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Introduction

Introduction

Cette theése est consacrée a I’étude des propriétés électroniques de transport a I'état
normal de cuprates en fonction du dopage en oxygéene.

L’intérét majeur pour une telle étude vient principalement des propriétés de 1’état
normal des cuprates, inhabituelles par rapport a celles des métaux ordinaires (variation
linéaire en fonction de la température de la résistivité, effet Hall dépendant de la
température...), considérées surtout comme la manifestation des interactions fortes entre les
¢lectrons. De plus, le mécanisme a l'origine de 1'instabilité qui méne a la formation des paires
de Cooper et a l'apparition de la supraconductivité, indéterminé apres plus de dix ans de
recherche intense, doit se manifester a travers les propriétés électroniques dans 1'état normal.
Celles-ci sont fortement dépendantes du nombre de trous dans les plans CuO,, sieges de
supraconductivité, et elles changent progressivement, en diminuant le dopage, d'un
comportement métallique vers un comportement isolant antiferromagnétique.

Le changement des propriétés €lectroniques le plus étonnant se passe dans la région
dite sous-dopée ou le nombre de porteurs est plus petit que celui qui maximise la température
de transition supraconductrice. Ce changement, d'abord mis en évidence par les mesures de
RMN et de neutrons dans le composé YBCO, a été attribué a la suppression des excitations
magnétiques et a l'ouverture d'un pseudogap de spin. Par la suite, I'existence d'un pseudogap
lié¢ a la suppression des excitations électroniques des charges a été observé dans les spectres
de photoémission du composé BiSrCaCuO. Finalement diverses manifestations de cet effet
ont été établies par les différents types d'expériences sensibles au spin ou a la charge. Le
pseudogap, observé bien au-dessus de la transition supraconductrice, indique I'existence d'un
nouveau type de mouvement des électrons corrélés. Mais il n'y a pas encore de réponse quant
a savoir s'il s'agit de paires de Cooper préformées ou d'une conséquence des fortes
corrélations antiferromagnétiques. ..

Notre étude a été menée en parallele sur les deux phases (n=1 et n=2) de la famille
Bi,Sr,Cay 1Cu,Onnia+5. Le fait qu'il y ait le méme réservoir de charges dans les deux phases
permet une comparaison plus directe des propriétés électroniques en fonction du dopage, et de
l'effet de pseudogap pour deux systémes ayant un nombre différent de plans CuO, et des
températures critiques différentes. Les systémes choisis sont réalisés sous la forme de films

épitaxiés qui sont trés bien adaptés pour les mesures de transport dans les plans CuQO;. De
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plus, le changement de la teneur en oxygene, qui entraine le changement du nombre de

porteurs dans les films, se fait facilement et de fagon réversible, comme cela a été démontré

dans une étude précédente. Cet avantage des films par rapport aux autres formes

d'échantillons (monocristaux, céramiques,...) a permis de suivre 1'évolution des propriétés

¢lectroniques d'un méme film a travers le diagramme de phase.

Ce mémoire est divisé en quatre parties :

Chapitre I Il s’agit d’une introduction sur les propriétés caractéristiques des
cuprates a partir de leur diagramme de phase (température vs. dopage). Le plus grand
poids est donné a la partie normale du diagramme de phase et a I’ouverture du pseudogap
du coté sous-dopé. Un choix d'expériences a été présenté concernant l'observation de cet
effet sur Bi,SryCay.1CuyOoniass (n=1 et n=2) ainsi que quelques scénarios théoriques

possibles en considérant surtout les propriétés de transport.

Chapitre 11 Les composés étudiés sont présentés en méme temps que leurs
conditions d’élaboration sous forme de couches minces et que les méthodes de leur
caractérisation. On a présenté également le procédé¢ utilisé pour changer leurs propriétés
¢lectroniques et parcourir le diagramme de phase. A la fin de ce chapitre, on décrit les

techniques expérimentales utilisées pour effectuer les mesures de transport.

Chapitre 111 Ce chapitre est consacré a 1’étude comparative des deux phases (n=1 et
n=2) de la famille Bi,Sr,Ca, ;Cu,Onn14+5. La variation de la résistivité et de 1’effet Hall en
fonction de la température est étudiée en parcourant le diagramme de phase sur les mémes

films avec une analyse détaillée de I’effet de pseudogap.

Chapitre IV L’effet d'un champ magnétique intense (jusqu’a 20 Teslas) sur 1’effet de
pseudogap est étudié par la mesure de la magnétorésistance de la phase Bi,Sr,CaCu,0gs+5
(n=2). La tendance générale de I'évolution des propriétés de 1’état mixte (anisotropie, ligne

d’irréversibilité, énergie d’activation) en fonction de dopage est également présentée.
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Chapitre I : Propriétés électroniques générales des Cuprates

Le changement complexe des propriétés électroniques des cuprates est décrit a partir
de leur diagramme de phase (T, dopage). Chaque région (la région antiferromagnétique, 1'état
supraconducteur et 1'état normal) est introduite séparément. L'état supraconducteur est décrit
brievement afin d'introduire les notions utilisées dans la suite (gap supraconducteur, etc.) et
afin de mettre en évidence les principales différences entre les cuprates et les
supraconducteurs classiques.

La partie normale du diagramme de phase est considérée de fagon plus détaillée et d'un
point de vue surtout expérimental. On présente un choix d'expériences qui montrent
I'ouverture du pseudogap dans la partie sous-dopée du diagramme de phase. Ces expériences
ont été citées pour faciliter plus tard la comparaison avec nos résultats et pour présenter un
autre aspect du méme phénomeéne que celui décrit dans ce mémoire.

En deuxiéme partie de ce chapitre, les différents scénarios possibles concernant le
pseudogap seront discutés comme précurseur de la supraconductivité ou comme effet
d'origine magnétique. En raison du nombre énorme de publications, un choix limité de
modeles théoriques (surtout ceux qui considérent les propriétés de transport) sera présenté en

essayant d'illustrer les différents types de mécanisme proposés.
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A. Diagramme de phase

Les supraconducteurs a haute température critique (SHTC) a base d'oxydes de cuivre
présentent un diagramme de phase (température, dopage) analogue a celui schématisé sur la
figure 1. En variant le dopage en porteurs, on fait varier les propriétés é€lectroniques du
systéme des propriétés d'un isolant antiferromagnétique (AF) aux propriétés d'un métal en
passant par la région supraconductrice (SC).

Au fur et a mesure que I'on augmente le nombre de porteurs, la température critique,
T., augmente a partir de zéro jusqu'a une valeur maximale qui correspond au dopage
optimum, et aprés elle diminue jusqu'a destruction compléte de la supraconductivité et
restitution d'un comportement purement métallique lequel n'est pas accessible pour tous les
systémes. Les régions a droite et a gauche de 1’état optimal s'appellent respectivement la
région surdopée et la région sous-dopée du diagramme de phase. Dans la région sous-dopée
une nouvelle ligne (ou méme deux nouvelles lignes) apparait qui correspond a la température
T* en dessous de laquelle il y a suppression des excitations €électroniques de basse énergie. Ce
passage connu sous le nom "d'ouverture d'un pseudogap" est observé dans pratiquement
toutes les expériences (RMN, diffraction de neutrons, photoémmision ARPES, chaleur

spécifique, effet tunnel, reflectivité optique, transport électrique, etc.) [1].

T*
\
\
\
: \dopage optimum
\
\
région N région
T sous-dopée N surdopée
cmax f-------\------------- P
isolant métal
Tc
AF / SC
/ .

dopage en trous dans le plan CuO,

Figure 1 : Diagramme de phase schématique et la variation des températures caractéristiques en fonction du

nombre de porteurs pour les cuprates
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Al. Région antiferromagnétique

Les ¢états parents des états supraconducteurs sont les états isolants
antiferromagnétiques, au-dessous de la température de Néel Tn. Les propriétés magnétiques
proviennent des ¢électrons "d" situés sur les atomes de cuivre des plans CuQO,.

La bande "d" des atomes de cuivre est séparée en plusieurs niveaux d'énergie sous
l'influence du champ cristallin (figure 2, 4 gauche). Le cuivre se trouve dans 1'état Cu®* (3d”)
avec un ¢électron célibataire de spin %2 (un trou par site) pour lequel la structure de bande
prédit une bande a moitié¢ remplie et des propriétés métalliques. DG a la forte répulsion
coulombienne U(=Uy), la bande dy2.,2 est séparée en deux niveaux de Hubbard, le niveau bas
occupé par 1'¢électron célibataire et le niveau haut occupé par le trou (figure 2, a droite). La
bande p de 1'oxygene se trouve entre les deux niveaux de Hubbard [2], avec un gap d'énergie
A. Les trous restent localisés sur les sites du cuivre et les cuprates montrent un comportement

isolant. Les moments magnétiques s'alignent antiferromagnétiquement via un mécanisme de

super-échange d'Anderson [3].

charge gap

hGiaug ——s

Cu™ champ liaison champ 0"
cristallin covalente  cristallin

Figure 2 : A gauche, les niveaux d'énergie électronique (séparés sous l'influence du champ cristallin cubique et
tetragonal) d'un plan CuQO, [4]. A droite, le diagramme schématique d’énergie d’une bande a

transfert de charges [2].

A cause du fort caractére 2D des SHTC et par conséquent des fortes fluctuations quantiques,
la température Ty est réduite dune valeur prévue de 1300-1700 K (qui correspond au
couplage entre les spins premiers voisins) a la valeur Ty=300 K a dopage nul [5]. La
température de Néel Ty diminue avec le dopage en porteurs jusqu’a disparition compléte de
I’ordre magnétique a grande distance. Vers la valeur du dopage p~0,05 trous par cuivre la

phase supraconductrice apparait.



Propriétés électroniques générales des Cuprates

A2. Etat supraconducteur

L'annulation soudaine de la résistance électrique (conductivité infinie) au-dessous
d'une température critique T, [Kamerlingh-Onnes 1911 [6]], ainsi que le diamagnétisme
parfait' (I'effet Meissner) découvert vingt-deux ans plus tard [Meissner et Ochsenfeld, 1933
[7]] sont les deux propriétés fondamentales de la supraconductivité.

Une autre caractéristique fondamentale de la phase supraconductrice est l'existence
d'un gap dans le spectre des excitations observé d'abord par la mesure de chaleur spécifique

[8], puis par des mesures optiques [9].

En 1950, le modéle phénoménologique de la supraconductivité de Ginzburg-Landau®

[10] introduit le parameétre d'ordre y = |\|l|ei“’ qui brise la symétrie d'invariance de jauge dans
la zone supraconductrice. La densité des superélectrons, n, est définie a partir de I'amplitude
du paramétre d'ordre : |\|/|2 =n,. Le mod¢le introduit deux longueurs caractéristiques, la
longueur de cohérence® £ et la longueur de pénétration du champ magnétique’ A. Le rapport

entre ces deux longueurs, i =&, le parametre de Ginzburg-Landau, permet de classer les

supraconducteurs en deux familles aux propriétés magnétiques distinctes’.

En 1957, le modéle microscopique BCS de Bardeen, Cooper et Schrieffer [11] propose
une description microscopique de I'état supraconducteur basée sur l'appariement des ¢lectrons
sous l'effet d'une interaction attractive en présence de la mer de Fermi. L'interaction attractive

est ici produite via le couplage ¢électron-phonon. La formation de ces paires induit un nouvel

! Un supraconducteur placé sous un champ magnétique faible expulse les lignes de flux magnétique.
% A partir de la théorie des transitions de phase du second ordre développée par L. Landau.

3 Une échelle de longueur pour les variations spatiales du paramétre d'ordre, caractérisant la taille d'une paire

supraconductrice, &(T) =&(0)/4/1-T/T, .
‘La longueur sur laquelle le champ magnétique pénétre dans I'échantillon, A (T) =A(0)/1-T/T,

> Pour un supraconducteur de type I (x < 1/+/2) I'effet Meissner est total jusqu'a un champ magnétique critique
H, ou la supraconductivité disparait complétement et pour un supraconducteur de type II (x >1//2) l'effet
Meissner est total jusqu'a Hy, a partir duquel le champ magnétique pénetre partiellement sous forme de vortex
(I'etat mixte) jusqu'a H,, ou tout le volume devient normal. Le vortex est formé d'un cceur normal de rayon &

autour duquel circulent des courants d'écran supraconducteurs sur une portée A.
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état fondamental, différent de I'état normal, qui méne a I'apparition de la supraconductivité. Le
gap supraconducteur A, qui sépare les états excités de 1'état fondamental, est identifié comme
I'énergie de liaison des paires d'électrons (paires de Cooper). Dans la limite de couplage faible
entre les ¢€lectrons, le gap supraconducteur est li¢ a la température critique par la relation :

E, =2A=35-k,T, (ks est la constante de Boltzmann), confirmee pour les supraconducteurs

classiques (ex.: 2A/kgT=3.5 pour Sn, 3.8 pour Nb) [12].

La correspondance entre le gap supraconducteur A et le paramétre d'ordre y du modéle
Ginzburg-Landau montré par Gor'kov en 1959 [13], a permis de déterminer les longueurs
caractéristiques & et A en fonction des parametres microscopiques telles que la vitesse de
Fermi vg, la masse effective m*, le charge des superélectrons e* et la densité¢ des paires de

Cooper n (c est vitesse da la lumiére et h est la constante de Planck). Dans le cas propre® :

£(0)=0,74¢, ou &,=hv,/nmA

2(0)=0,707h, 00 Ay =y/m*c>/4nn e*’

Soixante-quinze ans apres la découverte du premier supraconducteur (Hg), en 1986, le
premier SHTC a base d'oxyde de cuivre, LaBaCuO, est découvert par Bednorz et Miiller [14].
A leur suite, d'autres groupes synthétisent d'autres familles de cuprates. Ainsi les composés
BiSrCaCuO sont découverts en 1988 par Maeda et al. [15]. Dés le départ, plusieurs
expériences ont montré l'existence des paires de Cooper : par observation de la fréquence
habituelle de 'effet Josephson ac 2eV/h [16] ou par observation de la quantification du flux
magnétique avec le quantum ¢o=h/2e [17]. A ce jour, il n'y a pas de consensus sur la nature de
l'interaction attractive entre porteurs.

Outre leur température critique beaucoup plus élevée que celle des supraconducteurs
classiques, les cuprates ont une forte anisotropie y’, liée & leur anisotropie cristalline (cf II.A)
avec des longueurs caractéristiques anisotropes (tableau 1) et des longueurs de cohérence

extrémement courtes.

% La longueur de diffusion des électrons est plus grande que la longueur de cohérence : /»&,.

7 Le paramétre d'anisotropie y est défini a partir du modéle Ginzburg-Landau anisotrope par : Y = m/
mab
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Au gap isotrope des supraconducteurs classiques correspond la symétrie "s" du
parametre d'ordre. La présence de nceuds dans le gap des SHTC a suggéré un gap anisotrope

avec une symétrie différente de celle trouvée précédemment.

Tableau 1 : Les longueurs caractéristiques des cuprates et supraconducteurs classiques

cuprates supraconducteurs classiques
longueurs caractéristiques
Bi-2212 Bi-2201 ex. Nb (T.=9,2 K)
ab™ 40 A 19
longueur de cohérence &(0) Ea~20 A [18] [19] £~400 A
E<1 A 2A
longueurs de pénétration A(0) Ray~0,20 pm [20] Ra~0,4 pm [19] A~0,45 um
Ae~40 um Ae~8 um
paramétre d'anisotropie *
v~200 v~20 =1
(Y:éab/ éc:xc/ kab)
parameétre de
= ~ k~11
Ginzburg-Landau k=\/& ke hafa ~100 (H][ €)
ky ky
symétrie du
parametre d'ordre k k
X X

Une des preuves de la symétrie dy2.,2 du paramétre d'ordre des cuprates est venue de
I'expérience dite du "tricristal" [21], sensible a la phase du parametre d'ordre en utilisant la
quantification du flux magnétique. Cette expérience initialement conduite sur un film
d'YBCO a été également réalisée sur des films de Bi,Sr,CaCu,0y synthétisés par notre équipe
par la technique décrite au chapitre II [22]. Le dépdt est épitaxié¢ sur un substrat composé de
trois monocristaux de SrTiO; avec un géométrie bien définie (figure 3 (b)). On obtient ainsi
trois jonctions Josephson dite "n" qui se réunissent au point "tricristal", ou on doit s'attendre a
observer un demi-quantum de flux pour une symétrie ds2.,2 du parametre d'ordre. La figure
3(a) présente la carte magnétique établie a 1'aide d'un microscope a SQUID a balayage du film
de Bi-2212 refroidi sous un champ magnétique de 3,7mG. Outre les vortex piégés’ dans

'échantillon, on observe au point "tricristal" le vortex Josephson portant le flux ¢o/2, de

8 Valeurs de y mesurées sous champ magnétique.

? En champ nul, le seul vortex restant est le vortex portant le flux ¢o/2 généré spontanément au point "tricristal".
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hauteur moitié de celle des autres vortex, ce qui démontre la symétrie "d" du paramétre

d'ordre dans la phase Bi-2212.

EEEEEENNEN

O'i—- -t

Figure 3 : A gauche, image de la carte magnétique (640x640 um’) a T=4,2 K d'un film Bi-2212 déposé sur
substrat "tricristal” et refroidi sous un champ magnétique de 3,7 mG. Noter le demi-quantum de flux

situé au point "tricristal". A droite, diagramme schématique de la géométrie du substrat "tricristal”

[22].

En méme temps, une autre preuve de symétrie "d" du parameétre d'ordre est venue de

mesures de photoémission (voir la figure 9 [40]).

La magnitude du gap observé dans le spectre des excitations électroniques varie en
fonction du dopage ce qui a été établi a partir de différentes expériences : mesure de
photoémission [23], mesure de l'effet tunnel [24, 25], mesure de la réflection d'Andreev [26],
mesure de l'effet Raman [27, 28], mesure de la longueur de pénétration de London [29]

(figure 4).

BSCO a : .
YEoo ° Figure 4 .
r Qid e coine - & Variation en fonction du dopage du gap d'énergie
Sp
& |
EEB A, déterminé a partir de mesures de l'effet tunnel
o
3 \m\ et de mesures de photoémission (symboles vides),
x 4 @
K A, B et celle de A. déterminé par la mesure de
i RN+ N , .
N ;./ "\m réflection d'Andreev, la mesure de longueur de
A r r .
I / \ pénétration de London et de [leffet Raman
L ; . . (symboles pleins) [30].
a 0.5 1 15
Ao
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L'auteur associe le gap A, a l'énergie d'excitation par particule nécessaire pour casser les
paires des porteurs, tandis que A serait 1'énergie de cohérence de 1'état supraconducteur qui

est nécessaire pour la condensation des paires [30].

D'autres propriétés physiques supraconductrices varient aussi en fonction du dopage
de facon non monotone. Sur la figure 5, I'énergie de condensation'® montre un maximum au
voisinage de 1'état optimal (p~0,19) du c6té surdopé, et une décroissance rapide en allant vers

, . , .. .. 11 / s . 12
la région sous-dopée. Les variations du courant critique = et de la température irréversible

présentent aussi un comportement similaire en fonction du dopage.

500 T ™ T 40

. 120 T T T 10

a00r .__\'\ E U,— {30 —_— 18
8 @ h =
Z 300t \ /\o o) = T |6 8
= '\ P, \ {0 2 B 0 =
2 200 \,0/ % = 3 ,.-“ﬂ 14 ?..
5 \ % oo T -

100F —— T . N % ok 2

0 ‘ N, -
0.05 0.10 0.15 020 025 805 u_In 0.13 020 02

hole concentration, p hole concentration, p

Figure 5 : A gauche, la variation de l'énergie de condensation U,, de l'énergie du gap électronique E, (voir le
paragraphe suivant) et de la température critique T, en fonction du dopage a partir des mesures de
chaleur spécifique. A droite, variation du courant critique (H=0,2 T) et de la température
d'irreversibilité magnétique (H=5 T). Ces etudes ont été faites sur le composé d'YysCag,BaCuz;0;.s

[31].

12 L'énergie de condensation est définie par la différence entre 1'énergie électronique de I'état normal et celle de
la phase supraconductrice.

" Courant maximal qui permet la conductivité infinie dans la région supraconductrice.

"2 La température qui sépare le régime réversible du régime irréversible de l'aimantation pour un champ

magnétique donné.
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A3. Etat normal

On considere maintenant la partie de diagramme du phase au-dessus de la température
critique de supraconductivité. Tandis que la partie surdopée du diagramme de phase (figure 1)
présente les propriétés €lectroniques les plus proches de celles d'un métal, la partie sous-dopée
montre l'existence d'un pseudogap au-dessus de T.. Un grand nombre de résultats
expérimentaux concernant un pseudogap li¢ en méme temps au spin et a la charge a été
rapporté précédemment [1]. Tandis que la phase Bi-2212 a été beaucoup étudiée surtout par
mesure de photoémission'> (ARPES) (et trés peu par mesure de résonance magnétique
nucléaire'* (RMN) et par diffraction des neutrons'), les résultats concernant la phase Bi-2201

restent peu nombreux (cf IL.A).

e Audépart le "gap de spin" vu par RMN a été observé sur la dépendance de 1/°T,T
en fonction de la température, quantité qui est proportionnelle a la susceptibilit¢ dynamique
x"(Qar, ®=0). Du coté sous-dopé, elle montre un maximum a une température T*, bien au-
dessus de T, et ensuite elle diminue avec la température, ce qui correspond a 'ouverture du
gap de spin a Qar=(/a, m/a) [32, 33]. Du c6té surdopé, ce maximum apparait au voisinage de
la température critique. Les résultats obtenus sur 1'état optimal et pour comparaison sur 1'état
surdopé d'un monocristal de Bi-2212 sont présentés sur la figure 6, a gauche [34]. Sur la
méme figure, l'auteur a présenté aussi le déplacement de la raie de ®*Cu en fonction de la
température dans les deux cas (voir la susceptibilité statique). Les mesures sous un champ
magnétique de 15 T n'ont pas montré de changement de la position de ce maximum dans le
cas d'un monocristal d"YBCO a 1'état optimal avec la conclusion que 1'effet de "spin-gap" ne
change pas sous ce champ magnétique [35].

e Egalement, la susceptibilit¢ statique a q=0 mesurée par susceptibilité
macroscopique ou par déplacement de la raie de¢ RMN des noyaux couplés aux plans CuO;
[36] montre aussi une décroissance progressive au-dessous d'une autre température T
(T<T*<Tj). La figure 6, a droite, montre les résultats obtenus sur des monocristaux de Bi-

2212, avec T¢=Ty, d'autant plus élevée que le dopage est faible [37].

" Le composé BiSrCaCuO se clive facilement.
' Systéme trop "sale".

"> Monocristaux trop petits.

11
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Figure 6 : A gauche, variation en fonction de la température de 1/°T,T et K.° (déplacement de la raie de “Cu
qui représente la susceptibilité statique a q=0) pour l'état optimal (en haut) et un état surdopé (en
bas) de Bi-2212 [34]. A droite, susceptibilite macroscopique en fonction de T pour différents états de
dopage de Bi-2212 [37].

e En méme temps pour YBCO la mesure de diffusion inélastique des neutrons a
montré l'existence d'un pic a Qar, dans la région supraconductrice persistant jusqu'a une
température située au-dessus de T, signalant la présence de corrélations antiferromagnétiques
dans 1'état normal [38]. Pour le moment, la mesure récente effectuée sur Bi-2212 n'a mis en
évidence l'existence de ce type de corrélations que dans la région supraconductrice (figure 7)

[39].

_ 1600 T T T .
g (HH,~14) ° 125” Figure 7 :
f 1500} 43meV ¢ R - Existence d'un pic d'origine magnétique, autour de
":.2‘- 43 meV, a l'état optimal de Bi-2212 qui disparait au-
=
3 1400 | dessous de 100 K [39].
2 13001
£ i
1200 .

0.1 0.3 0.5 0.7 0.9
H (r.lu.)
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e Par spectroscopie de photoémission résolue angulairement'® (ARPES), le
déplacement par rapport a 1'énergie de Fermi au-dessous de T* du front ou "leading edge" de
la courbe de distribution d'énergie a suggéré l'ouverture d'un pseudogap li€é a un gap de
charges [40, 41]. Les résultats montrent la disparition progressive de la surface de Fermi au-
dessous de T*, jusqu'aux nceuds de symétrie "d" au-dessous de T, (figure 8, a gauche) [43].
Du co6té surdopé le gap s'ouvre a tous les points de la surface de Fermi au méme moment. Les
résultats suggerent également que la surface de Fermi reste bien définie dans la région sous-
dopée (figure 8, a droite) [44]. Ce dernier point reste assez controversé jusqu'a aujourd'hui,

avec la suggestion de 1'existence de poches fermées centrées a k=(n/2,m/2) [42].

n—>
+ 87K
- A 83K
YiM Y o 15K
I'._. N ..2:.\ L o
)\ X
r Mir M| M
L
0 k T

X

Figure 8 : A gauche, mesure de photoémission montrant l'évolution de la surface de Fermi avec la température;
la température diminue en allant de la droite vers la gauche [43]. A droite, évolution de la surface de
Fermi avec le dopage : pour un état surdopé avec T.=83 K et deux états sous-dopés avec T,= 83 K et
15 K de Bi-2212, mesurés dans l'état normal (en lignes continus, résultats théoriques qui prévoient

l'expansion de la surface de Fermi en (1+x) en fonction du dopage, x étant le dopage en trous) [44].

