cet ordre brise la
symétrie par renversement du temps mais pas la symétrie damslation. La décroissance
rapide a grand Q indique un objet étendu dans I'espace réel Iprésence de signal uni-
quement sur les pics de Bragg nucléaires excepté sur ceux aléokrme (H; K ) = (0;0)
indique la nécessité d'au moins deux moments par maille éléntaire. L'évolution en
dopage de cette température de transition correspond a eellle la température T*. I
existe alors un paramétre d'ordre magnétique associé a lagse de pseudo-gap dans la
famille Y Ba,Cu3Og.«. TOUS ces points sont en accord avec la théorie de C. Varma. I
semble nécessaire de prendre en compte les orbitales deg@ngs dans le modéle mini-
mal pour décrire la physique du pseudo-gap des cuprates. leaile ombre vient de I'angle
que fait le moment avec le plan d'oxyde de cuivre : le momenteast pas perpendiculaire
au plan.

Un développement théorique pour expliquer cette composantans le plan du mo-
ment ordonné a été fait par Aji et al. [2]. Il s'agit d'introduire un couplage entre le spin
de I'électron circulant dans la plaquetteCuO, et le moment orbital qu'il génére, ce qui
induit un ordre de spin orienté dans le plan. C'est la faibleysnétrie du composé YBa-
CuO (orthorhombique) qui permet ce couplage, notamment lesxygenes et les cuivres
des plansCuO; qui ne sont pas dans le méme plan (dimpling). Le moment danspéan
est ainsi évalué a 0.01g, bien trop faible pour expliquer I'angle de 45 degrés obsérvl
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3 Phase de boucles de courant

faut aussi noter que, dans un composé parfaitement tetraggrcommeHgBa,CuQOy. y,
ce couplage n'aura pas lieu.

Un ordre de spin a été proposé pour expliquer la symétrie dugsal. Cet ordre
consiste en quatre spins localisés sur les oxygénes du flarO, en alternance. Mais cet
ordre aurait d0 étre vu par RMN sur le site de I'oxygéne et appait donc comme peu
probable [65].

3.3.3 Les autres sondes

La RMN. De la forme des courants, on déduit que le site du cuivre et dexygene
sont des points de haute symétrie pour la distribution de coants, de méme que pour
la distribution de moment équivalente. La somme des momentsbitaux est donc nulle
sur ces sites. Il est donc impossible d'observer une moditian du signal de Résonance
Magnétique Nucléaire (RMN) au travers de T* associée a cetdre magnétique.

Les muons pourraient en théorie étre capables de mesurer une compdsamagné-

tigue de cette nature. Des tentatives danta, ,Sr,CuO, ont révélé I'absence d'un tel

ordre [131]. Il faut toutefois savoir que I'échelle de tempdes muons {0 ° s) est beau-

coup plus longue que celle des neutrons( *! s). Un ordre statique a I'échelle de temps
des neutrons peut étre dynamique a I'échelle des muons. Unégra raison pour laquelle

les muons ne seraient pas sensibles aux moments orbitaux @sé la charge du muon
peut venir modi er localement le dopage en trous et détruirees boucles de courants,
ce qui a été con rmé par le calcul]163, 53].

Chaleur spéci que. On s'attend pour un moment ordonné associé aux boucles de
courants a un saut de chaleur spéci que autour de T*. Malgrédrdre a longue portée, des
simulations numeériques ont montré qu'il est possible dansnumodele d'Ashkin-Teller,
qu'il n'y ait pas de divergence de la chaleur spécique a T¥j.

Dichroisme.  Des mesures de dichroisme sur le composé sous-d®ip&Sr,CaCu,Og; ¢

ont révélé que le photo-courant induit par un photon incidenpolarisé circulairement
droit est di érent du courant induit par un photon incident p olarisé circulairement
gauche]104]. Cette mesure a été faite pour quatre concemivas di érentes dans le
régime sous-dopé et deux concentrations dans le régime dap€. L'e et est uniquement
observé en dessous de T* pour les composés sous-dopé conithastie la Fig. 8101

Cela s'interpréete comme la brisure de la symétrie par rens@ment du temps. Cette
mesure reste toutefois controversée puisqu'elle n'a jamgu étre reproduite [[31]. Une
autre interpretation donnée est que ce signal dichroiqueerit de la sur-modulation des
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3.3 Mettre en évidence expérimentalement cet ordre magnétique

Figure 3.10 Diagramme de phases d&i,Sr,CaCu,Og.4. Les losanges (en rouge)
indiquent la présence d'un signal dichroique et les cerclésn bleu) I'absence d'un tel
signal. La température d'apparition du signal est compatile avec la ligne d'ouverture
du pseudo-gap T* (en rouge). La transition supraconductrecest représentée par la ligne
continue en vert. D'aprés[[104].

plans de BiO. En e et ce signal semble absent du compoB&,Sr,CaCu,Og.x dopé en
Pb, qui a pour e et de supprimer la surstructure [[31].

Figure 3.11 Diagramme de phases d¥ Ba,CuzOg.«. Les cercles verts indiguent la
température en dessous de laquelle I'e et Kerr est observB®'épres [200]).
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E et Kerr. Suite aux résultats de di raction de neutrons, des mesuresedet Kerr en
champ nul ont été faites dans le systeme YBCO [200]. Les autsueportent une brisure
de l'invariance par renversement du temps en dessous d'urertaine température. La
dépendance en dopage de cette température de transition patie celle de T*, comme
illustré Fig. 81711 Cet e et Kerr est la signature classique d'un moment ordondferro-
magnétique. Son intensité est de l'ordre d&0 #-10 ®° . Dans la phaseCC 0, la
symétrie ne permet pas d'expliquer la présence d'un tel momeerromagnétique [3].
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Chapitre 4

Etude de la phase de pseudo-gap de la
famille Y BayCu30g+x

Nous avons vu au chapitre précédent le contexte dans lequel glace cette thése.
Nous allons présenter tout d'abord les mesures dans la ménaenille que celle étudiée
par Faugué et al. Nous étudierons ensuite comment est a ectet ordre magnétique
dans le régime trés sous-dopé et par des impuretés non magnés dans les composés
Y Ba,Cu30g.45 €t Y Bay(Cug.08ZN0:02)306:6. TOUS les résultats de di usion élastiqgue de
neutrons polarisés présentés dans cette partie ont été oftis sur le spectromeétre 3 axes
4F1 au Laboratoire Léon Brillouin, CEA Saclay. Le faisceauedneutron aveck;=2.57
A 1 est polarisé par un bender. Un ipper de Mezei est placé justpres le bender an
de renverser la polarisation incidente. Un Itre graphite st placé avant le bender an
d'arréter les harmoniques supérieuresk2=5.14 A 1). Un champ de guide d'une dizaine
de Gauss est appliqué tout au long du chemin parcouru par le uteon. Des bobines
de Helmholtz permettent d'orienter la polarisation dans nmporte quelle direction au
niveau de I'échantillon.

4.1 Présentation de la famille Y Ba,CuzOg+x

Structure. La maille élémentaire du compos& Ba,CuzOg.x €St représentée sur la
Fig. £.1] Cette maille est orthorombique 6 6 b6 c, = = =90 degrés) et
centrosymétrique. On a:a 3.83 A,b 3.88 A, ¢ 11.75 A[100]. La di érence entre
a et b est de quelques centiemes d' A et on considérera par la suigerhaille comme
pseudo-tétragonal, et I'on adoptera les notations tetrag@les pour exprimer les vecteurs
d'onde, ceci pour faciliter la comparaison avec les autregprates, dont la structure peut
étre tétragonale a l'instar deHgBa,CuO,. 4. Dans les plansCuO situés aux extrémités
de la maille représenté&ig. 4£.1] les liaisonsCu O forment des chaines. Le dopage se
fait par la modi cation de la concentration en oxygenes danses plans : a dopage nul la
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4.2 Etude du composéY Ba,Cu30¢¢

Figure 4.1 Structure cristalline du composéY Ba,Cu3zOg. -

stoechiométrie de cet échantillon est Ba,Cu3Og et les sites d'oxygene des chaines sont
vides. Dans les plan€uO, La position des atomes d'oxygéne et des atomes de cuivre
ne sont pas dans le plan : c'est le dimpling. L'angle que fa# liaison Cu-O par rapport
au plan (a; b est de l'ordre de 7 degrés.

Propriétés. Du fait de son orthorhombicité, on peut distinguer deux type d'échan-
tillons : les échantillons maclés, c'est-a-dire qu'il exis deux type de domaines tournés
a 90 degrés l'un de l'autre, partageant le méme ax® rendant a et b indiscernables.
Lorsque toutes les mailles élementaires de I'échantillomgsentent I'axeb dans la méme
direction, on parle alors d'échantillon démaclé. Il présémune Tc maximale de 93K pour
une st+chiométrie proche deY Ba,CuzOg.95 [199] : tous les sites d'oxygenes des plans
CuO sont occupés.

4.2 Etude du composé Y Ba,CuzOgg

4.2.1 Présentation de I'échantillon

En collaboration avec H. Mook (Oak Ridge National Laboratgr, Tennessee, USA),
nous avons recherché l'ordre orbital observé par Fauqué dt aur un échantillon de
grande qualité. La mosaique de cet échantillon a été mesurérpn rocking scan (scan
dans l'espace réciproque gardant le module d@ constant), donnant une valeur de
1.2 0.01 degrés comme le montre lgig. £.21 Cet échantillon dY Ba,CuzOg.x de 25
grammes possede unéc de 63K correspondant a une concentration en oxygene de
x = 0:6. Nous sommes donc dans le régime sous-dopé. Cette températritique a été
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mesurée par dépolarisation du faisceau de neutrons commeiallons I'expliquer dans
le paragraphe suivant.

Figure 4.2 A gauche : Rocking scan (voir texte) autour de la raie (1,0,0). La largur
de la gaussienne est de 1.2 degrés pour cet échantifoBa,Cuz;0Og. m=25g et Tc=63K.
A droite : Mesure de la température critique par dépolarisation de o&gons sur la raie
(0; 0; 4). L'échantillon est refroidi sous un champ orienté suivantdxe c. En dessous de
Tc, on change la direction de polarisation en la mettant suivan(1;0;0). Le faisceau
n'‘est alors plus polarisé et le rapport de ipping est autourde 1. En réchau ant, le
faisceau se repolarise au dessus de la température de trémsisupraconductrice. On
observe alors un saut du rapport de ipping, ici a 63K.

Mesure de la température critique par dépolarisation. Il faut refroidir, a partir
d'une température supérieure 8¢, I'échantillon dans la con guration ou le champ ma-
gnétique extérieur appliqué, c'est-a-dire la polarisatig est parallele a I'axe ¢ du cristal.
Typiquement la raie (0; 0; 4) en con guration Hpx est utilisée. En passant en dessous de
Tc, les défauts vont piéger les lignes de champs (vortex) daagdirection (0; O; 1) lorsque
I'on rentrera dans la phase supraconductrice. Une fois a Isastempérature, on change la
direction de la polarisation. Le faisceau est alors dépoise par les lignes de champs per-
pendiculaires a la nouvelle direction de polarisation : ldhamp de guide ne change pas de
maniere adiabatique. Le rapport de ipping (proportionnela la qualité de polarisation)
avoisine alors 1, soit autant de neutrons dans la con gurain de spin haut que bas. En
réchau ant I'échantillon, cette dépolarisation va dispaaitre. Le faisceau est alors pola-
risé et I'on mesure un rapport de ipping de I'ordre de 70 au dsus de la température
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critique dans notre cas. On remarquera la nesse de la tratisin supraconductriceFig.
4.2l gageant de la qualité et de I'hnomogénéité en dopage de I'actillon.

Figure 4.3 Photographie du spéctrométre 3 axes 4F1 du Laboratoiteéon Brillouin-
Réacteur Orphée en con guration de neutrons polarisés. Ombgerve de gauche a droite :
le ltre, le bender polarisant le faisceau de neutrons vedalement, le ipper permet-
tant d'inverser le sens de la polarisation initiale, les babes de Helmholtz permettant
d'orienter la polarisation des neutron dans toutes les dicons et I'analyseur Heusler
ne ré echissant que les neutrons dont I'état de spin est haut

4.2.2 Reésultats

Conditions expérimentales. Nous avons placé cet échantillon sur le spectrometre
3 axes 4F1 au LLB CEA-Saclay 413. Le vecteur d'onde incident eal est xé a 2.57

A 1. Ce vecteur d'onde particulier a été choisie pour garantirru ux maximum tout en
restant dans la gamme de longueur d'onde ou le ltre graphitest e cace. Un ltre gra-
phite a été mis devant le bender a n de supprimer les harmonigs supérieures (cf-ig.
[2.6). Le rapport d'intensité entre le signal magnétique et nuékire étant de I'ordre de
Inse=lse  10% nous avons besoin d'une grande qualité de polarisation ade limiter
les fuites de polarisation dé nies au chapitre 2 pagel70. Poce faire, nous avons caché a
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I'aide de Cadmium (dont la section e cace d'absoprtion de netron est élevée) 4 lames
de l'analyseur sur les 5. Il ne reste alors que la lame centralCeci réduit l'intensité du
faisceau a la sortie de I'analyseur, mais la qualité de la poisation est bien meilleure
car on intégre les neutrons du centre du faisceau, ou la quélde polarisation est plus
homogene. Ceci est possible car I'échantillon est de taiia sante (25 grammes). Nous
avons ensuite compacté au maximum le spectrometre a n de liter le bruit de fond
et d'obtenir une polarisation homogene sur tout le trajet duneutron, obtenue par les
champs de guides. Nous avons obtenu ainsi un rapport de ipp de 75 soit un faisceau
polarisé a plus de 97%. La di culté de la mesure réside pringalement dans la stabilité
et 'homogénéité de cette polarisation en température. Enet, I'échantillon subit de
petits déplacements en température, ce qui peut le déplaadans le faisceau de neutrons.
Si le faisceau n'est pas polarisé de maniére homogéne, oreolesa une modi cation du
rapport de ipping en température liée a ces déplacements.elplan de di usion pour
cet échantillon est (1;0; 0),(0; 0; 1)), c'est-a-dire que I'on a acces a toutes les raies de la
forme (H; O;L).

Figure 4.4 Schéma des 3 con gurations possibledtpx, Hpy, et Hpz. La polarisation
en vert correspond a la direction du champ de guidd et donc a la direction des spins
des neutrons.x, y et z correspondent respectivement a la direction du vecteur dide
Q, a la direction perpendiculaire au vecteur d'ond€® dans le plan de di usion, et a la
direction perpendiculaire au plan de di usion.

Notations.  Nous dé nissons une base pour la direction de la polarisatidx;y; z),
avecx paralléle aQ, y perpendiculaire aQ mais dans le plan de di usion etz perpendi-
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culaire au plan de di usion. Dans ce cas le plan de di usion &$x;y). Pour la direction
de la polarisation nous utiliserons la notation suivante Jlustrée sur laFig. £.41:

Hpx signi e que le champ de guideH est parallele ax, c'est-a-dire que la polari-
sation est parallele aQ.

Hpy signi e que le champ de guided est paralléle ay, c'est-a-dire que la polari-
sation est dans le plan de di usion mais perpendiculaire Q.

Hpz signi e que le champ de guideéd est paralléle az, c'est-a-dire que la polari-
sation est perpendiculaire au plan de di usion.

Figure 4.5 Evolution en température de l'intensité dans le canabF et de l'intensité
dans le canaN SF divisée par le rapport de ipping a haute température (300Kpour la
raie (1,0,1). Dans cette gure on suppose le rapport de ippig constant en température.