L'évolution progressive du pseudogap avec la méme symétrie "d" vers le gap supraconducteur
sans aucune anomalie a T, (figure 9, a gauche) a suggéré qu'il correspondait a la formation de
paires supraconductrices incohérentes avec la cohérence de phase qui s'établit a T, [23, 44].
La différence entre I'é¢tat normal et supraconducteur provient de l'existence du pic de

cohérence visible au-dessous de T, mais pas dans 1'état normal. Les dépendances en fonction

' Les photons incidents (~eV) en interaction avec le matériau expulse les électrons (~meV). L'énergie des
électrons émis ainsi que leur angle d'émission sont mesurés. Si les états électroniques ont une dimension 2D il
existe une correspondance (pour une énergie donnée) entre l'angle d'émission des électrons et leur vecteur k dans
la surface de Fermi. Cette approximation, bien satisfaite dans BiSrCaCuO, permet une spectroscopie de

photoémission résolue angulairement.

13
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du dopage des énergies du pic de cohérence, du pseudogap et d'une structure large ("hump")
(signature vue en permanence dans 1'état supraconducteur et 1'état normal) sont présentées sur
la figure 9, a droite [45].

Le pseudogap de la phase Bi-2201 a été aussi mis en évidence avec une magnitude du
gap plus faible que dans le cas de Bi-2212, d'un facteur 3 [46]. Par contre, la phase Bi-2201
ne montre pas le pic de cohérence avec la structure dite "hump". Les spectres au-dessous et

au-dessus de T. sont trés similaires.
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Figure 9 : A gauche, variation angulaire du gap supraconducteur autour de la surface de Fermi avec présence
des neeuds sur la diagonale (T'Y) (en haut) et évolution progressive du gap supraconducteur (valeur
maximale) vers le gap normal (en bas) pour l'état optimal (T.=87 K) et les états sous-dopés (T,=83 K
et T.=10 K) [40]. A droite, évolution des énergies du pseudogap T*, du pic de cohérence et du "hump

" en fonction du dopage, déduites des mesures de photoémission [45].

e La partie électronique de la chaleur spécifique montre une dépression du
coefficient y au-dessous de T*>T, dans la région sous-dopée d'YBCO et LSCO [47], tandis
que celui des états surdopés reste constant au-dessus de T..

e La mesure de spectroscopie tunnel par STM ("Scanning Tunneling Microscope")
[24] ou sur des jonctions de type SIN'’ [48] a également montré la persistance du gap jusqu'a

une température plus élevée que la température critique.

' Supraconducteur-isolant-normal metal
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Figure 10 :

Evolution avec la température de la
4.2K conductance tunnel dl/dV d'un état sous-dopé
46.4K
E%-%E d'un monocristal Bi-2212 [24]. Un gap est
i,
ﬁﬂ?}ﬁ toujours visible autour de V=0, méme dans
88.9K
98.4K l'état normal (T>83 K).
109.0K
123.0K

» M\\\/_vMBLOK
g e
% \\w\lszﬁaﬁ
= 1.0 194 8K
% \\»\\‘““\«20221(
= T=83.0K 293.2K
S I VT T TR TV

~200  -100 0 100 200

VSmnple {mVl
e - La mesure de la conductivité optique dans le plan (a,b) montre également la

suppression du taux de relaxation 1" au-dessous d'une température caractéristique [49]. Au-
dessus de 700 cm™, v, mesuré sur un monocristal de Bi-2212 sous-dopé, présente une
dépendance linéaire en fonction de la fréquence mais sans dépendance en température (figure
11). Au-dessous de 700 cm™, la variation de 1 (w) s'écarte de cette loi linéaire vers le bas,

avec une déviation d'autant plus grande que la T est plus basse [50].

meV
0 100 200
4000 —— : e
| Underdoped Bi2212 T = 67K Figure 11 : La dépression de t" en fonction de la
T= s
s000 L 200K A mo Zv fréquence a partir de ®=700 em’ et se produisant
V) L K > a i au-dessous de 150-200 K, mesuré pour un état sous-
om™) 10K ‘ / ’
2000 — ﬁ"r dope de Bi-2212 [50]

1000

ob— | 1 L g
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Frequency icm']}
- La partie électronique de la conductivité optique selon ['axe ¢ montre aussi une

dépression au-dessous d'une température caractéristique pour les fréquences plus petites que

400 cm™ dans le systéme YBCO [51].
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e L'effet Raman montre l'existence d'un pic de symétrie B,, autour de 400 cm’, 1ié a
'apparition de la supraconductivité, bien au-dessus de T, du c6té sous-dopé [52]. Egalement,
la suppression du poids spectral au-dessous de 700 cm™ dans la méme symétrie est signalée

pour les températures au-dessous de T* (figure 12) [27].

5 [ Bi2212 200 K Figure 12 :
— overdoped — 150K ~
T.=55K — BO0K

Spectres Raman de symétrie B, mesurés a
4 différentes températures dans l'état normal et
Wt pour différents états de dopage de la phase Bi-
| 2212 [27]. En encart, la polarisation de la
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e - La mesure de la résistivité dans le plan (a,b) en fonction de la température a
montré une variation linéaire a haute température et une déviation vers le bas par rapport a
cette loi au-dessous de la température T*, observée d'abord dans un composé de LaSrCuO et
YBCO [53]. La figure 13, a gauche, montre le méme comportement dans les monocristaux de
BiSrCaCuO [54]. Cette déviation a été attribuée par les auteurs a I'ouverture d'un gap de spin.

- Dans les systemes LSCO [55] et YBCO [56], la résistivité selon ¢ montre aussi
un comportement linéaire en fonction de la température a haute température et une déviation
de celle-ci vers le haut. Ce changement se produit au méme moment que celui visible dans
Pab(T). Par contre le composé¢ BiSrCaCuO montre dans toute la région du diagramme de
phase un comportement semi-conducteur de p.(T), sans présenter la loi linéaire en fonction de

la température trouvée précédemment (figure 13, a droite) [54].
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Figure 13 : La resistivite dans plan (a,b) (a gauche) et selon l'axe c (a droite) en fonction de la température et

du dopage dans les monocristaux de Bi-2212 [54]. L'état $=0,245 correspond a l'état optimal.

e La variation du coefficient de Hall en fonction de la température montre une
déviation par rapport a la loi en ~1/T a la méme température que celle observée dans la
variation de la résistivité dans le plan (a,b) dans le systéme YBCO [57, 58].

e Tandis que le pouvoir thermoélectrique des états surdopés est négatif, il est positif
pour les états sous-dopés avec un dépendance en fonction de la température non monotone, et
l'apparition d'un maximum [59]. Un comportement similaire a été observé également dans le

composé de Bi,Sr; «La,CuOg en variant la valeur de x [60].

Les variations des différentes températures caractéristiques en fonction du dopage,
établies sur les composés Bi-2212 et Bi(La)-2201 par différents types de mesures, et aussi par
la mesure de la résistivité sur les autres composes, seront comparées avec nos résultats dans le

chapitre III.
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B. Quelques scénarios possibles

Jusqu'a présent aucun modele théorique ne peut prendre en compte toutes les
anomalies trouvées dans les cuprates. Si on considére pour le moment seulement les
propriétés de transport a I'état optimal, il est nécessaire d'introduire deux différents types de
mécanismes de diffusion ou deux différents temps de relaxation. C'est le seul point commun a
tous les modeles. Un consensus est loin d'étre atteint dans le cas de 1'état optimal ce qui

multiplie les scénarios possibles pour I'effet de pseudogap.

Le point de départ est habituellement 1'hamiltonien de Hubbard qui introduit les états
3dy2.y2 du cuivre hybridés avec les états pyy de l'oxygene [61]. Les énergies caractéristiques
du systeme sont I'énergie cinétique, la répulsion coulombienne entre les électrons sur le méme
site U et I'énergie de sauts entre les sites voisins t.

La classification adoptée divise les différents modéles selon I'importance des
corré¢lations U par rapport a largeur de bande t. Les modeles de corrélations relativement
faibles (U«t) avec des propriétés de surface de Fermi pour une bande a moiti¢ remplie sont
basés sur la description du liquide de Fermi. Les modeles de corrélations fortes (t«U) sont
basés sur un modele "RVB" (état a liaisons de valence résonnantes) ou les degrés de liberté de
spin et de charge sont séparés. Des modeles qui ne considérent pas directement les
corré¢lations sont présentés a la fin.

Dans le cas des cuprates, les résultats expérimentaux et théoriques indique que les
corrélations U sont de 'ordre de la largeur de bande t. Le point de départ théorique peut étre
choisi aussi bien dans la limite des corrélations faibles que dans celle des corrélations fortes

sachant qu'il faut arriver a décrire une situation de corrélations intermédiaires.

B1. Modéeles avec des corrélations faibles

Le modele de liquide de Fermi est un mod¢le de quasiparticules itinérantes ayant a la
fois le spin et la charge. Ces excitations de basse énergie déterminent les propriétés du

systéme analogues a celles des électrons sans interactions .
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e Liquide de Fermi classique

Dans le modele du liquide de Fermi, la contribution de la diffusion électronique dans

les propriétés de transport conduit a (t est le temps de diffusion des électrons) :

p~1/t ~T?

R,, ~ constant

cotg®, ~1/t

Ap(H)/ p(0)~ (H/p(0))* ~t*H? (Régle de Kohler)

En considérant la surface de Fermi réelle avec différents libres parcours moyens selon
la courbure correspondante, l'expression générale du coefficient de Hall peut étre bien
différente de Ry=1/ne (valable pour une seule bande parabolique, E(k)=(lik)*/2m*) et elle
reflete directement la forme spécifique de la surface de Fermi [62]. La dépendance en
température de Ry peut apparaitre seulement si l'anisotropie du libre parcours moyen change

avec la température.

La dépendance en température de la résistivité causée par la diffusion par les phonons

0p /T 5
est donnée par I’équation de Bloch-Griineisen : p(T) oc (—)° j X dx

— - = ,ou0pestla
0, ¢ (e*-D(-¢™)

température de Debye. Dans la limite T» Op, la résistivité est approximativement linéaire en T
jusqu’a T~0Op/4, puis a basse température, T«Op, elle varie en T°. La saturation de la résistivité
est attendue a hautes températures.

La variation linéaire de la résistivité en fonction de la température pourrait étre
compatible avec la diffusion des électrons par les phonons. Cependant, d'une part I'absence de
saturation jusqu'a 1000 K indique un faible couplage électron-phonon dans le composé
Laj 85S19,15CuQ4 [63]. D'autre part, la variation linéaire de la résistivité s'étend jusqu'a 10 K
pour Bi;Sr,CuOg [64] et indique une treés faible température de Debye ce qui n'est pas en
accord avec les mesures de chaleur spécifique de cette phase qui donnent : 65,=200-300 K
[65].

Egalement, en ne considérant que la diffusion des porteurs par des phonons, Ry devrait

saturer pour T>0p ce qui n'est pas confirmé expérimentalement [66].
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La diffusion par des phonons ne suffit pas pour décrire les résultats expérimentaux et
un mécanisme de diffusion alternatif ou parallele, 1i¢ a la diffusion électronique, est proposé
par les différents auteurs.

A partir de la surface de Fermi réelle et du résultat précédent [62], la variation de
I'angle de Hall en fonction de la température a été reproduite (ty'~T?) avec l'approximation
que le temps de relaxation relatif aux parties plates de la surface de Fermi a une dépendance
linéaire en température tandis que celle des parties arrondies a une dépendance en T (figure
14) [67, 68]. La diffusion supposée est la diffusion des ¢électrons par les fluctuations de spins
[68], hypotheése qu'ameénent de nombreuses études supposant l'origine magnétique des
propriétés anormales de transport.

A partir du modele de liquide de Fermi classique, différentes généralisations sont
apparues avec les différents processus anormaux de diffusion [69], liés a la propriété
d'emboitement ("nesting") de la surface de Fermi preés du demi-remplissage [70] ainsi qu'a
I'anomalie de Van Hove [71, 72]. Toutes ces approches supposent un temps de relaxation,

mais fortement anisotrope selon la position sur la surface de Fermi.

Figure 14 : Représentation schématique de la surface de Fermi et du libre parcours moyen pour une bande au

voisinage du demi-remplissage [67].

e Liquide de Fermi marginal
Un des scénarios de liquide de Fermi marginal est basé sur les électrons itinérants 2D

avec l'existence d'une singularité de Van Hove et des propriétés de "nesting" de la surface de

Fermi pour une bande a moitié¢ remplie [73]. La diffusion électron-électron correspond a des
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fluctuations de spins prés d'une instabilité d'onde de densité de spin autour de Q(n/2,m/2) qui
est une propriété de "nesting" parfait.

La dépendance linéaire de la résistivité avec la température est obtenue a haute
température due aux fluctuations des spins, tandis qu'a basse température les fluctuations
diminuent et un comportement de liquide de Fermi classique est rétabli. Cette température de
passage est liée au potentiel chimique p qui détermine la déviation par rapport a un "nesting"
parfait et elle est d'autant plus élevée que la concentration en porteurs est importante.

k
Y

T/a

““E/I IE:EII;II&‘
. womne oumn . . . .
H Figure 15 : Surface de Fermi dans ['approximation

des liaisons fortes pour un réseau plan carré : bande

plus qu'a moitié remplie (—), bande a moitié remplie

PR, K (—) et bande moins qu'a moitié remplie (---). Pour
une bande a moitié remplie, les points (£n/a,0) et
(0,£1/a) deéterminent une singularité de Van Hove

dans la densité d'états au niveau de Fermi [74].

-n/ g

Dans un autre modele [75], le diagramme de phase proposé est présenté sur la figure
16, a droite. La partie centrale (région "1") de ce modele de liquide de Fermi marginal [76] est
une approche phénoménologique avec 1'échelle de basse énergie caractérisée par l'existence
d'un point critique prés de 1'état optimal. A droite, dans la région surdopée, un passage est
attendu vers le mode¢le de liquide de Fermi classique. A gauche, dans la région sous-dopée, un
passage est suggéré vers une phase "4" ou 1'état fondamental est représenté par des courants
orbitaux a 4 plaquettes par cellule unité (figure 16, a gauche). Cette ligne correspond a
I'ouverture du "pseudogap" tandis que la ligne qui sépare la région "4" de la région "2"
correspond au passage d'un comportement métallique (dp/dT>0) vers un comportement semi-
conducteur (dp/dT<0) de la résistivité. La région "4" est fortement dépendante du désordre
dans le systéme.

Le liquide de Fermi marginal est bas¢ sur une réponse anormale de spin et de charge.
Le poids spectral des quasiparticules tend vers zéro de fagon logarithmique prés du niveau de
Fermi a basse température et basse énergie. La variation linéaire de la résistivité en T s'obtient

directement a partir des quasiparticules liées a 'échange des fluctuations de spin et de charge.
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Dans ce modele [77], I'effet Hall a été considéré en présence de diffusion magnétique
oblique ("skew scattering") des électrons par des moments magnétiques locaux qui dans un
champ magnétique donnent une diffusion sur la surface de Fermi différente selon 1'orientation
du champ magnétique [78]. Il suppose l'existence des fluctuations de courants "chiraux" qui
par couplage avec les électrons provoque un diffusion oblique dépendant du champ avec un
temps de relaxation Tekew ~H/T. L'angle de Hall est déterminé par rH'lzrtr/rskew~T2, mais si le
temps de relaxation T, change en présence de désordre ou par diminution du nombre de
porteurs, la dépendance en T? n'est plus valable.

Les propriétés de transport ne sont pas €valuées dans la région "4", ou apparait la

déviation de la résistivité par rapport a la loi linéaire en T.

AD 4D o f
\0/ \OV oo
Al Ab I, LN
Q} Fa \} 2

Xs x —-

Figure 16 : A gauche, état fondamental dans la région "4" avec des courants orbitaux a 4 plaquettes. A droite,

diagramme de phase proposé par C. M. Varma [75].

o Liquide de Fermi presque antiferromagnétique

Les modeles de liquide de Fermi presque antiferromagnétique sont basés sur la
présence d'un ordre antiferromagnétique a longue portée dans la partie isolante, et 'effet de
pseudogap est d'origine magnétique [79, 80, 81]. La motivation principale pour cette approche
vient des mesures de RMN.

Dans un des modeles [79], on suppose qu'au voisinage des croisements de la surface
de Fermi et de la zone magnétique de Brillouin, appelés les points chauds (figure 17, a
gauche), les quasi-particules sont diffusées fortement par les fluctuations de spins par rapport
aux autres parties de la surface de Fermi, les points froids. De cette facon, les temps de

relaxation des quasiparticules sont treés différents au voisinage des points chauds et froids avec
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différentes évolutions en fonction de la température. L'interaction entre les quasiparticules est

d'origine magnétique.
La résistivité est déterminée par les quasiparticules de toutes les régions de la surface
de Fermi, ce qui méne a la loi linéaire de p(T) (p ~g°(T/ mSFﬁMz) ou g est le couplage entre

quasiparticules, wsr I’énergie des fluctuations de spins et Ewv la longueur des corrélations
magnétiques [82]) et la déviation par rapport a cette loi au-dessous d'une température T* vient
des quasi-particules des parties froides. L'angle de Hall est principalement déterminé par les
quasi-particules des points froids ce qui conduit a un dépendance du temps de relaxation en
T?, cotg® u ~ (TogE Mz)2 pour les températures T«mgrE” et la déviation par rapport a ce
comportement apparait si la condition précédente n’est plus valable.

Cette température T* correspond au passage entre un régime de pseudogap faible
("weak pseudogap") et un régime de pseudogap fort ("strong pseudogap"). D'autre part T* est
plus faible qu'une autre température caractéristique T, correspondant au passage entre un

régime de champ moyen ("mean field regime") et un régime de pseudogap faible, et

déterminée a partir du maximum dans la susceptibilité uniforme.

- T
T (=2
% . ____ Datarmined by the max
ER Y In uniform suscoplibility
(= i % .
= * — - Deermined by the spin
E ! “‘; latlica rE]axatt?;n ratn
= v Waak 5,
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| B\ 1 =1 scaling 5,
@ T i
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g : Slran w4 Rogime
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b= \ L
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doping

Figure 17 : A gauche, surface de Fermi (ligne continue) et zone de Brillouin magnétique (ligne en pointillés).

Les points chauds sont les régions pres du croisement de ces deux lignes. A droite, diagramme de
phase [82].
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B2. Modéles avec des corrélations fortes

Une approche alternative par rapport & un modele de quasi-particules vient de
I'hamiltonien de Hubbard [61], ou I’interaction dominante est la répulsion coulombienne'® Ug.
Les énergies caractéristiques du systeme, autres que Uy, sont les énergies de répulsion U, et
Upg, I'énergie de transfert de charge A et les énergies de saut entre les orbitales voisines t,q et
top-

Une simplification de ce modéle en un modele a une bande effective, valable a basse
énergie, dans la limite Ug—oo (interdiction de la double occupation du site de cuivre), est le
"modele t-J" [83]. Le trou, qui occupe essentiellement 1'orbitale "p" de 'oxygene [84], est
couplé au spin du cuivre voisin, singulet de Zhang et Rice [85], ce qui a pour conséquence
I'annihilation d'un spin du réseau antiferromagnétique. Le probléme est réduit au déplacement
d'un trou dans un réseau antiferromagnétique 2D. Les énergies caractéristiques du probléme
sont maintenant 1'énergie ¢ de saut du trou d'une orbitale "p" de l'oxygéne a l'autre ce qui
correspond au déplacement d'une lacune de spin au site voisin (habituellement l'interaction est
réduite a l'interaction entre les premiers voisins) et 1'énergie d'échange J entre les spins de

cuivre. D'ou I'hamiltonien :

Hf—J = Z(tCLCjG +ng§])

i,j.0

e Séparation de spin et de charge

A partir du modéle "t-J", en considérant un état a liaisons de valence résonnantes
(RVB) [83] et en séparant les degrés de liberté de spin et de charge par la forte corrélation
entre les électrons [86, 87], plusieurs scénarios ont été élaborés pour expliquer les propriétés

de la résistivité et de l'effet Hall.

Dans un tel scénario, une des approches décrit les excitations de basse énergie par des
modes collectifs d'oscillation de densité de charges (holons), et de densité de spins (spinons).

Les holons portent la charge +e avec un spin nul tandis que les spinons possédent un spin %2

'® Energie qui consiste a placer deux électrons dans l'orbitale "d" du cuivre.
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avec une charge nulle. Ces deux excitations constituent deux degrés de liberté du systéme ; le
mouvement du holon est associé¢ au terme cinétique t tandis que les fluctuations des spinons
s'attachent a 1'énergie d'échange J de I'hamiltonien "t-J". Du co6té sous-dopé, les spinons
forment des paires au-dessous de Tp”=T* ce qui correspond a l'ouverture du gap de spin,
puis la supraconductivité s'établit au-dessous TC=TBE(°), température de condensation des
holons (figure 18).

(@
g !

sirange metal

spin gap Fermi liquid

superconductor

>
3

Figure 18 : Le diagramme de phase dans l'approximation du champ moyen dans le modele t-J [88].

Le mouvement des holons sous l'effet d'un champ ¢électrique entraine le mouvement
des spinons dans un sens opposé. Le temps de relaxation des holons par des spinons est
proportionnel au nombre de spinons excités (~kT) ce qui mene a la dépendance linéaire en T
de la résistivité (t,-1~T) [89]. Le temps de relaxation transversal ty, responsable pour la
réponse sous champ magnétique, est différent du temps de relaxation de transport. Il est
déterminé principalement par des interactions entre les spinons eux-mémes ce qui conduit a
' =cT ou ¢ est déterminé par la largeur de bande de spinons (~1/J) [90]. En présence
d'impuretés magnétiques le temps de relaxation transversal a en plus un terme constant en

7 -1 2 N . . r
température T,,. On a : Ty =T, +¢T” ou 14y est proportionnel au nombre d'impureté (T, ~Nscatt).

Dans la méme approximation (champ moyen), la condensation des spinons au-dessous
d'une température Tsg=T* diminue la diffusion des holons par les spinons. La variation de la

résistivité en T n'est plus linéaire et dans la limite de (T - T )/T; <<1 peut s'exprimer par

Sp/ T-T Y
4—(—T* Y2 [91].
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Lee et Nagaosa [92] ont considéré aussi les effets de la séparation spin-charge avec
l'existence d'un couplage entre spinons et holons par un champ de jauge. Les interactions des
holons avec le champ de jauge conduit a la variation linéaire de la résistivité en T.

A partir des résultats précédants, la formation des paires des spinons a été considérée
en tenant compte du couplage entre les spinons d'un part et des holons d'autre part avec le
champ de jauge [93]. Le gap de spin qui s'ouvre au-dessous de T* a pour conséquence la
suppression des fluctuations de champ de jauge et également la diminution de la diffusion des
holons par ce dernier. La variation de la résistivité devient plus rapide par rapport a la loi

linéaire en T et elle peut étre décrite par l'expression suivante p(T) o T[l—c(l—T/ T*)d]. Le

paramétre ¢ est fonction du dopage & et du rapport t/J, et d est un exposant critique qui

introduit la déviation par rapport a la variation linéaire.

e Rubans des charges

La tendance des trous a s'agglomérer ensemble dans un milieu antiferromagnétique a
été prévue théoriquement des 1989 [94]. Les trous forment des rubans de charges (région
riche en trous) qui séparent les régions antiferromagnétiques (région pauvre en trous) afin de
diminuer le nombre de couplages antiferromagnétiques non satisfait. Cette idée de ségrégation
de spins et de trous et différents types d'organisation des rubans de charges ont ét¢ considérés
plus tard par S. A. Kivelson et al. [95]. Les propriétés de transport ont été également étudiées
dans différents mode¢les [96, 97].

Le principal support de l'existence des rubans de charges vient de mesures de diffusion
des neutrons. L'observation des fluctuations incommensurables aux positions (n/a(110),m/a) et
(n/a,m/a(1£d)) dans le systtme LSCO [98] et récemment YBCO [99] a suggéré une
interprétation en terme d'ordre dynamique des charges. Les rubans de charges séparent les
zones antiferromagnétiques avec une distance entre eux inversement proportionnelle a la

valeur d'incommensurabilité 5, qui augmente avec le dopage en trous.

Dans le modele [96], la température caractéristique T* correspond a la formation des
rubans de charges dans les plans CuO,, séparés par les zones antiferromagnétiques (figure 19,
a droite). Les propriétés de transport sont gouvernées par la diffusion d’origine magnétique.

Le pseudogap observé correspond a un gap de spin, A, qui se forme dans un ruban 1D. La
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résistivité est controlée par I'inverse de la conductivité quantique avec la longueur de
diffusion inélastique Ly qui est déterminée par la longueur de corrélation magnétique (figure
19, a gauche). A basse température, le désordre perturbe les rubans des charges ce qui
entraine le rétablissement du régime 2D.

A haute température, au-dessus de T*, on se trouve dans un régime de Heisenberg 2D

2
[100] avec o,, ;%mg'"%, ou ¢ représente le libre parcours moyen, et les corrélations

magnétiques de courte portée sont données par & = €h% J (l—% ) exp(%,) [101]. Dans ce
cas la variation linéaire de la résistivité apparait a partir du terme exponentiel dans la longueur

de diffusion.

Pour les températures T<T*, la conductivité est dominée par le transport quantique 1D

2
dans les rubans des charges avec o E%&mw ou la longueur des corrélations pour les
échelles de spin quantiques est donnée par (A& )~ =2/n + A(T/A)exp(-A/T) (la valeur
de A=1,7 vient de simulations Monte Carlo) [102]. La résistivité¢ au-dessous de T* peut étre

décrite par: p(T)=p, + CT /Aexp(—A/T)avec C=poAm/2.
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Figure 19 : A gauche, formation des rubans des charges, séparés par des régions antiferromagnétiques d'un

isolant de Mott (AFMI) [103]. A droite, diagramme de phase prévu par Moshchalkov [103].
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B3. D'autres approches

e Couplage entre le transport selon c et dans plan (a,b)

La variation linéaire en T de la résistivité dans le plan (a,b) a été expliquée en relation
avec le comportement de la résistivité selon I'axe ¢, gouvernée par l'effet tunnel résonnant par
les états localisés des plans BiO (partie isolante) [104]. L'échange libre de charges selon l'axe
¢ est empéché par 1'énergie de Coulomb entre différents sites AU* ce qui meéne a un
comportement activé de p. par les excitations de plasmons a l'interface des plans CuO; et de
la partie isolante. Les quasiparticles dans le plan (a,b) diffusent fortement du fait de 1’échange
perpendiculaire des charges par les états localisés de sorte que la longueur de diffusion dans le
plan (a,b) est liée au transport selon 1’axe ¢ : 1,5(T)~1/pc(T). Ce résultat connecte le pseudogap
dans plan (a,b) T* et 1'échange de charges selon I’axe ¢, par la relation : AU*~kT*. Par le
dopage en oxygene les états localisés dans les plans BiO augmentent en taille ce qui diminue
I’énergie de Coulomb AU* jusqu’a AU*<T, du c6té surdopé.

Pour T< AU*, I’échange de charges selon I’axe ¢, par I’effet tunnel résonnant, suit un
comportement de la forme : p.(T<T*)~exp(T*/T) qui entraine un comportement activé de la
résistivité dans le plan (a,b), pap~exp(-T*/T). Dans 1’autre cas, T>AU*, I'échange de charges
selon l'axe ¢ est ouvert, ce qui méne a une loi lin€aire en fonction de T de la résistivité dans le
plan (a,b). L’échange selon I’axe ¢ devrait diminuer avec [’application d'un champ

magnétique ce qui doit diminuer la diffusion dans le plan (a,b) au-dessous de T*.

Pour terminer, on résume les expressions analytiques proposées par différents modeles
pour décrire la variation de la résistivité dans le plan (a,b) en fonction de la température au-
dessous de T* (tableau 2). Les expressions ci-dessous seront utilisées pour la comparaison

avec nos résultats présentés dans la suite.

28



Propriétés électroniques générales des Cuprates

Tableau 2 : Les prévisions théoriques de la variation de la résistivité au-dessous de T*

modele p(T) scénario
"t-J" champ moyen [91] 5V _ (T -7 )% diffusion des holons par des spinons
p T
"e.J" [93] o(T) o T[l —e(l- T/T*)d] diffusion des holons par des fluctuations de
champs de jauge

transport quantique 1D dans les rubans de

rubans de charge [96] p(T)oc p,"+cTexp(-A/T)

charges, avec ouverture du gap de spin

couplage selon ¢ et dans p(T)=p 0 +bexp(— AU %) diffusion des quasi-particules dans le plan
plan (a,b) [104] (a,b) par l'échange de charges selon ['axe ¢
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Chapitre Il : Méthodes expérimentales

Dans ce chapitre on va présenter la structure cristallographique des phases n=1 et 2 du
composé BiSKCa,.1CuOzn+4 Synthétisées sous forme de films, utilisés pour I'étude des
propriétés de transport électronique en fonction du dopage en oxygéne. En méme temps, on
va présenter les méthodes de caractéoisaties films, la procédure utilisée pour le
changement de la teneur en oxygéne ainsilegi¢echniques expérimentales pour I'étude du
transport électrique.

Les films minces sont bien adaptés pour effectuer les mesures du transport
électronique dans le plan (a,b). L'axe cristallographigest orienté perpendiculairement aux
plans du substrat : les plans conducteurs £3dDt paralleles a celui-ci. Les films sont
epitaxiés. La direction des axa®tb est imposée par celle des axes du substrat. La gravure
mécanique ou chimique permet de réaliser une géométrie de conducteur avec une piste bien
définie qui d'une part permet la mesure lderésistance pour une distribution connue du
courant et d'autre part permet une mesureeffet’Hall avec une contribution minimale de la
magnétorésistance.

Le changement de teneur en oxygéne du $infait de facon plus rapide et nécessite
des températures moins élevées que pountasocristaux ou les céramiques qui mettent en
jeu des volumes plus grands. Les proprigtectroniques d'un méme film peuvent étre
changées de facon réversible dans un giatetvalle de dopage entre le comportement
métallique et le comportement isolant.

Les mesures de transport effectuées sont la mesure de la résistance, de I'effet Hall et de

la magnétorésistance (LCMI) en fonction de la température 4300 K).
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A. La famille BiSrCaCuO

La famille des composés fSirCa,.1Cu,O2n+4 fait partie des supraconducteurs a haute
température critique a base de plans £uO

Schématiquement, leur structure est lamellaire, composée de différents plans qui sont
empilés successivement selon l'axe cristallographique c perpendiculaire aux plans (a,b)
(figure 1) :

¢ |es plans Cug responsables des propriétés supraconductrices

¢ les doubles plans BiO, jouant le réle de réservoir de charges

¢ les plans supplémentaires SrO assurant la stabilité de la structure.
Le nombre de plans Cu®arie selon la valeur de n qui peut prendre les valeurs 1, 2 et 3 par
demi-cellule. A partir de n=2, les plans des atomes de Ca s'intercalent entre les plans voisins

de CuQ. La structure lamellaire implique une f@@nisotropie des propriétés électroniques.

O Bi

| T

Bi,SnCuGs T<18 K Bi,Sr,CaCuy0O, T<85K

Figure 1 : Schéma de la structure cristaltaghique des phases Bi-2201 et Bi-2212 [4].
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Dans cette étude, on s'intéresse principalement aux phases avec un et deux plans
Cu(®,, nommeées respectivement Bi-2201 (n=1) et Bi-2212 (n=2) d'aprés leur composition
cationique.

La structure des composés dans les deuestsrthorhombique avec des parameétres
cristallins a et b trés proches, alors qu@deametre c varie selon la phase. Les parameétres
cristallins, principalement c, varient en fonctia la teneur en oxygene (cf. 11.D3) ainsi qu'en
fonction de la composition cationique. Leurs valeurs moyennes au voisinage de |'état optimal
sont données dans le tableau 1. La struasteorthorhombique avec une symétrie proche a
Fmmm [].

Notons enfin qu'une différence supplémentaire entre les axesb vient de la
modulation incommensurable selon I'ake (déplacement atomique de périodd,26b
(0p~0,23) R, 3] et 4,76b (g-0,21) H] respectivement pour Bi-2201 et Bi-2212 pour les états
au voisinage de l'état optimal) dans le pBi®. Le vrai groupe de symétrie qui prend en

considération ces modulationgparait beaucoup plus pets] [

Tableau 1 : Valeurs des paramétres cristallins selon la phase paatrdigtimat [1,2,5].

phase a(A) b (A) cA) Jnax(K)
Bi-2201 5.362 5.374 24.6 18
Bi-2212 5.414 5.418 30.7 80-90
Bi-2223 5.414 5.418 37.1 110

Dans cette étude, la phase Bi-2201 étudiee es$n Riag.CuQ, (hommée
Bi(La)-2201) ou un certain nomboBatomes de strontium a été substitué par des atomes de
lanthane. Cette substitution partielle a édisie pour augmenter la température critique
maximale Tmax (30 K au lieu de 18 K) et de cette facon élargir l'intervalle d'étude en T de la

région sous-dopée.

! Les valeurs de a et b ont été obtenues a partir de monocristaux et de céramiquessde cedt J.ca partir
de nos films.

38



Méthodes expérimentales

Il faut remarquer aussi qu'avec différents rapports entre lanthane et strontium on peut
varier les propriétés électroniques depuis un état isolant comfjlgudqu’a un état
supraconducteur avec =30 K (tableau 2). Par contre, la substitution d& par L&" en
réduisant le nombre de trous rend le systéras pbus-dopé et empéche I'obtention des états

purement métalliques accessibles dans la phase Bi-2201 pure.

Tableau 2 : Valeurs des paramétresstallins selon le taux de lanthahg,3,7,8].

Bi,SK,..La,CuQ, a(A) b (A) c (A Teman(K)
x=0 5.362 5.374 24.7 18
x=0.4 5.373 5.377 24.47 30
x=0.9 ~5.41 ~5.41 24.16 isolant

Les deux phases EL,CaCyOy et BLSn glag 4CuQ, ont le méme réservoir de charges
mais un nombre différent de plans Gu€ des températures critiques tres différentes. Ces
deux systemes ont été choisis pour effectuer une étude comparée sur le changement des
propriétés électroniques avec le dopage et phésisément sur l'effet de pseudogap, pour
lequel ils permettent une comparaison directe en fonction de nombre de planstCeQa
température critique.

B. Synthése des dépbts de BiSrCaCuO par pulvérisation cathodique

Les films des SHTC sont synthétisés par différentes techni§uesn| particulier les
films de la phase B8rLCaCuyOg.s ont été déposés par la technique d'ablation 1d€grgar
la technique d'épitaxie par jets moléculairdd] [et par les techniques de pulvérisation
cathodique 12]. Les films de la phase Bn gLay CuGs.s ont été préparés uniquement par

pulvérisation cathodique et seulement par deux groupes (notre étagp.et [

Les films utilisés dans cette these ont été préparés dans notre groupe par pulvérisation

cathodique RF ce qui a permis d'obtenir de bons résultats pour la phase Bi@2@adr la
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phase Bi-2201 purelf] et pour BpSr4LaxCuGs:s (x=0,9 et 0,5) [6]. La synthése des films

de BpSn glag «CuQ, avec Tmax=30 K a été realisée au cours de cette thEgle [

Dans ce procédé, la cible du matériau a déposer est bombardée par un flux de
particules énergétiques créé parplasma (argon-oxygéne). La matiere arrachée de la cible se
dépose sur le substrat, chauffé a haute température ce qui permet la cristallisation au cours du
dépbt. Le mode de pulvérisation utilisé ici est la pulvérisation diode magnétron RF. La source
"magnétron" concentre le plasma et augmente la vitesse de dé@0(3 A/s). Dans notre
équipement (figure 2), la cible est fixée sur une cathode avec une polarisation alternative (RF)
tandis que le substrat est collé sur une apaite-substrat, a un potentiel flottant. Le porte-

substrat est chauffé au-dessus de 700 °C par des lampes halogénes.

plateau porte-substrat

(posséde un mouvement de fibre optique
rotation et de translation verticale) (contrdle de la température)
: chauffage
]‘ (4 lampes halogeénes)
porte-substrat

/ P --710-740°C
Z
A_ | substrats
MgO (100)
3

entrée Ar j\
i _—‘ rI ki \-j |4 I “ \cache
|
|
|
|

IE S RN

pompage
sources RF magnétron

entrée 02

i
|
|
I
i
!

cible Bi-2212 cible Bi-2201

Figure 2 : Bati de Pulvérisation
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La cible doit étre préparée avec la composition souhaitée [6]. On utilise une cible pour
chaque phase : EBr,CaCyOy ou BbSh glag CuQ, dans cette étude. Pour chaque dépbt des
différentes phases, il faut déterminer kleanditions optimales de température du porte-
substrat, de pression dans la chambre de ps&téon ainsi que la teneur en oxygéne. Une
fois le dépobt terminé, les conditions de refroidissement (vitesse de refroidissement, pression et
teneur en oxygene) vont permettre d'obtisrfilms dans I'état de dopage souhaité.

Le choix du substrat est aussi un parameé® itnportant. Sa structure cristalline doit
étre la plus proche possible de celle du matériau a déposer avec des coefficients de dilatation
les plus voisins possibles et sans interdiffusion des atomes lors du dépét a haute température.
La plupart des films étudiés ici sont dé@ssur un substrat monocristallin de Sr{Q01),
de structure cubique avee9 A, ce qui permet d'obtenir des films épitaxiés. L'autre substrat

utilisé est MgO (100) avec aussi une structure cubigge2al. Ces valeurs sont & comparer
a la valeur54/+/2 A (la distance entre deux atomes de cuivre dans la direction -Cu-O-Cu-)

pour les composés BiSrCaCuO.

C. Les recuits a basse température

Les films préparés par le procédé ci-dessarg habituellement dans un état voisin de
I'état optimal. Le changement de la teneur en oxygéne du film est effectué par des recuits de
courte durée a basse température et danstumesphére contrélée en oxygéne ou sous vide.
Les propriétés électroniques d'un méme film sont changées de facon réversible et dans un
grand intervalle de dopage. Le méme procédé peut étre aussi utilisé pour les monocristaux
[17] ou les céramiqueslf], mais en raison d'un volume plus grand les recuits durent plus
longtemps et ils se font a plus haute température. Par la suite, il est difficile de désoxyder

fortement un monocristal (voir fig. .14 et ref. correspondant).

Les recuits des films étudiés ont été faidss deux fours tubulaires différents. Pour
obtenir les états surdopés, on a utilisé un éugrc circulation d'oxygéne qui permet au film
d'étre en contact avec I'oxygene pendant tout le traitement et de l'incorporer a l'intérieur. Une
fois le film dans I'état surdopé, les recuits dans un four sous vide {pket6) ont permis

d'obtenir tous les autres états du diagrand@ephase. Les deux fours sont chauffés de la
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méme facgon, par un enroulement électrique avec un thermocouple (chromel-alumel) placé
pres de cet enroulement et connecté a un régulateur programmable qui assure la régulation de

la température du four.

Lors d'un recuit, le film est chauffé jusqu'a un palier défini par sa tempérgfaesa
durée §, aprés quoi le film est refroidi. Le choix des parametres de pgliet §, dépend
principalement de |'état que I'on veut atteingogr le film ainsi que de son état initial. Les
deux autres parametres que l'on fixe dés le dépattla vitesse de montée de la température
intérieure du four ¥, pour aller de la température ambiante a la température de paler T
également la vitesse de refroidissementpour aller de Jjusqu'a une température de I'ordre

de~100 °C a laquelle le film est retiré du four.

Les conditions habituelles des recuits sont donsaeka figure 3. Pour atteindre I'état
maximalement surdopé par recuit sous oxygémea toujours utilisé les mémes conditions
établies précédemment [6]. Pour parcourir ensuite le diagramme de phase, a partir de cet état,
on a retiré l'oxygéne par petites quantités lors des recuits sous vide. Les propriétés
électroniques du film changent d'autant plus pendant le recuit que la température de palier T

est élevée, et que la duré de paliezst longue.

recuit sous @ recuit sous vide

T,=425°C T,=220-330 °C

v1=240 °C/h #250 °C/h ¥=200 °C/h y=130 °C/h

23 °C 23 °C 23 °C 23°C

Figure 3 : Les conditions des recuits couramment utiliséesde changer les pro@iés électroniques de nos

films.
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Le procédé décrit est une méthode non destructive qui permet de revenir a un méme
état aprés un grand nombre de recuits. Surgiardi 4, on a représenté la variation de la
résistance en fonction de la température de deux états du film M. M1 est |'état de départ du
film apres le ' recuit sous oxygéne, aprés lequel le film a subi 25 recuits différents sous vide

et un recuit final sous oxygene pour atteindre I'état M27.

1501
Bi(La)-2201
100-_ film M
<)
nd
501 -
O-ufuuuluu

50 100 150 200 250 300
T (K)

Figure 4 : Résistance R(T) du méme film aprés recuit emygéne, mesurée a I'état de départ M1 et & I'état
M27, entre lesquels I'état du film a été modifié 25 fois (la notation Mn iadasuccession n des
états, cf.lll.A2).

Une fois que le diagramme de phase a été entiérement parcouru (cf.lll.A2), on revient
a I'état de départ lors du'$" recuit sous oxygéne. Les valeurs de résistance des états M1 et
M27 difféerent de moins de dix pourcent et la température critique est la mgfRe@F17
K).

Enfin, il faut ajouter qu'un traitement sous plasma d'oxygéne permet de suroxyder les
films davantage qu'un recuit sous oxygene moléculaire. Les états obtenus de cette fagon ont
donné : T(R=0)-50 K (au lieu de 60 K) pour un film de la phase Bi-2212 éR¥0)~12 K
(au lieu de 17K) pour un film de la phase Bi(La)-2201.
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D. Méthodes de caractérisation des échantillons étudiés

D1. Mesure de la résistance électrique en fonction de la température

Cette mesure permet de contrbler la teapée critique ainsi que les propriétés de
conduction électrique du film, et de cette fapanmet, de situer dans quelle région de dopage
se trouve notre film.

Sur la figure 5(a) on a présenté la resise du méme film de la phase Bi-2212 dans
trois états de dopage différents. L'état A2 ésat'optimal avec la température critique la plus
élevée T max l'état Al est I'état le plus slopé et A3 un état sous-dopé avec upe T
comparable a celle de Al. De fagon généraléransition est plus large du coté sous-dopé,
effet d'une part d'origine intrinséque (lié a pas forte anisotropie 2D) et d'autre part
probablement lié a un effet d'inhomogénéité de I'échantillon (par ex. désoxydation des joints

des grains) (figure 5(b)).

150
B|28r2CaCu2 Oy A/?Z_
[ fimA ’_/_,/ _
100~ - “
<) A2 ,Q_]’
' S - g 3
5 O_ - 7 ’//' U
' 7T AT
PN (a) i
0 50 100 150 200 250 300
T (K) T (K)

Figure 5 : (a) R(T) pour trois états caractéristiques dfilm de la phase Bi-2212. (b) La dérivée premiére,
dR/dT, qui donne une information sur la largeur de la transition (les traits en pointillésy &
température critique au milieu de la transition (indiqué par des fleche est I'état optimal.
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Pour caractériser |'état de dopage, le gipe@ de l'analyse plus compléte de B(T)
utilisée dans cette étude, selon la position dans le diagramme de phase, est présenté sur la
figure 6. Les deux états Al et A3 ont une température critig(R=0) similaire, mais un
comportement de R(T) différent.

e La courbe R(T) de I'état surdopé Al nrentine courbure positive : la déviation de

la quantité (R-R)/aT par rapport a la ligne de normalisation (BAT=1 se fait
vers le haut et la dérivée premiére dR/décroit quand la température décroit.

e L'état optimal A2 présente la dépendance linéaire en T de la résistangeaR=R
dans le plus grand intervalle de température : I'état A2 reste sur la ligne de
normalisation de 300 K jusqu'a 120 K et dans cet intervalle de température on a
dR/dT=const=a.

e La résistance de I'état sous-dopé A3 varie linéairement en fonction de T, entre 300
et 250 K, aprés quoi elle décroit plus rapidement et la courbe présente une
courbure négative : la déviation de la ligne de normalisation se fait vers le bas et

dR/dT augmente quand T diminue.

rrrrrTrTrTTTT T T T T T T T T T 0.5 T TT T T T T

o film A | i | film A |

1.2 A3 v“\_‘

E : 0.4- W 7

a® [ AL < M .
] ~ WA,

@ i N 1

~ 1 - ©O3_ \’ﬁ\‘\/\/\&mﬁ ) T

s 5 | W

m 77777 \ i } \ ) . 7_

< 0.2+ -

A2 ] F AL T _

08 - = ‘a3 (@) - 0.1- (b) 7

50 100 150 200 250 300 50 100 150 200 250 300

T(K) T (K)

Figure 6 : Analyse permettant de voir I'état de dopage du film. (apJfRaR) en fonction de T (les valeurs de R
et a sont issues de la loi linéaire vérifiée a haute température) (b) La dérivée predR&e, en

fonctionde T

2 On détermine d'abord la partie linéaire de R(T) & haute tempéragaTjRpuis on trace I'écart par rapport a
cette loi sous la forme : (RpRRaT en fonction de T.
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D2. Mesure de l'effet Hall

A partir de la mesure de l'effet Hall a température ambiante on peut estimer le nombre
de porteurs dans le systeme.
Le coefficient de I'effet Hall Rest défini par la relation :

ou V4 représente la tension de Hall, t est I'épaisseur du film, H est le champ magnétique
appliqué normalement au plan (a,b) et t Hatensité du courant appliqué. A partir du

coefficient de Hall, le nombre de Hall,rest défini par I'expression :

e étant la charge de I'électron.

La figure 7 présente la variation approximativement linéaire du nombre de Hall en
fonction de nombre de trous "p" par cuivre par plan £@@=1 T et I=1 mA). Le nombre de
trous a été déterminé dans le chapitre suivant a partir de la loi phénoménologique (111.1) (cf.
[11.A2). On remarquera également que le changementdgres chaque recuit confirme le
changement du nombre de porteurs dans les films, et correspond au changement de la

conductivité a 300 K, .

(6/ Gop )300 K (G/ Gop )300 K
0.4 1 1.6 0.5 1 1.5
T — T T S A A
L (@) Bi-2212 ] o (0 Bi(La)-2201 S
Olg\ 6. o %, 1 cvlg | oo
B L 7 O
5 5L % ] c 4 @ ]
— | A ] — B -
(\S 4._ QA'@QDV ] (\8 3 /,’/go 7]
— 3t ﬁem —a---- A N~ 2-_ ,Od&
T Q@@/, ’ o C CI @oo@ ]
S 2 v E o % o filmL
A . g B i+ o fimM
/. L | L | L | L L | L L L | 1 | L
0 0.08 0.16 0.24 0 0.08 0.16 0.24
p Y
Figure 7 : Variation a température ambiante du nombre de Halen fonction du dopage des films de la phase

a) Bi-2212 et b) Bi(La)-2201. L'ajustement linéaire (trait pointillésjrespond a p=kp avec
ko21=(2820,8)1G cm?® et k,0=(22,520,7)1G cm?.
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D3. Spectres de diffraction des rayons X

La diffraction des rayons X permetune part a partir d'un diagram6 (figure 8),
de vérifier que le film est monophasé. La présateseules réflexions (0 0 2I) indique que
I'axe c est perpendiculaire au substrat. La position des raie(0p@rmet de déterminer le

parametre cristallin ¢, dépendant du taux d'oxygene dans le film.
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Figure 8 : Spectre de diffraction des rayons X (raie Gu-K=1,542 A) d'un film de la phase Bi(La)-2201 au

voisinage de I'état optimal. Les signes * ppaént les positions des raies du substrat SgTiO

((100),(200) et (300)). La racine carrée de l'intensité est portée en fonction de Pahgle

D'autre part, la diffraction des rayons X permet d'obtenir des speatedel(type
"rocking curve" pour déterminer le degré de désorientation ded'paerapport a la normale

au plan de substrat. L'angle formé par I'axet la normale au substrat est de I'ordre 0,2°,

(figure 9).

Figure 9 :
1idr .-:"« ”‘; (00 10) i "Rocking curve" If) réalisée sur la raie (00 10)
d'un film de la phase Bi(La)-2201 montrant la

qualité de l'orientation de I'axe par rapport a la

I (u.a.))

510
normale au plan du substrat (FWH,2°).

0 . 0.5 1
OMEGA (degrés)
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Enfin par diffraction des rayons X, on réalise des specty@sd@ "¢ scan" qui
permettent également de déterminer l'orientation desaagts du film par rapport aux axes
du substrat. De cette fagon, dans le casuthstsat MgO on trouve plusieurs orientations des
axes cristallinga et b par rapport aux axes du substrahdia que dans le cas du substrat
SrTiO; les axesa etb du film ont une seule orientation. Ils sont orientés a 45° par rapport aux
axes de substrat (figure 10) avec un échange possibleaasttbed'un grain a l'autre. Le film

est épitaxié et les directions -Cu-O-Cu- somap@les aux axes [100] et [010] du substrat.

Figure 10 :
Le spectre de rayons X@'scan" réalisé sur la raie

(115) montrant une seule orientation des axesb

12 (u.a.)

des grains du film Bi(La)-2201 (les petits pics),
orientés a 45° par rapport aux axes du substrat
SrTiO; (la raie (110), les grands pics).

0 — I90 I 180I I 270I I 360
¢ (degrés)
La variation du parameétre cristallin ¢ mesurée en fonction du dopage d'un film Bi(La)-
2201 est donnée sur la figure 11. En allant du sdtéopé vers le cot@ss-dopé, la valeur de
c augmente de facon approximativement linéaire, jusqu'a une certaine valeur, aprés quoi elle

parait saturer

T — Tt T T T T T

24.6- M18 . -

% o Bi(La)-2201 |
I o, film M
M25 M13\

209 e ]
< L M9 g ]
o M8 o

24.4 M4 i

I o
M1
243 —— L L1
0 0.08 0.16 0.24
p

Figure 11 : Variation du paramétre cristallin ¢ en fonction du dopage (cf. Ill) pophkse Bi(La)-2201. La

ligne en pointillés est un guide pour les yeux.
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Une diminution de c pour les états surdopésé également observée dans les phases
Bi-2201 pure [6] et Bi-22121[9], attribuée a I'effet des interactions répulsives de plus en plus
grandes entre les planes BiO avec la diminutiera teneur en oxygene principalement situé
entre ces plans. Cette augmentation du pararnérediminuant le dopage est opposée a la
diminution observée en substituant des atomes de Sr par La (tableau 2), laquelle a été attribué

a un rayon atomique plus petit des atomes de La par rapport a celui des atomes de Sr [8].

D4. Analyse de composition

Par la méthode non destructive de rétrodiffusion Rutherford de noyaux d'hélium
(RBS) [20] on peut vérifier la composition des films. La méthode consiste a analyser I'énergie
des particuleéHe" rétrodiffusées aprés interaction avec les différents éléments présents dans
le film. Le rapport entre les énergies avant et aprés la diffusion est lié aux masses des
éléments présents, ce qui permet leur identificaet a leur position par rapport a la surface
de la couche. L'épaisseur du film peut également étre déterminée (voir tableau 1112).et IlI.