Méthode d'analyse. Nous avons tout d'abord mesuré la rai€l;0; 1) dans le canal
SF et NSF dans la con guration Hpx. Le rapport de ipping a haute température
(300K) est deRjo1.300« =73.7. On représente alors I'évolution en température du oal
SF ainsi que l'intensité NSF divisée parRjo1300« SUr la Fig. £51 L'intensité NSF
ainsi divisée par le rapport de ipping représente alors Kédlution du canal SF dans
le cas ou il n'y aurait pas de transition magnétique, et doncévolution dans la canal
SF uniguement due a une fuite de polarisation. Mais dans cetteesure, on suppose le
rapport de ipping constant en température. A n de veéri er cette hypothese, on mesure
I'évolution du rapport de ipping sur la raie (2;0;1). Sur cette raie de Bragg, aucun
signal magnétique n'a pu étre mis en évidence par Fauqué et [@7]. On remarque alors
queR(T) n'est pas constant. On dé nit R(T) I'évolution du rapport de ipping en tem-
pérature (cf. Fig. £.6b. ) de cette raie(2;0; 1) : il servira de référence par la suite. Ceci
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constitue une méthode d'analyse plus précise que celle igtle précédement. Elle permet
une meilleure estimation de l'intensité et donc de véri er gantitativement la régle de
somme, comme nous allons le voir dans le paragraphe suivant.

Figure 4.6 Evolution en température de l'intensité SF et de l'intensité NSF divisée
par le rapport de ipping mesurée en2;0; 1) noté R(T) (b.) en con guration Hpx (a.),
Hpy (c.) et Hpz (d.) [137].

Analyse de polarisation sur laraie  (1;0;1). Nous avons donc par la suite continué
I'étude de la raie(1; 0; 1) dans le canalSF et NSF dans les trois con gurations de pola-
risation. On reporte l'intensité SF et NSF divisée parR(T) dé ni ci-dessusFig. £.6a,

c et d. On observe une augmentation de l'intensit&F en dessous d'une température
de l'ordre de celle trouvée par Fauqué et al. [67] pour cett®mcentration (autour de
230K). La détermination plus précise de cette températuraitique sera expliquée dans
le paragraphe suivant. Les intensités de chacun de ces caxnaont reportées dans le
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Tab. £711 On remarque alors que la somme de l'intensité magnétiquerdales canaux
Hpy et Hpz égale l'intensité dans le canaHpx. Ceci Véri e bien la regle de somme
énoncée page T0 par I'équatidn_2]28. Cette regle n'étant vée que dans le cas d'un
signal d'origine magnétique, I'ordre observé est indubithement magnétique.

Température et exposant critique. L'intensité dans le canalSF se développe a la
maniere d'un parametre d'ordre d'une transition du secondrdre [4.8a. Il est intéressant
alors de déterminer l'exposant critique associé au momentagnétique ordonné pour
cette transition a n de le comparer a ceux connus. On notby wpx (T) 'augmentation
d'intensité observée. Ce signal ne peut étre di a une fuite gelarisation du canalNSF
dans le canalSF puisqu'il n‘apparait pas sur la courbé ysg Hpx =R(T). Dans la théorie
des transition de phase [87], I'exposant critique associgé moment lors d'une transition
de phase du second ordre est dé ni par :

T
Tmag

D'aprés I'équation[Z.19, l'intensité mesurée par di usionrde neutrons est propor-
tionnelle au carré du moment. Pour déterminer la températar de transition ainsi que
I'exposant critique, nous utilisons donc la fonction suivae :

M(T)/ 1 (4.1)

2
mag

pour déterminer a la fois la température de transition et I'gposant critique. Icia+ bT
représente le bruit de fond supposé linéaire & l'intensité a température nulle. Nous
trouvons alors T,y = 235 15 K similaire a la température d'ouverture du pseudo-
gap mesurée par résistivité [98] et un exposant critigue = 0:185 0:06 (cf g. £4.6).
Cette valeur d'exposant critique est compatible avec un madte de type Ising a deux
dimensions. Pour un modele de type Ising 2D la valeur de l'eagant critigue =1/8
[87]. Cet exposant critique est donc aussi compatible avesslboucles de courant, qui
s'apparente a deux réseaux de moments Ising 2D intercalésajgiavec des moments de
nature orbitalaire L = 1).

I(T)= a+ bT+ I (4.2)

Longueur de corrélation. A n de déterminer la longueur de corrélation suivant I'axe
C, Nous avons e ectué une coupe dn autour de la raie(1; 0; 1). Nous avons mesuré cette
coupe dans le canabF et NSF a 70K et 300K dans la con gurationH px, maximisant
ainsi le signal. Pour chaque température nous avons sousti@ canal SF le bruit due a
la fuite de polarisation. Ce bruit de fond est dé ni par l'intensité du canalNSF divisée
par le rapport de ipping. Nous avons ensuite fait la di érerte entre les deux tempéra-
ture, et reporté cette double di érenceFig. £.71 Sur cette méme gure est représenté
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Figure 4.7 Coupe en L de l'intensité magnétique mesuré autour de kaie (1;0;L).
Elle correspond a la di érence entre la basse températureQR) et la haute tempéra-
ture(300K) du signal déduit par l'intensité SF a laquelle on a soustrait I'intensitéNSF
divisée par le rapport de ipping R°(T) en rouge. Pour comparaison, le pic de Bragg
nucléaire est représenté (mesuré dans le catabF ), normalisé a la méme échelle an
de comparer les largeurs. On notera que le signal magnéticest aussi n que le signal
nucléaire et donc limité par la résolution instrumentale [37].

le pic de Bragg nucléaire mesuré dans le camédBF , renormalisé en amplitude pour fa-
ciliter la comparaison entre les largeurs des deux pics. Lardeur du signal magnétique
est comparable & celle du pic de Bragg nucléaire, indiquant'glle est limitée par la
résolution instrumentale. Cela permet de donner une limitenférieure a la longueur de
corrélation suivant l'axe ¢ estimée a 75 A[137] soit environ 7 mailles élémentaires.

La détermination de la longueur de corrélation planaire sigre plus délicate. La
coupe suivanta nécessite un mouvement plus ample du spectrométre. En e éd,coupe
suivant ¢ correspond a un rocking scan, c'est-a-dire uniguement a unoovement de
rotation de I'échantillon. Ceci permet de conserver la mémgualité de polarisation sur
tous les points du scan. Dans le cas d'un scan suivant, les mouvements sont COmposés
a la fois de la rotation du module échantillon mais aussi deute la partie analyseur. Cela
induit des changements de la qualité de la polarisation enrfction des points rendant
I'analyse di cile.
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Direction des moments ordonnés. De la mesure dans les trois con gurations de
polarisation, on déduit la direction des moments. On résundans leTab. £1]/'intensité
dans les 3 canau¥ px, Hpy et Hpz, ainsi que les composantes des moments auxquelles
elles correspondent. Pour retrouver ces composantes imgpkes on pourra se référer a
la Fig. £.8]ainsi qu'au Tab. Z17du Chapitre 2.

Figure 4.8 Schéma représentant la base du réseau réciproque enublainsi que la
base (X,y,z) pour la direction de polarisation. L'exposanRLU indique les coordonnées
en unités réduite (Reduced Lattice Unit en anglais) et I'expsant ON indigue les co-
ordonnées dans la base OrthoNormée. On détermine ainsi a lipge composantes du
moment l'intensité dans chacune des directions de polarigm est proportionelle (cf

Tab. 2.1

Polarisation | Intensité (u.a.) | Composantes du moment magnétique impliquées
2 2 2 2
Hpx 006 0005 | = MIHMi+——2— =M
C a C a
Hpy 0.03 0.005 Mg
2 2 2 ¢
Hpz 0.03 0.005 ST EMat e Me
C a C a

Table 4.1 Intensités magnétiques mesurées dans le compdsBa,Cu3zOg.6 [137] dans
les 3 con gurations de polarisations, ainsi que les compoges du moments auxquelles
sont sensibles les intensités dans chacun des canaux.

La structure cristalline de Y Ba,Cu3z0g.: €st orthorhombique. L'échantillon étudié
ici est maclé, c'est-a-dire qu'il contient un ensemble équbbable de deux domaines
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Figure 4.9 a. Evolution en température sur la raie non magnétique de l'iensité SF
en con guration Hpz et de l'intensité NSF divisée par le rapport de ipping R(T). C'est
ce rapport de ipping qui sert de référence pour étudier la ra (1; 0; 0). b. Evolution en
température de l'intensité SF et NSF/R(T) dans le canal Hpx de la raie (1;0;0). c.
Evolution en température de l'intensitéSF et NSF/R(T) dans le canal Hpz de la raie
(1;0;0).
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ayant tous le méme axec, mais pour lesquels les axes et b sont tournés de 90 degrés
d'un domaine a l'autre. Les directionsa et b sont donc indiscernables et I'on peut donc
supposer queM .= M. En prenanta=b=3.85 Aetc=11.7 A, on a alorsM ;= M,=M,. On
en déduit alors I'angle entre le moment et le pla@uO, : = arctan(%) =35 7

a b

degrés. Cet angle n'est donc pas compatible avec des boudeesourants circulants dans
les plansCuO, générant des moments suivant I'axe. Nous reviendrons sur ce point par
la suite.

Autres ré exions de Bragg. Nous avons e ectué un suivi en température sur la raie
(1;0;0) dans le canalSF et NSF pour les con gurationsHpx et Hpz. Pour ces mesures,
le rapport de ipping de référence a été pris sur la rai€; 0; 1) en con guration Hpz (cf.
Fig. £9). Les intensité SF et NSF/R(T) sont reportés pour les deux con gurations de
polarisation sur laFig. £9b. et c. On observe en dessous d'une température de I'ordre
de 230K une augmentation de litensitéSF comme attendue. Lorsque l'on compare
I'intensité en (1;0; 1) et (1;0;0) a celle de la raig(0; 0;4) (prise a 7 barns) on retrouve
respectivement 1.4 0.2 mbarns (comparable a la valeur trouvée dans la référenéd])

et 5.4 0.4 mbarns.

4.3 Etude du composé Y Bay(Cu; ,ZNn;)306+«

Lorsque I'on introduit des impuretés non magnétiques daned composeés de la famille
YBCO dans le régime sous-dopé, on remarque que la températuwritique diminue
rapidement. La supraconductivité est totalement détruitepour une concentration de
3% correspondant az = 0:03 [212]. Malgré cette diminution deTc la température
d'ouverture du pseudo-gap ne semble pas a ectée par ces imgtgs. Des mesures par
RMN dans le composéY Ba,(Cu; ,Zn;)306+x ONt en e et révélé une diminution du
Knight shift du cuivre en dessous d'un température similag a la température dans le
composeé pur([8]. Les principales questions auxquelles eeétude peut répondre sont
les suivantes : comment l'ordre magnétique évolue-t-il efjaatant des impuretés non-
magnétiques ? L'ordre disparait-il? S'il persiste, la tengrature T,y est-elle a ectée ?
L'amplitude du moment ordonné est-elle a ectée ?

4.3.1 Présentation de I'échantillon

Nous avons donc étudié le composéBay(Cug.9sZNg.02)306:6 démaclé pour véri er
si I'ordre magnétique découvert dans le composé pur est pFas malgré les impuretés
de zinc (ici 2%,z = 0:02, et x = 0:6). Pour cette concentration en zinc, la température
critique est réduite de 64K (pour z=0) a 34K comme le montre lenesure par dépolarisa-
tion de neutronsFig. £.10]compatible avec des mesures faites dans le méme échantillon
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Figure 4.10 Mesure de la température critique par dépolarisatiode neutrons sur la
raie (0; 0; 4). L'échantillon est refroidi sous un champ orienté suivantdxe c. La technique
est décrite pagé_105. On observe alors un saut du rapport dgping correspondant a
Tc autour de 34K.

[170]. La température T* reste la méme que dans le composé purtour de 350K d'apres
les mesure de Knight shift[[B]. Cet échantillon a la particalrité d'étre démaclé, ce qui
rend les raies(H; O; L) discernables des raief;K;L) : les paramétres de maille et
b sont di érents. Nous choisissons donc d'étudier les raieg da forme (0;K;L ), pour
lesquelles l'intensité nucléaire est plus faible en raisa® I'absence de contribution des
chainesCuO. La masse totale de I'échantillon est de 650 mg.

4.3.2 Reésultats

Conditions expérimentales et méthode d'analyse. Nous nous sommes intéressés
tout d'abord a la raie (0; 1; 1) dans les mémes conditions de mesures que citées précéde-
ment avec les cing lames de I'analyseur. En e et la masse diéatillon étant de I'ordre
du gramme, nous avons maximisé l'intensité en conservanttizalité des lames de I'ana-
lyseur. Du fait des cing lames, la qualité de polarisation Emoins bonne : les rapports
de ipping sont de l'ordre de 35. Sachant que la masse de I'éaftillon est environ 40 fois
moins importante que pour le composeés pu¥ Ba,CuzOg6 €tudié auparavant, et que
I'intensité magnétique peut étre réduite par la présence dempuretés de Zn, le rapport
signal sur bruit devrait etre étre beaucoup plus faible quigaravant. C'est pourquoi
dans cette mesure nous nous sommes intéressés au bruit del fpaur le soustraire et
a ner notre analyse. Pour chacune des directions de polaasion (Hpx, Hpy et Hpz),
nous avons mesuré de bruit de fond en fonction de la tempéreguen Q = (0;0:9; 1)
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Figure 4.11 Suivi en température de l'intensitéNSF a. c. et e. et SF b. d. et f.
pour le pic de Bragg(0; 1;1) a-b, le bruit de fond mesuré en0;0:9;1) c-d ainsi que
la di érence entre le signal mesuré e(0; 1;1) et le bruit de fond en(0;0:1;1) dans le
composeY Bay(Cug.98ZNo:02)306:6 €-f pour les trois con gurations de polarisations.
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ainsi que l'intensité sur le pic de BragdO0;1;1) dans les canauxSF et NSF comme
le montre la Fig. £11a-d . L'intensité corrigée du bruit de fond est représenté€ig.
4.11e-f.

Nous a nons le bruit de fond par une droite que nous soustrayts a l'intensité SF et
NSF. La di érence entre l'intensité SF et l'intensité NSF (alors toutes deux corrigées
du bruit de fond) divisée par le rapport de ipping a haute tenpérature R(295K) (32
pour la con guration Hpx, 33 pour Hpy et 34 pour Hpz) représente alors l'intensité
magnétique corrigée de toute fuite de polarisation ainsi gudu bruit de fond. Ceci est
|égitime et équivalent a diviser laR(T) puisque nous avons constaté que le rapport de
ipping est constant en température sur la ré exion de Braggle référenc€0; 2; 1). Cette
double di érence est représentée sur lkig. £.12b . Nous observons dans chacun des
trois canaux une augmentation de l'intensité en dessous d@& température autour de
260K en accord avec la température T* mesurée par résisti@i{98] et la température
d'ordre magnétique déterminée dans le composé pur dans l&rénce[[137].

Analyse de polarisation sur laraie  (0;1;1). Les mesures en fonction de la tempé-
rature pour les trois con gurations de polarisation sont rportéesFig. £1Z1 On véri e
la regle de somme :

IM Hpx (T): IM pr(T)+ IM sz(T)

issue de I'équation"2.28 page170. On trouve a basse températpar extrapolation a

T=0K (nous verrons comment plus en détail dans le paragraphsur la mise en uni-
tés absolues)ly ypx =0.8 0.1 mbarns, Iy ypy =0.4 0.1 mbarns etly wp, =0.25 0.1

mbarns. De ces mesures on peut déduire I'angle que fait le merhordonné avec le plan
CuO,. Nous sommes dans la méme con guration géométrique que ddmsas du com-
posé purY Ba,Cuz0g6. En utilisant le schémd 4B page 112 et [Eab. £17page11PR, on
trouve un angle =45 10 degrés en accord avec l'angle trouvé dans le composé p8r]1

Autres ré exions de Bragg. Pour la raie (0; 1; 0) nous avons mesuré l'intensité du
bruit de fond en (0; 0:9; 0) uniguement dans la polarisation Hpx. En e et, le bruit de
fond étant identique dans les trois directions de polaris@n pour la raie (0;1; 1) ( gure
4. T1c-d.), on peut raisonnablement considérer qu'il en ed¢ méme pour la raig0; 1; 0).
Nous avons donc soustrait ce méme bruit de fond au suivi en tpérature pour les trois
directions de polarisation. D'aprés la regle de somme véée en(0; 1; 1), le signal est
d'origine magnétique et I'on a pour toutes les raieky npy (T)+ v Hpz (T)= Im Hpx (T).
Etant donné la taille de I'échantillon, la statistique obtewue avec un comptage d'une
demi-heure par point dans chacun des canaux est trop faibleyr dé nir un signal ainsi
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Figure 4.12 Suivi en température de l'intensité SF pour di érents Bragg dans

Y Bax(Cup.08ZNp.02)306:6. Sur les raieq0; 1; 0) et (0; 1; 1) on observe I'apparition d'un si-
gnal en dessous d€n,y 260K, comme dans le cas du composé pur. Ce signal est absent
des raies(0; 0; 2) et (0;2;1) comme le laisse supposer un éventuel facteur de structure
et de forme associé aux boucles de courants. L'analyse deapehtion sur la(0; 1; 1) ne
laisse aucun doute sur la nature magnétique du signal. L'iemsité est toutefois réduite
par rapport au composé pur. La comparaison quantitative esaite dans leTab. £.21

que son intensité et a fortiori une température de transitio. A n d'améliorer la statis-
tique sur cette raie nous avons sommeé l'intensité mesuréenddes trois con gurations de
polarisation. Cela donne donc deux fois l'intensité magngue que I'on devrait mesurer
uniguement dans le canaH px d'apres la régle de somme évoquée ci-dessus. Lorsque I'on
reporte ainsi l'intensité magnétiquerig. , cela con rme que l'ordre se développe
bien en dessous d'une température de l'ordre de 260K ident& a celle mesurée sur la
raie (0;1;0) et en accord avec la température T* mesurée par résistivitéads le com-
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posé pur (non dopé au Zn)[98]. En n, pour véri er le facteur @ structure particulier
observé dans le composé pur, nous nous sommes intéressésadd0; 0; 2). Le bruit de
fond pour cette raie est déterminée a l'aide du suivi en tempadure aux vecteurs d'onde
(0; 0; 1:8) et (0;0; 2:2). Comme on peut le voir sur laFig. £.12¢. , aucun signal n'a pu
étre mis en évidence. Aucune évolution de l'intensité magigue en température n'est
visible a l'incertitude statistique prés, qui est ici de I'odre de 0.1 mbarns. Une derniére
raie a été étudiée an de conrmer le méme facteur de structeret de forme que pour
le composé pur : il s'agit de la rai€0; 2; 1). Le bruit de fond est déduit des mesures en
température aux vecteurs d'ond€0; 1:9; 1) et (0; 2:1; 1). Le résultat apres mise en unités
absolues est présentéig. . Pour ce vecteur d'onde, aucun signal n'est appréciable
aux incertitudes statistiques pres de I'ordre de 0.1 mbarn€eci con rme l'idée d'un fac-
teur de forme décroissant rapidement e®@, suggérant un objet magnétique étendu dans
I'espace réel.

Mise en unités absolues  Pour la mise en unités absolues nous prenons comme ré-
férence la raie nucléair€0; 0; 4) dont la section e cace nucléaire est estimée a 7 barns.
Nous utilisons toujours cette raie comme référence an de peir comparer quanti-
tativement les résultats des di érentes compositions de tte famille. Ainsi la méme
référence a été utilisée dans l'article de Faugé et al. [6@Qn déduit alors simplement
la section e cace pour l'intensité magnétique :0:9 0:2 mbarns pour la raie(0; 1; 1)
et 2 0:8 mbarns pour la raie(0;1;0). La limite supérieure pour la raie(0;0; 2) est
donnée par les barres d'erreur d'origine statistique, qubst de l'ordre de 0.1 mbarns.
La comparaison des intensités entre le composeé pur et le caa@ dopé a 2% de Zn est
reportée dans leTab. 4.2 Celles-ci sont déterminées par une extrapolation des dares
a T=0K par la fonction énoncé pagé_110 équatidn4.2.

Température de transition. A n de déterminer plus précisément la température de
transition, nous avons ajusté I'évolution en températurettienue pour les raieg(0; 1; 0))
et ((0;1;1)) par la fonction donnée dans I'équation 412 avec a et b nuls (bt de fond
constant et nul). On obtient alors une température critiquanoyenne pour ces deux raies
de 265 20K, ainsi qu'un exposant critique =0.23 0.06. Ces résultats sont compatibles
avec les résultats trouvés dans le composé pur [137].

4.3.3 Discussion

Nous avons donc mis en évidence la présence de I'ordre maigjét dans le composé
Y Bay(Cup.08Zng:02)306:6. La substitution par le zinc n'a ecte pas la température d'a-
parition de cet ordre puisqu'elle est comparable a la tempature T,y du composé pur
et donc au T* mesuré par resistivité[[98].
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Vecteur d'onde Q Y Ba,Cuz04:6 Y Baz(C uo;932n0;02)306;6
(0,0,2) 0 0.2 mbarns 0 0.1 mbarns

(0,1,0) 54 0.4 mbarns | 2.3 0.2 mbarns
(0,1,1) 1.4 0.2mbarns | 0.8 0.1 mbarns

Table 4.2 Intensités magnétigues mesurées dans le composé puBa,CuzOg.¢ étudié
dans cette these et dopé en zin¢ Bay(Cug.908ZNg:02)306:6.

Figure 4.13 Schéma représentant les zones ou subsiste 'ordre méfigue associé a
la phase de pseudo-gap (bleue), et les zones ou cet ordre &tuit par les impuretés

de zinc (vert). Ces impuretés de zinc ont leur couche 3d pleirf3d'°) et sont donc non

magnétique (S=0), contrastant avec le site du cuivre en coguration 3d® possédant
un spin S=1/2. Pour ce schéma, il y a 1 atomes de zinc pour 35 ates de cuivre,

correspondant a une substitution d'environ 3% de Zn dans Iggans CuO,.

Interprétation dans un modéle de "gruyere”. On peut en déduire que l'ordre
n'‘est détruit que localement autour des sites de zinc, ce gekplique a la fois la dimi-
nution de l'intensité par rapport au composé pur et le fait ga le zinc n'a ecte pas T*.
On peut comparer les intensités a n de déterminer le nombreaccellulesCuO, a ectées
autour de chaque zinc Tab. £.2]). Ce rapport d'intensité estl z°:92=12° = 0:50 0:13.
On peut supposer que les moments ordonnés ont la méme ampul#éugue dans le com-
posé pur, c'est-a-dire que la chute d'intensité n'est due Gula destruction locale de
l'ordre autour des sites de Zn, i.e. uniquement a la réductiodu hombre de moments
ordonnés : c'est le modele dit de gruyerge|[8]. Cet argumentent du fait qu'en champ
moyen la température de transitionT,y est une fonction du moment ordonné. Cela im-
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plique qu'un changement de I'amplitude du moment induit un liangement deT,g, Ce
qui n'est pas Vvéri é expérimentalement ici. On évalue le nobnme de moments ordonnés
a 70 10% du nombre de moments dans le composé pur en considérarg dintensité
est proportionnelle au carré des moments. Dans un modéle deiton magnétique [79]
par des impuretés non magnétiques, on peut écrire :

MZ=M¥%(1 2z) (4.3)

avec le coe cient d'e cacité. On sait aussi que le dopage en zinc a se fait que dans
les plansCuO, pour cette valeur dez. On n'observe en e et la présence de Zn dans
les chaines uniqguement au dessus de 4% [8]. Le taux de zinc gige de cuivre dans
les plans est doncgz soit 3%. On peut calculer alors la distance moyenne entre deu
atomes de Zn qui est d'environ 6 mailles élémentaires. Celarmet de déterminer le
coe cient d'e cacité pour z=0.03 : =10 4. Chaque impureté de zinc détruit donc
autour d'elle I'ordre magnétique aQ = 0 dans un rayon de2a, ce qui correspond a une
surface d'environ 10 mailles élémentaires. Ce nombre estgatible avec les mesures
de RMN qui évaluent I'e et du zinc sur une quinzaine de sitesg'est-a-dire jusqu'au
troisieme voisin [8]. Le schéma4.113 présente I'e et du Zn stiordre magnétique dans
I'espace réel pour un échantillon substitué a z=2% par du Zr¥(Ba,(Cug.908ZN0:02)306:6)-
On remarque que le zinc détruit I'ordre magnétique autour dkii dans un rayon d'un
peu plus de 2 que l'on peut comparer a laFig. 22 de la référence|8]. Ce modele est
également en accord avec les mesures de RMN101] reportarg exclusion des porteurs
de charges des ilots ou les moments AF sont trés forts, a liasdes boucles de courants
(les charges sont localisées loin des sites de Zn).

Autre scénario avec réduction e ective de l'amplitude du mo ment local.
Dans le cas ou I'on considere que l'ordre magnétique n'estspaétruit autour de zinc, il
faut supposer une réduction de lI'amplitude du moment ordorn On a vu que le rapport
d'intensité entre le composé pur et le composé dopé a 2% ks %=1 = 0:50 0:13.
En considérant qu'en champ moyen la température de trangith est a ectée par cette
réduction du moment, comme la racine de celui-ci, on obtieatlors une réduction de la
température de transition de 0.430.13 %. La température de transition pour le com-
posé dopé a 2% de Zn devrait donc se trouver entre 70 et 130K qce est bien au-dela
des barres d'erreurs sur la détermination dé&n,,. Cette hypothese ne semble donc pas
plausible si le rapport entre I'amplitude du moment magnétjue ordonné est la tempé-
rature de transition est celle d'une théorie de champ moyew,est-a-dire quadratique.
Nous rediscuterons de cela dans le chapitre 7 a la lumiere @semble des résultats.
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4.4 Etude du compose Y Ba,Cu3Og4s

4.4.1 Présentation de I'échantillon

Figure 4.14 Mesure de la température critique par dépolarisatiode neutrons sur la
raie (0; 0; 4). On observe une transition correspondant & autour de 30K. La technique
de mesure de la température critique par dépolarisation deuatron est décrite pagé€_105.

L'étude de Fauqué et al. s'est arrétée dans le régime sougpéa@ une concentration en
trous supérieure a 9% correspondant au compogda,CusOg;. Il est intéressant d'ob-
server I'évolution de cet ordre magnétique lorsque I'on sapproche de I'ordre AF. Nous
avons pour cela étudié le composéBa,Cuz0g.45 démaclé deT.=31K correspondant a
un dopage de 8%. Cet échantillon est constitué d'une centairde petits monocristaux
co-alignés pour une masse totale d'environ 2g. Dans ce ménabadtillon, il a été re-
porté que les uctuations incommensurables autour du veate d'onde AF deviennent
spontanément unidimensionnelles en dessous de 150K [9HlaGuggere la brisure de la
symétrie de rotation d'ordre quatre. Par analogie avec lesistaux liquides, on parle de
liquide électronique nématique, coexistant avec la phasapsaconductrice. La tempé-
rature a laquelle cette anisotropie apparait est noté€: c . A plus basse température,
on observe un gel de ces uctuations par di usion inélastiqade neutrons. En d'autres
termes, en abaissant la température, le poids spectral eshmsferé vers les basses énergies
et devient quasi-statique a I'échelle des neutrons [91]. Quarle alors d'onde de densité
de spin (Spin Density Wave en anglais) et on note la températ d'ordre quasi-statique
Tspw , autour de 30K pour cet échantillon. Cependant, on parle didre quasi-statique,
car a I'échelle de temps des muons, on n'observe un gel destuations uniqguement
que lorsque la température tend vers zéro. L'interprétatio de ces uctuations peut se
faire dans le cadre de di érents modéles tels celui des sep|110] ou d'un modéle spiral
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[114]. De plus, l'application d'un champ (15T) dans ce comgé augmente l'intensité cet
ordre quasi-statique. La température d'apparition augmea et le spectre des excitations
magnétiques s'en trouve modi €[82]. Nous avons mesuré lartpérature de transition
supraconductrice par dépolarisation de neutrons, reportég. 4141

4.4.2 Reésultats

Conditions expérimentales. Les résultats que nous allons présenter dans cette par-
tie ont été obtenus dans le mémes conditions de mesure que@chantillon Y Ba,CuzOg:6
a savoir un ltre avant I'analyseur et surtout une seule lamede I'analyseur : la lame
centrale, les quatre autres étant cachées par du Cadmium.

La raie (0; 2; 0) nous a servi de référence pour I'évolution en température dapport
de ipping en l'absence de signal magnétique. Cette réfémmmest représentée sur Ilaig.
4. I5R. En e et dans les études précédentes, aucun signal n‘a puétis en évidence sur
cette ré exion de Bragg, pour laquelle on peut raisonnableant penser que le facteur de
forme magnétique atténue le signal tres fortement. Sur la mm& gure, nous reportons
I'évolution en température du rapport de ipping des raies(0; 1;0) et (0;1;1). Nous
observons la diminution du rapport de ipping pour ces deuxaies a basse température.
Cette baisse de rapport de ipping peut s'interpréter commd'apparition d'un ordre
magnétique qui dépolarise le faisceau. Il semble donc querdre magnétique observé
dans les échantillons a plus grand dopage est présent dansipeette concentration de
8%.

Température de transition et exposant critique. A n de déterminer la tempé-
rature de transition magnétique, on trace l'intensité magétique en prenant l'intensité
SF dans le canalHpx a laquelle on soustrait I'intensitt NSF divisée par le rapport
de ipping de la raie (0; 2;0). Le résultat est présentérig. £I5b-c . L'ajustement de
I'évolution en température de l'intensité magnétique de laaie (0; 1; 1) par la fonction
I(T)=10 (1 ﬁ)z ( étant I'exposant critique associé au moment ordonné pour an
transition de phase) donne une valeur d&y,,g=150 20K, I (.1.1)=0.43 0.05 mbarns et
©0:1:10=0.5 0.1. En imposant la valeur del,,q obtenue pour la raie(0; 1; 1), nous trou-
vons par la méme méthode .1.0=2.2 0.2 mbarns et (.1.0=0.5 0.1. Les exposants
critiques sont comparables entre eux et aux valeurs trouv&@our les autres concentra-
tions étudiées dans cette these. Nous avons décrit ci-destaiméthode de détermination
de Tmag. Etant donnée la forme de I'évolution en température de l'intnsité magnétique,
on peut se poser la question sur la légitimité & dé nir ainsaltempérature Tp,g. On peut
remarguer gue méme pour la concentratiolf Ba,CuzOg:s, I'évolution en température
devient petit a petit linéaire (cf Fig. 8.7¢. ). Néanmoins, la température a laguelle on
observe I'apparition de cet ordre est bien inférieure a celattendue. En e et, la tendance
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Figure 4.15 a. : Evolution en température de rapport de ipping mesuré surd raie
(0;2;0) ou aucun signal magnétique n'a pu étre mis en évidence dans [@écédentes
études. Cette évolution sert de référence pour extraire lamtribution magnétique sur
les ré exions de Bragg. Sur la méme gure sont reportées legodutions en température
des rapports de ipping des raieg0; 1; 0) (en rouge) et(0; 1; 1) (en bleu). On note une
diminution de celui-ci en dessous de 150K par rapport a la é€énce(0;2;0). b. et c. :
Evolution en température de l'intensité magnétique sur laaie (0; 1;0) (b)) et (0;1; 1)
(c)). Laligne rouge ainsi que la ligne bleue sont des ajustemsidte la fonctionl (T) = 1

(1 TnTag )2 ( étant I'exposant critique associé au moment ordonné pour arransition
de phase).Tn est déterminé pour la raig0;1;1) a =150 20K, et I'on impose cette
valeur pour la raie(0; 1;0). On trouve alorsl g.1.0=2.2 0.2 mbarns,l .1.1y=0.43 0.05
mbarns, 2 (0.1.0=0.5 0.1 et2 (4.1:1)=0.5 0.1. L'analyse consiste a prendre l'intensité
dans le canalSF en con guration Hpx a laquelle on soustrait I'intensitéNSF divisée
par le rapport de ipping R(T) de la raie(0; 2; 0).

de Tmag est d'augmenter en diminuant le dopage. On peut alors se posa question :
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quelle est la valeur de l'intensité magnétique comparée aleedu composé dopé a 9% ?
Pour cela nous allons mettre en unités absolues l'intensitdagnétique mise en évidence.