Cette analyse a été effectuée en collaboration avec le laboratoire CSNSM.

Tableau 3 : La composition cationique des filifiémoins sur MgO)

Film M Bi1 800,081 65:0,04-80,35:0,04 U1, 210,00

Bi(La)-2201
Film L Bi1,77:+0,011,63+0,04-80,37:0,04° Uo,99:0,00x

D5. Mesure de la susceptibilité et de I'aimantation

L'utilisation d'un magnétometre a SQUIBuperconducting Quantum Interference
Device permet de mesurer la susceptibilité et I'aimantation longitudieakinsi d'avoir une
information sur les propriétés magnétiques diessfi L'intervalle de température accessible

est situé entre 4,2 K et 300 K. Le champ continu appliqué peut allerde 0 a5 T.

® Les valeurs sont normalisées de fagonltaglition de Sr et La donne la valeur 2.
4 colinéaire au champ magnétique appliqué
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Par mesure de la susceptibilité alternative, on peut vérifier la température critique de
transition magnétique (figure 12). Les tempémrducritiques ainsi obtenues sont tout a fait
comparables a celles déterminées par les meR(T@sSur la figure 12(a) I'état sous-dopé S
a un signal beaucoup plus petit que I'état surdepEiScipalement a cause de la diminution
de nombre de paires d'électrons du cbté-sope et de la diminution de I'écrantage.

10_""I""I""I """" I""I""I""_ 15:""I""I""I""I""I'
S gf Bi-221 S 10k Bi(La)-2201 Tnax E
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Figure 12 : La transition supraconductrice (a) de I'état surdop@&68 K) et de I'état sous-dopg =65 K)
d'un film de la phase Bi-2212 et (b) de I'état sous-dopé d'un film Bi@@)-£l.=25 K), mesurée
par susceptibilité alternative sans champ magnétique dc H=0 et avec une fréquence f=700 Hz du

champ magnétique alternatif. L'amplitude du chaaltprnatif utilisé dans toutes les mesures est
ha=1 G.

A partir d'une étude plus systématique, sous différents champs magnétiques (jusqu'a
5T) et a différentes fréquences (figure 13), ontp#eterminer la ligne d'irréversibilité et
I'énergie d'activation des vortex.

A partir de la températurg'Trepérée par une fleche sur la figure 12(b)), définie selon
un critére sug” (x"/x"max=0,033) R1], et a partir des mesures de susceptibilité sous differents
champs magnétiques (figure 13(a)), on peut détemianligne d'irréversibilité. Sur la figure
14, on a représenté la ligne d'irréversiBilitbtenue a la fréquence =700 Hz pour les deux
états, S1 et S2, de la phase Bi-2212 et pour le film Bi(La)-2201.
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Figure 13 : Susceptibilité ac en fonction de T du film Bi(La)-2201 nga@surée sous différents champs

magnétiques dc et a la fréquence f=700 Hz. (ljurée a différentes fréquences et sous un champ
magnétique dc de H=0,2 T. 481 G)

D'autre part, I'énergie d'activation peut &stimée a partir de la position du maximum

de x"(T), Tmax, (indiquée sur la figure 12), des courbes de susceptibilité¢ a différentes

fréquences pour un champ magnétique donné (figure 13(b)).

Pour chaque champ magnétique dc, a partir de la relatidn expE, /k;T) dans

le régime activé thermiquemerd] on peut déterminer I'énergie d'activation &ur la figure

14(b), on a représenté I'énergie d'activagarnfonction du champ magnétique pour les deux

états S1 et S2 de la phase Bi-2212 et pour un état du film Bi(La)-2201.
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Figure 14 : (a) La ligne d'irréversibilité déterminée a partir des mesures de sustigptious différents champs

magnétiques. (b) L'énergie d'activation en fonction du champ magnétique pour leg ét8s1$in
film de la phase Bi-2212 et d'un film de la phase Bi(La)-2201.



Méthodes expérimentales

D'autre part, les cycles d'aimantation (figd5) permettent de déterminer le courant

critique de I'échantillon, a partir du modéle de Bezgh. [

Pour un film rectangulaire de dimensions a et b (a<b), le courant critique est donné par

I'expression24] :

_10-AM/V

*

Je R

avec AM l'amplitude du cycle daimantation et V le volume de I'échantillon. Le facteur

géométrique R* est égalR* = % .
3.""I""III LI T T TTT] 8- b | BRI | T T TTT T
,f, Bi-2212 (@) 6 . Bi(La)-220%
5 f ™ 1 T 4f 3
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Figure 15 : (a) Courbes typiques d'aimantation de I'état surdqpet Bétat sous-dopé,®'un film de la phase
Bi-2212 a température constante égale a T=6 K. (b) Les cyclemaldation a différentes

températures du film Bi(La)-2201.

Pour les films de dimensions typiquement a=3 mm et b=5 mm, le courant critique en

fonction de H est présenté sur la figure 16.

Les résultats présentés ci-dessous dépassine simple caractérisation et le
comportement observé de la ligne d'irréversibilité, de I'énergie d'activation et du courant
critique seront discutés dans le chapitre I\irégme temps que les autres résultats obtenus par

la mesure de la résistivité sous champ magnétique dans I'état mixte.
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Figure 16 : Dépendance de courant critigue en
fonction du champ magnétique a T=6 K du film Bi-
2212 dans les états, 8t S de la phase et du film
Bi(La)-2201.

El. Préparation des films pour les mesures de transport

Apres caractérisation, les films choisis paure étude de transport ont été équipés

avec des contacts d'or, aprés quoi ils soav@s selon un motif dépendant de I'expérience

envisagée.

Pour diminuer la résistance de contgdurce principale de bruit), on dépose par

pulvérisation cathodique triode des plots dsor le film a la place des prises de

tension et de courant (Figure 17). Deteefacon, les plots d’or assurent un

meilleur contact électrique entre le film et les petites pointes métalliques

rétractables (utilisées pour la mesure de la résistance) ou entre le film et les fils

d’or, collés a laque d’argent (mesure de I'effet Hall).

La gravure, mécanique ou par lithographie optique et attaque chimique, permet la
mesure de la résistance d'une piste bien définie imposant une distribution connue

du courant. La gravure mécanique a été réalisée grace a P. Crozat (IEF, Université

Paris Xl) en utilisant un traceur de coudmeprécision, piloté par ordinateur, ou le

stylet a été remplacé par une pointe métallique.
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Pour la mesure de I'effet Hall, on a choisi une piste large, enviropd3@vec

une longueur de 1000m (figure 17), ce qui permet le passage d’'un courant plus
fort, I=1 mA, et ainsi une mesure plus précise.

Enfin, les prises de tension doivent étre situées bien en vis a vis pour diminuer la

contribution de la magnétorésistandans la tension de Hall.

a) T cl|H LI

—» clHLI

o] / cLH]|I

Figure 17 : Disposition expérimentale :
a) géométrie transversale [H Lletc LH L)

b) géométrie longitudinalee(L H J/1)

Les différents types de mesures effectuées dans cette étude sont la mesure de la
résistance en fonction de T, la mesure de ltdffall en fonction de T et également la mesure
de la magnétorésistance sous champ intenseethriques de mesure de la résistance et de
l'effet Hall seront présentées ensemble, tandis que la technique de mesure de la
magnétorésistance, réalisée des le départ@M| (Laboratoire des Champ Magnétique

Intenses) a Grenoble, sera discutée a la fin.
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E2. Mesure de la résistance et de I'effet Hall

(a) Méthode de mesure

Les mesures sont réalisées selon la méthode des 4 points, parmi lesquels deux contacts
sont utilisés pour injecter le courant etid@utres pour mesurer la tension (figure 17).

Pour la mesure de la résistance et eféef Hall, on a utilisé un nanovoltmetre (d'une
résolution de 10 nV) pour la mesure de tensét une source de courant qui assure une
intensité constante avec inversion du sens du courant, afin d'éliminer les effets
thermoélectriques. Le courant typique utilisé pour la mesure de résistance est Ig8,&{10

I=1 mA pour la mesure de l'effet H&lG a un signal beaucoup plus faible).

Pour la mesure de leffet Hall, lehamp magnétique (H=1T) est orienté
perpendiculairement au plan (a,b) du filra |[((H L 1), figure 17). La direction du champ est
vérifiée en mesurant la résistance d'une sonde de Hall collée & c6té de I'échantillon. La tension
de Hall est obtenue en mesurant la tension pour chague sens du champ magnétique afin
d'éliminer la contribution de la magnétorésistatiée a la position des prises de tension (pas
toujours parfaitement en vis a vis) wMVu(HT)-Vua(HL))/2. 1l n'a pas été trouvé de
différence entre les valeurs de; Rnesurées sous H=1 T et H=20 T (LCMI) pour un

échantillon donné.

La source de courant, le voltmeétre et &ppareils pour la mesure des résistances des
différentes sondes thermométriques sont reliée ardinateur (PC) par l'intermédiaire d'une
carte IEEE (figure 18).

(b) La téte de mesure

Le film est placé sur un bloc du cuivre, fixé sur un porte-échantillon qui se trouve a
une des extrémités de la can@g]]
e Dans le cas de la mesure de R(T) le [weccuivre est équipé de sondes résistives
pour la mesure de la température. La safeelatine, située au milieu du bloc de
cuivre, est prévue pour la mesure entre 30 K et 300 K. La sonde CLTS (Cryogenic

Linear Temperature Sensor), alliage de manganin et nickel, est collée sur le bloc de
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cuivre et prévue pour la mesure entre 4,2 et 30 K. Toutes les deux sondes,
mesurées respectivement avec un pont ac et un multimetre (figure 18), donnent la
température du bloc de cuivre qui étant un trés bon conducteur thermique assure la
méme température pour le film.

e Dans l'autre cas (mesure de l'effet Hd#)dispositif dispose de trois sondes de
contrble de la température : une sonde de platine pour les hautes températures
(entre 30 K et 300 K), une sonde darbone (avec une magnétorésistance
négligeable pour El T) et une sonde de germanium pour les températures situées
entre 30 K et 1,2 K (figure 18).

De plus deux autres sondes de carbone (R€b# R=100(2) respectivement
pour les hautes températures (300TK15 K) et pour les basses températures (15
K>T>1,2 K) et un enroulement chauffant (de Q) situé pres de I'échantillon,

alimentés par un pont de régulation ATNE, permettent de réguler la température

(figure 18).
Régulation de la température nanovoltmefre Contrdle de la tamgpérat
sondes de régulation a 2 voies d'eptrée sondes de contrgle
de la température de la température
du porte-échantillon L des porte-échantillons
R carbone AB 570 ¢ o D Ge:124r<30K
15 KT<300 K ® échantillon ® AB 10D: 1,2 KKT<30 K
R carbone AB 100 L [ e Pt 50 : 30KT<300 K
1,2 KT<15K ! 2)
\I/ Pt 100 : 30K<300 K
CLTS : 4,2KT<30 K
pont de régulatior] enroulemgn \I/
chauffant QQ
pontdemesure
de résistance
multimétre
source de courant (CLTS)
stabilisée ordinateur AC
+ IuA a 1lmA (carte IEEE)

Figure 18 : Schéma du montage électronique de mesufefti Hall et de le résistance de |'échantillon en
fonction de la température. Les éléments concernant la régulationtdefgérature font partie du
montage de mesure de l'effet Hall.

56



Méthodes expérimentales

(c) Le dispositif cryogénique

La canne de mesure (mesure de résigtpast placée dans une bouteille d'hélium
liquide avec le bain d'hélium et I'nélium gazeux a la pression atmosphérique (4,2 K
< T £ 300 K). En descendant la canne, on diminue la distance entre le bain
d'hélium et le film et de cette fagon la température du film. Afin d'atteindre
I'équilibre thermique entre I'nélium gaz, le film et le thermomeétre la descente doit
se faire trés lentement. De méme, en montant la canne on augmente la température
du film et en peut parcourir le méme intelte de température en sens inverse, ce
qui sert a confirmer la mesure.

La canne de mesure (mesure de l'effet)Hst introduite dans un cryostat a bain
d'hélium isolé thermiquement par un vidsalement, d'un bain d'azote, lui méme
isolé thermiguement de l'extérieur, ce qui permet de parcourir séparément deux
intervalles de température (entre 300 K et 77 K et entre 77 K et 4,2 K).

Un électro-aimant classique, orientérgendiculairement & l'axe de la canne,
produit un champ magnétique horizontal, d'intensité jusqu'a 1 T. Un support
tournant permet de modifier l'orientati du champ magnétique autour de I'axe du
cryostat et d'obtenir différentes orientations par rapport au film.

La mesure de l'effet Hall est réalisée en mesuramodr chaque sens du champ
magnétique séparément A1) et Viy(H!)) en fonction de la température. Pour
contrbler les mesures, en méme temps lgumesure des tensions de Hall on a
mesuré les tensions longitudinales de magnétorésistance qui doivent étre

forcément les mémes dans deux cabgtiHl .

E3. Mesure de la magnétorésistance sous champ fort (LCMI)

Ces expériences ont été réalisées dlalmaration avec O. Laborde (CRTBT). La

mesure est aussi réalisée selon la méthode des 4 points avec un pont de mesure en courant
alternatif (1=0,1uA ou 1pA). La canne de mesure dispose aussi des €léments permettant le
contrble (sondes de Pt et de carbone) etdpilation de la température (sonde capacitive,

chauffage) de I'échantillon. Elle est placée a Fiaté& d'un cryostat a bain d'hélium, ou le film
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monté dans un calorimétre est isolé thermiquement par un vide d'isolement de celui-ci. Le
champ magnétique jusqu'a 20 T est produit par des bobines de Bitter résistives en cuivre.
Selon le choix de la position du film, le champ magnétique est orienté soit
perpendiculairement soit parallélement au film, selon la géométrie souhaitée : a) configuration
transversale,o|| H L 1) ou(c L H L 1), et b) configuration longitudinales (L H || I) (figure

17).

Les expériences sont faites en balayant le champ magnétique de zéro jusqu'a 20 T a
différentes températures choisies au-dessuawdessous de la température critique pour
I'étude de I'état normal ou de I'état mixte. L'évolution de la température pendant ce balayage
en champ a été vérifiée en mesurant T avant et aprés, pour H=0, et la contribution de la
magnétorésistance, liée a ces changements de température a été soustraite. La résolution de la

mesure sous champ magnétique de 20 T est de l'ordrepde<10*.
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Chapitre 11l : Etude comparée de linfluence de la teneur en
oxygene sur le comportement de la résistivité et de
I'effet Hall en fonction du dopage pour les films de la
phase Bi-2212 et Bi(La)-2201

Les propriétés électroniques des cupratast fortement dépendantes du nombre de
porteurs dans les plans Cu@es nombreuses études de transport électronique, antérieures,
ont mis en évidence des propriétés inhabituelles, principalement la variation linéaire de la
résistivité et la variation de I'effet Hall earfction de la température. L'effet de pseudogap,
observé par la mesure de la résistivité sur YBCO et LSCO, a motivé cette étude systématique
en fonction du dopage des propriétés despart de Bi-2212 et Bi(La)-2201. Une étude
précédente "préliminaire" sur Bi-2201 pur a facilité cette tache.

Une facon de changer le nombre de podeuour suivre I'évolution des propriétés
électroniques est de modifier progressivememblacentration en oxygéne dans I'échantillon
(voir chapitre 1l). Comme on l'a déja mentionné, on peut étudier de cette maniere les
propriétés physiques d'weul échantilloren fonction du dopage, ce qui constitue l'avantage
principal par rapport a la substitution cationique.

Dans ce chapitre on présente les résultats de I'étude de la résistivité et de I'effet Hall
dans I'état normal en fonction du dopage en oxygéene ainsi obtenu. Les propriétés des films de
la phase Bi-2201 et Bi-2212 ont été changéesisiqurs reprises par des recuits successifs a
partir des états maximalement surdopéspassant par les états a dopage optimal et sous-
dopés pour atteindre des états fortement sous-dopés gv@c An peut passer de facon

réversible d'un état a l'autre.
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A. Influence de I'oxygéne sur la résistivité

Al. Réseau des courbefl) a différents états du dopage

Une des propriétés remarquables, observée dés la découverte des SHTC, mais encore
mal comprise, est la variation linéaire en fonction de la température de leur résigfivité [
L'étude suivante va montrer que cette variatiodaire de la résistivité est observée dans un
grand intervalle de la température en un seul point du diagramme phaselfpage) et que,
selon la position dans ce diagramme, le comportemenp(de est qualitativement et

guantitativement différeng].
(a) Phase BBrCaCuyOy

Dans cette partie, nous allons présefitdude compléte de la résistividT) en
fonction du dopage, effectuée sur plusieurs films de la phase Bi-2212. Les différents états de
dopage sont obtenus par des recuits a basgeétature, les états surdopés par des recuits
sous oxygene tandis que tous les autres é&atsobtenus par une série de recuits sous vide
(cf. 1.C). Tous les échantillons étudigent présentés dans le tableau 1.

L'étude la plus compléte en fonction du dopage a été faite pour I'échantillon D (figure
1) et elle va étre présentée en détail dadrajue région séparément. Les états obtenus pour
les échantillons autres que A (cf. Il.D1) et D sont présentés sur la figure 2, parmi lesquels
quelgues-uns ont été choisis pour I'étude de t'efédl en fonction de la température et aussi

pour la mesure de la magnétorésistasmes champ fort a Grenoble (cf. 1V).

Tableau 1 : Caractéristiques des échantillons étudiés (phase Bi-2212)

N° de série nom utilisé aha{R=0) (K) substrat  épaisseur (A)
191295mm A 80 SITiO; 2400t120
211295mm B 80 MgO 2600+130
151295mm C 80 SrTiO; 2600:130
160198mb D 80 SrTiO; 110G£55
230198m1 E 80 SITiOs 110055
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Figure 1 : La variation dep(T) en fonction du dopage : (a) la région supraconductrice et (b) la région isolante.
L'indice indique le n° du recuit de I'échantillon D de la phase Bi-2212.
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L’état D1, I'état initial, est obtenu par un recuit sous oxygéne (I'état maximalement
suroxygéneé de cette facon). Ensuite les recoms side ont permis d'obtenir tous les autres
états de D2 jusqu’a D22 (cf. 11.C).

Le méme type de procédé a été utilisé pour tous les autres films, dont les p¢liybes
sont montrées sur la figure ci-dessous. L'€al a été obtenu par un traitement sous plasma
d’oxygene a partir de I'état C10 £0), une fois toute la région supraconductrice étudiée. La
température critique est plus failgjae pour tous les autres états=G3 K au lieu de F£63 K

pour I'état C1) et correspond a I'état le plus surdopé.

L I I L 3.2:..g‘,.:;“...|....|....|...‘./,|/.;’L“.‘fc10
1+ ]
0.8
~
£
é 0.6
p—
a 0.4-
0.2
oI
0
T (K) T (K)
l""I""I""I""I""I""
e (c) E4
o Fo e 4
CED} i ] Figure 2 :
= _ ] Courbes montrant la variation de la résistivité en
0.6 / E3 ] fonction de la température pour les différents films
/ L T B, C et E de la phase Bi-2212. Les notations Bn, Cn
L 7 £2 et En correspondent au “f° état obtenu
I - respectivement pour les films B, C et E
0.2

0 50 100 150 200 250 30C
T (K)
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(b) Phase Bbr; ¢lag 4CuQ,

Dans cette partie, nous allons présenter legltas de la variation de la résistivité en
fonction de la température pour différentes concentrations en oxygéne, obtenus sur les films
de la phase Bi-2201 dopée au lanthane, (Bi(La)-2201). Comme on l'a déja mentionné, la
substitution partielle de Sr par La a été shmiafin d'augmenter la température critique
maximale et avoir de cette fagcon des éwss-dopés sur un plus large intervalle de T
(Tema=30 K pour Bi-2201 dopé au lanthane (x=0,4) par rappoida3d18 K pour Bi-2201
pur). Les différents états de dopage en oxygéne ont été obtenus par une série de recuits ex-situ
a basse température. Les caractéristiques pafes des deux films étudiés en détail sont

donnés dans le tableau 2.

Tableau 2 : Caractéristiques des échantillons étudiés (phase Bi(L4)-220

N° de série nom utilisé cha{R=0) (K) substrat  épaisseur (A)
280998mb M 30 SITiO, 95050
300998ma L 30 SITiO; 1900+95

De méme que dans le cas de la phase Bi-2212, on a commencé |'étude a partir de I'état
M1 de I'échantillon M, obtenu par le recuit sous oxygene, ayeL7TK. Tous les autres états
du méme film, présentés dans la figure 3, ont été obtenus successivement par des recuits sous
vide.

Une fois que le diagramme de phase a été parcouru entierement, I'échantillon a été
ramené a son état de départ par recuit sgygene. L'état de I'échantillon M27 ainsi obtenu
et I'état M1 ont la méme température critique. Les valeurs de la résistivité a 300 K des deux
états different de moins de dix percent (voir la figure 11.5).

Pour confirmer la variation d&(T) au voisinage de I'état optimal, un certain nombre
des états ont été réobtenus. Le grand nombreatiéts effectués sur le méme échantillon a eu
comme conséquence la diminution degpdur I'état optimal (maintenant 28,5 K au lieu de 30
K) et l'apparition d'un plateau dans le diagramme de phase (cf. A2). Malgré la légere
diminution de la température critiquemkx la variation de la résistivité en fonction de T au

divers états du dopage est restée intacte.
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Figure 3(a) :

Les états surdopés du méme film M de la phase
Bi(La)-2201 obtenus successivement a partir de
I'état le plus surdopé par des recuits a basse
température. La notation Mn indique la succession n

des états. M7 est I'état optimal.

OZ&

Figure 3b) :

Les états sous-dopés du méme film. Les cow@gs
présentent d'abord une courbure négative et pour les
états faiblement oxygénés une remontée de la

résistivité aux basses températures apparait.

0,

Figure 3c):
Les états fortement sous-dopés du méme film avec

T.=0 et des propriétésemi-conductrices.
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Le méme type d'étude a été fait sur I'échantillon L (figure 4), sur lequel on a étudié
I'effet Hall en fonction de la température en méme temppe(cf. 111.B). L'état de départ
est I'état surdopé L1 obtenu par un recuit spygiene. Par une série de recuits sous vide, les
états L2 jusqu'a L9 ont été obtenus. Une fois le diagramme de phase établi, I'état surdopé L10
a été obtenu par un traitement sous pladiogygéne. Les résultats obtenus pour les deux

échantillons sont tout a fait comparables et indépendants de I'échantillon choisi.

2.5
LY,
2'_'1 ] Figure 4:
r /‘/“/ 1 L'échantillon L sur lequel on a suivi la dépendance
- o l‘,s en température de la résistivité et de I'effet Hall en
’é‘l.S-— \\W AAAAAAAAAAAAAAAA / L7: fonction du dopage. La notation indique la
© I f‘”f .................. ": succession des états obtenus. L3 est I'état optimal.
G /z T
E T L6
o 1f " 7 T
‘ LB
0.5
| ! | L | L |

0 50 100 150 200 250 300
T (K)

De fagon générale, la résistivité a température ambigmigx, augmente a chaque
expérience de désoxygénation et elle suit I'état de dopage d'une facon réversible. La
température critique, I, augmente en partant de I'état surdopé vers |'état optimal et aprés
elle diminue en allant vers les états de plupkers sous-dopés jusqu'a I'état purement isolant

avec E=0.

La variation précise de la température critique en fonction de la résistivité a 300 K, en

fait de la conductivitésook=1/ps00x, S€rA présentée dans la suite.
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A2. La dépendance de la température critique en fonction du dopage

Avant de présenter chaque région de dopage séparément, on va montrer le
comportement général de avec le dopage en oxygéne pour tous les films de la phase Bi-
2212 et Bi(La)-2201.

Comme la stcechiométrie en oxygene netpms étre obtenue directement pour les
films et comme la conductivité a 300 K change avec chaque recuit de fagon reproductible,
G300k peut étre utilisée pour déterminer préciséina position dans le diagramme de phase
[3]. De plus, il a été montré précédemment quparameétre permet de situer I'état du dopage
d'une facon comparable a celles existant dalisdeature (les régions sous-dopée et surdopée
se trouveront respectivement a gauche et a droite de I'état optimal) [3].

La figure 5 montre la variation de. En fonction de la conductivité réduite, a la
température ambiantes/Gop)so0 k- Il €St nécessaire de normaliser la conductiwitgk par la
conductivité a 300 K pour le dopage optim@,, afin d'éliminer l'incertitude sur les valeurs
de I'épaisseur des différents films. De cette fagcon, on obtient un diagramme de phase général
pour tous les échantillons de la phase Bi-22h2iajue de la phase Bi(La)-2201, similaire a

celui déja obtenu pour la phase Bi-2201 pure [3].