Mise en unités absolues de l'intensité magnétique. On obtient pour un moniteur
type de M=10 000, un comptage de l'ordre de 15 coups pour I'enisité magnétique de la
raie (0; 1; 1)) et 80 coups pour celle de la raif®; 1; 0). Sachant qu'au méme moniteur la
raie (0; 0; 4) fait 322 320 coups, et que sa section e cace est de I'ordre ddarns, on en
déduit facilement la section e cace magnétique pour chacundes raies. On trouve alors
I'évolution en température représentééig. £.15b-c . Alors que lintensité du moment
ordonné augmentait en diminuant le dopage dans I'étude de kgué et al. [67], on observe
ici une forte réduction de celle-ci. Un comparatif est fait\aec le composé& Ba,CuzOg:59
de la référence [67] e¥Y Ba,Cu30g.6o étudié dans cette these dans [€ab. 431

Vecteur d'onde Q Y Ba,Cu304:69 Y Ba,Cuz0Og.50 Y Ba,Cu30g.45
(0,1,0) 54 0.4 mbarns| 9.0 1.8 mbarns 1.7 0.2 mbarns
0,1,1) 1.4 0.2mbarns| 2.9 0.3 mbarns| 0.3 0.2 mbarns

Table 4.3 Comparaison entre les intensités magnétigues mesuségans le compose
Y Ba,Cu30g:50 (d'apres [67]),Y Ba,Cuz0g.69 €1 Y Ba,Cu30g.45 €tudiés dans cette these
pour di érents pics de Bragg.

4.4.3 Discussion

En diminuant le dopage, s'approchant ainsi de la phase isaole AF, on observe une
atténuation de l'ordre AF a Q=0. Il semblerait donc que la praimité de la phase AF, et
donc des corrélations antiferromagnétiques associéest défavorable a I'ordre magné-
tigue observé. En e et, on remargque une diminution de l'intasité d'un facteur6 2 ce
qui implique une diminution de l'intensité du moment ordoné d'un facteur 25 0:5.
Deux scénarios peuvent alors expliquer ce résultat : soitm®mbre de moments ordon-
nés a diminué, a l'instar du compos¥ Bay(Cug.9sZN0.02)306:6 (Modele de type gruyere),
soit c'est l'intensité de chacun des moments qui a diminué.eDplus on observe une di-
minution de la température de transitionTpag. EN € et, pour Y Ba,CuzOg:50, €lle est
de 300 10 K, et n'est que de 15020 K ici. Dans une approche de champ moyen, la
température de transition, iciTmag €st proportionnelle au moment au carré. Lorsque I'on
trace Tnag €n fonction du moment mesuré dan¥ Ba,CusOg. «, ainsi qu'un ajustement
par une loi quadratique, on observe un désaccord pour les quyeésY Ba,CuzOg.75 €t
Y Ba,Cu30g.45, la ou les moments sont les plus faibles (€fig. £16]). Deux interpréta-
tions sont alors possibles : I'approche de champ moyen nedtanne pas, ou alors 'ordre
n'‘est pas a longue portée pour ces concentrations, et l'im&té doit étre intégrée sur
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Figure 4.16 Température de transition de l'ordre magnétiquel,y en fonction de
I'intensité magnétique, c'est-a-dire du moment magnétiquordonné au carré. En champ
moyen, les données devraient obéir a une loi linéaifg,.g / Im / Mg;l;l. La ligne
discontinue noire est une fonction de ce type ajustée aux du¥es del[[67] et de cette
thése. On observe pour les petites valeurs 1.1 un net écart a la loi quadratigue. Un
ajustement par une fonction racine carrée donne un meilleaccord : Tpag /Iy /
Mo.1.1 (ligne discontinue rouge). Lorsque I'on ajuste avec un exgant variable, on trouve
un meilleur accord pourTmag / 153/ M.

plus qu'un point dans I'espace réciproque. Il faudrait donpoursuivre les mesures sur ce
composé et mesurer les longueurs de corrélations, c'estid la largeur enQ dy signal.
Lorsque I'on essaye d'ajuster les données avec une loi efimaciu type Tmag /'~ Tw, ON
trouve un meilleur accord, indiquant que la températurd ,q serait plutdt proportion-
nelle au momentM . Le meilleur accord est une fonction de typ@mag / I,\;Z I Mgqq
avec =0.66.

Nous reportons sur laFig. £171I'ensemble des données recueillies dans le composé

Y Ba,Cu306.x. Une premiere remarque est qu'il reproduit bien le diagramende phases
genérique des cuprates représerfiég. L.1]pagellb. Lorsque I'on extrapole la lign€mag

vers les plus forts dopages, on aboutit & un point critique @utique pour une valeur de
dopage de 19%, compatible avec les valeurs données par lesumes thermodynamiques
[177,[178]. Dans le régime faiblement sous-dopé, proche dephase isolante AF, on
observe une chute brutale dd,,4 proche de la phase AF & = 0 : non seulement la
température de transitionTn,g diminue mais l'intensité du moment ordonné aussi. Ceci
peut s'interpréter comme la destruction de I'ordre a longueortée par les corrélations
AF. Dans ce cas l'intensité est répartie dans I'espace rémjgue et notre protocole ex-
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Figure 4.17 Diagramme de phases de YBCO sur lequel gurent les terapature
d'apparition de l'ordre AF a Q = 0 observé pour le system& Ba,CuszOg¢.y dans cette
these et dans la référence [67]. Cette ligne reproduit la dépdance en dopage de la
température d'ouverture de pseudo-gap T* mesurée par résisté [98]. L'extrapolation
linéaire de cette ligne conduit a un point critique quantige (QCP) autour de 19%
de trous en accord avec les mesures de thermodynamiquies|[178]. Les cercles pleins
correspondent a la températurd 54 €t les cercles vides a la température critiqui:. Les
cercles a moitié pleins représentent [Bc ainsi que la températurel g pour I'échantillon
substitué en Zn étudié dans cette these.

périmental ne mesurant qu'un point de I'espace réciproqueertient compte que d'une
partie du signal. Cependant la réduction de la températurd,,g suggere plutdt une
réduction du moment ordonné. En e et, dans une théorie de chg moyen telle que
celle proposée par C.M. Varm& [189], la température de tratisn est une fonction du

moment ordonné. En d'autres termes],g Suit I'évolution de I'amplitude du moment

local ordonné. L'ordre resterait alors a longue portée maisst atténué par les fortes
uctuations AF a l'approche de la phase isolante. La croyamc générale décrivant la
température d'ouverture du pseudo-gap comme strictementaissante en diminuant le
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4.4 Etude du composéY Ba,Cu30e¢.45

dopage jusqu'a la phase isolante a dopage nul est donc remasequestion ici.

Lorsque I'on compare les résultats obtenus dans les commé@a,CuzOg.¢, Y Ba,Cu3Og.45
et Y Bay(Cug.98ZNg:02)306:6 ON peut déduire une di érence de comportement de I'ordre
AF a Q = 0 lorsque I'on change le dopage ou que I'on introduit du désoed En e et,
I'introduction du désordre (Zn) dans le composé pu¥ Ba,CusOg¢ abaisse lalc a une
valeur semblable au composé Ba,Cus0¢.45. Cependant, I'e et sur la phase magnétique
observée est bien di érente : alors que le désordre n'a ecpas I'ordre orbital si ce n'est
le con nement dans les zones sans Zn, la modi cation du dopagéduit considérable-
ment a la fois la température d'apparition de l'ordre ainsi ge l'intensité du moment
ordonné. Nous avons interprété ces résultats en utilisanhunodéle de gruyere, ou l'ordre
est détruit localement autour des sites du Zn. Partant de ctt image, il est alors pos-
sible en introduisant plus d'impuretés magnétiques de détire la phase de pseudo-gap.
A partir de 4% de Zn, l'ordre a quasiment disparu dans une imagdu type de celle
présentéeFig. £.131, les zones vertes autour du site s'étendant au point de se ther.
Cette idée va a I'encontre de l'interprétation des mesures2edRMN qui suggérent que la
phase de pseudo-gap est robuste aux impuretés magnétiquesle pseudo-gap est un
e et local, alors la RMN continuera de voir I'ouverture du pgudo-gap tant que quelques
domaines subsistent. En e et la RMN étant une sonde locald,n’'est pas nécessaire que
I'ordre associé aux boucles de courant ait une longueur deréation trés grande. Mais
la diminution de la densité d'état vue par la diminution du Knight Shift devrait étre
amortie. Cette piste de ré exion sera approfondie dans le ahitre 7.
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Chapitre 5

Etude de la phase de pseudogap de la
famille HgBa>CuQOg+x

Les récents progres en synthése des matériaux ont permisodiémir des monocristaux
de HgBa,CuO,. utilisables pour la di raction de neutrons [23][127]. En cddboration
avec Y. Li et M. Greven de I'Université de Stanford, nous avapu rechercher la présence
de l'ordre AF a Q = 0 dans cette famille de cuprates. L'intérét de montrer I'extence
du méme type d'ordre dans ce composé est de prouver l'uniadi® de celui-ci dans les
cuprates, et qu'il n'est donc pas spéci que ¥ Ba,Cu30g. «.

5.1 Présentation de la famille HgBa,CuOg4+x

5.1.1 Geénéralités

La maille cristalline de HgBa,CuO,.x se distingue dY Ba,Cu30¢.x par plusieurs

points :

il ne possede qu'un seul plaRuO, par maille élémentaire

il est parfaitement tétragonal

il ne possede pas de chain€&u O

les oxygénes et les cuivres des pla@u0, sont dans le méme plan (pas de dim-

pling)

les réservoirs de charges sont éloignés des plensO,

Les paramétres de mailles sord= b 3.88A etc 9.52A[5].

5.1.2 Présentation des échantillons

Nous avons donc le systéeme idéal pour prouver l'univers&ite |I'ordre magnétique
dans la phase de pseudogép [23]. Nous avons étudié quatreceatrations di érentes avec
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5.2 Résultats de di usion élastique de neutrons polarisés

Figure 5.1 Structure cristalline de la maille deHgBa,CuOy. .

desTc= 79K (échantillon A m=150mg), 81K (échantillon B m=600mg) & 89K (échan-
tilon C m=1.2g). La quatrieme concentration est obtenue parecuit de I'échantillon de
Tc=81K (B) pour atteindre une Tc=61K dans le régime sous-dopé. Cet échantillon sera
noté B' par la suite. On reporte la mesure par dépolarisatiodu faisceau de neutrons
de la température critique (échantillon A, B et C) et par magétométrie (SQUID) pour
I'échantillon B' sur la Fig. 521

5.2 Resultats de di usion élastique de neutrons pola-
risés

Etude de la ré exion de Bragg  (1;0;1). Nous avons commencé par étudier la raie
(1;0;1) du fait de sa faible intensité nucléaire. Nous reportorsig. 5.3a . I'évolution en
température de l'intensitéSF ainsi que l'intensitéeN SF divisée par le rapport de ipping

a haute température (ici 95), le tout dans la con gurationH px. On remarque un signal
magnétique dans le canabF qui se développe en dessous d'une température autour de
230K. L'évolution de l'intensité dans le canaNSF, linéaire en température, peut étre
attribuée au facteur de Debye-Waller. La mesure a été reproite dans les échantillons
A et C. Nous les avons mises en unités absolues aprés renoisaéibn sur le pic de
Bragg nucléaire(1;0; 1) comme dans le cas du composéBa,Cuz0g.45. Ces résultats
sont reportésFig. 53b-d . Alors qu'on observe une augmentation de l'intensit&SF
dans I'échantillon A (Tc=71K) en dessous d'une températurd,,, 250K supérieure

a celle de I'échantillon B ( 230K), aucun signal n'émerge a basse température pour
I'échantillon C, proche du dopage optimal[(5]3d.). De la méenmaniére que pour la
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5 Etude de la phase de pseudogap de la famitbgBa,CuOy. «

Figure 5.2 Mesure de la température critique par dépolarisation @ neutrons sur la
raie (0; 0; 4) pour les échantillons A, B et C mentionnés dans le texte. Powes échan-
tillons, I'axe des ordonnées indiquent le rapport de ippig. L'échantillon est refroidi
sous un champ orienté suivant I'axe&. En dessous dd¢, on change la direction de po-
larisation en la tournant a 90 degrés a n de la mettre dans lelan (a;b. Le faisceau est
alors dépolarisé et le rapport de ipping est autour de 1. Enéchau ant, le faisceau se
repolarise au dessus de la température de transition supoaciuctrice. On observe alors
un saut du rapport de ipping, ici a 79K pour I'échantillon A, 81K pour I'échantillon B
et 89K pour I'échantillon C. L'échantillon B' a été mesuré paun SQUID et lI'axe des
ordonnées réprésente la susceptibilité magnétique. Le sde susceptibilité indique une
transition supraconductrice de 61K.

famille Y Ba,Cu30g.«, Cette température de transition magnétique peut étre rade a
la température de pseudogap mesurée par résistivite. On supose sur laFig. 541
l'intensité magnétique de laFig. 53b. et c. ainsi que I'écart a la linéarité observé
par des mesures de résistivité [12[7, 203]. Ce comportemaieritique en température
pour les degrés de liberté de charge (sondés par les mesuesédistivité) et les degrés
de libertés magnétiques (sondés par di usion de neutrongnplique qu'ils sont liés au
méme phénomene : le pseudo-gap.

La méme mesure que pour I'échantillon B a été faite pour le cpmsé B'. Les ré-
sultats reportés sur laFig. 5.3e-f . indiquent aussi une transition magnétique avec une
température Trag 370K bien supérieure aux autres composés. De plus, lorsqis |
regarde l'intensité mise en unités absolues, on remarque natte augmentation de la
valeur du moment ordonné. On observe un facteur 6 entre l'i@bsité de I'échantillon B’
par rapport a l'intensité de I'échantillon B. Cette tendane a I'augmentation du moment
ordonné et de la température de transition en diminuant le gmge est comparable a
celle observée dans la famillé Ba,Cu3Og. « (cf. Fig. £.161et[4.17). Cette intensité ma-
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5.2 Résultats de di usion élastique de neutrons polarisés

Figure 5.3 a. Intensité SF et intensité NSF divisée par le rapport de ipping a haute
température (ici 95) en fonction de la tempéature pour I'éantillon B ( Tc=81K) sur la

raie (1; 0; 1) en con guration Hpx. b-d. Intensité magnétique mesurée sur la raig; 0; 1)

dans le canalSF aprés normalisation sur la raie nucléair€l; 0; 1) dans la con guration

de polarisationHpx (et Hpy pour I'échantillon B c). L'intensité magnétique est déduite
en soustrayant le bruit de fond a la mesure de l'intensité darle canalSF. Ce bruit de

fond est pris comme l'intensitdN SF divisée par le rapport de ipping a haute tempéra-
ture, supposé constante. Intensité dans le canalSF et dans le canalNSF divisée par
le rapport de ipping a haute température (ici 95) en fonctimm de la tempéature pour
I'eéchantillon B' (Tc=61K) sur la raie (1;0;1) en con guration Hpx. f. Intensité ma-

gnétique normalisée comme pour ldsg. b-d pour I'échantillon B' sur la raie (1;0; 1).

g Intensité magnétique (normalisée comme pour les gures bydlans la con guration

Hpx dans I'échantillon B' mesurée pour di érentes ré exions d&ragg : (1;0; 0) (cercles
jaunes), (1;0; 1) (carrés roses)(2;0; 1) (triangles bleus) et(1;0; 2) (triangles gris).
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5 Etude de la phase de pseudogap de la famitbgBa,CuOy. «

Figure 5.4 Superposition de l'intensité magnétique observée pali usion élastique

de neutrons polarisés pour les échantillons A et B sur la rai@;0;1) et de I'écart

a la linéarité observé par mesure de la resistivité (méthodsandard avec 4 points de
mesures). On observe un lien entre la température de pseuglp mesurée par résistivité
et la tempéature d'apparition du nouvel ordre AF aQ = 0 mesuré par di usion de
neutrons.

gnétique correspond a un moment ordonné de l'ordre de Og2 Cet ordre de grandeur
est identique a celui trouvé dans la familler Ba,CuzOg. «. Cette intensité magnétique
diminue lorsqu'on augmente le dopage comme on peut le voirrda Fig. 5.3a-d .

Analyse de polarisation. A l'instar de I'étude des composés de la famild Ba,Cu3Og. «,
I'analyse de polarisation dans les 3 con gurations peut garer intéressante pour déter-
miner la direction du moment ordonné. Des di cultés liées ad petite taille des échan-
tillons ne permettent pas d'obtenir un rapport de ipping canstant et identique dans les
3 directions de polarisation. On reporte pour I'échantillo B I'évolution en température
de l'intensité SF dans la con guration Hpy sur la Fig. . L'intensité apparait plus
faible dans la con guration Hpy impliquant un moment dans le plan(a; b non nul (on
pourra se référer a laFig. £.81 pour s'en convaincre). La statistique ne permet pas de
conclure sur une valeur précise de I'angle entre le moment gmetique et I'axec. On dé-
duit uniguement que le moment n'est pas perpendiculaire ayplans CuO, tout comme
dans le compos& Ba,CuzOg. .

Autres ré exions de Bragg. Sur la Fig. 5:3¢. nous représentons lintensité ma-
gnétique normalisée sur la ré exion de Bragfll; 0; 1) dans le canalSF en con guration
Hpx pour di érentes ré exions de Bragg. On remarque une diminubn de lintensité
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5.3 Résultats de di usion inélastique de neutrons

pour les grandes valeur d€), cohérente avec la nature magnétique du signal. De plus,
la rapidité avec laquelle l'intensité diminue suggeéere un ééeur de forme décroissant ra-
pidement associé a un objet magnétique étendu dans l'espaéel.

Conclusion.  Nous avons reporté dans cette section la preuve que l'ordr&éA Q =0
est bien présent dans la famille de cupratdg1201 Celui-ci présente les méme caracte-
ristiques que celles de I'ordre observé dalYsBCO, a savoir :
le signal est magnétique, et respecte la symétrie par traabn du réseau Q = 0)
aucun moment n'est présent erH = K = 0, impliqguant plusieurs moment par
maille élementaire dont la somme est nulle (antiferromagtigme)
la température de transition de cette ordre décroit lorsqukon augment le dopage
et I'ordre de grandeur est comparable au T* mesuré par résiate
I'extrapolation de la ligne de transition Trag (dopage) atteint la température nulle
pour un dopage de 19% ou se formerait donc un point critique aotique comme
le montre laFig. 551

5.3 Résultats de di usion inélastique de neutrons

Une guestion que I'on peut se poser lorsque I'on observe umm@ universel comme
celui décrit dans le chapitre précédent est : y a-t-il des atations associées a cet ordre ?
Nous allons présenter ici les résultats de di usion inélague de neutrons polarisés dans
les composésigBa,CuQOy. .

5.3.1 Un nouveau mode collectif

Conditions expérimentales. Les données que nous allons présenter dans cette par-
tie sont principalement des résultats de mesures de di usioinélastigue de neutrons
polarisés. Ces mesures ont été faites sur le spectrometrex8salN20 a I'IlLL (Grenoble).
Le faisceau incident est polarisé a I'aide d'un monochomateHeusler courbé horizon-
talement et verticalement. Avant le monochromateur, un ltre saphir permet d'arréter
les neutrons de haute énergie. Le faisceau est maintenu pi@& grace aux champs de
guide jusqu'a I'échantillon. La polarisation au niveau de'échantillon est assurée par
Cryopad. Cet appareil permet grace a un écran supraconduatede maintenir dans le
puits échantillon un champ magnétique nul. La direction deal polarisation est donc
appliqguée en amont de ce puit par les nutateurs au nombre deute: ils générent ainsi
un champ qui va changer la polarisation de maniéere adiabatig. Une fois polarisés dans
une direction, les neutrons entrent dans la zone de champ railne vont donc changer de
direction qu'a cause de l'interaction avec I'échantillonA la sortie du puit, deux autres
nutateurs permettent de ramener une direction quelconquesgolarisation sortante dans
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5 Etude de la phase de pseudogap de la famitbgBa,CuOy. «
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Figure 5.5 Diagramme de phases de la famille Hg1201. Les cercleveasts bleus
représentent laTc, les cercles pleins correspondent By, déterminée par di usion
élastique de neutrons polarisés dans cette these. La redatientre Tc et le dopage est
prise identique a celle dans le systeme YBCO [125]. On ext@p la ligne de transition
a un point critique quantique a 19% comme dans le systeme YBCO

une con guration polarisé verticalement. Le faisceau awe ainsi sur un analyseur Heus-
ler qui ré échira uniqguement les neutrons polarisés vers bas. Nous travaillons &; =4.1
A 1. Un ltre graphite est donc placé avant l'analyseur an de spprimer les harmo-
nigues supérieures. L'intérét particulier de Cryopad estug la qualité de la polarisation
est homogéne dans toutes les directions de I'espace, a Birse des bobines ou l'orien-
tation de la polarisation par rapport aux pieds des bobinesedHelmholtz in ue sur la
qualité de la polarisation. De plus, il permet d'acceder a lgamme de température en
dessous deTc. En e et, les lignes de champ ne sont pas piégées dans une dion
particuliere puisque I'échantillon est en zone de champ nule faisceau n'a pas de risque
de dépolarisation dans la phase supraconductrice. Avec uel dispositif, le rapport de
ipping est de l'ordre de 10 pour une énergie de transfert des3meV.
Nous présentons sur l&Fig. 5.6b. une coupe en énergie au vecteur d'ond@ =
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5.3 Résultats de di usion inélastique de neutrons

Figure 5.6 Coupes en énergie pour di érents points de l'espace poque mesu-
rées dans le canabF en neutrons polarisés en con guratiorHpx a. (0:05;0:05; 4:8)
b. (0:20,0:20; 4:8) c. (0:35;0:35; 4:8) d. (0:50,0:50; 4:8) e. Suivi en température a
53 meV enQ = (0:20,0:20;5:2) pour le dopage optimum Tc=95K) et & 54 meV en
Q =(0:20;0:20; 6:0) pour le sous dopageT=65K) mesuré en neutrons non polarisés
Dispersion de la nouvelle excitation magnétique pour les ube dopages.
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5 Etude de la phase de pseudogap de la famitbgBa,CuOy. «

(0:2;0:2; 4:8) entre 40 et 70 meV, dans le can@F a basse et haute température dans
le composé proche du dopage optimal§ =95K). Un pic apparait a basse température

(T=10K) centré en ! =54 meV et disparait a haute température (T=300K). Lorsque

I'on regarde la méme coupe a basse température dans le cad&@F, on n'observe pas

de mode centré et =54 meV, comme le montre laFig. 5.7b . Nous avons donc montré
la présence d'un signal d'origine magnétique car il est pefg uniguement dans le canal
SF et disparait a haute température.

Une preuve irréfutable de la nature magnétique de cette intsité est I'analyse de
polarisation. Sur laFig. 5.7d. nous avons reporté l'intensité de trois points de la coupe
en énergie pour les trois directions de polarisations. Ca®is points comportent deux
points de bruit de fond, le maximum d'intensité ainsi que deuautres points intermé-
diaires. On observe que les points se superposent dans lesstcanaux pour le bruit de
fond, alors que pour le point central, l'intensité en con gration Hpx est nettement au
dessus des deux autres indiquant la présence d'une inteasihagnétique.

5.3.2 Dispersion

Nous avons e ectué par la suite une série de coupe en énergiempdi érentes valeur
deH = K=0.05, 0.35 et 0.5 pour L=-4.8 en r.l.u., toujours pour I'échntillon proche du
dopage optimum {Tc = 95K). Ces résultats reportés-ig. 5.6a-b. indique la présence a
100K d'un signal dans le canabF centré autour de 52-56 meV. L'énergie du maximum
évolue peu en fonction dél . Ces pics sont absents dans le cafdlSF comme l'indiquent
les Fig. 5.7a-b . Si I'on reporte I'énergie du maximum d'intensité en fonctin deH on
obtient la dispersion de laFig. . La dipersion est alors tres faible de I'ordre de 8%
passant de 52 meV pouH=0 r.l.u. a 56 meV pour H=0.5 r.l.u. Les mémes mesures
en neutrons non polarisés sur le spectrometre IN8 a I'lLL (&noble) dans le composé
sous-dopé Tc=65K) montre une faible dispersion également, de I'ordre d&% dans la
méme gamme d'énergie autour de 56 meV.

Cette faible dispersion est compatible avec un modéle de gysing [55]. En e et dans
le cas de moments de spins (ou de moment orbitaux comme dansds de la théorie
des boucles de courants décrite au chapitre 3) ayant une anation privilégiée, une
image pour un mode collectif consiste physiquement a la pgation du renversement
d'un de ces moments. Ce phenomeéene a donc une énergie nie nollena Q=0 comme
c'est le cas ici, et disperse faiblement. Cette dispersiostedonc en accord avec les
modes collectifs associés aux boucles de courants décritechapitre 3 en présence de
uctuations quantiques.
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5.3 Résultats de di usion inélastique de neutrons

Figure 5.7 a-b. Coupes en énergie pour di érents points de l'espace récigue mesu-
rées dans le cand SF en neutrons polarisés en con guratiotdpx a. (0:05; 0:05, 4:8).
b. (0:20,0:20; 4:8). c. Scans en énergie dans le carfaF en con guration Hpx au vec-
teur d'onde (0:20,0:20; 4:8) pour di érentes températures : T=10K (noir), T=100K
(rouge) et T=200K (bleu). d. Analyse de polarisation dans le canaSF de deux
points de bruit de fond et du point central du scan en énergieopr le vecteur d'onde
(0:20,0:20; 4:8) a T=10K. On observe un signal magnétique au centre alors que |
superspositions des points dans les trois canaux aux poimts bruit de fond montrent
I'absence de signal magnétique.

5.3.3 Dépendance en température

Pour obtenir la dépendance en température de cette nouvedigcitation magnétique,
nous avons mesuré en neutrons non polarisés sur les specéwes PUMA (FRM I,
Munich) et 2T (LLB, Saclay) I'évolution en température du sgnal enQ = (0:2; 0:2;5:2)
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Figure 5.8 Diagramme de phases du compogégl1201 Les cercles ouverts repré-
sentent laT¢ et les cercles pleins correspondentla,,y déterminée par di usion élastique
de neutrons polarisés dans cette these. Les losanges blapmésentent la température
d'apparition du nouveau mode magnétique étudié ici. Il send donc que ce mode soit
lié a I'ordre orbital observé aQ = 0 car l'ordre et I'excitation apparaissent a la méme
température.

a 53 meV. Pour ces expériences nous avons travaillé avec unnowhromateur et un
analyseur graphite, avec un vecteur d'onde nal xé &%;=4.1 A ! et un ltre graphite
devant l'analyseur. A n de déterminer I'évolution du bruit de fond nous avons e ectué
le méme suivi en température pour des énergies de transfeet 45 et 61 meV au méme
vecteur d'onde, et nous avons fait la moyenne de ces deux fsirLa di érence entre le
signal et le bruit de fond ainsi déterminé est report€&ig. 5.6é . On obtient alors une
température de transition de 211 13K par un ajustement des données avec une droite
a basse température.

Sur la méme gure on reporte la dépendance en température duwade magnétique
similaire observé dans le composé sous-dopélde= 65K . En suivant le méme protocole
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5.3 Résultats de di usion inélastique de neutrons

expérimental que pour le composé proche du dopage optima,dignal a été mesuré en
Q =(0:180:18,6) a 54 meV. Le bruit de fond consiste en la moyenne des intensitée-
surées au méme vecteur d'onde pour des énergies de 50 meV ené@. La dépendance
en température déduite de la di érence entre le signal a 54 Weet le bruit de fond
donne une température d'apparition de ce nouveau mode magigée a 335 23K. Cette
température coincide avec la température d'apparition dédrdre orbital magnétique a
Q = 0 présenté précedement dans ce chapitre.

L'ensemble des données montrent alors la présence dans lagghde pseudo-gap d'une
excitation magnétique dans toute la zone de Brillouin. La mapérature d'apparition de
ce mode collectif est comparable &,,g mesuré par di usion élastique de neutrons po-
larisés. Il est important de noter que dans le cas du compos@pehe du dopage optimal,
I'ordre orbital statique n'a pas été mesuré. Nous reportonsur le digramme de phase
génériqueFig. 5.81les points du nouveau mode magnétique observé. On remarquélsg
se situent sur la ligne de€T,,y obtenue pour I'ordre magnétique 8 = 0.

5.3.4 Facteur de structure

Un fait remarquable de cette excitation est sa dépendance bnNous avons mesuré
l'intensité magnétique associée a cette excitation pour drentes valeurs deL allant de
(0:2,0:2; 7:2)a(0:2,0:2; 3:8) a 53 meV a basse température (10K) dans le caraF
en con guration Hpx. Les résultats reportég-ig. montrent une oscillation suivant
I'axe c.

Un comportement similaire est observé suivant la directiotiagonale(H; H). En e et
on voit sur la Fig. 5.9b. qu'en plus de l'intensité associée a la résonance @n5; 0:5)
(trait continu rose), l'intensité magnétique oscille (trat en pointillé bleu). On utilise
pour ajuster les données une fonction de la forme :
| =BF + 1o 1+Bsin?(dH + ) e "’ (5.1)
avec :
BF : le bruit de fond
d : la distance entre deux moments magnétiBu_es responsable ldscillation en
unités réduites dans la direction diagonale2(=" 2a)
. la phase de la fonction qui est prise & 2 pour que l'intensité soit maximale a
H=0
e M la fonction enveloppe associée au facteur de forme de I'dbjeagnétique
di useur.
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Figure 5.9 a. Dépendance erL de l'intensité magnétiqgue associée a la nouvelle ex-
citation magnétique a basse température (10K) e@,p, = (0:2;0:2). Les mesures ont
été faites en neutrons polarisés dans le carf8F en con guration Hpx. Les deux lignes
continues correspondent aux fonctions décrites dans le texEncart : coupe en énergie
pour le vecteur d'ondeQ = (0:2;0:2; 4:8) indiqué par une éche.b. Dépendance en
H de l'intensité magnétique mesuré pouL = 4:8. Le trait en pointillé bleu indique
la dépendance erH de l'intensité magnétique du nouveau mode magnétique, awgju
s'ajoute la résonance erf0:5; 0:5) (trait rose). Ces mesures ont été faites en neutrons
polarisés dans le canaBF en con guration Hpx. c. Projection de la maille élemen-
taire de HgBa,CuO,.«x dans le plan(a;c). d. Projection de la maille élémentaire de
HgBa,CuO,.x dans le plan(a;b).