10—+ 77 4 L L A B L B B L L B R B
[ état optimal région ] [ état optimal
sd région v surdopéer F | région
[ sous-dopée AN 7 - région L
i s 8 A\gﬂ% / ] 30" sous-dopée e, surdopee
N B ‘7 1 <@ & o
¥ 60— A, i — X L \ o QO
~ N 9 o ~ 3 Cg <o O
|_° r v . 1 - © 20_— 3.0 .
40 7 oo [ ° ®
L o C ] r o o
L . A J Q ) |
200 o ve ] 10 s | :
[ §<> Bi,Sr,CaCy0, os 1 0 B|ZSr1‘6La0‘4C:1\JOy
, o .
[ . ey oy 1y
0 0.5 1 15 0 0.5 1 15
(of Oop )300 K (o O )300 K

Figure 5 : Courbe unique montrant la variation dgéh fonction ded/c,p)s00x poUr les films minces de la
famille (a) Bi-2212 et (b) Bi(La)-2201. La ligne en pointillés représenjastement parabolique

décrit dans le texte.
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La dépendance de;. En fonction du nombre de porteurs peut étre décrite par une loi

phénoménologique déterminée pour tous les cuprété$ ;|

TcT ~1-826(p-0.16)? (n.1)

cmax

ou p représente le nombre de trous par Cu par plan.Gidon réécrit cette formule en
fonction de la conductivité normalisée par sa valeur optimale on arrive a une équation avec un
seul parametre libre A qui peut servir pour comparer nos résultats avec cette loi

phénoménologique :
Tc :Tcmax(l_A'((Ggop)SOOK _1)2) (|||2)

Les courbes en pointillés sur la figure 5 ment le résultat de cette comparaison. Les
températures critigues maximales prises sogta{R=0)=80 K et Tna{(R=0)=30 K
respectivement pour la famille Bi-2212 et Bi(La)-2201. Les meilleurs ajustements
correspondent & un parameétrg Ai1=1,60,1 et Asia)-220=2,2t0,1. Le bon accord entre
cette loi parabolique et nos résultats confimue la conductivité a 300 K peut étre utilisée
pour caractériser le dopage. Le parametegi#zo1 €st plus en accord avec la valeur
82,60,16=2,1 que le parameétresfoia.

L'autre confirmation d'une relation étroite entre conductivité et nombre de trous vient
de la mesure du nombre de Hall. 11.D2). La variation de la température critique peut aussi

étre représentée en fonction du nombre de Hall (figure 6).
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80r P . : o filmM
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X 60k o VA h & r (533 o
\'f) r o} o 4 \-6 g >
— i 7, ~ 200 5 o) b
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20 [N vE 10_ Jo : .
e ?4 B I 4% | (b) B'zsrle'-amcuql
0 2 4 6 8 1C 01T 23 45 6 T8
ny (10?1 cnr3) n, (1%L cnd)

Figure 6 : Variation de Jen fonction de nombre de Hall pour la phase (a) Bi-2212 et (b) Bi-2201. La ligne en
pointillés représente I'ajustement parabolique, similaire a I'équaih2).
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L'ajustement parabolique similaireT, =T, ..(1-B-(n, —(n,),,)?) (la ligne en pointillés)

avec Byi221=(0,10t0,02)10** et Bgia)220:=(0,16:0,02)10* ((Nnz2190p~4,8 1G* cm® et
(Nh2202)0p~3,45 16 cm®) décrit moins biens les résultats expérimentaux
Pour simplifier la comparaison, on va déterminer a partir de l'ajustement (111.2) (les

résultats sur le nombre de Hall ne sont @ssez complets) le nombre de trous par Cu, pour

chaque état obtenup=016+ /%2,6(%'0p)300< -1). On représentera ensuite en fonction de p

la température T* et les autres températasgactéristiques pour les films minces de Bi-2212
et Bi(La)-2201.

Enfin, on va comparer les différents choix possibles de la température critique (figure
7). Comme la transitiop(T) s'élargit du coté sous-dopé, seule la représentati@=0)
semble étre correcte et donner la loi parajua@ien fonction du dopage. A cause de cela et de
la coincidence deR=0) avec celle déterminée par la susceptibilité alternative (cf. 11.D5), la
température critique utilisée pour présenter le diagramme de phase. sefR=0D. Il faut
remarquer aussi que si on choisit la température critigue au milieu ou au début de la
transition, la température critique maximale va apparaitre du c6té sous-dopé (vers
(6/00p)300k=0,8-0,9). Dans ce cas la, la loi linéairepd€) dans l'intervalle le plus grand en T

apparait Ilégerement du coté surdopé.
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Figure 7 : Les différentes valeurs choisies plautempérature critige en fonction deo{oup)s00k : Tc @ R=0, T;
au milieu etT; au début de la transition (a) pour les films D et E de la phase B-22{b) pour le
film L de la phase Bi(La)-2201. La ligne en pointillés montre |'ajustemiét@rminé sur la figure

précédente.
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A3. Les difféerents comportements @€T) selon la position dans le

diagramme de phase

Dans la suite, les résultats présemésr les phases Bi-2212 et Bi(La)-2201 seront

discutés pour chaque région séparément.

(a) Région surdopée

Comme on l'a déja remarqué (cf. 11.D1), les courbes de la résistivité en fonction de la
température présentent une courbure positivetatiaplus accentuée que les états sont plus
surdopés. La loi phénoménologigpid)=po+o'T" s'applique dans le s grand intervalle de
T pour tous les cuprates dans la région surdopée.

Cette loi phénoménologique a été d'abobdervée pour les composés avec un seul
plan CuQ. La valeur de n augmente avec le dopage en porteurs, p, et la valeur maximale
observée varie selon le composeé.a@l,3 pour I'état metallique de BinLCuQ, [3], Nma=1,5
dans le cas de LaSr ;CuQy [6] et nma=1,88 dans le cas deB,CuG; 1 [7].

Pour mettre en évidence cette loi phénoménologique pour les états surdopés des films

de la phase Bi-2212 et Bi(La)-2201, on a réééda formule ci-dessus sous la forme :

In(p — py)=Na+ninT (1.3)

et on a représenté o) en fonction de InT (figure 8).

Les valeurs d@o utilisées pour cette représentation ainsi que les valeurs déterminées
pouro’ et n sont portées en fonction du nombrgdeeurs, p, pour tous les échantillons sur
la figure 9. Elles ont été déterminées pour chagfag a partir de I'ajustement sur le plus
grand intervalle de température.

Comme il s'agit de plusieurs films de la phase Bi-2212, les valeuns,'dsont
dispersées entre 40 et BQcm et elles sont du méme ordre de grandeur que celles observees
dans le cas de monocristagg~<25-50uQcm) [8]. Elles sont inférieures, d'un facteur 1,5-2, a

celles de Bi(La)-2201 (encart de la mérfigure) ce qui correspond a un rapport des

! La résistivité résiduellgy, est principalement liée aux imperfections dans le plan,CuO
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résistances résiduelles par camé p_214p_200=1,2-1,6. La résistivité résiduelle de la phase
Bi(La)-2201 ne varie pas beaucoup en fonctitenla teneur en oxygéne d’'un méme film
(figure 8). Ces valeurs, comprises entre 75 et 1Q6m, correspondent bien a cellespde

des états surdopés des monocristau$mBiLa,CuQ; (po~50 nQcm) [9].

Figure 8 :

Une représentation classique donnantphpg) en
fonction de InT. Les lignes en pointillés présentent
I'ajustement a I'’équation (3) pour les états surdopés
ci-contre, des films A, C et D de la phase Bi-2212 et
ci-dessous, des films M &t de la phase Bi(La)-
2201. La ligne en tirets pointillés donne la loi én T

In (p-py (L cm))

attendue dans le modele de liquide de Fermi.

Bi,Sr,CaCuy0, |

]
In (T (K))

o1

w

In (p-py (L2 cm))

In (p-py (U2 cm))

TR Bi,St, d-g UG ] S BipSt .2 4CUQ |
3 35 4 45 5 55 25 3 35 4 45 5 55
In (T (K)) In (T (K))

Le coefficiento’ augmente progressivement pour les deux phases quand on s'approche
de I'état optimal. Le rapport entre les valeursxdde la phase Bi(La)-2201 et Bi-2212 varie

entre 1 et 1,5 (encart de la méme figure).

2p,=p/(c/2) ou c est valeur du paramétre selon laxe
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A I'état optimal les valeurs de® sont en accord avec les valeurs correspondantes des
monocristaux Bi-22120(1,2 nQcm/K) [8] et BiSkhyLaxCuOs (0~1,7 uQcm/K) [9]. Au
dopage optimal, le rapport entre les pentgsi/oz217~=1,85/1,25=1,48 correspond bien au
rapport entre les nombres de Hall j14NH220=4,8/3,4=1,41, ce qui suggere la relation

o~1/ny.
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| . Bi-2212 i
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0.16 0.24
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L’exposant n diminue de fagon approximativenhlinéaire depuis sa valeur maximale
pour I'état le plus surdopé {p=1,26t0,01 et Ra=1,310,01 respectivement pour Bi-2212 et
Bi(La)-2201) jusqu'a 1 qui correspond a la lio€aire valable pour I'état optimal (méme

figure).

% Pour n=1, la loi utilisée dans la suite spgao'T=py+aT.
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La valeur maximale f,=1,26 de Bi-2212 correspond a I'état C13=63 K), obtenu
par un traitement sous plasma d'oxygeéne. Tous les autres états, E1, Al, B1, D1 et C1 (A2 est
I'état optimal), ont été obtenus par un recuit sous oxygene et selon I'échantillon la température
critiqgue est abaissée jusqu'a 70 K ou au plus jusqu'a 63 K. La différence entre les échantillons
a été attribuée a une petite variation de la composition entrainée par la substitution cationique
qui peut changer les différents niveaux du dopage atteints.

Egalement, la valeura=1,31 de Bi(La)-2201 correspond a I'état L10, obtenu par le
traitement sous plasma. La température critique correspondantg=£2tKl par rapport aux
T.=17 K de I'état M1 et =21 K de I'état L1, obtenus par un recuit sous oxygene. Tous les

autres états sont réalisés par une série de recuits sous vide.

D'une facon générale, les états purement métalliques0YThe peuvent pas étre
atteints dans le cas de Bi-2212 et Bi(La)-22@drs qu'ils le sont pour la phase Bi-2201 pure.
Malgré la différence d'état électronique atteint au dopage maximal, les valeyrs de Bi-

2201 pur et Bi(La)-2201 sont les mémeg 1,3 pour Bi-2201 pur [3]) et un peu plus
grandes que,=1,26 obtenu pour Bi-2212. Comme il s'agit du méme réservoir de charges
pour les deux phases, la différence entre elles pevenir de la distribution des charges
entre deux plans Cy@ans la phase Bi-2212.

Enfin, il faut remarquer que les valsumaximales de I'exposant n, dépendant
principalement du réservoir de charges, déataille BiSr(La)CaCuO restent relativement
faibles par rapport a celles des familles TI-2201 et LaSrCuO respectivement,awdc88
(état purement métallique) [7] ets=1,5 (état encore supraconducteur) [4]. Si I'on considere
gue la valeur n=2 (la plus approchée par Eéye TI-2201 pour I'état le plus surdopé) vient
des interactions entre les électrons dans le modeéle de liquide de Fermi, ces interactions
diminuent avec la diminution des porteurs au profit du mécanisme responsable de la loi

linéaire dep(T) a I'état optimal.

On peut conclure que le comportemen(p@E) dans la région surdopeé est tout a fait
similaire pour les deux phases et il est bien décrit par la loi phénoménologigoel". La
valeur maximale de I'exposant n reste relativement faible mais sa variation monotone entre

1,3 et 1 permet de situer le niveau du dopage du c6té surdopé.
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(b) Région sous-dopée

(i) Détermination de T*

La variation linéaire de la résistivité en fonction de la température a I'état optimal a été
soulignée principalement dans le cas de la phase Bi-2201 [1]. La décroissance plus rapide que
la loi linéaire dep(T) a partir de la température T* est vue, pour la premiére fois pour un
composé a un seul plan CyQlans le cas de k&SrCuQ, [10]. L'effet du "pseudogap”
observé par la mesure du transport électronique a été confirmé récemment dans le cas des
monocristaux de BBriLa,CuQs; en fonction du dopage par substitution de différentes

concentrations x de lanthane [9].

Les premiéres études de la phase Bi-2212 en fonction du dopage sont rapportées dans
le cas de monocristaug], 12). La décroissance plus rapide que la loi linéaire de la résistivité
quand T diminue a partir de la températurealété d'abord établie pour les cuprates a deux
plans Cu@ dans le cas de monocristalg] et de films d'YBCO 14, 15] et plus récemment
dans le cas des monocristaux de Bi-2212 18]. On a observé le méme type de
comportement attribué a l'ouverture du pseudogap dans le cas des films BitZR12 [

rapporté ci-dessous.

Pour mettre en évidence la déviationpd€) par rapport a la loi linéaire observée pour
I'état optimal on utilise la méme représentation que dans la chapitre 11.D1. Les états sous-
dopés (D2, D3, D6, D7 et C2, C3, C4, C5) ainsi que les états surdopés D1 et C1 (afin de
remarquer la différence dans le comportement(d@g entre les deux régions) des échantillons
D et C sont considérés sur la figure 10(a,b). Egalement, les états au voisinage de I'état optimal
pour les films M et L de la phase Bi(La)-2201 sont représentés sur la figure 10(c,d).

Les valeurs de T*, ainsi déterminées, correspondent bien & la température qui limite
inférieurement la partie constiz de la dérivé premier@MT en fonction de T (figures 12-14

dans la partie suivante).
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Figure 10 : La quantitéd-po)/aT en fonction de T (a) pour I'état surdopé D1 et les états souésdap D3, D6
et D7 du film D, (b) pour I'état surdopé C1 et les états sous-dopés3CZ4Cet C5 du film C, (c)
pour I'état surdopé M6, I'état optimal M7 et les états sous-dopés M8 et M9 du film M et (d) pour
I'état surdopé L2, I'état optimal L3 et les états sous-dopés L4 et L5ndl fiLes valeurs utilisées
de po et o pour les états sous-dopés sont données ultérieurement sur la figure 16. Les fleches

indiquent la température T* & partir de laquelle la loi linéaire@@) ne s'applique plus.

Dans le cas des états ou la valeur de l'intervalle linéaip€Tdeest plus étroit que 50
K (ici C5, D6 et D7), la détermination de T* commence a étre incertaine parce qu'on peut
toujours trouver une variation linéaire sur un petit intervalle de T alors qu'elle n'existe pas

réellement (voir le cas des états surdopés C1 et D1). Les autres états sous-dopés des films D,
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C, M et L ne sont pas présentés parce que l'intervallg(Dbusuit la loi linéaire a haute
température sort de l'intervalle de mesure aQ@igterminé T* de la méme fagon pour les deux

autres films B et E.

La température T* augmente quand le dopage diminue, contrairement au
comportement de la température critique dans cette région.

Le diagramme de phase correspondant sera présenté ensuite.

(i) Détermination de T

Une autre température caractéristiqug,pEut étre déterminée a partir du maximum
de la dérivée premiérepiT en fonction de la température, présentée sur la figure 11 pour le
film D.

Comme on l'a déja discuté au sujet de la figure 11.7(@)dTd pour I'état surdopé D1
décroit lorsque T décroit. L'état sous-dopé @8 voisinage de l'optimal), ainsi que D3
montrent une valeur constante d@dI (la valeur de la pente) dans un intervalle de T a
haute température (au-dessus de T*) , au-dessous dyddi€laigmente quand T diminue. A
partir de I'état sous-dopé D8, un maximaendéveloppe (figure 11 (b)) qui correspond a un
point d'inflexion dep(T) et la température ou il se produit est nommeelL& courbure
d'abord négative, caractéristique généraleétiats sous-dopés, devient positive a plus basse
température. Ce maximum est présent ménns tiacas des états fortement sous-dopés avec
T.=0 (I'état D11).

Les films A, B et E montrent les mémes caractéristiques mais ils ne développent pas le
point d'inflexion comme le film C qui a été étudié dans une région plus grande de dopage. La
dérivée premiere de(T) de cinqg états caractéristiques du film C est représentée sur la figure
12. Ces états montrent le méme comportement que celui déja établi dans le cas du film D
(figure 11). Le point d'inflexion se développe a partir de |'état sous-dopé£B(K) et il
peut étre défini pour tous les autres éwdsla région sous-dopée avec une température
critiqgue plus faible que 18K dans le cas de I'échantillon C.
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Figure 11 : La dérivée premiérepfiT en fonction de T pour quelques états du film D : (a) & partir de D1

dp/dT (UQ cm K1)

jusqu'a D6 et (b) a partir de D8 jusqu'a

D11.rSa figure (b) un maximum peut étre définiga T

indiquée par des fléeches en gras, qui correspond au point d'inflexip(Tild_es valeurs de T* sont

aussi indiguées par des fleches en trait fin (a).
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Figure 12 :

Les courbes @/dT en fonction de T pour cing états
du film C : |'état surdopé C11 (obtenu par un
traitement sous plasma),
C6, C8 et I'état C10 avec 0. En se déplagant
depuis la région surdopée vers la région sous-dopée
partir de I'état

les états sous-dopés C2,

le point d'inflexion se développe a

sous-dopé C6.
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Le méme type de courbes a été retrouvdésda cas des films M et L de la phase
Bi(La)-2201 (figure 13). La tapérature caractéristique,, Bipparait dés que l'on arrive dans
la région sous-dopée (les fleches en gras indidasmgoints d'inflexion ainsi déterminés) et il

peut étre défini pour tous les états suivants.
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Figure 13 :dp/dT en fonction de T pour quelques états caractéristiques (a) du film M et (b) du film L. Les
fleches (en trait gras) montrent le maximum qui apfia partir des états M8 et L4 respectivement

dans le cas du film M et L. Les valeurs de T* sont aussi indiqués par des flactras (@).

La température caractéristique;, Tmontre le méme comportement que T* en fonction
du dopage. Elle peut étre définie du c6té sbogé pour tous les états de la phase Bi(La)-
2201 tandis que dans le cas de la phase Bi-2212 elle est visible seulement pour les états
fortement sous-dopés.

Comme en le verra dans la suite, le rapport entre les deux températures

caractéristiques est fixe et vaut environ 2/T7-2.
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(i) Lois d'échelle

Dans le cas de films d'YBCO, une superposition des copffgslu cété sous-dopé a
été observée en normalisant T par T* et la résistivité par sa valeur a T* [14]. Dans le cas ou la
résistivité résiduelle est grande il faut la doaise a cause de la contribution de la diffusion
des électrons par des défauts qui sembleagldéive et dépendante de I'échantill@8][
Nous observons une superposition des courbggTedu c6té sous-dopé dans le cas
de nos films en soustrayant cette partie résidgell29]. Sur les figures 14 et 16, la variation

de (p(T) - p,) I(p(T*) — p,) est représentée en fonction™&*, montrant l'existence d'une

relation universelle entre cette quantité et la température réduitecpague phaseles
encarts des mémes figures montrent la méoperposition pour la dérivée premiepgdT,
normalisée par sa valeur(pour T>T*), en fonction de T/T* qui montre que le rapport entre

les deux températures caractéristiquestT* est environ 2.

La superposition est observée dans un intervalle de température s'étendant jusqu'a
T~0,2-0,3 T*. Cependant, un certain nombrecdarbes montre une déviation par rapport a
cette courbe universelle a T plus élevée sseale I'apparition de la supraconductivité (on
peut ainsi estimer la température ou lestflations supraconductrices commencent : entre
100 et 120 K pour la phase Bi-2212 et enf5 et 70 K pour la phase Bi(La)-2201).
Egalement, une déviation se produit a cause des effets de localisation qui apparaissent pour
les états fortement sous-dopés et qui entrent en compétition avec les effets de pseudogap. Il
faut remarquer aussi que la sggmsition existe méme pour les états isolants (D11, C10, M17
et L9) sur un intervalle entre 150 K et 300 K, ce qui suggére que la supraconductivité et

I'effet de pseudogap ne sont pas obligatoirement liés entre eux.

Pour obtenir cette superposition, on a utilisé les paranmgiraset T* déja déterminés
pour les états présentés sur la figure 10, taqgispour les autres états on a déterminé d'abord
la résistivité résiduelle (qui par soustractide cette derniére permet d'avoir des courbes
paralleles dans une représentation log-log). Ureeléopoint d'inflexion apparu, la translation
des courbes par rapport a I'axe reprims#nla température a été fixég)(€t la translation

selon l'autre axe est déterminée de fagon unique (donnée par la valeur de dg.pente
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Figure 14 : Résultat de la superposition des courpéE)ip,)/aT* ainsi que des courbes de la dérivétdp/dT
(encart) en fonction de T/T* pour (a) le film D et (b) le film C de la ph&is2212 a différents états

de dopage.
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Figure 15 : Résultat de la superposition des courpéE)ip,)/aT* ainsi que des courbes de la dérivétdp/dT

(encart) en fonction de T/T* pour (a) le film M et (b) le film L de la pha@eaB2201 a différents
états de dopage.
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Les parametres utilisés afin d'obtenir lgperposition sont présentés sur la figure 16.
La résistivité résiduellepo monte rapidement quand le dopage diminue et elle
représente la diffusion des porteurs par ddautg dont la densité augmente avec chaque

recuit (figure 16(a)). Le parameétre qui quantifie la contribution du désordre a 2D s'évalue a
partir de la résistivité par carpg: kffz(h/ez)/pEI avec la longueur de diffusion élastiquet le
vecteur de FermitkLa dépendance en fonction du dopage ideét similaire dans la phase
Bi-2212 et Bi(La)-2201. Au-dessous de-0p08, le rapportpozz14poz201 augmente plus
rapidement (encart de la méme figure) ce qui dimindeuk peu plus rapidement dans la

phase Bi-2212 que dans la phase Bi(La)-2201trduasition supraconducteur-isolant apparait

respectivement pour la phase Bi-2212 et Bi(La)-2201 autour d'une valeuf)dg fK.,7 et

(kt0)2201~-3.
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Figure 16 : Variation en fonction du dopage des paramétrepqa} k/ (voir le texte) et (bj* du fim D et C

(les symboles vides) et du film M et L (les symboles pleins) permettiateinit une courbe unique.

La variation decop2 de la phase Bi-2212 en fonction dapage [20] est montrée avec celle a&

Les lignes en pointillés sont un guide pour les yeux. L'encart de la méneerfigatre la variation

en fonction du dopage du rapport (@) 22140 2201 €t (b) & 2212700 2201
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La penteo d'abord augmente du cété surdopé et ensuite elle diminue quand on
s'approche de plus en plus des états isolants.

A partir de la méme variation en fonction de mdeetmpz, ouw, est la frequence de
plasma, dans le systeme YBCO tout le changement de la résistivité en fonction de dopage a
été attribué au changement du nombre de portm,ﬁ'sr(/m* dans le modele de Drude) [13].

En suivant la méme idée on a représenté, sur la figure 16(b), la variatioh etan,” en

fonction du dopage. Les valeurs des fréquences de plasma utilisées pour cette comparaison
ont été déterminées a partir de la mesureawuctivité optique dans plan (a,b) sur les
monocristaux de Bi-2212 dans la référer@.[Comme dans le cas d'YBCO, l'augmentation

de la pentex jusqu'a p0,07 semble principalement étre duéa diminution de la fréquence

de plasma et donc due a la diminution mtmbre du porteurs dans la phase Bi-2212.
Cependant, cette conclusion ne semble pas ti@itt @ idente en ce qui concerne les résultats
récents de la conductivité optique sur les mémes films de la phase Bi-2212 qui montrent aussi
une variation importante d& en fonction du dopagé&]].

Le rapport entre les pentes de la phase Bi(La)-2201 et Bi-2212 reste
approximativement constantl,5) entre p=0,16 et p=0,07, valeur a partir de laquelle la
variation deo de la phase Bi-2212 ne peut plus étre expliqguée par la diminution du nombre de

porteurs (encart de la méme figure).

Le comportement similaire des composés YBCO avec une anisotropie beaucoup plus
faible que celle de Bi-2212 (cf. IV.B1) mangue I'effet de pseudogap n'est pas lié a la
dimensionalité du systeme, mais qu'il s'agit d'une propriété intrinséque des plans CuO
D’autre part, les superpositions des cousbadiquent que le mécanisme dominant de
diffusion (principalement attribué & changementrdeavec la température) reste le méme
quand le nombre de porteurs diminue, en allantl’é&at optimal jusqu’a I'état fortement
sous-dopé avec.F0, avec une énergie caractéristigue T* qui augmente en méme temps.

En fin, on peut déja remarquer que I'éffee pseudogap est plus marqué dans la phase
Bi-2212 que dans la phase Bi(La)-2201.

La comparaison plus détaillée entre les deux phases sera présentée dans la suite.

L'existence d'une loi d'échelle en fonction de la température réduite T/T* a été
également suggérée pour le coefficient de Hall [14] et le pouvoir thermoélec@jum{r

le systéme YBCO du c6té sous-dopé.

84



Etude comparée de l'influence de la teneur en oxygéne sur...

(iv) Diagramme de phase universel

Les températures caractéristiques T* gsdivent une méme variation en fonction du
dopage pour tous les films de la phase Bi-28tlde la phase Bi(La)-2201 (figure 17). On
peut distinguer trois différents régimes concernant la dépendance de la température
caractéristique T* en fonction de p. Autour ldgat optimal, T* augmente tres rapidement
quand p diminue pour arriver & une région dé alugmente approximativement de fagon
linéaire avec le nombre de trous, effet rappgour les systemes YBCO, Bi-2212 et Hg-1212
[23]. On retrouve aussi cette variation linéaire pour le point d’inflexipgul montre un
changement de la pente aOp06 pour les deux phases. Ce changement de la pente est
€galement présenté par T*(p) (&T,) et on se trouve ensuite dans la troisieme région
caractéristique ou T* augmente plus rapidement quand p diminue. Ce changement de la pente
est étroitement lié & l'apparition du changement d'un comportement métallique vers un
comportement isolant a une températuye(Voir la figure 25 dans A3(c)).