Cette fonction correspond a un modeéle contenant trois cemts di useurs par maille
élementaire. On trouve alorsd=0.41 0.03. Cette valeur suivant la diagonale est repré-
sentée sur le schénfa.9d. et correspond a la distance eriheyigeéne apical et 'oxygene
dans le planCuO..

Des mesures récentes sur le spectrometre IN20 ont montré daelépendance e
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Figure 5.10 a. Dépendance e de l'intensité magnétique reportééig. 5.9a. (cercles
vides), auquel on a superposé l'intensité a 250K de la noueegxpérience (carrés bleus).
On s'apercoit que l'oscillation est présente a T=250K alorgue la dépendance en tempé-
rature indique bien que le signal a disparu ( guré5l6e.). kLsque I'on regarde l'intensité
di usée incohérente sur I'analyseur (tourné de 2 degrés paapport a sa condition de
ré exion de Bragg), on observe la méme oscillation (triangk verts).b. Dépendance en
L de l'intensité magnétique une fois soustraite la dépendané haute température de la
nouvelle expérience. On observe une décroissance monowaéintensite.

du signal magnétique est présente aussi a 250K, bien que lpelddance en température
de laFig.5.6é . indique le contraire. De plus, lorsque I'on regarde la di sion incohérente

par I'analyseur, c'est-a-dire que l'analyseur n'est pas grosition de ré exion mais tourné

de 2 degrés, on observe la méme oscillation. Ce facteur deisture n'est donc pas di a
une di usion inélastique cohérente issue de I'échantillorCette oscillation s'avére donc
un artefact provenant de la con guration du spectrométre por chacun des points de
cette coupe comme le montre l&ig. 510a . Le signal une fois corrigé de la forme
du bruit de fond mesuré avec l'analyseur tourné montre un sigl décroissant de fagon
monotone enL (cf Fig. 5.10b. ).

5.3.5 Lien avec le pic de résonance magnétique & Q = Qar

La résonance dans les cuprates (cf. chapitre 1 page 63) estnomde collectif de spin
S=1 présent aQ = Qar qui domine le spectre des excitations magnétiques, commeiso
I'avons vu en introduction. Il est présent dans la majorité s cuprates, qu'ils contiennent
un ou plusieurs plansCuO, par maille élementaire. Ce mode est aussi présent dans
HgBa,CuOg. 4 et nous allons le présenter rapidement ici a n de le comparau nouveau
mode collectif.
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Figure 5.11 a. Coupe en énergie autour du vecteur d'ond®, = (0:5;0:5;5:3)
(symboles pleins) etQpuuit de fond = (0:8;0:8;4:8) (symboles pleins), ceci a basse (4K,
cercles) et haute température (292K, carrésh. Di érence basse moins haute tempéra-
ture pour les coupes en énergieig. a. c. Di érence des coupes en énergie de Hg.

b. : lososs3 lososas. Les carrés représentent I'amplitude du signal mesuré par
des coupes e a di érentes énergiesd. Coupe a énergie constante autour du vecteur
d'ondeQ = (0:5; 0:5; 4) a 4K pour 49,54,56 et 59me\e. Rocking scan autour du vecteur
d'onde Q = (0:5;0:5;4) a une énergie de 56meV. Les lignes continues sont des ajuste-
ments par une gaussienne et la barre horizontale la largeuma-hauteur de la résolution
instrumentale. D'apres [210]

Energie de la résonance. Nous allons présenter ici la résonance découverte dans le
composeé légérement sous-dopé dHgBa,CuQ,. « possédant unel: de 95K. Dans le cas
de ce composé, elle se trouve a une énergie de 56meV. Sikida 5. 1Ta. on montre
les résultats des coupes en énergiega= (0:5; 0:5;5:3) et Q = (0:8; 0:8; 4:8) pour 4K et
292K [210]. Sur la méme gure, on représente la di érence earmhpérature pour chacun
de ces vecteurs d'onde, et en n la di érence entr®xr et (0:8;0:8). On observe un pic
centré sur! =55 2meV. La largeur en énergie de ce pic est limité par la résatut tout
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comme dans les cuprates YBCQO [146] et TI2201 [88]. La doubledcence utilisée ici est
nécessaire car on observe pott = 0:8 un pic autour de 55 meV. Ce pic comme nous
venons de le voir est lié au nouveau mode magnétique assodi& phase de pseudo-gap,
présent sur la quasi-totalité de la zone de Brillouin.

Figure 5.12 Evolution de la partie imaginaire de la susceptibilié en fonction de la
température au vecteur d'ondeQ = (0:5;0:5;4) a 56 meV dans le composé proche du
dopage optimalHg1201: Tc=95K. (D'aprés [210]).

Largeur en Q et dépendance en température. On reporte sur laFig. 5.11d. la
coupe enQ pour di érentes énergies autour du vecteur d'ond€ = (0:5;0:5; 4) a basse
température (4K). On observe a 56meV un pic centré eQ = (0:5;0:5;4), absent aux
autres énergies. La largeur e de ce pic (0.35 A') est comparable aux largeur en
Q de la résonance pour YBCO (0.25 A, [35]) et TI2201 (0.23 A, [88]) Lorsque I'on
s'intéresse a la dépendance en température du pic, on remagggue l'intensité du pic
diminue avec la température pour devenir constant au dessde Tc comme l'illustre la
Fig. 5.1T1é . On reporte l'intensité de ce mode magnétique en fonction de tempéra-
ture sur la Fig. 5. 111 Cette évolution en température du type parametre d'ordre 'dne
transition du second ordre correspond a celle de la résonammbservée dans les autres
cuprates [35].

Des mesures de cette résonance dans le composé sous-dipé 65K ) ont montré
gue son énergie reste du méme ordre de grandeur pdgr= 85K [127]. Pour le composé
tres sous-dopé Tc = 65K ), des mesures préliminaires laissent penser qu'il existeuk
excitations aQ = Qar autour de 39 et 56meV[[127].

Nouveau mode magnétique et résonance. En quoi le nouveau mode magnétique
mis en évidence dans ce chapitre est-il di érente de la résorce ? Pour les composés au
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Figure 5.13 Schéma de lintensité magnétique a 56 meV dans la preare zone de
Brillouin. A gauche pour T<Tc, on observe la nouvelle excitation a Q=0 et le pic de
résonance a Q8 [210]. A droite au dessus déc, le pic de résonance magnétique a
disparu et il reste uniguement la nouvelle excitation en desus de T*. Les points noirs
(a, b, c et d) sont les points ou ont été faites les coupes en ggie (cf Fig. 5.6a-d. )

mercure sous-dopéTc=65K) et optimalement dopé (Tc=95K) étudiés ici, la résonance
se trouve a une énergie proche de 56 meV. Bien gqu'apparaigsata méme énergie, la
nouvelle excitation et la résonance n‘or& priori rien a voir d'un point de vue théorique
puisque la premiére apparait & = 0 et le seconde autour d&,r et ont des dépen-
dances en température di érentes. La résonance apparait eessous delc (cf. Fig.
(.12) alors que la nouvelle excitation perdure jusqu'a T*. De pls, le nouveau mode est
présent quasiment dans toute la zone de Brillouin et est cegtenQ = 0, alors que la
résonance est localisée autour du vecteur d'onde AF, et saigaur est trop faible pour
expliquer la présence d'un signal el = 0:2 comme le montre laFig. 5.11d . De plus,
lorsque I'on s'intéresse a la dispersion, on remarque quetgiveau mode ne disperse que
trés faiblement (moins de 10%). Bien que la dispersion de l&sonance dans ce composé
n'ait pas été mesurée, il est connu dans les autres systemeg ¢p résonance disperse
tres rapidement au point de pouvoir di cilement résoudre |s incommensurabilités dans
certains cas[[35]. Sur l&Fig. 5131 nous avons localisé le nouvel ordre magnétique a
Q =0 ainsi que la résonance a Q@,r dans la premiere zone de Brillouin : a gauche en
dessous dd¢, a droite entre Tc et T*. En noir gurent les points de I'espace réciproque
ou ont été faites les coupes en énergie. Ces gurent ont ététeues en utilisant la
dépendance eH de l'intensité magnétique de laFig. 5.9b . Le nouveau mode &=0
est supposé isotrope, modeélisée par une Gaussienne cergre® = 0, ajusté en fonction
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de laFig. 5.9b. , tandis que la résonance ne se développe gu'au voisinagedle . On
notera que la résonance semble se superposer a l'excitatimagnétique en Q=ar en
dessous ddc comme le montre laFig. 5.7¢ . Sur cette gure, les coupes en énergie pour
Q = (0:5;0:5; 4:8) dans le canalSF montrent une petite augmentation de l'intensité
entre 200K et 100K, tandis qu'entre 100K et 10K, il semble guaugmentation soit plus
importante, probablement due a la résonance se développam dessous dé-=95K. Il
est alors trés di cile de les discerner. Avec cette image oromprend pourquoi il reste
de l'intensité au dessus ddc a Q = Qar comme on le voit dans laFig. 5111

5.3.6 Poids spectral

A n de mettre en unités absolues le poids spectral associé étte nouvelle excita-
tion, nous allons comparer celle-ci a la résonance. Poura@lous allons nous référer a
la Fig. 5.9b. ou I'on peut voir simultanément l'intensité de la résonancet 'oscillation
du nouveau mode collectif. Bien que l'intensité en un pointedl'espace réciproque soit
identique pour les deux excitations, la résonance ne couwvdepeine plus de 5% de la
zone de Brillouin tandis que le nouveau mode est beaucoup plétendu. La résonance
posséde une largeur de 0.35 A Le mode collectif a une demi-largeur & mi-hauteur
de 1.37A . Nous prendrons comme hypothése que cette oscillation esttrope dans le
plan (a;b). La surface occupée par la résonance est donc de 0.7 Aoit 3.6 % de la
zone de Brillouin (aveca=3.88 A), et celle occupée par le nouveau mode est de 1.47
A 2 soit 56% de la zone de Brillouin. Il est important aussi de net que nous n'inté-
grons pas ici suivantL, et que nous considérons I'évolution eh constante en premiére
approximation. En intégrant l'intensité pour les uctuations AF (la résonance) et pour
le nouveau mode il < 1), il apparait que le poids spectral du nouveau mode est d'un
ordre de grandeur plus grand que le poids spectral de la réaane.

5.3.7 Une seconde branche du nouveau mode magnétique

Les mesures que nous allons présenter maintenant ont étélissges sur le spectro-
meétre 2T (LLB, Saclay) en neutrons non polarisés avdg =4.1 A 1. Un ltre graphite
a été placé avant I'analyseur a n d'éliminer les harmoniquesupérieures.

Dans le composé proche du dopage optimald = 95K ), des mesures préliminaires
laissent supposer qu'une deuxieme branche du mode a 56 melétexa plus basse énergie.
Nous reportons sur laFig. 5. 14 ]la di érence entre basse (T=10K) et haute température
(T=200K) des coupes en energies pour di érents vecteur d'des :Q = (0:2;0:2; 4:8),
Q =(0:2,0:2,4:4), Q = (0:5;,0:5;4:8), Q = (0:5;0:5;4:4) et Q = (1:28 1:28,0). Sur
ces gures on remarque le mode autour de 56 meV déja mis en @vide. Ce qui est
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Figure 5.14 a. Diérence entre la basse et la haute température (10K - 20QKpour
les coupes en énergie e@ = (0:2;0:2;4:8), Q = (0:5;0:5;4:8), Q = (0:2;0:2;4:4),
Q =(0:5;0:5;4:4) et Q = (1:28,1:28,0). Le bruit de fond est une fonction de la forme
BF = A(Bosg10;!) Boseg200!)).
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intéressant c'est qu'un second pic apparait autour de 31 meWDe plus, le mode a 56
meV disparait aL = 0 tandis que le mode de basse énergie semble étre maximum pour
L = 0. Les courbes sont obtenues en utilisant pour le bruit de fonghe fonction de la
forme :

BF = A([1+ ng(10K;1)) (1 + ng(200K;! )] (5.2)

avecng(T;!) la distribution de Bose-Einstein décrite au chapitre 2 pagé3. Le si-
gnal au dessus de ce bruit de fond est déterminé par deux gaelsses centrées autour
de 56 meV et 30 meV.

Figure 5.15 Schéma de l'espace réciproque dans le plé&d O; 1);(1;1;0) ou sont
représentés par des points les vecteurs d'ondes ou ont étéefales coupes en énergie de
la Fig. 51471 La surface des points est proportionnelle a l'intensité dsignal :a gauche
pour le mode autour & 30 meV e& droite pour le mode a 56 meV.

Sur laFig. 5.15] on représente dans I'espace réciproque l'intensité medarpour les
di érents vecteurs d'onde de laFig. 5.141 La taille des points y est proportionnelle a
I'intensité. On remarque une faible dépendance dnpour le mode a 56 meV excepté en
L=0 ou il disparait. Pour le mode a 31 meV, il semble croitre IsquelL diminue avec
un maximum pour L=0.

Dépendance en température. Pour mesurer la dépendance en température du si-
gnal, on a suivi en température le vecteur d'ond® = (0:2;0:2; 4:4) pour des énergies
de transferts de 21,31,41,53 et 65 meV. Les résultats brutmsreprésentés-ig. 5.16a-

b. Pour déduire l'intensité magnétiqgue nous avons moyennéntensité mesuré pour 21
meV et 41 meV de transfert, dé nissant ainsi le bruit de fond pur le signal a 31 meV.
De méme, nous avons utilisé la moyenne entre l'intensité a 4leV et 65 meV comme
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Figure 5.16 a-b. Dépendance entempérature de l'intensité mesurée au veatdionde
Q =(0:2;0:2; 4:4) pour di érentes énergies. Les points en noirs correspondemux points
qui seront moyennés pour obtenir le bruit de fondc-d. Dépendance en température de
I'intensité magnétique a 31 meV ¢.) et 53 meV (d.) obtenue en soustrayant le bruit de
fond dé ni ci-dessus au signal, le tout divisé par le facteutte balance détaillée.

bruit de fond pour I'excitation a 53 meV. Sur laFig. 5.16¢-d. , nous avons soustrait ces
bruits de fond au signaux bruts, donnant ainsi l'intensité ragnétique que nous avons
divisée par le facteur de balance détaillée a n de pouvoir egarer leurs intensités. Il
apparait alors que ces deux modes ont la méme intensité poenecteur d'onde. A n de
déterminer la température d'apparition de ces excitationsous avons ajuste les données
par une fonction de type parametre d'ordre. Nous obtenonsaabk pour les deux modes
a 31 meV et a 53 meV une température de 17@0K. Ces deux modes magnétiques ap-
paraissent donc a la méme température. La di culté d'obteni une température précise
vient du fait que la ligne de bruit de fond est di cile a évalug avec les quelgques points
a haute température. Néanmoins, cet ordre de grandeur estngpatible avec les mesures
précédentes du mode a 56 meV observé dans le composé prochelahage optimal
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Composition | dopage| T; (K) | Tmag(K) | Imag (Mbarns)
H9832CUO4;064 0.102 61 372 13 42 0.3
HgBa2CuO4;084 0.134 79 248 23 05 01
HgBa,CuOggs | 0.136 81 | 228 18 06 0.1
HgBa2CUO4;ogo 0.144 89 - 0.0 0.15

Table 5.1 Diérents échantillons HgBa,CuO,. étudiés. L'intensité magnétique est
donnée pour la raig0; 1; 1).

(Tc=95K).

5.4 Discussion

Diagramme de phases. L'ensemble des points obtenus par diusion élastique de
neutrons polarisés dans la famillélgBa,CuQO,. est résumé dans Idab. 511 On les
reporte sur le diagramme de phases générique surHm. 5.17], ainsi que les données
obtenues dans la familler Ba,CuzOg.« du chapitre précédent. Une premiere remarque
est que l'évolution de l'intensité magnétique est identiqel dans les deux systemes, et
suit I'allure de T*. De plus, I'extrapolation linéaire de latempérature Ty,og de ces points
en fonction du dopage aboutit un point critique quantique por (T;p.) = (0;0:19),
identique a celui obtenu pourY Ba,CuszOg. . Cette valeur de concentration critiqgue est
en accord avec la littérature[[177,178].

5.4.1 Partie élastique

Angle du moment magnétique ordonné avec le plan CuO, Le probleme de

I'angle que fait le moment ordonné d'apres les mesures denbdyse de polarisation est
présent dans les deux familles de composés étudiées jusguaantenant. Alors que dans

la théorie des boucles de courants proposée par C.M. Varmes moments magnétiques
devraient se situer perpendiculairement aux pla@uO, on trouve une composante dans
ce plan non nulle.

La premiere tentative pour expliquer cet angle pour le systege Y Ba,Cu30¢. 4 a été
d'impliquer la faible symétrie du composé et notamment le dipling (les oxygenes et les
cuivres ne sont pas dans le méme plan). Aji et al.|[2] proposexiors un couplage spin-
orbite entre le spin de I'électron et le moment orbital générpar le courant de ce méme
électron. La composante dans le plan est de I'ordre de 0.04, trop faible pour explique
un angle de 45 20 degrés, déterminé expérimentalement par I'analyse delg@sation.
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Figure 5.17 Diagramme de phases générique des cuprates sur lequeire : les
température d'apparition de l'ordre AF a Q = 0 observé dans cette thése et dans la
référence [|67] poury Ba,CuzOg:x €n rouge et HgBa,CuOy.x en bleu. Ces lignes
reproduisent la dépendance en dopage de la température d/erture de pseudo-gap T*
mesurée par résistivite[[98, 203]. L'extrapolation linéa conduit & un point critique
guantique autour de 19% de trous en accord avec les mesurestlitrmodynamiques
[177,[178]. Les symboles pleins correspondent a la températT,,, et les symboles
vides a la température critiqueTc. Les losanges bleus correspondent a la température
d'apparition de la nouvelle excitation magnétique.

Dans le composédHgBa,CuO,.y, ce dimpling n'existe pas : le systeme est parfai-
tement tétragonal, et il ne peut y avoir de couplage spin-ol@. De nouveaux travaux
théoriques ont été menés par Weber et al. [198]. Ces calcués pne méthode de Monte-
Carlo ont montré que les boucles de courants dans le plan paient étre stabilisées sur
de petits clusters. Mais les courants orbitaux ne sont stads dans la limite thermodyna-
mique que lorsque I'on prend en compte une forte hybridaticavec les oxygénes apicaux.
En d'autres termes, il faut inclure les orbitales des oxyges apicaux, et donc considérer
un modéle a 5 bandes : celle du cuivre, les deux orbitales deygenes planaires, et
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en n les deux oxygénes apicaux. Les courants circulent atodans les triangles formés
par les oxygenes des plans et les oxygénes apicaux sans passele site du cuivre.
La principale conséquence de ces résultats est que la physiage serait plus contenue
dans les plan€CuO,. Il est alors possible de considérer deux modeles di éremisur ces
boucles passant par I'oxygene apical : un modele constitué deux boucles de courants
et un autre constitué de quatre boucles de courants. Ces demodéles sont illustrés sur
la Fig. 5181 Si I'on considere ces scénarios, on obtient alors des vasenon nulles pour
I'intensité magnétique sur les raies de la form¢;0;L). Cependant, nous n'observons
aucun signal aux incertitudes statistiques pres un tel sigh que ce soit dans la famille
Y Ba,Cu30g:x 0U HgBa,CuOy. «.

Figure 5.18 Deux modeles possibles proposés par Weber et al. |188fmettant
d'expliquer la composante dans le plafa; ) du moment ordonné mesuré par di usion
élastique de neutrons polarisésA gauche , deux boucles de courants passent par les
oxygenes apicauxa droite quatre boucles de courant sont impliquées. Dans les deux
cas le moment total est nul, et le courant ne passe pas par légesilu cuivre. Cela remet
en cause l'aspect bidimensionnel de la physique des cupgate

Fluctuations quantiques de la phase CC n . La fonction d'onde minimisant
I'énergie du modéle de Varma n'étant pas un état propre du Haltonien de la théorie
des boucles de courant, il peut étre important de prendre erompte les uctuations
quantiques associées. C'est I'idée développée par He e{&f]. Ce nouveau terme dans
le Hamiltonien est composé d'opérateurs de rotation. Celai permet de passer ainsi d'un
état a un autre parmi les quatre états possibles représentégy. 8.11 L'état quantique
du systeme s'écrit alors comme une combinaison linéaire dgpsatre états classiques
possibles. Il faut noter que dans ce cas particulier, le sgste peut étre considéré comme
une superposition de 4 spins S=1 situés sur chacun des bamntoes des triangles de
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la plaquette CuO,. Il n'y a pas de composante planaire réelle et les moments son
bien perpendiculaires aux plan€u0O,. La composante planaire observée par di usion
élastique de neutrons est une conséquence des interférerergre les 4 états quantiques

superposeés et le neutron. Ces calculs ont permis entre astiexpliquer les résultats de

di usion inélastique de neutrons dans ces systemes.

5.4.2 Partie inélastique

Une excitation associée a l'ordre AFa Q=0. Dans ce chapitre, nous avons mis
en évidence une nouvelle excitation magnétique dans la féimiHgBa,CuO,. 4. Cette
excitation se développe en dessous deyc Tiag T , dans le régime sous-dopé,
pour au moins deux concentrations di érentes correspondaa des T de 65K et 95K. Il
est alors raisonnable d'associer ce houveau mode a la phasgseudo-gap. De plus, la
faible dispersion de cette excitation autour de 56 meV est @tcord avec une excitation
du type retournement de moment orbital dans le motif proposgar C. Varma. En e et,
ce modele appartient a la classe d'universalité du modeleAdhkin-Teller. Ce modele
constitué de deux sous-réseaux de modeéles Ising couplésdadra des excitations peu
dispersives du fait de sa symétrie discréte |85].

Un candidat pour le couplage électron-boson. L'un des challenges des supra-
conducteurs a haute température critique est de déterminémteraction responsable de
I'appariement des paires de Cooper. Parmi les candidats gdses apparait le couplage
entre les électron et un boson, comme dans le cas de la supnacmtivité conventionnelle
avec |'échange d'un phonon. Lorsque I'on regarde les spestides excitations de charges
par photo-émission[[117], de conductivité optiqué [B9, 20&t de STM (Bi2212) [121],
on observe des anomalies dans la méme gamme d'énergie. Lesures de conductivité
montrent en e et un pic dans I'énergie propre optique (analgue a la I'énergie propre des
quasiparticules en ARPES) autour de 56 meV dans le compoBgBa,CuQOy.x [207].
Ceci a été interprété comme la signature du couplage des élecs avec la résonance (ou
les phonons). Mais a la lumiére des nouveaux résultats préss dans ce chapitre, il est
possible que le nouveau mode magnétique soit une explicatalternative a ces mesures.
Le poids spectral de la nouvelle excitation étant d'un ordrde grandeur supérieur a la
résonance, linteraction entre électrons s'en trouve ramitcée et permettrait peut-étre
d'expliquer les fortes températures critiques observédsfaut néanmoins garder a I'es-
prit que le spectre magnétique n'est qu'une partie des ucttions que I'on doit intégrer
pour générer une glue responsable de l'appariement supnadocteur su samment forte
pour expliquer les hautes températures critiques.
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Chapitre 6

Etude de la phase de pseudo-gap de la
famille Las ySrxCuOgy

6.1 Présentation de la famille La, 4Sry,CuO,

6.1.1 Structure cristalline

Figure 6.1 Structure cristalline du composéla, 4Sr,CuQ,.

Le composélLa, 4Sr,CuO,4 a une structure cristalline orthorhombique suivant les
diagonales des plaquette€uO, dans la gamme de dopage et de température ou nous
allons I'étudier. La maille est centrée, ce qui a pour consgence l'absence de pic de
Bragg sur certaines raies notamment la rai€l;0;0). Les raies autorisée satisfont la
régleH + K + L = 2n. Ses paramétres de mailles soat 5.33A,b 5.38 Aetc 13.16
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6.1 Présentation de la familleLa, ,Sr,CuO,

A dans les notations orthorhombiques [154]. Etant donnée faible orthorombicité de
l'ordre du centieme d'Angstrom, et pour un souci de facilitdle comparaison avec les
autres systémes, nous allons adopter les notations tétragdes aveca b 3.85 A et
c 13.16 A

Figure 6.2 Diagramme de phases du compodén, xSry,CuO,4. Ty correspond a la
température de gel de I'ordre magnétique observé par RMN etuons. On observe pour
une concentration de 1/8 un maximum de cette température (dprés [135]). Pour cette
concentration particuliere des mesures de di usion de naans montrent un ordre ma-
gnétique incommensurable a longue portée [174, 109,1196].

6.1.2 Intérét et propriétés de ce systeme

L'intérét de rechercher cet ordre universel dans la phase geeudo-gap de ce composé
est qu'il est I'archétype des cuprates. C'est en e et le preier supraconducteur a haute
température critique a base d'oxyde de cuivre découveft |R®t de nombreuses études
ont été menées sur une large gamme de dopages. Bien gu'ayard Tic maximale assez
faible ( 38K au dopage optimal), il est considéré comme une référemae une grande
partie de la communauté scienti que. Une autre particulaté de ce systeme est la pré-
sence simultanée de la supraconductivité et d'un ordre magéfique de type verre mesuré
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6 Etude de la phase de pseudo-gap de la famill@, ,Sr,CuQ,

notament par RMN et par SR [102]. La température de gel de cet ordre magnétique
est centré autour de la concentration de 1/8, pour laguelleednombreuses mesures de
di usion de neutrons montrent un ordre magnétique a longue qurtée [174,109| 196].
Le diagramme de phases de cet ordre est représehtg. 6.21 Bien que la symétrie du
réseau de cette famille de composés soit orthorhombiqueded des diagonales dans la
région du diagramme de phases que nous allons étudier, nodsgerons les notations
tétragonales pour faciliter la comparaison avec les autresmposés étudiés.

Figure 6.3 a. etb. Schéma dans l'espace réel de l'organisation des lignes darghs
(sans spins) et des lignes antiferromagnétiques. Les dewnthines possibles rendent la
mesure d'une anisotropie 1D impossible. Schéma de la premiere zone de Brillouin. En
noir sont représentés les zones de |'espace réciproque ot@esent les pics magnétiques
de sur-structure dus a l'organisation des lignes ARl. Mesure du pic magnétique dans
Laie xNdosSryCuO, par di usion élastique de neutrons d'aprés [182].
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6.2 Présentation de I'échantillon étudié

Dans les composés parentsa, yBa,CuO, et La;g xNdosSryCuQy,, il existe a
basse température une phase statique magnétique (Onde denBig¢ de Spin) présente
aQc =(0:505) (;0) (0:505) (0; ) ainsigu'une Onde de Densité de Charge
aQ =2Q [182]. LaFig. 6.31 montre clairement un signal magnétique incommensu-
rable dans le composéa;s xNdosSryCuO, a basse température. La position de cette
incommensurabilité est reportée sur le schéniab.3c. Pournt@r une image simpli ée
dans l'espace réel de cette instabilité, on peut la représencomme une alternance de
lignes de charges, ou se concentrent les trous introduitsrpdopage, séparées par des
lignes de spins antiferromagnétiques en opposition de pbade chaque coté de la ligne
de charges. Une illustration est donnéEig. 6.3a-b . Cette phase magnétique n'a donc
rien & voir avec l'ordre statique AF aQ = 0 observé dans les sections précédentes. En
e et la phase dite de "stripes" brise non seulement la symé& par renversement du
temps mais aussi celle de l'invariance par translation du $éau. Il ne s'agit donc pas
d'une phase aQ = 0. La réponse magnétique n'est donc pas localisée au méme ertdr
dans I'espace réciproque.

6.2 Présentation de I'échantillon étudié

6.2.1 Détermination du dopage et de la température critique

L'échantillon que nous allons étudier est constitué de treimonocristaux co-alignés,
le tout faisant environ 7g. Les échantillons ont été fabriges au PSI par E. Pomjaku-
shina. Le montage est représenteig. 6.41 Nous avons mesuré la température critique
par dépolarisation du faisceau de neutrons sur la rai@;0;0). La température ainsi
mesurée est de 25K comme on peut le voir surfag. 6.41

Dans le régime sous-dopé dea, ,Sry,CuQ,4, une propriété remarquable est que le
parametre d'incommensurabilité est directement proportionnel a la concentration en
strontium et a la concentration en trous([201]. Nous avons do étudié les incommensu-
rabilités dans notre échantillon pour en déterminer le dogge. Nous avons fait une coupe
en Q autour de la position AF (0:5; 0:5) dans la direction dea . Cette mesure a été faite
sur le spectrometre 4F1 au Laboratoire Léon Brillouin pour mutransfert d'énergie de
h! =3 meV aveck; =2.57 A * & une température de 10K sur un des trois échantillons. On
ajuste ensuite la position des pics incommensurables avesud Gaussiennes. Le résul-
tat présenté Fig. 6€.5a. indique une incommensurabilité de=0.085. On en déduit une
concentration de x=8.5% en trous par cuivre des plarGuO, pour notre échantillon. Ces
valeur de la concentration et d& ¢ sont en accord avec les mesures de susceptibilité [144].
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Figure 6.4 Mesure de la température critique par dépolarisation @ neutrons sur la
raie (0; 0; 4). Cette technique est décrite page 1D5. Pour ce composé, ooutre Tc=25K.