On peut remarquer que le changementlalgente de la courbe représentant la
température caractéristiqug(fd), influencé par l'apparition da transition métal-isolant (cf.
[11.LA3(c)), ne signifie pas obligatoirement que T* reste dans un rapport 2 avéla T
superposition des courbpél’) observée pour ces états peut étre un artefact di a un intervalle

de validité réduit) et T* n’est alors plus accessible.
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Figure 17 : Le diagramme de phase (température vs dQpgame tous les films (a) de la phase Bi-2212 et (b)

de la phase Bi(La)-2201. Les lignes en pointillés sont un guide pour les yeux
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L’autre possibilité est un changement réeladpente T*(p) qui apparait avec les effets
de localisation et qui favorise plutdt un scénario indépendant de la supraconductivité. Que
cette observation ne soit pas un simple arte§gchble confirmé par les valeurs de T*
déterminées par la mesure de résistivité dgsteme YBCO (figure 18)[14] et également par
la mesure de chaleur spécifigue du méme systéme (voir la variationste & figure 1.5),
bien que ce changement de pente ne soit pas discuté. L'extrapolation de T* a dopage nul méne
a une valeur de 700-1000 K qui est l'ordre dexdear de I'énergie d'échange J dans la région
antiferromagnétique.

Dans la suite on va discuter seulement la variation de T* sans cette troisieme région.

Les résultats concernant T* (la régioneimédiaire) sont en bon accord avec ceux
obtenus par mesure de résistivité sur lesmoeristaux de Bi-2212 [8, 16] ainsi qu'avec les
résultats obtenus avec les autres systemes a deux plaap&@udemi-cellule, YBCO [13,
14] et Hg-121224] (figure 18(a)).
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r R 0 ¢ O BiSK,CaCyOg,s] 7%
T* v A YBa,CuOg,s ©
I A X HgBaCaCyOy | r ®00 N
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Figure 18 : Comparaison des nos valeurs de T* (cercles vides) avec les différentessni@sde transport Bi-

2212 (diamants vides) [8], (carrés vides) [1&])YBCO (triangles pointant vers le haut, pleins)
[14], (triangles pointant vers le bas, pleins) [13] et (croix) Hg-1212 [24] des systamezsdeux
plans CuQ et (b) BiSrLaCuO (diamants) [9] et LSCO (triangles) [25] &2B01 pur (carrés) [3]

des systémes avec un seul plan £uO
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Les valeurs de T* de la phase Bijt2201 sont comparables avec celles que nous
déterminons de la méme fagon dans le cas des films Bi-2201 pur pour les états au voisinage
de l'optimum [3]. Cette derniere observatmmfirme que T* a une dépendance en fonction
du dopage indépendante de la température@jgetpour une méme phase. Les valeurs de T*
sont aussi comparables avec celles de maostacst BiSrLaCuO [9], mais nettement plus
faibles que celles mesurées sur LaSrC28) (figure 18(b)).

Sur la figure 19, on a comparé également les valeurs de T* de la phase Bi-2212 avec
les valeurs déterminées sur la méme phasetia gautres techniques expérimentales : de la
mesure de photoémission sur monocristaux et fib8s47] et de la mesure de susceptibilité
magnétique sur les monocristaux [16] (on p&s trouveé les résultats correspondants pour la
phase Bi(La)-2201). Les mesure de RMN et des neutrons ne sont faites que pour des états au
voisinage de I'optimum (cf. I.A3).

En l'absence de mesures de RMN dan®dgon sous-dopée, il n‘est pas possible de
comparer nos résultats avec le diagrammeldese proposé par Pines (figure 1.17). Dans le
systeme YBCO, il a été trouvé que les températaeactéristiques a partir de la résistivité et
a partir de la susceptibilité uniforme coincidentre elles, et qu'elles se placent au-dessus de
celles déterminées a partir des mesures &, T/[].
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I e 17 de RMN (maximum de®T,T) [29].
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Cependant dans notre cas, la variation dengésature caractéristique déterminée a partir de
la susceptibilité magnétique en fonction du dodaéé ne semble pas étre en accord avec nos
valeurs de T* La liaison avec la température carastigue déduite de la mesure de la
susceptibilité reste a revérifier.

D'un autre cdté, nos valeurs de T* sont en accord avec celles déterminées par la
mesure de photoémission (ARPES). Les valeurs de T* observées dans ce cas correspondent a
l'ouverture du pseudogap d'abord au voisinage dot pi(cf I, figure 1. 9, a gauche) de la
surface de Fermi. La coincidence avec les valeurs de T* de nos mesures suggére qu'une
contribution importante de la diffusion des éfens viendrait du voisinage de ces points et

que la suppression de celle-ci mene a undification mesurable de la loi linéaire pir).

Finalement, on peut s'intéresser a la variation de T* au voisinage de I'état optimal.

La ligne semble disparaitre (ou apparaitre) autour de p~0,17, légérement du coté
surdopé (ce qui est plus clair pour la phase Bi(La)-2201 sur la figure 17) et ce qui peut étre
I'indication de I'existence d'un point critique. L'existence d'un point critique a été suggérée
autour de p~0,19 a partir de la variation fenction du dopage du courant critique, de la
température d'irréversibilité magnétique et ltBnergie de condensation (figure 1.6) qui
montrent toutes un maximum a ce point et également prévu dans le modeéle de C. M. Varma
(figure 1.17 et ref. correspondante).

Son existence jusqu'a présent reste trés discutée.

Les valeurs de T* sont du méme ordie grandeur dans les deux phases (méme
légérement plus grandes pour Bi(La)-2201), malgré une température critique maximale plus
petite pour la phase Bi(La)-2201 par rapport a la phase Bi-2212 (d'un facteur 2,6).

* Les auteurs eux-mémes [16] n'ont pas trouvé un accord entre leurs valeurs de T*néégechuine part par la
mesure de la résistivité et d’autre part par la mesure de sibfidépmagnétique.
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(v) Comparaison de l'effet de pseudogap pour les deux phases

Pour comparer 'effet du pseudogap s(iF) au-dessous de T* pour les deux phases,
on a représenté sur la figure 20(a) la quantité (TABFON)-po)/(P(T*)-po) en fonction de
T/T* pour différents états du dopage et deux éthans de chaque phase (figures 14 et 15).
On obtient pour chaque phase une courbe unigoe fois que I'on a supprimé la déviation

provoquée par la supraconductivité. Lorsquy&/T*) ™" (p(T)-p,)/(p(T*) -p,)=1 la

résistivité est décrite paT)=pot+oT et la déviation par rapportla appelée A, montre I'effet
de réduction de(T) causée par l'ouverture du pseudogap.

Sur la  figure  20(b), on a représenté cette  déviation A
(A=1—(T/T)(p(T) = py) I(p(T*) — p,)), qui met en évidence la différence de
magnitude d’'un facteur 4 de l'effet du psegap entre les phases Bi-2212 et Bi(La)-2201

dans cette représentation. La supeitfosentre les courbes représentantifet 4xApz01 €N

fonction de T/T* reste valable dans le méme intervalle de température que celui ou on a défini
la courbe unique représentant I'effet deystbgap pour chaque phase. Cette superposition
montre clairement que cet effet a la méorgine dans les deux phases. Ce fait est en
contradiction avec certains résultats précédents relatifs au gap de spin, qui ont suggéré que le
role principal y est joué par le couplage entre les plans, @1Que I'origine est différente

pour les composés a un plan et a deux plans, Q20D
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Figure 20 : L'effet de pseudogap s(T) pour les phases Bi-2212 et Bi(La)-2201. La courbe unique obtenue
pour Bi-2212 coincide avec celle de Bi(La)-2201 aprés multiplicationypmafacteur 4 de la
guantitt A en fonction de la température réduite T/T*. L'encart montre les rapports

((XT*)2201/(OCT*) 2212 etApzz;LJApzzol en fonCtion de p
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Pour analyser plus précisément ce facteur 4, on peut réécrire la quantité A de la fagon

)t (po +0T) = p(T) . Pour la méme température réduite T/T*, le facteur 4

oT *

suivante :A= (l
T *

vient d'une part du rapport des valew$* pour les deux phases et d'autre part de la
déviation par rapport a la loi linéairepf¢oT)-p(T)]. Sur I'encart de la méme figure on voit

que ce premier rapport est égal envirakpa (o T*) 2204/(00T*) 22122 ce qui méne a un rapport

de l'ordre de 2 entre les déviations observées dans les deux ;ﬁ%@es,z.
AP,y

Le pseudogap observé par mesure de photoémission d&mnsBa,CuQs.s €St aussi
plus faible que dans Bi-2212, mais plutot d’'un facteur 3 ce qui a été relié a la différence entre

la température critique maximale, JJax entre les deux phaseil].

D'autre part la magnitude de l'effet de pseudogap de Bi-2201 pur [3] coincide avec
celle de Bi(La)-2201 bien que leurs températures critiques maximales soient différentes
(figure 21(a)). Ce dernier point indigugue la magnitude du pseudogap dépend
principalement du nombre de plans Gué& pas de la température critique maximale
correspondante.

Sur la figure 21(b), on a également comparé la courbe universelle de la phase Bi-2212
avec la courbe universelle obtenue sur YBCO [18]. Pour une comparaison directe on a
renormalisé le résultat sur la figure 14 par rappadstd et on a superposé les deux figures
avec les mémes échelles. La grandeur des deux effets est comparable et par suite ne semble

dépendre que du nombre de plans £uO
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~— 1 Jﬂkh:wr b =0, A | ]
[ e Pa =P B .
< A _ 30F .
2 :
IO- g}; 20 i —:
= / Bi-2201 pur i >
H 7 © TF12K ]
;\08— + c | 10 [ __
X I |
= T ]
l:/ I I T B B R ] 0.0 "'“ { { i 6. : . 1

0 02 04 06 08 1 00 05 1.0 1.5 20 25 3.0 353

TIT* T/A

Figure 21 : Comparaison de l'effet de pseudogap obda)jvéans les films de la phase Bi(La)-2201 et dans un
film de Bi-2201 pur au voisinage de I'état optimal (b) dans les films dbdaepBi-2212 avec le

méme effet observé sur des films YBCO [18].
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En conclusion, il faut souligner que laperposition entre les courbes universelles des
deux phases démontre la méme origine de I'effet dans ces systemes. Le facteur d'environ 2 sur
la grandeur de l'effet du pseudogap peut étrdigug par le nombre différent de plans de
Cu(O, ou comme cela a été suggéré par quelques auteurs par la différence de la température
critique maximale des deux phases. Cependant, I'effet comparable entre la phase Bi-2201
pure et Bi(La)-2201 avec différentes températures critiques maximales indique que la

température critique n'est pas un facteur déterminant.

(vi) Comparaison aux modéeles théoriques

L'origine du pseudogap n'est pas connue jusqu'a présent. Les théories existantes
considérant les propriétés de transport sa¥g preu nombreuses et loin d’expliquer la loi
d’échelle et de donner une expression de la conductivité valable dans toute la région de T.
Malgré ce dernier fait on a comparé nos résultats avec les expressions analytiques existant

dans la littérature.

1-(TIT) (p—po (P(T*)-Po)

T/T*

Figure 22 : Les différents types d'ajustement a différemddéles de nos résultats obtenus dans le cas de la
phase Bi-2212 : "modéle t-J" dans I'approximation du champ moyen (-- -- -),létakié—), la loi

exponentielle a partir d'un modéle quantique 1D (— — —) et la loi activée {. -
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e "modele t-J", champ moyen

Une des premiéres prévisions théoriques (d. 8)é faite dans la limite des tres fortes
corrélations électroniques par un "modéle tidhs I'approximation de champ moy8&4d][ La
conductivité du systéme est déterminée par les excitations de basse énergie, holons (des
charge +e sans spin) qui assurent la variation linéaip§€TjeLa décroissance plus rapide de
p(T) & partir de T* se produit due a la condeimsaties spinons (de spin % sans charge) qui a
pour conséquence la suppression de la ddfusies holons par les spinons. Au-dessous de
T*, on a relationa—p = (E)”2 [32].

p T

La quantité correspondante A (définie au début de A3b(v)) dans ce modéle est égale :

1
A=l T T (I11.4)

et ne dépend que de la température de condensation des spinops T*=T
@ Le modéle ne décrit les résultats expentaux que d’'une fagon qualitative (voir-(

sur la figure 22).

e "modele t-J", au dela du champ moyen

Dans le méme modéele, au dela du champ moyen, tenant compte des fluctuations de
phase des spinons et des holoB§],[ la résistivité au-dessous de T* est décrite par

p(T) ~Th-c @-T/T9], qui méne a la déviation A :
A=c(@A-T/T%* (1.5)

avec deux paramétres libres : c¢' qui est fonction du dopage et du rapport t/J et I'exposant
critique d. Les valeurs de c' et d qui donnent le meilleur ajustement sur le plus grand intervalle
de température sont c'=24801 et d=2,880,01 (voir la ligne continue qui correspond a

I'ajustement avec 5(b).

© L'expression décrit bien les résultats expérimartdans le plus grand intervalle de T.

© Elle prévoit bien la relation entre la températcaractéristique T* et le point d’'inflexion

T, : Ty =2/(d+1) T*=0,51 T*
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@ Les auteurs ne prévoient pas la loi d’échelle (d augmente avec la diminution du dopage).

e "|oi activée"

Une autre loi a été proposée a partir desultats expérimentaux pour le systeme
YBCO pour T<T* : p(T) = p,+bexpAU * /T) avec trois parametrgw’, b etAU* [34].
En prenant la résistivité résiduelle a partir pl@*)=potaT* (po=potoT*-bexp(-1)) et

AU*=T*, la déviation A peut s’exprimer sous la forme :
A=1—(T/T* L+ b,(expT * /T) —expl1)] (111.6)

avec le parameétre libre;#b/oT* (b1=2,76+0,01, pour la ligne en pointillés sur la méme
figure). Cette loi a été expliquée en relation avec le comportement de la résistivité selon l'axe
c, gouvernée par l'effet tunnel résonant par les états localisés des plans BiO (partie isolante)
[35]. La résistivité dans le plan (a,b) pour U* est gouverné par la diffusion e-e
principalement par I'échange de charges avec la partie isolante sel@ndiaxeonduit & une

loi linéaire en fonction de T, tandis que pour AY* cet échange est empéché, ce qui mene a

un comportement activé geap.

© L'expression décrit bien les résultats expérimentaux.

© Elle prévoit bien la relation entre la températcaractéristique T* et le point d’'inflexion

T:T = 1/2 T*.

e "rubans de charges"

Une autre loi a été proposée dans un moaede des rubans de charges formés dans
le plan CuQ [36]. La température caractéristique T* est attribuée au passage d'un régime
Heisenberg 2D & haute températuB¥][a un régime de transport quantique 1D avec
pseudogap qui correspond a un gap de spin qui se forme dans un ruban 1D. L'expression

proposeé :p(T)=p,"+cT/AexpA/T) contient le paramétr& qui caractérise la grandeur

du gap qui s'ouvre dans le ruban de chargdolLa été prévue pour décrire les résultats dans
la région au-dessous de T* (TAD,75), ce qui ne permet pas de déterminer la résistivité

résiduellepy”, qui méne a la déviation A :
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A=1—(T/T% e, +c,T*/A[T/T*expC(A/TH(T*/T)]  (1.7)

Comme la loi proposée ne prévoit pas le point d'inflexiorp@@ a T=T*/2, en prenant
A=T*/2 le meilleur ajustement s'obtient au-dass de T/T*=0,5 avec des paramétres libres
C,=(py—po")(p(T*) —p,)=—0,044 et c,=c/(p(T*) —p,) =112 (c=1,466 nGcm et

(py — po") =-0,058-mQcm, voir (---) sur la méme figure).

® L’expression ne décrit nos résultats expémtaux que dans un intervalle restreint
(0,2<T/T*<0,5).

@ Elle ne prévoit pas le point d’inflexion (F ).

Les expressions analytiques examinées peuvent plus ou moins bien décrire les
résultats expérimentaux mais elles sont loin de donner une description compléte de l'effet du
pseudogap concernant sa magnitude dans les systemes avec un nombre de pjans CuO
différent (lequel semble étre responsable de la grandeur de I'effet) et concernant la variation
de T* avec le dopage. Cependant, il faut aussiarquer qu’il existe un certain nombre de
calculs numériques basés sur d'autres modéles qu’on ne pouvait pas comparer facilement

avec nos résultats.

(c) Région fortement sous-dopée avesdr

La transition supraconducteur-isolant densas des SHTC a été étudiée la plupart du
temps par substitution cationique Ba par Pr dans le cas de YBapO;;5 [38, 39]. Dans le
cas de la phase Bi-2212, cette transition a été induite par la substitution cationique de Ca avec
différents éléments, le plus souvent pard9, 41, 42, 43, 44] mais aussi par Tm, Gd, Pr, Er
[44, 45, 46, 47, 48]. La transition supraconducteur-isolant a été induite aussi par diminution
du dopage en oxygéne dans le cas des films d'YB@®PDet dans le cas de monocristaux
BiSrCaCuO 50].

Dans le cas des systemes avec un seul plan, @a©demi-cellule, la transition
supraconducteur-isolant est induite également par substitution cationique, le plus souvent
dans le cas de kaSKCuQ, avec différentes concentrations en St, 52, 53, 6, 4] et plus

récemment par substitution de Cu par Zn eta¥j dans le méme composé. Dans le cas de la
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phase Bi-2201, la transition a été réaliséelaaubstitution cationique de Sr par =] et
aussi en changeant la valeur de rapport BBS. |
Les films de la phase Bi(La)-2201 sont deveisetants par diminution de la teneur en

oxygene comme dans le cas de Bi-2212.

Dans le cas d'un systéme 2D et de la transition supraconducteur-isolant induite par le
désordre, il a été prédit que la transition sedpirait autour de la valeur universelle de la
résistance par carréRh/4e*~6,5 KQ (valeur quantique pour les paires d'électron). Dans le
cas des SHTC la transition autour de cettewalaiverselle a été obtenue par la substitution
de Cu par Zn dans le cas de LaSrCuO et ains tacas de la substitution de Cu par Zn dans
le cas de YBCO [39]. Mais dans la plupart des expériences des systemes a deux plans CuO
la transition apparait entre 3(mnm <po< 60 nf2cm [38-50] ce qui correspond a une
résistance par carré plus grargies cette valeur universelle R 15 KQ et entre 1,5 f2cm
<po< 100 nf2cm [51-54] pour lesquelles R12 KQ pour les systémes a un plan GuOa

transition supraconducteur-isolant dans le cas ddilnts se produit autour de la valeur de la

résistance par carré RL7 KQ et R=9-10 KQ (figure 23) respectivement pour Bi-2212 et
Bi(La)-2201.

—110.8 1.5
] \n C M-
:13 ,é\ . -
T S ks
16.2 % B 2]
- @
Q -
g - = L m17 o
21.6 g o Lo =
-3253‘ L was . ~
9590 R 0.5 .
- | m19 -
164.9

Figure 23 : La conductivité en fonction de la tengtére. La transition supraconducteur-isolant apparait
autour de B=p/(c/2)=17 k2 pour le film D (phase Bi-2212) et R0 k2. pour le film M (phase Bi(La)-2201) (c
parameétre de cellule). Les fleches indiquent la températy@ip(T) passe d'un comportent métallique vers

un comportement semi-conducteur.
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Ces valeurs de la résistance par carrétgius grandes que la valeur universelle
indiquent que le désordre n'est pas le seul paramétre qui change dans ces systéemes pour
introduire la transition supraconducteur-isolant, staris le cas de la substitution de Cu par
Zn qui a pour effet principal l'augmentation du désordre dans le plap Da@s notre cas, le

parametre qui change également est le nombre de porteurs (voir la figure 11.7).

La transition de I'état supraconducteur vers [|'état isolant a été étudiée dans le cas du
film D (Bi-2212) et du film M (Bi(La)-2201). Les états au voisinage de la transition (a partir
de I'état D10 et M16) commencent a passer d'un comportement métalpdpiE=@) vers un
comportement semi-conducteup(dT<0) a une températurg,ce maximum des(T) est
indiqué sur la figure 23).

La température ' apparait au méme moment dans les deux phagg®530,06
(figure 24). Elle augmente de facon monotonecal diminution des porteurs, ainsi que la
température T(mise en évidence aussi pour les états fortement sous-dopés.a0kmais
sans rapport fixe entre elles. Il fautmarquer qu'un changement de la pente dp) Be
produit au moment de l'apparition dg.TLes courbespl-po)/aT ne peuvent se superposer en
fonction de T/T* que dans un intefietrés restreint au-dessus dg d partir des états D13 et
M19. La ligne Ty a été prévue dans le diagramme de phase proposé par C.M.Varma (figure
.16).

L ‘ T T T T ]
300 © 4 o Bi(La)-2201
-, . [*4- Bir2212 |7 Figure 24 :
250 *?O\ 30 ] Variation de T, la température ou apparait le
[ & N -
r AP ] minimum dang(T), en fonction du dopageour les
200} N f‘@@\ { deux phases. La température caractéristiquesk
~—~ L A _
X | A Q‘j@ oy 1 représentée pour mettre en évidence la position ol
B 3 oo ]
= 150 T AAA ‘4 “ se produit le changement de la pente. Les lignes en
r'M ¢ ] R .
B s, * ] pointillés sont un guide pour les yeux.
100- A -
: AA TC :
B A Jo
50— A i
07 W \: | : | L
0.05 0.1
Y

® |l n’est pas évident que la relation entre la conductivité & température ambiante et p établie dans la région
supraconductrice reste valable aussi dans la régioanteomais c’est le seul moyen dont on dispose pour
estimer p et pour comparer de fagon simple les deux phases.
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Figure 25 :

Lnp en fonction 1/T pour les états (a) D10-D22 de Bi-2212 et (b) M15-M25 de Bi(L&)-220
L'énergie d'activation Eest déterminée par la pente des lignes en pointillés

Tous les états au-dessous dg montrent d'abord un comportement thermiquement
activé : p~exp(E/ksT) (figure 25) observé aussi dans le cas de, ERCuQ, [56] et
La; 855hh.15C U «NixOss5 [57]. L'énergie d'activation Faugmente de 0,85 meV pour D10
jusgu'a 5,5 meV pour D22 et de 0,4 meV pour M15 jusqu’a 3,8 meV pour M25 (figure 26(a)).
L'énergie d’activation est plus grande pour Bi-224is elle reste plus faible que les valeurs
observées (10-120 meV) pour LaSrCuNiO [57].

L'intervalle de validité se déplace vers les hautes températures et suit I'augmentation

de Ty. L'intervalle de validité en température du comportement thermiquement activé reste
plus bas et plus étroit que celui observé dans le cas de LaSrCuNiO.

A basse températuggT) commence a s'écarter de cette loi et elle passe a un régime
de saut a portée variable de Moptexp(To/T)P ol p=1/3 B dépend de la dimensionalité de
ce comportementf=1/3 pour un comportement 2D [&t1/4 pour 3D). Le paramétfepeut

étre déterminé a partir de la représentation demlads I'encart de la figure 27, mais avec la
possibilité d'une description 3D surtout autour de I'état D11.
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Figure 26 : Variation en fonction du dopage (a) de I'énergie d’activak;, et (b) du parametregldu régime de

saut a portée variable de Mott 2D.

Ce comportement 2D est en accord avec les rapport précédents sur le méme composé
[41, 43, 46] avec un passage possible par le comportement 3D [43, 46] quand on passe de
I'état isolant a I'état supraconducteur. La vafett/2 a été aussi observée dans le cas de la
phase Bi-2212 [42, 44], qui correspond a l'ouwertdiun gap de Coulomb, conséquence des
fortes interactions entre les électrons. La valgut/3 est aussi observée dans le cas de
LaSrCuO [52]. Un passage vefs1/4 est aussi suggéré au voisinage de la transition
supraconducteur-isolant [53, 54] et pour LaSrCuNiO [57] et Bi-238]L [

La variation du parametreou régime de saut a portée variable de Mott 2D, en

fonction du dopage est présentée sur la figure 26(b).

Dans le modéle qui suppose que les trouslscatisés par le désordre (dans le cas de
LSCO par Sr) et que les trous se déplacent par des sauts entre les différents sites avec
assistance des phonons, les différents régimes observés peuvent étre expliqués [56].

La loi thermiquement activée est attribuée au transport de trous localisés dans un site
qui, en absorbant I'énergie d'un phonon, se déplace sur le site plus proche libre. A hautes
températures des phonons de toutes les énergieprésents et le trou peut sauter sur le site
voisin sans égard a la différence d'énergie entre sites. L'énergie d'activatimprésente
une énergie moyenne dont un trou a besoin pour se déplacer jusqu'au site voisin.
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Figure 27 : Lnp en fonction de 1 pour les états (a) D10-D22 de Bi-2212 et (b) M15-M25 de Bi(La)-2201.
La pente des lignes en pointillés donne la températyré'@ncart dans la méme figure donne la
représentation permettant de déterminer le paramBtgaii donne la dimensionalité du régime de
conduction. (la ligne en pointillés montre les e&sl/3 et a.=1/4, tandis que la ligne continue

montre le comportement thermiquement actirél]).

Dans le méme modéle, quand la température diminue les sauts des trous a des sites
voisins peuvent étre interdits du fait de I'absence de phonons ayant I'énergie correspondante.
Dans ce cas le trou peut sauter sur un site plus loin si I'énergie de déplacement est plus petite :
c'est le saut a portée variable de Mott.

Le troisieme régime observé dans la littérature, avec un exposant 1/2 [42, 44],
correspond aux trés basses températures (<42 9 différence d'énergie entre le site initial
et le site final est du méme ordre de grandger I'énergie de corrélation de Coulomb, ce qui
provoque I'ouverture du gap de Coulomb. Des mesures a trés basses températures auraient été
nécessaires pour l'observer.