6.2.2 Ordre magnétique statigue incommensurable

Dans le composé que nous avons étudlég, ,Sr,CuO, pour un dopage de 8.5%,
nous avons chercheé si cette incommensurabilité était présea! =0 meV a basse tempé-
rature. Pour cela nous avons e ectué la méme coupe que poutatéiner le parametre
d'incommensurabilité pour di érentes températures : 2K, 30K et 120K. Ces mesures
ont été faites sur le spectrométre 4F1 au LLB avec des neutpolarisés sur I'ensemble
des trois monocristaux co-alignés. Nous représentons laédénce en température 2K-
30K ainsi que 2K-120K de l'intensitéSF sur la Fig. et d . On n'‘observe aucun
signal magnétique incommensurable pour ces échantillonand la gamme erQ mesu-
rée. On peut alors se poser la question de I'évolution du panatre d'incommensurabilité
en fonction de I'énergie. On reporte sur l&ig. 6.5¢. la position du pic incommensu-
rable pour di érentes énergies. Ces résultats ont été obtes sur le spectrometre 4F1
(ki = 1:55A 1) pour les énergies de transferts inférieures a 4 meV et susjgectromeétre
2T (neutrons thermiques,k; = 2:662A * et collimation de 20' surk;) pour les points
a 4 et 8 meV en neutrons non polarisés a basse température (K5 La méthode de
détermination est la méme que pour la mesure du dopage a 3 m&h n'observe aucune
évolution de la position des pics incommensurables en foioct de I'énergie. L'absence
de signal élastique n'est donc pas due a un déplacement dedommensurabilité.
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Figure 6.5 a. Coupe a énergie constant@! =3 meV autour de Qar = (0:5;0:5)
dans la directiona mesurée en neutrons non polarisés sur le spectrométre 4Ft su
un des trois échantillons. Un schéma de la position des pigscommensurable dans
la zone de Brillouin est représenté au-dessus. On observe fgcs incommensurables
en Qc = (0:5850:5) et Q¢ = (0:4150:5) ( =0.085) correspondant a un dopage de
8.5% d'apres[[201]c. Evolution de la position du pic incommensurable en fonctiode
I'énergie a T=5K mesurée en neutrons non polarisés avec demutrons froids sur 4F1
(ks = 1:55A 1) pour h! inférieurs & 4 meV et avec des neutrons thermiques sur 2T
(ki = 2:662A ! et collimation sur k; de 20', analyseur plat) pour les points a 4 et 8
meV. b et d. Mesure de di usion élastique ! =0 meV) de neutrons polarisés autour de
Qic = Qar +(; 0) =(0:5850:5) dans la directiona . La gamme enQ observée gure
en bleu sur laFig. c . Cette coupe correspond a la éche bleue sur le schéma de laeo
de Brillouin ci-dessus.b. et d. . Di érence entre 2 et 30K (0.) et entre 2 et 120K (.)
de l'intensité SF mesurée en con gurationHpx en di usion élastique (! =0).
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6.3 Reésultats de diusion élastique de neutrons pola-
rises

6.3.1 Absence d'ordre a longue portée

Figure 6.6 L'inverse du rapport de ipping reporté ici représentel’intensité magne-
tique par rapport a l'intensité nucléaire. Sur les pics de Big(1;0; 1), on n'observe aucun
ordre a longue portée dans notre échantillon dea;.915Sro.0s5CUQ, (rouge). A titre de
comparaison, la méme courbe est reportée pour le cas de lterd longue portée observeé
dansY Ba,CuzOg.¢ (noirn)[67].

Lorsque I'on mesure le rapport de ipping sur la raie de Bragdl;0;1) dans le
composélas.g15Sro.0ssCUO,4, ON N'observe aucune diminution de celui-ci a basse tem-
pérature, comme on l'observe dans les autres familles de @tps étudiées dans cette
these. Sur laFig. 6.6] on compare l'inverse du rapport de ipping pour cet échantibn
et I'échantillon Y Ba,CuzOg4[67]. L'inverse du rapport de ipping représente le rapport
entre l'intensité SF et l'intensité NSF, c'est-a-dire I'évolution de l'intensité magnétique
par rapport au signal nucléaire. Dans le cas ¥'Ba,Cuz0Og 0N Observe une remontée
de l'inverse du rapport de ipping en dessous d&m,,q=220K, traduisant I'apparition
de l'ordre AF a Q = 0 tandis qu'il reste constant en température pour le composé
La1.915Sr0:085CUO,4. Deux scénarios peuvent expliquer cette di érence :

1. il n'y a pas d'ordre magnétique dans ce composé comparahleelui trouvé dans
les autres familles de cuprates. Ceci parce qu'il n'est pagpent dans ce systeme,
ou alors la concentration en trous est trop faible et cet ordrdisparait a faible
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dopage. En e et, on observe pour cette concentration une deude l'intensité et
de la température d'apparition de I'ordre dans le composé Ba,Cu3Og.45.

2. l'ordre n'est pas a longue portée et son intensité est répia dans l'espace réci-
proque, la rendant indétectable en suivant I'évolution enempérature d'un point
de I'espace réciproque, situé sur un pic de Bragg nucléairentl la section e cace
est de l'ordre du barn.

Les propriétés associées au pseudo-gap étant moins margquisms ce systemé [181],
nous avons pensé que l'ordre orbital pouvait se trouver dams état moins ordonné et
caractérisé par des longueurs de corrélations plus court&@ans ce cas l'intensité ma-
gnétique serait redistribuée sur une plus large portion despace réciproque, rendant sa
détection en un seul point quasiment impossible. Dans ce céiapproche expérimentale
change totalement : il ne sut plus de suivre un point de l'espce réciproque en tem-
pérature. Il faut donc e ectuer une coupe erQQ autour des pics de Bragg et mettre en
évidence un signal centré sur les valeurs entierestdeet K mais de largeur plus grande
que la résolution instrumentale. De ce fait, la di culté liée a la stabilité, 'homogénéité
de la polarisation et la qualité de polarisation disparait pisqu'il faut alors mesurer a
c6té du pic de Bragg ou l'intensité due a la fuite de polarisan du Bragg nucléaire est
trés réduite. La di culté est alors la mesure d'un signal trés faible dont on ignore la
largeur dans I'espace réciproque.

6.3.2 Ordre magnétique a courte portée

Nous avons commencé notre recherche d'un ordre a courte @arten e ectuant une
coupe dans la direction(1; 1;0) dans le canalSF autour de la raie (1;0;0) a basse
température (T=30K). Le résultat reporté sur laFig. 6.7a. indique un signal centré en
Q = (1;0;0). La méme mesure a haute température (T=210K) reportée sur laméme
gure montre clairement que ce signal a disparu. Etant donrela structure centrée de la
maille cristalline de ce composg, ce signal ne peut étre dieuuite de polarisation. En
e et laraie (1,0,0) est interdite par la symétrie du cristalet aucun signal n'apparait donc
dans le canalNSF (et la premiere harmonique = 2 supérieure est Itrée par un ltre
PG placé avant le bender sik;). Lorsqu'on e ectue la méme coupe pour une valeur de
L = 0:5, on remarque qu'un signal un peu moins intense est présent @3et disparait a
T=120K et T=210K. La largeur totale du signal dans la coupe swant la diagonale est
de 4=0.11 0.2r.l.u. Apres déconvolution par la fonction de résolutig la largeur du si-
gnal conduit a une longueur de corrélation suivant la diagate de (1.1.0) = 2= =11 2
A, soit environ trois mailles cristallines. An de détermirer la longueur de corrélation
suivant I'axe a, nous avons mesuré la coupe & suivant la direction (1; 0; 0) autour de
la raie (1;0; 0:45). Ce résultat est présentd-ig. 6.7b . Le signal est toujours présent a
30K et disparait a 300K. Suivanta , la longueur de corrélation déduite apres déconvo-
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Figure 6.7 a. Coupe suivant la direction(1; 1;0) autour de la(1;0;0) et (1;0; 0:5)
pour di érentes températures dans le canabF et en con guration Hpx. b. Coupe sui-
vant a autour de(1;0; 0:45)dans le canaSF a 30K et 300K.c. Suivi en température du
signal en(1; 0; 0:5) et du bruit de fond en(0:8; 0:2; 0:5) dans le canalSF en con guration
de polarisationHpx.

lution est de (1.0.0)=8 3 A soit environ deux mailles cristallines. D'autres coupesn Q
ont été faites pour di érentes valeur deL=0, 0.2, 0.45, 0.5 et 0.9. Les résultats bruts des
coupes a di érentes températures = 0:5 sont représentés sur I&ig. 6.7b . Il apparait
déja a ce stade que le signal est présent pour plusieurs vasedeL et que son intensité
est peu dépendante dé.
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Température de transition. La suite logique pour déterminer la température de
transition associée a ce signal a été de suivre le point de nmaxm d'intensité Q =
(1;0; 0:5) ainsi qu'un point de bruit de fondQ = (0:8; 0:2; 0:5) en température. Le choix
du point de bruit de fond s'est fait a partir de la coupe erQ gurant sur la Fig. 6.7a .
La Fig. 6.7¢ présente le résultat de I'évolution de l'intensité de ces de points. Pour
une meilleure comparaison, un décalage a été ajouté aux peide bruits de fond an
gu'ils se superposent au signal a haute température. On obge une augmentation du
signal magnétique en dessous d&,,q=120 10K. Le signal persiste dans la phase su-
pracondutrice sans discontinuité. L'ordre ne semble pas @cté par la supraconductivité.
Cette température de transition est bien inférieure a cellattendue pour T*, autour de
200K pour cette concentration[[181].

Un ordre 2D. L'intensité magnétique trouvée pour toutes les coupes a direntes
valeurs delL est reportée sur laFig. 6.8d. en fonction deL. On remarque une faible
dépendance e indiquant que les moments sont peu corrélés suivant I'axedu cristal.
Ceci peut étre da a la structure centrée de la maille qui emg#erait les électrons de
tunneler et donc empécherait I'ordre de s'établir suivantdxe c. L'ordre a courte portée
peut aussi expliquer ceci. En e et, si l'ordre n'a qu'une faile longueur de cohérence
dans les plans, la mise en cohérence suivant I'agele gain d'énergie provoqué par la
mise en ordre 3D sera plus faible que I'énergie thermique. taractére bi-dimensionnel
de cet ordre pourrait donc étre une conséquence directe delilaite des corrélations
planaires. Parmi les autres explications possible guredtientation des lignes de charge
d'un plan a l'autre. Si ces lignes de charges sont perpendaives d'un plan a l'autre,
on comprend intuitivement que les corrélations suivant e c ne vont pas étre facilitées.

Absence de signal dans le canal NSF. A n d'étre sdr que le signal ne provient pas
d'une contamination du canalNSF, nous avons véri é qu'aucun signal n'apparaissait
dans le canalNSF autour de Q = (1;0;0:5) ou le signal magnétique a été mis en évi-
dence dans le can&F. Comme nous le voyons sur Igig. 6.8é. le signal ne provient pas
d'une fuite de polarisation d'une di usion parasite qui segit apparu dans le canaNSF.

Symétrie de l'ordre. Nous sommes donc en présence d'un ordre magnétique a courte
portée peu correlé suivant I'axe. La température de transitionT,g apparait plus basse
que celle attendue pour T*. On peut alors se demander si nouarfpns toujours du
méme ordre magnétique que celui observé dans les autres feside cuprates. Pour
répondre a cette question, nous avons mesuré ce signal autdwne raieH = K = 0.
Nous nous sommes placés au méme module@ejue pour la raie(1;0; 0) c'est-a-dire
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Figure 6.8 a. Coupe dans l'espace réciproque suivant la directi¢f; 1;0) autour de
(1;0;0) dans le canalSF pour la con guration Hpx (rouge) et analyse de polarisation
pour le maximum situé enQ = (1;0;0) et deux points de bruits de fond enQ =
(0:8;1:2;0) et Q = (1:2;0:8; 0) avecHpy en vert etHpz en bleu. Le bruit de fond (BG en
noir) est determine a partir des trois polarisations par ladrmule : BG=2I sg Hpx -l s Hpy -

I s Hpz- b. Di érence entre 30K et 120K de la coupe suivara autour du vecteur d'onde
Q =(0;0; 3:65) (méme module deQ que pour la raie(1;0; 0), voir texte) dans le canal
SF en con guration Hpx. c. Dépendance er. de lintensité magnétique déduite des
coupes erQ. d. Di érence d'intensité entre la basse (T=30K) et la haute tenpérature
(T=110K) pour deux points : un point de bruit de fond enQ = (0:8250:1750:5) le
point du maximum d'intensité (Q = (1;0; 0:5)) dans le canalNSF.

en Q = (0;0;3:65). Se placer au méme module d@ permet de conserver les mémes
conditions de mesures sans trop changer la position du spectetre. En e et, le seul
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Figure 6.9 Coupe suivant I'axea autour du vecteur d'onde(0;0; 3:65) de linten-
sité SF a basse température (T=30K en rouge) et a haute températurel €120K en
vert). On n'observe aucun surplus d'intensité a basse temgadure centré enH = 0. La
di érence est reportée sur leFig. 6.9b.

mouvement a e ectuer est la rotation de I'échantillon. On bgé cie ainsi a priori du
méme bruit de fond et la méme qualité de polarisation. Les rdtats sont représentés
Fig. 6.91 pour les coupes a haute (T=120K) et basse température (T=30KLa di é-
rence[6.8b. mise a la méme échelle queHagy. 6.84. ne montre aucun pic centré en
H = 1. L'ordre a courte portée dans ce composé possede bien la m&ymétrie que
dans les autres composés puisqu'aucun signal n‘apparaitupdd = K = 0.

Analyse de polarisation. L'étape suivante a été de procéder a I'analyse de polari-
sation de ce signal. Nous reportonBig. 6.8a. I'analyse des deux points de bruits de
fond et le point au maximum de l'intensité pour les trois polasation Hpx, Hpy et Hpz.

Il apparait que les intensités dans les polarisationdpy et Hpz sont identiques aux
incertitudes statistiques pres et égales a la moitié de Itensité dans la con guration
Hpx. Nous avons donc une régle de somme respectée ne laissarg gl doute sur la
nature magnétique du signal. L'analyse donne un moment imeé d'environ 45 degrés
par rapport aux plans CuO,, comme dans YBCO.

Mise en unités absolues. A n de comparer l'intensité du moment a celle mesu-
rée dans les autres cuprates, il nous faut intégrer la toté#i du signal dans l'espace
réciproque. L'intensité magnétique intégrée est alors déie par :
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R
5 = _Ima(QFQ
d2Q

L'intégration se fait uniquement dans le plan car le signalst indépendant delL
comme nous l'avons vu. Nous prendrons pour lintensité magtque mesuréd nyg la
forme d'une Gaussienne centrée €dp = (1;0) de la forme :

(6.1)

Imag(Q) = 1o @) 2IQ  Qaoj” (6.2)

ou lo correspond a lintensité maximale au centre du signal de fdre de 40 coups
dans I'échelle utilisée, et la longueur de corrélation déduite des coupes €n On obtient
alors :

2
a lo

41n (2)

Pour simpli er on considerera que le signal est isotrope (ete malgré la petite dif-
férence de longueur de corrélation suivant la diagonale éaxe a observé expérimen-
talement). Aprés déconvolution de la résolution instrumeale, nous avions trouvé une
longueur de corrélation de l'ordre de=11 A. En normalisant Smaq Sur le pic de Bragg
nucléaire(1; 0; 1), on obtient une intensité magnétique saturant a 1.2mbarnglu méme
ordre de grandeur que pour les deux autres familles de comge®tudiés. On peut en
déduire la valeur du moment locaM . en utilisant la formule :

Smag = (6.3)

Sag () = 131 (%5 M 64)

avecr3=290 mbarns (longueur de di usion magnétique) et f(Q) le faeur de forme
magnétique de I'objet compris entre 0 et 1. On prendra pour e estimation jf (Q)j* =
0:5 pour la raie (1;0; 1). On en déduit une valeur du moment locaM,c 0.1 g. Cette
valeur du moment est comparable a celle trouvée pour les coogesY BCO et Hg1201
Cela remet en cause le lien de proportionalité entre I'amplide du moment ordonné et
la température d'apparition de I'ordre. Nous reviendronsws ce point dans le chapitre
7.

6.4 Reésultats de di usion inélastique de neutrons

6.4.1 Interaction avec les uctuations magnétiques incomm en-
surables

Comme nous l'avons introduit dans la présentation de I'échéillon, on observe dans
ces systemes du magnétisme incommensurable, souvent désacun modéle de type
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6.4 Résultats de di usion inélastique de neutrons

Figure 6.10 a. Coupes dans la directiora autour du vecteur d'onde AF pour une
énergie de 4 meV. Chaque coupe est ajustée par une fonctionstituée de 4 gaussiennes
centrées sur les incommensurablité comme illustré sur ldhémab. b. Schéma de la zone
de Brillouin. Les points noirs indiquent la position des ineammensurabilitées et la eche
bleue la coupe e ectuée dont le résultat se trouvEig. a. c. Mapping de la partie ima-
ginaire de la susceptibilité magnétique déduite de l'intesité magnétique dans le repere
(Q,T). d-f. Evolution de la partie imaginaire de la susceptibilité ¢.), du paramétre
d'incommensurabilité (cf Fig. b. ) e. et de la pleine largeur a mi hauteur (FWHM)
des pics non déconcoluée de la résolution (en r.lfu.en fonction de la température.
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