Le diagramme de phase proposé, correspttraax cas des films Bi-2212 et Bi(La)-
2201, est présenté sur la figure 28. La température caractéristjgeépare la région de
"métal étrange" et la région semi-conductrice. Une autre ligne (figure 28, symboles diamants)
est déterminée par les températures qui séplre@gime de la loi thermiquement activée et
du régime de saut a portée variable 2D a passe température (figures 25 et 27). Le passage

vers la région du gap de Coulomb na pas été mis en évidence.
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Résumé des points importants :

Dans I'état optimal, on observe la loi linéaire de la résistivité en fonction de la température
de 300 K jusqu'a 120 K pour Bi-2212 et 50 K pour Bi(La)-2201.

Dans la région surdopée, les deux phases montrent un comportement sipifire,
(1=n<1,31), avec I'exposant n qui reste bien irgféria 2, valeur attendue dans le modéle

de liquide de Fermi.

La déviation dep(T) par rapport a la loi linéaire, signature du pseudogap, est observée
dans les deux phases. Toutes les courbssmposent sur une courbe unique, différente
pour chaque phase, qui reflete une différencgrdadeur de I'effet de pseudogap dans

p(T) d'un facteur 2, liée au difféerent nombre de plans Cu® superposition dg(T) sur

la courbe universelle méme pour des étataigslaussi bien que I'effet comparable entre
Bi(La)-2201 et Bi-2201 puavec des valeurs:fax différentes ne confirme pas la liaison

entre la supraconductivité et le pseudodapdépendance de T* en fonction du dopage

est comparable dans les deux phases et elle peut indiquer l'existence d'un point critique au
voisinage de I'état optimal. Le diagramme de phase établi est compatible avec celui
proposé par C. M. Varma (figure 1.16).

La résistivité des états isolants, similaire dans les deux phases, se trouve dans un régime
de saut a portée variable de Mott a bassegpératures, gouverné principalement par les

phonons.
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B. Influence de I'oxygene sur I'effet Hall

L'autre propriété remarquable de I'état ndrdes HTSC, outre la variation linéaire de
p(T) qui a été déja discutée, est la forte dépendance de l'effet Hall en fonction de la

température [2].

B1. Coefficient de Hall R(T) a différents états du dopage

Dés les premiers résultats, la vanatinon monotone du coefficient de Hall Rvec
présence d'un maximum pour tous les éthisdopage, a été rapportée dans pratiquement
toutes les phases : TI-2201 pd], Bi-2201 [3,60, 61], LaSrCuO [4, 5262, 63], YBCO [64,

15, 65, 66, 13, 14], TI-2212 7], Bi-2212 [50, 68]. A I'état optimal, R décroit
approximativement enl/T a haute température (au-dessus du maximum).

L'effet de pseudogap suiR) n'a été observé clairement que dans le systeme YBCO
a la température ou commence la déviation gepBr rapport a la loi en 1/T. Cette
température coincide avec la température T*, déterminée a papfif JgL3, 14]. De plus,
une superposition des courbes dg'Rt cotgdy en fonction de T/T* a été montrée en méme
temps que la loi d'échelle @¢€T) [14].

L'étude de I'effet Hall sur les films de la phase Bi-2212 a été menée principalement sur
le film C, dans ses états sous-dopés C5, C6, C8, C10 et surdopé C11. Les autres états
présentés ici sont I'état surdopé Al, I'état optiA2 et les états sous-dopés A3 et D3 (cf.
[1.D1 et lll.LA1(a)). Dans le cas de la phase Bi(La)-2201, il s'agit d'un seul film L étudié dans
différents états de dopage L1-L10 (cf. Ill.A1l(b)). La comparaison entre différents états de
dopage est ainsi simplifiée par rapport au caka gidrase Bi-2212 ou on a considéré plusieurs
films avec une incertitude de %0Osur la valeur absolue deyRprovenant de l'incertitude sur
I'épaisseur des films.

La variation de coefficient du HallRles états mentionnés ci-dessus est présentée sur
la figure 29. Le degré de dopage en oxygéne diminue en passant de Cldt pi8 de D3 &

Cl0 etde L10 et L1 vers L9 respectivement pour la phase Bi-2212 et Bi(La)-2201.

® |'état D3 est plus oxygéné que l'état A3 et le coefficient de HatluRfilm D3 aurait dd étre plus faible que
celui de I'état A3, mais la différence entre eux est contenue dans les 10% d'erreur introduits principatement

I'incertitude sur I'épaisseur des films.
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Figure 29 : R, vs T a différents états de dopage (a) de film de la phase Bi-2212 durfbijlm de la phase
Bi(La)-2201. R, =V t/HI, cf. Il.C2). Les états A2 et L3 sont les états optimaux.

La valeur de R augmente progressivement quand le dopage diminue, ce qui indique
une diminution du nombre de porteurs, d'environid éatre |'état le plus surdopé (C11, L10)
et I'état le plus sous-dopé aves0 (C10, L10) (voir aussi la figure 31).

Le coefficient de Hall R varie de fagcon non monotone en fonction de la température
avec l'apparition d'un maximum &% indiqué par des fléeches sur la figure ci-dessus. Cette
température Jax Se déplace vers les hautes températures lorsque le dopage diminue, en allant
de C11 a A3 etde L10 a L6, apres quoi elle ne change pas beaucoup, et méme elle diminue un
peu (figure 30). Du c6té surdopek apparait a une valeur plus basse dans le cas de la phase
Bi(La)-2201, ce qui est permis par une températtitigjue plus faible. Du c6té sous-dopé, sa
variation en fonction du dopage est tout a fait similaire pour les deux phases.

La variation en 1/T de R ainsi que la variation en T dg+Ry" & I'état optimal ne

peuvent étre approximativement observées que pour T>200 K (figure 31).
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2201.

20 T T T 1
I e Bi-2212
T ----o---- L Bi(La)-220
L max
150+ R -
—~ §’ -
X %@’. o o o
~ . ‘§
= I o
100+ e -
- - ) .;
so- T, | : .
0- ’.’OI . P -
0.08 0.16 0.24
p

La différence par rapport au systeme YBCO, ou cette variation a été établie, est la

Variation de la position Jax du maximum deRgT),

en fonction du dopage des phases Bi-2212 et Bi(La)-

grande contribution de la diffusion par lesdédre (visible par la résistivité résidughg qui

donne une contribution non négligeable au coefficient de HaditRu nombre de Halln
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Figure 31 : ny vs T dans les mémes états (a) de la phase Bi-2212 et (b) de la ptha3e2B01. (p=1/eR; avec

e la charge de I'électron)
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De plus, l'analyse du coefficient de Hall; R'a pas révélé de signature claire du
pseudogap a la température T*, déterminée a parpi{ e comme dans le cas d'YBCO [13,
14]. La signature du pseudogap est plus difficile & mettre en évidence tenant compte de la non
observation de la loi R 1/T a haute température.

Egalement, une superposition dg en fonction de T/T*, suggérée dans le systéme
YBCO [14], n'est pas obtenue d'une part a ealesla contribution inconnue de la diffusion
par le désordre qu'il faut soustraire (cf A.3b(iii)). D'autre part l'intervalle ou la superposition
ny=Ff(T/T*) peut étre valable est fortement réduit par I'existence g Tui varie de facon
différente par rapport a T*. De plus pour confimhe superposition, la variation importante
de T* en fonction du dopage exige un grand nombre d'états trées peu différents entre eux
(figure 32).
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Figure 32 : Variation de(n,, (T) —n,(0))/(n, (T*) — n,, (0)) en fonction de T/T*, ou T* a été déterminé a
partir des mesures de(T), (a) de la phase Bi-2212 et (b) Bi(La)-2201,(@)=cotgbn(T=0)H/ep,

Voir la suite).
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B2. L'angle de Halby a différents états du dopage

Une autre quantité importante qui montre un comportement relativement simple en
fonction de T par rapport a celui du coefficient de Halldans tout les systémes et pour tous
les niveaux du dopage, et qui est proportionnelle & I'inverse de la mobilité du systeess

la cotangente de I'angle de Hall, définie par :
cotgPy=p/HRy=puy*/H (111.8)

avec p la résistivité mesurée dans le plan (a,b) et H le champ magnétique appliqué
parallélement a l'axe(H =1 T).

Les analyses précédentes de I'angle defdadht donné une variation de cétgen T
générale pour tous les systéemes [59, 61, 62-66, 67, 68], malgré certaines déviations observées
dans le cas des états surdopés de Bi-2201 [61] et LaSrCuO [63] et dans le cas de YBCO [65,
14]. Une modification de cette loi e Bvec m dépendant du dopage (1<m<2,15) au lieu de
T2 a été proposée pour expliquer I'‘évolution en fonction du dopage dg;coéms le cas de
BiSrCaCuO §9] et LaSrCuO 10], ce qui a été confirmé récemment dans le cas d'YBQQO |
72) et BiSrLaCuO [973.

Sur les figures 33 et 34 on a représent&ddation de l'angle de Hall dans les
différents états de dopage. Le comportement observé est plus en accord avec un€ loi en T
[69, 70] :

ootgOy= cotPn(T=0)+CT" (111.9)

qu'avec une loi en®lqui a été proposée au départ.

L'exposant m varie entre 1,65 et 1,7 pour les états les plus surdopés (respectivement
pour L10 et C11) et 2 dans la région sous-ddgdés valeurs de m plus grandes que 2 peuvent
aussi décrire les états fortement sous-dopés (L7, L8, L9 et C10) dans un intervalle de
température un peu plus grand, et qui correspondent a des valeurs @lgTedXp plus
grandes et des valeurs du coefficient C phesites (voir la figure 35)). Ces différents
ajustements donnent une estimation de I'erreulesuparameétres déterminés. Une valeur de
o>2 a été aussi rapportée dans le cas @8rBiap 74CuQ; (m=2,05) [73] et YBaCuWsOs 63
(m=2,15) [71].

105



Etude comparée de l'influence de la teneur en oxygéne sur...
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Figure 33 : Variation en T de I'angle de Hall cotg en fonction du dopage pour des films de la phase Bi-2212

dans différents états du dopage (dtgp/HR, avec H=1T). Les lignes en traits continus montrent
cette variation jusqu'a une températurg ihdiquée par les fleches.

106



Etude comparée de l'influence de la teneur en oxygéne sur...

w
L

m=1,75 -

0 0.5 1 0 0.5 1 15 0 0.5 1 1.5 2

H
o
-
N
w

cotg 6 (10°)

Figure 34 : Variation en T de cot@y pour les différents états du fiim L de la phase Bi(La)-2201
(cotgby=p/HRy avec H=1 T). Les lignes continues montrent cette variation ainslagdéviation a

To, indiqué par les fleches.
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Les valeurs de m sont plus grandes lggevaleurs rapportées précédemment pour les
mémes phases : entre 1 et 2 (1,7 pour I'état optimal par rapport a 1,78 dans notre cas) pour les
films Bi-2212 [69] et aussi entre 1,6 et 2 (1,7 pour I'état optimal par rapport a 1,82 dans nos
cas) pour BiSr.4La,CuGs [9].

La valeur m augmente avec la substitution de Cu par Zn (dans le plah @S le
systeme d'YBCO ce qui a pour effet principal une augmentation de la diffusion par le
désordre [72], et ce qui peut expliquer éventuellement la différence observée entre nos
résultats et les résultats des autres auteurs. La résistivité résiggetle, monocristaux de

Bi,SrxLaxCuQ; est Iégérement plus petite par rap@ocelle de nos films (cf. A3(a)).
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La résiduelle cot®(T=0) a tendance a augmenter quand le dopage diminue dans les
deux phases (figure 35(b)). l,eéme comportement de la résiduelle a été rapporté pour les
monocristaux de Bi-2212 [68] ainsi que dansés de la substitution de Cu par Zn dans
YBCO [64, 72] et, parmi les systémes a un seul plan,Cdiéhs TI-2201 [59] ainsi que dans
le cas de substitution de Cu par les diffé&segiements (Fe, Co, Ni, Zn Ga) dans LaSrCuO
[62]. Cette augmentation est principalement attribuée a I'augmentation de la diffusion par le
désordre.

Il faut remarquer que l'augmentation de la diffusion par le désordre magnétique du
cOté sous-dopé reste relativement faible papport a l'augmentation de la résistivité
résiduelle. Les résiduelles cétT=0) du coté sous-dopé augmentent plus dans la phase Bi-
2212 que dans Bi(La)-2201 qui suivent bien la tendance vue en consiggidants cette
région (cf. A3(b)) (encart de la méme figure).

D'autre part, la pente C a tendance a dirar quand le dopage diminue, de facon tout
a fait similaire dans les deux phases (figure 35(c)). La méme variation est observée dans le cas
de la substitution de Cu par Co dans I'YB@B][et dans LaSrCuO en diminuant le degré de
dopage par substitution de La par Sr avec wgmduelle constante [63]. Ces résultats
indiquent que la diminution de C est liée a la diminution du nombre de porteurs, par rapport
au cas précédent ou la pente reste constante avec une augmentation des résiduelles.

Les résultats précédents montrent qu'a chaque processus de désoxydation on diminue
le nombre de porteurs mais en méme tempajaute une contribution constante a l'angle de

Hall aussi bien qu'a la résistivipg liée a la diffusion par le désordre.

La ligne continue sur les figures 33 et 34 montre la validité de cette loi
phénoménologique (l11.8), ainsi que la déviation observée a partir de la tempérgture T
indiquée par une fleche. Cette températuseaigmente avec la diminution du dopage (un
comportement similaire a celle des autres températures caractéristiques). Cette variation est
différente pour les deux phases du cété surdopdigtau'elle est la méme du cété sous-dopé.

La variation de T est similaire a la variation de,Jx mais tandis que cette derniére sature a

faible dopage, dcontinue a augmenter.

Il faut aussi remarquer qu'aucun changement ne se produit a la température T*, les

courbes étant insensibles au changement observé dans la résistivité.
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Comme l'angle de HaBy ne montre aucun changement a T*, l'effet de pseudogap
dans R doit compenser la différence provoquée par la résistivitégopgHRy).

De plus, l'influence du pseudogap sur l'effet Hall dans le cas d'YBCO a été réecemment
rapportée se produire a cette températyr@lilis basse que celle observée dgdii3, ou la loi
en T" de By n'est plus valable. Selon les auteurs, si la loi phénoménologique (l11.8) reste
valable jusqu'a Jil n'y aura pas de maximum dang Bt donc la décroissance dg(R)
lorsque T diminue peut s'expliguerpme manifestation du pseudogapo&TF [71, 72]. Une
discussion similaire a été présentée dans le cas de BiSrLaCuO en prenant la tempggature T
comme la signature du pseudogap observée dans I'effet Hall [73].

Les différents aspects du pseudogap sur I'effet Hall seront discutés dans la suite.
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I _ Figure 36 :
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Les modeles théoriques existants donnent essentiellement I'explication de la loi
phénoménologique en?T(111.8), observée approximativement dés les premiers résultats
experimentaux. Une des explicationent du modéle proposé par Anders@d]] a partir du
modele "t-J"(cf. I.B). La cotangente de I'angle de Hall est déterminée par des interactions
entre les spinons qui donnent une dépendance euiTpeut expliquer la variation du coté
sous-dopé. Le modeéle reste assez rigide e¢ ipeut pas prendre en compte I'évolution du
comportement de l'effet Hall vers le cété surdopé (vers un liquide de Fermi). Les autres
modeles avec une diffusion différente venant des points froids et des points chauds, comme le
scénario magnétique proposé par Pings, [ou par mécanisme de "skew" diffusiong],
expliqguent aussi bien le comportement dété sous-dopé. Nos résultats ne sont pas
complétement incompatibles avec ces derniers modéles qui peuvent prévoir des exposants

différents de n=2.
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B3. Signature du pseudogap sur l'effet Hall

Comme l'analyse directe du coefficient de HajlrRa pas révélé de signature claire du
pseudogap comme dans le cas d'YBCO [13, 14] nous avons essayé de la voir a partir du
comportement de la résistivité et de I'angle de Hall en fonction de T. Pour mettre en évidence
I'effet du pseudogap vu dapéTl) ainsi que cette déviation de I'angle de Hall par rapport a la

loi phénoménologique (l11.8) dans le coefficient de Hall, on a considéré plusieurs

comportements hypothétiques dg(R a partir de B~p/cotth.

Si on suppose qu'aucun effet du pseudogap n'est visible dans l'angle de Hall I'effet de
pseudogap dansyRloit compenser la différence provoquée par la résistivité. Pour mettre en
évidence cet effet, sur la figure 37, nous avons comparé nos courbes expérimentales de R

(les états de A2 a C10 et de L3 a L9) avec I'expression hypothépigteel J/cotgPu(T) ne

tenant compte que de la partie linéairg(E).
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Figure 37 : R, en fonction de T pour les films de (a) Bi-2212 et (b) Bi(La)-2201. Les ligmasnues
correspondent a l'ajustement avec la lopoHoT")/cotgdy(T) du coté surdopé et avec

(pot oT)/cotggn(T) du coté sous-dopé pour mettre en évidence l'effet de pseudogap vu dans le

comportement de la résistivité.
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L'accord entre les lignes en traits continus, représentasaiis |'effet du pseudogap,
avec les points expérimentaux s'arréte au voisinage de T*, indiqué par les fleches. Les lignes
continues montrent ensuite I'apparition d'un maximum. La position de ce maximum a été
déplacée vers les températures plus basseamaort aux courbes expérimentales mais, dans
ce cas, son apparition n'est pas liée a I'ouverture du pseudogap a T*. EgalemmensuR
pas forcément une loi en 1/T a hautes températures due a une valeur non nulle de
cotg®u(T=0), déterminée précédemment.

Dans la région surdopée, en tenant compte de la description phénoménologique de
p(T) (cf. -A2(c(i)) et 1I-A3(c(i))), on obtient un bon accord entre nos résultats et
I'ajustement do+oT")/cotgPu(T) (sur la méme figure voir les états C11, Al et L10, L1 L2).
L'apparition d'un maximum danspRet sa position sont bien décrits a partir des

comportements de la résistivité et de I'angle de Hall.

Si d'un autre c6té, on suppose que la températyrea Timite de validité de la loi
phénoménologique de cég manifeste aussi I'effet de pseudogap a une température plus
basse que T* on peut en mettre en évidence la conséquenace deiledRméme facon (figure
38). Les lignes continues montrent la variationpg€)/(cotgdn(T=0)+CT") comparée aux
points expérimentaux.

La température ¢ indiquée par des fleches, montre la limite de validité de cette loi et
en méme temps I'écart entre nos résultatsxgiression correspondante. La températygg T
proposée pour étre la conséquence de l'ouverture du pseudogpfla7R, 73], semble étre
plutét la conséquence de la dépendance enlfmgle de Hall. Un maximum dans les lignes
en traits continus peut étre défini jusqu'@tats C6 et L8, a partir desquels un maximum ne
peut plus étre décrit. Enfin, il faut remarquer que dans les systémes "purs" @u+TOtgt
p~T", le maximum dans jRne peut pas étre obtenu, (vtés lignes en pointillés dans la
figure 38).
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Figure 38 : R, en fonction de T pour (a) Bi-2212 et (b) Bi(La)-2201. Les lignes es tantinus correspondent
a l'ajustement avec la lop(T)/(cotgdu(T=0)+CT™) qui met en évidence la différence due a la
déviation par rapport a loi phénoménologique de éptd_es lignes en pointillés correspondent a une

loi de la forme aveeT/T™ qui peut étre attendu dates cas des échantillons "purs".

Résumé des points importants :

e Le comportement du coefficient de Hallds I'angle de Hall en fonction du dopage est
similaire dans les deux phases.

e L'angle de Hall suit une loi simple e Tavec I'exposant m qui varie en fonction du
dopage.

e Aucune anomalie n'est visible sur le comporat de I'angle de Hall en fonction de la
température a T* déterminée a partirpd€).

e L'ouverture du pseudogap dans le comportement du coefficient de Hall a été mis en
évidence de fagon indirecte afin de compenser la différence provoquée par la résistivité.

e |l n'y a pas une liaison claire entre le maximugyxIl{maximum déterminé a partir de
courbes R(T)) et la signature de pseudogap.

e L'interprétation de J (limite de validité de la loi pmoménologique de I'angle de Hall)

comme une autre température de atgre du pseudogap reste ouverte.
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Chapitre IV : Propriétés de transport sous fort champ magnétique de
la phase BjSr,CaCu,0y

Les mesures de transport ddiésat normalsous un champ magnétique d'intensité
allant jusqu'a 20 T ont permis d'examiner l'influence du champ magnétique sur l'effet de
pseudogap. Les échantillons étudiés sorg fiens de la phase Bi-2212 ou l'effet de
pseudogap est plus grand. Toutes les régions du diagramme de phase sont étudiées, aussi bien
du c6té surdopé que sous-dopé. Malgré une faible influence du champ magnétique, on a pu
mettre en évidence la dépendance, en fonatie la température et du champ magnétique
jusqu'a 20 T, de la magnétorésistance dans cette région.

D'autre part, la mesure de la magnétorésistance au-dessous de la température critique,
dans larégion liquide de vortexa permis d'évaluer le changement de l'anisotropie, le
déplacement de la ligne d'irréversibilité et le changement de I'énergie d'activation avec le
dopage, ainsi que l'existence de la loi d'échelle en température de la magnétorésistance.

Comme indiqué au chapitre Il, les mesures de magnétorésistance ont été effectuées au
LCMI, en collaboration avec O. Laborde.
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A. Magnétorésistance de I'état normal

La magnétorésistance (MR) de I'étatmal de la phase Bi-2212 a été mesurée en
fonction du champ magnétique et de la température dans I'état surdopé Al et les états sous-
dopés A3, E4, B6, D9 et C8 (tableau 1).

La magnétorésistance de tous les états mésirée dans la configuration transversale
qui donne la contribution principale dans la magnétorésistance orbitale (la magnétorésistance
orbitale représente la différence entre lesigartransversale et longitudinale). Comme la
contribution de spin commence a étre importante du cbté tres sous-dopé, la magnétorésistance

longitudinale a été déterminée dans le cas ds étaits sous-dopés : C8, D9 et E4 (tableau 1).

Tableau 1 : Résumé des mesures de magnétorésistad¢e @0 T), effectuées au-dessus de T

Températures des mesures (K)
p magnétorésistance | magnétorésistance
nom des T, (R=0)
. . e (nombre de transversale longitudinale
échantillons
trous par Cy ILH|c l|HLc
état
Al 63K 0,21 70<T< 300 surdopé
A3 60K 0,105 80<T< 300
E4 50K 0,093 70<T< 300 105<T< 300
états
sous-dopg
B6 30K 0,073 80<T< 300
D9 17K 0,062 40<T< 300 70<T< 300
C8 5K 0,053 40<T< 300 70<T< 300
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Al. Résistivité et I'effet Hall des états considérés

La variation de la résistivit¢ en fonction de la température ainsi que celle du
coefficient de Hall sont représentées, pour les états mesurés sous champ fort, sur la figure 1.

La loi phénoménologique concernant I'angle de Hall est donnée sur la figure 2.
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Figure 1 : La variation en fonction de T de la résistivité et du coefficientall pour tous les états pour

lesquels on a mesuré la magnétorésistance
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Figure 2 : L'angle de Hall dans les différents états de dopage avec l'ajust@igees continues) a la loi a+0T
(cf. 111.B2).
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A2. Magnétorésistance dans I'état normal

La magnétorésistance dans le plan @9 HTSC est généralement faidp/p<1,5
10° & 140 K etAp/p<2,5 10" & 300 K sous 20 T) et positive/p>0 [1] comme cela a été
aussi rapporté dans le cas de "whiskers" de Bi-221¢t[de monocristal Bi-221 23] et aussi
dans les systémes YBCA@][ TI-2201 [, 6, 7], LaSrCuO [4,8, 9, 10], BiSr(La)CuO [L1] et
LaBaCuO [2]. L'observation d'une magnétorésistaneggative dans le plan (ab) a été
rapportée dans le cas de LaSrCd@|,[mais ces résultats sont attribués a la diffusion de spin
par les défauts magnétiques [10].

La magnétorésistance dans le plarb)(altransversale et longitudinale) est
proportionnelle & B dans la région de faible champ. (« 1, oli=eH/mc est la fréquence
cyclotron ett est le temps de la diffusion), dans un large domaine de dopage et du champ
accessible indépendamment du systéeme considéré [1-13]. Un champ de H=60 T a permis de
sortir de cette région dans le cas d'un monocristal surdop&BladlOs.s (T.=30 K) [6]
ainsi qu'un champ de H=16 T dans le méme systéme mais dans I'état plus surdbp&)T
[5]. Dans notre cas, méme I|'échantillon surdopé Al, ainsi que tous les autres états se trouvent
dans la région de faible champ jusqu'a 20 T (tableau 2).

La figure 3 présente la magnétorésistance transversale normalisée,
Aplp=[p(H,T)-p(OT)]/p(0,T), en fonction du champ magnétique a différentes

températures choisies au-dessus de la teahpércritique dans tous les états du dopage.

Tableau 2 : Région de faible champ

nom des région de faible champ T (K)
échantilions MR transversale MR longitudinale
Al T> 114K
A3 T> 119K 250
E4 T> 105 K T> 105K 260
B6 T> 101K 280
D9 T> 108 K T>70K 330
cs T> 108 K T>70K 380
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L AL L B 3 rrrrTrTTT T T T T T T T
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Figure 3 : La magnétorésistance transversale en fondiorchamp magnétique dans différentes situations de
dopage (tableau 1), a différentes tempeéras (valeurs indiquées en Kelvin).
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(@) Influence du champ magnétique sur l'effet de pseudogap

Sur la figure 4, on a porté la magnétorésistance transversale a 20 T,
[p(20T,T) - p(0,T)]/ p(0,T), en fonction de la température pour tous les états. La magnitude
de la magnétorésistivité normalisée ne varie pas beaucoup avec le dopage. La
magnétorésistivité transversale de I'étatispé Al décroit vers zéro au-dessus de 200 K (elle
tombe au-dessous de la résolution de la mesure) tandis que les MR de tous les autres états

restent au voisinage del0™ jusqu'a la température ambiante.
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Figure 4 : La magnétorésistance transversale a 20 Toaction de la température pour tous les états du
dopage.

Les fleches indiquent la température de l'ouverture du pseudogap T* (pour les états
A3, E4 et B6), déterminée a partir de la mesure de la résistivité sans champ magnétique (cf.
[11.B). Les résultats présentés suggérent que T* ne change pas sous changpiquagn
(usqu'a 20 T). Pour mettre en évidence linfluence de ce dernier sur la magnitude du

pseudogap on a utilisé, dans la figure Gnkme représentation que précédemment (chapitre
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ny @ (T/T*) ™ (p(T) - p,) (p(T*) — p,) en fonction de T/T*, olpo est la résistivité
résiduelle a T=0 de la partie linéaire @€T). Les parameétres utilisés sont ceux déja
déterminés pour la résistivipgdT) a champ nul pour chaque état sous-dopé (cf. chapitre IlI).

La magnétorésistance a 20 T, aussi que les états correspondants a champ nul se placent sur la
courbe universelle, représentant le pseudogap dans la phase Bi-2212. La différence entre les
courbes sous champ (symboles pleins sur lmen@gure) et sans champ (symboles vides)
commence a étre visible en dehors de la courbe universelle dans la région ou les fluctuations
supraconductrices apparaissent.

La valeur positive de la magnétorésistanpép>0 indique que le champ magnétique a
tendance a supprimer l'ouverture du pseudogas, que I'effet d'un champ de 20 T reste au-
dessous de la précision de détermination denfigpéeature caractéristique T* et de la courbe
universelle £10°). Les résultats présentés sont en accord avec la non observation de I'effet du
champ magnétique (jusqu'a 15 T) sur le temps de relaxation de sp®udpar la mesure de
RMN dans le cas de I'état au voisinage de I'optimum d'YBIED [

Malgré un effet faible du champ magnétiquepent déterminer le comportement de la

magnétorésistance transversale dans cette région.
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Figure 5 : Absence d'influence du champ magnétique (jusqu'a 20 T) dans la région du pseudogaghdles sy
vides correspondent au courbes a H=0 et les symboles pleins & H¥@n€re symbole correspond
a méme état du dopage).
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(b) Comportement de la magnétorésistivité en fonction de température

e Reégle de Kohler

La facon classique d'étudier ce comportement de la magnétorésistance en fonction du
champ et de la température dans les métaux est de tracer la figure de Kohler. La théorie semi-
classique du transport, basée sur I'équation de Boltzmann, avec un seul type de porteurs et un
temps de diffusion isotrope en tous les points de la surface de Fermi, prévoit la régle de
Kohler [15]:

Ap(H,T)/p(0,T)=f(H/p(0,T))=f(zH)

ou f est une fonction dépendant de la natureathdacteur. Dans la région de faible champ, la
magnétorésistance varie erf it la superposition des courbes obtenues aux différentes
températures en fonction du champ magnétique est attenduagg®lip(T)=const (Hp).

Dans le cas des SHTC, la regle de Kohler n'a été vérifiée que dans I'état métallique
(Tc=0) de La 75Sn 4Cuy [9]. Dans toutes les autres expériences on observe la déviation a
cette loi dans tous les autres états, aussi bous-dopés qu'optimal et |égerement surdopés :
dans l'état optimal (E90K) et sous-dopé (¥60K) d'YBCO et dans I'état optimal de
LaSrCuO (T=38 K) [4], ainsi que dans I'état optimal-£B0 K) [6] et surdopé (E15-25 K)

[7] de TIBaCuO et dans le systéme BiSrCa dans un grande région du dopage [11]. Dans
le cas de Bi-2212, la violation de la regleKighler a été observée pour les états au voisinage
de l'optimum [2, 3] ce qui est en accord avec nos résultats ou nous observons la violation de la

regle de Kohler dans tous les états du dopage [1] (figure 6).

La magnétorésistance longitudinale a été mesurée dans le cas de trois états E4, D9 et
C8 situés du cote trés sous-dopé (tableau 1). Elle est aussi pasitpz0, et plus faible que
la magnétorésistance transversale (figure 7). La méme représeniatioren fonction de
H%p?, montre aussi la déviation par rapport &dgle de Kohler comme dans le cas de la

magnétorésistance transversale.
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Figure 6 : Figures de Kohler des films de la phase BiZ2@fesurés dans tous les états de dopage a différentes

températures (valeurs indiquées en Kelvin).
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Figure 7 : La magnétorésistance longitudinale en fonction du champ magnétique et la figure de Kohler

correspondante dans différents états du dopage (valeurs indigunéiéelvin).
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e Loi en puissance de la magnétorésistivité

Bien que la loi de Kohler ne soit pas satisfaite, on peut décrire le comportement de la
magnétorésistance transversale, normalisée, en fonction de la température par une loi en
puissance de TAp(T)/p(T)=const (H/IT™), avec un exposant m qui varie selon chaque état
mais avec une tendance a diminuer avec la diminution du dopage detht4p8ur I'état
surdopé Al vers m=2,39,1 pour D9 et m=20,1 pour C8 (figures 8 et 9).

Une variation en ° de la magnétorésistance transversale a été observée pour des
monocristaux de Bi-2212 au voisinage de I'optimugs85 K) [3] et une variation en*Hans
le cas de whiskers de Bi-2212 avee 75 K [2]. Les exposants sont comparables aux valeurs
observées dans notre cas pour une position comparable dans le diagramme de phase. Des
valeurs similaires de m=3,5 et 3,9 sont rapportiaes le cas de la magnétorésistance orbitale
d"YBCO respectivement ave¢=00 K et 60 K [4] et m=2 dans le cas de I'état sous-dopé de
LaSrCaCu avecF23 K [8].

),

104

103

(p(20,T)—p(0,T))/p(0,T)

=

10

T(K)

Figure 8 : Variation de la magnétorésistivité transversale madisée, en fonction de la température, a H=20 T

dans une représentation log-lagp(T)/p(T)=const (H/T™.
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De la méme facon, on peut voir le comportement de la magnétorésistivité
longitudinale (contribution de spin) et sa contribution dans la magnétorésistivité transversale
afin d'obtenir la magnétorésistivité orbitale. Sur la figure 9 on a représenté les variations de la
magnétorésistivité transversale, longitudiretl@rbitale pour les états E4, D9 et C8.

La partie longitudinale de MR dans les états E4 et D9 représente entre 30 et 40 % de la

partie transversale ce qui est en accord avec les résultats de LaBaCuO [12].
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La magnétorésistivité longitudinale de I'état C8 commence a étre du méme ordre de
grandeur que la magnétorésistivité transversale a haute température ce qui est cohérent avec
le voisinage des états antiferromagnétiqueaugmentation de la magnétorésistivité
longitudinale ainsi entraine la diminution rapide de la magnétorésistivité orbitale a haute
température. La dépendance en températsfé®( est aussi plus forte que pour I'état
précédent DT>

La magnétorésistivité longitudinale suit aussi une loi en puissance de la température
Aplp~1L/T™ avec m qui décroit de m=2,9 pour E4 vers m=2,15 pour D9 et m=1,7 pour C8.
Due a une augmentation de la contribution sigiss, importante dans la région trés sous-
dopée, la partie orbitale décroit de plus en plus vite a haute température (les états D9 et C8) et
les résultats concernant le pseudogap pour I'état C8 doivent étre pris avec beaucoup de

précaution.

Finalement, la loi que suit la magnétasésnce sous un champ magnétique jusqu'a 20

T est donnée par I'expression :

2

p(T,H)=p(T)(AQ+ const_ll__l—m)

avec m qui diminue avec le dopage.

e "Regle de Kohler modifiée "

En finale on peut comparer les résultatsl'éffet Hall précédemment obtenus et la
magnétorésistance. Il a été proposé que lgnétarésistance orbitale pour un systeme 2D

refléte la variation de I'angle local de Hé(k) autour de la surface de Fermi (SF) avec une
symétrie d'ordre 4 (s représentédagueur de I'arc le long de SFA\p / p = <9(s)2> - <0(s)>2

et la MR doit étre proportionnelleta? [4] (“régle de Kohler" modifiée).

L'observation de cette "régle de Kohler modifiée" est rapporté dans le cas d'YBCO
(Te=90 K et 60 K) et LaSrCuO (F38 K) [4], de La,SKCuQ; (x=0,15 et 0,18) [9] et de I'état
optimal de TI-2201 [6]. Contrairement a cesriers, les autres auteurs observent pour le

systeme de LaSKrCuQ, cette proportionnalité seulement pour x=0,225 et x=0,15 a haute
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température tandis que pour les états sous-dopés le rappipr/-> montre un minimum

(dans la représentation log-log) [10]. De la méme maniere, la "regle de Kohler modifiée" n'est
pas bien appliquée pour tous les états du glmpde BiSr(La)CuO [11] et pour l'états

Las goBap,00CUO, (Tc=30 K) [12].

Pour vérifier cette proportionnalité on a forsur la figure 10, le rapport entre la
magnétorésistance et I'angle de Hall au gaoté tous les états du dopage. Le rapport entre la
magnétorésistivité transversale et I'angle de &lattarré n'est pas constant pour tous les états.
A haute température un minimum~J50 K) peut étre observé pour les états A3, E4 et B6,
comme dans le cas de LaSrCuO [10]. Pow é&ats D9 et C8 la magnétorésistivité
transversale contient la contribution importantespi@ qui résulte en une décroissance rapide

a haute température d&p(p)oi/On> et une non observation de la "régle de Kohler modifiée".

La violation forte de la régle de Kohlamsi que la non observation de la "régle de
Kohler modifiée" peut se comprendre en analysant les lois phénoménologiques, en fonction
de la température, de la résistivité, de la cotangente de l'angle de Hall et de la

magnétorésistivité.
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Figure 10 : (a) Le rapport entre la magnétorésistivité transverdale et le carré de l'angle de HallaH=1T
en fonction de la température pour tous les états du dopage.(b) Le rapport entre la

magnétorésistivité orbitaldp/p et le carré de I'angle de Hall pour E4, D9 et C8.
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La figure de Kohler (figure 6) montre la dispersion la plus petite pour I'état A1, mais
pour obtenir la superposition sur une seule lidagésistivité devrait avoir une dépendance
en fonction de la température €f? alors que la valeur la plus grande de I'exposant observé
correspond & pour les états les plus suroxygénés (la magnétorésistivité vasie*en

En général, si deux temps de relaxation différents interviennent pour la résistivité et
I'effet Hall [16] ou si le temps de relaxation est fortement anisotrdpel], ce qui semble

étre le cas des SHTC, la régle de Kohler ne doit pas étre observée.

D'autre part la "regle de Kohler modifiéea haute température est presque valable
pour les états A3, E4 et B6 qui présentent la différence la plus petite entre la dépendance en
fonction de la température de la magnétorésistivité et de lI'angle de Hall. Cette observation
favorise les modeles avec deux temps de relaxation différentp@@Let 6 par rapport & un
seul temps fortement anisotrope [4]. La contribution de spin et le voisinage de la transition
antiferromagnétique pour les états plus sous-dopés D9 et C8 rendent la situation encore plus

compliquée et le rapport entre la magnétorésistivité et I'angle de Hall plus complexe.

Résumé des points importants :

e La magnétorésistance dans le plan (ab) est posiippX0) et elle se trouve dans la
région de faible champ magnétique jusqu'a 20 T dans tous les états de dopage.

e La valeur positive de la magnétorésistance indique que le champ magnétique est en
compétition avec l'effet du pseudogap, mais que l'effet d'un champ de 20 T reste trés

faible par rapport a ce derniexp/p<103).
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B. Magnétorésistance dans I'état mixte

Les mesures complémentaires de la magnétorésistance dans I'état mixte, sur les mémes

états présentés précédemment (méme chapitre), ont permis de déterminer l'anisotropie sous

champ magnétique, la ligne d'irréversibilité et I'énergie d'activation en fonction du dopage. On

a également vérifié la validité de la loi d'échelle en température de la magnétorésistance

transversale, observée précédemment & |'état optimum de BiSrCaZ 20, 1, 22].

Comme dans le cas des mesures a I'état normal, toutes les expériences ont été faites en

balayant le champ magnétique jusqu'a 20 T aréiffi©s températures constantes choisies au-

dessous de T (Tableau 3). La magnétorésistance transversale (voir la configuration

expérimentale, ch.ll.LE) a été mesurée dans tous les états, tandis que la magnétorésistance

longitudinale a été mesurée dans trois états Al, A3 et B6 pres de la transition

supraconductrice afin de déterminer l'anigpie sous champ magnétique (voir le méme

tableau).

Sur la figure 11, on a présenté les magnétorésistances transversales en fonction du

champ magnétique pour tous les états du dopage.

Tableau 3 : Résumé des mesures de magnétorésistatgte @0 T), effectuées au-dessous ge T

Températures des mesures

p magnétorésistance magneétorésistance
nom des T, (R=0)
. . e\ (nombre de transversale longitudinale
échantillors
trous par Cl Hic HLllLlc

Al 63K 0,21 20,6 T<62,9 K 60,5 K, 61,8 K, 62,9 K

A3 60K 0,105 20, T<58K 55 K, 56 K, 58 K

E4 50K 0,093 10,X T<48,1K

B6 30K 0,073 5,1<T<30K 27,K, 29K, 30K

D9 17K 0,062 2XT<17K

cs8 5K 0,053 1,6T<5,7K
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B1. Anisotropie

Une des fagons d'estimer I'anisotropisous champ magnétique est de déterminer le
rapport entre les valeurs du champ dans le plan (a,b) et du champ perpendiculaire a celui-ci :
y=H'IH*, pour la méme valeur de magnétorésistance transverse et longitudingkeRRHH)

a une température fixée<T, [20].

Les magnétorésistances transversale etitloadfigale pour les états Al, A3 et B6 au
voisinage de la température critique sont présentées sur la figure 12.

Pour mettre en évidence le changemeamidbtropie avec le dopage, on a représenté
sur la figure 13 la variation de I'anisotropjeen fonction du champ magnétiqué pour
T/T~0,96. La valeur dey ne change pas avec la température au voisinage cde T
(0,9XT/TL1).

2.5 . 6r

Al Z i

oL ] Sp

E af

x | x 3f
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107
- B6 Figure 12:
gt 4 Magnétorésistance transversale (symboles vides) et
magnétorésistance longitumhle (symboles pleins)
a 6F ] au voisinage de la température critique pour I'état
xr | ] surdopé Al et les états sous-dopés A3 et B6 dans
4-_ ] une représentation semi-logarithmique (les mémes
[ ] symboles correspondent a la méme température).
2r . m‘__-/
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Les valeurs observées sont en bon accord avec les valeuestitaées dans un étude
précédenteyE250-300) [20], aussi bien qu'avec celles rapportées dans la littérature dans le
cas de la phase Bi-22123.

Dans tous les cas l'anisotropie augmente approximativement de facon linéaire avec le
champ longitudinal (avec une pente de plus en plus grande quand le dopage diminue :
dy/dH~16 T, 35 T! et 67 T respectivement pour A1, A3 et B6) et tend & saturer & partir
d'un champ qui dépend de I'état de dopagel8, 8T et 11T pour Al, A3 et B6). Les
valeurs dey augmentent en allant du cété surdopé et de I'étaty-ABQ) vers le cbté sous-
dopé et les états A3«180) et B6 1~450-500).

La méme dépendance en fonction du dopage a été observée aussi dans le systeme
YBa,CuOy (malgré une valeur plus faible de I'anisotrop@j][ ou I'anisotropie arrive a la

valeury=105 (T~20 K) lorsque y=6,475] par rapport &~5-10 autour de |'état optima2¢].

Le changement d'anisotropie en fonction de H pourrait s'interpréter comme le
changement de dimension 3D vers 2D induit par le découplage des plans supraconducteurs
sous champ magnétique, d'autant plus importpue I'état des films est plus sous-dopé.
Cependant, le caractere 2D anisotrope dessfdm la phase Bi-2212 est visible dés le début

de I'application du champ magnétique, méme dans le cas de I'état surdopé Al.

Figure 13 :

Variation du parameétre d'anisotropigen fonction
du champ magnétique”Hpour les états Al, A3 et
B6.

H/(T)
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B2. Ligne d'irréversibilité

Pour chaque film, la ligne d'irréversibilité est déterminée de la fagcon suivante. Pour
chaque courbe R(H) (figure 11) on a détedmia champ magnétique ou la résistivité non
nulle apparait selon la résolution de la mesul®iRy ol Ry présente la résistance normale
a température ambiante).

La ligne d'irréversibilité, dans le cas dgstemes trés anisotropes, suit une loi
exponentielle a forts champs magnétiques déterminée par l'interaction dominante entre les
vortex, reportée dans le cas de. BibSr,CaCu0i [27] ainsi que dans le cas des films [19]
et des monocristaux BiSrCaCu@g] a I'état optimal :

. T
H;, =H'exp-—) (IV.1)
To
La méme loi n'a été observée dans le cas d'YBCO que pour les états sougopés [
La figure 14 présente la ligne d'irréversibilité, obtenue selon le critere ci-dessus, pour
tous les états du diagramme de phase étudiés.

1 T T T T T
—#— AL ]
—<— A3 | '
c1 ] nom | H'(T) | To(K) | TdTo
—— B6
10 —— D9 4 Al 108 10,8 5,8
—~ [ —FHF— C8 A
c
= A3 94 8,2 7,3
-
E4 82 6,9 7,2
10°%
F H B6 60 3,2 9,4
<&
D9 49 2,0 8,5
v
1
10 § 5 cs 7 0,45 11,1
v
I [T R T N TN S AT [N TN U Y T T S A B WY O

30 40 50 60
T (K)

Figure 14 : Ligne d'irréversibilité pour les différents états de dopage du surdojpiscu'au sous-dopégCet

ajustement a I'expression théorique (IV.1). Le tableau correspondantdes paramétres obtenus

par cet ajustement
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Les lignes continues montrent l'ajustemelat i exponentielle (IV.1) (voir le tableau
correspondant), observée a basse température, suffisamment loin de la température critique.
La pente de la ligne d'irrésadbilité est controlée pargt et elle augmente au fur et & mesure
gue le dopage diminue (figure 15).

Le parametre H' décroit de plus d'un facteur 10 pour les deux cas extrémes Al et C8.
Une décroissance similaire de la ligne d'irréversibilité d'un facteur 1001t@3 et=0,35 a
été rapportée dans le cas d"¥BesO-.5 [29]. Ces derniers auteurs attribuent ce comportement
en méme temps que l'augmentation d'anisotropie et la diminution d'énergie de condensation
(déterminée a partir de la mesure de chapécifiqgue) au développement du pseudogap dans

I'état normal dans la région sous-dopée [29].

La ligne d'irréversibilité déterminée parrteesure de susceptibilité alternative pour les
états S et S de Bi-2212 et un état de Bi(La)-2201 (fig.ll.14(a), chapitre 1) montre le méme
type de comportement : la loi exponentielle & bagempératures et tiviation a partir de
celle-ci prés de I L'état surdopé et I'état sous-dopé&.omparables respectivement a I'état
surdopé A et I'état sous-dopésAont les parametrepTassez proches de ceux-cp£® K et
8,7 K respectivement pour; 8t $) tandis que les valeurs de H' sont relativement faibles
(H'=31 T et 19 T pour Set $). La variation de i pour I'état de la phase Bi(La)-2201 au
voisinage de l'optimum @E3,8 K et H'=7 T) est représentée avec les autres résultats de la

phase Bi-2212 sur la figure 15 dans weprésentation renormalisée H/H'=f().T

1 T T T T
O@v pha_se
O@ R liquide
10 gg‘?i\\m E Figure 15 :
- C A weE ] L . .
I . ‘\E‘BE 1 Variation de H,/H' en fonction de T/T Les lignes
£ Hoa g 1 ) o . .
T o Z\f\m en traits pointillées montrent les ajustements a
102;‘ RN ! o S T I'expression (IV.1) pour les deux cas extrémes Al et
%% o
g VQ DR ] C8, et qui indiquent le changement de pente en
Cm AL 20 o .
o A3 v B fonction du dopage.
0% v  Ea °© ‘4
2 phase o 1
° B6 solide ]
o D9 v© 1
B C8 il
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La ligne d'irréversibilité délimitant la pba solide du diagramme de phase (H,T) est
déterminée par la force d'ancrage des vortex. Le désordre présent dans le systéeme favorise le
piégeage et a tendance a élargir la phase solide (voir I'étude récente sur les mémes films avec
des défauts colonnaire3(]). Cependant, dans notre cas le désaugmente en allant de Al
vers C8 (cf. IlI.A.3(iii))) mais la phase solide diminue (figure 15) ce qui suggére que le
désordre introduit, principalement ponctualest pas un paramétre déterminant pour le
piégeage des vortex a haute température.

Le paramétre qui semble étre déterminant aextie cas est le parameétre d'anisotropie.
L'augmentation de l'anisotropie montre le couplage de plus en plus faible entre les plans
supraconducteurs qui défavorise le piégeage desxyat entraine l'apparition plus rapide de
la région liquide de vortex. Egalement, la ligne d'irréversibilité du film Bi(La)-2201 avec un
parametre d'anisotropie-200 [31] se place entre celles des étatsef As de Bi-2212 avec

une valeur de similaire.

Finalement, pour comparer la dépendaanefonction du dopage de la température
d'irréversibilité magnétique, i, obtenue pour un champ de 5 T swQa BaCuwO:s
(figure 1.6 (a droite)) 32], on a porté nos valeurs de,TH=5 T et 10 T) en fonction du
nombre de trous p (figure 16). L'existence d'un maximum gg)Tau voisinage de I'état
optimal (prévision de point critique), obsen&@ns le composé d'YBCO, est visible également
dans le cas Bi-2212 bien qu'il existe une incertitude sur sa position au voisinage de l'optimum.

La valeur & I'état optimal correspond & une étude précédente [20].

10— T
[ Bi,Sr,CaCy0, Tir 1
so- o ¢  H=5T
- - A H=10T
< 60 Te o : .
X 60
! P .
40r : y
B } A .
3 o
L * A
20r o 2a ]
G- . .g‘xl R B B SPE
0 0.08 0.16 0.24 0.32
P

Figure 16 : Variation de j, déterminé pour les champs madgées de 5 T et 10 T (mesure de
magnétorésistance) en fonction du dopage p de la phase Bi-2212. La valéat &ptimal a été

obtenue dans une étude précédente [20].
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B3. Energie d'activation

A partir des courbes R(T) sous différents champs magnétiques (H=1, 5, 10, 15, 20T
sur la figure 17), déterminées a partir de R(H) a différentes températures, on a estimé I'énergie
d'activation dans différents états du dopage, ce qui donne directement une information sur la

force d'ancrage des vortex.

Dans une région de faible résistance R« R, représente la résistance normale, la

résistance suit une loi thermiquement activée, décrite par une loi d'Arrh&gjius [
R=R,expCU(H)/k;T) (IvV.2)

ou U(H,T) est I'énergie d'activation. Pour la phase Bi-2212, cette loi a été observée dans le cas

des films B4, 35] aussi bien que dans le cas des monocrista@x [

En tracant InR en fonction de 1/T (représéion d'Arrhénius), la pente de la partie
linéaire (L0°<R/Ry<10?) détermine I'énergie d'activation pour chaque valeur du champ
magnétique. La variation de I'énergie d'activation en fonction du champ magnétique ainsi
obtenue est représentée pour tous les étatboplage sur la figure 18. Dans notre cas, on
trouve que I'énergie d'activation suit une loi de puissance en fonction du champ magnétique

pour les faibles valeurs de champ magnétidjgees continues sur la méme figure) :

Uys(H) = UO(O)/n (IV.3)

ou l'exposant n varie de n=0,5 a n=0,3 en allant de I'état A1 a I'état C8, i.e. en diminuant le
dopage (voir le tableau correspondant). &tgre d'activation diminue quand le dopage
diminue et elle a tendance a varier de moins en moins avec le champ magnétique. Le premier
point indique une diminution de la force d'ancrage et du courant critique (voir figure 11.16 et

la discussion dans la suite).

La valeur de I'exposant n=0,5 a été déja observée pour des films au voisinage de |'état
optimal de la phase Bi-2212 [34,] et des monocristaux [36]. Cette dépendanc® peut
étre expliquée par la formation et par l®@uwement plastique de boucles de vortex dans
I'échantillon B7].
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Figure 17 : Résistances en fonction de la température pour les échantillons étudiés sous les champs

magnétiques de 1, 5, 10, 15 et 20 T. Les couehegointillés représentent les résistances a champ

nul.
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L'énergie d'activation, estimée a partir dsulaceptibilité magnétique (figure 11.14(b),
chapitre Il) pour les états; 8t S de Bi-2212 et un état de Bi(La)-2201 montre le méme type
de comportement. Les paramétres estimés a partir de la loiped™® des états S
(Uo(0)=752 K) et $ (Ug(0)=398 K) sont proches de ceux des étatethls, tandis que I'état
de Bi(La)-2201 (J(0)=48 K) se place au voisinage de l'état D9 (température critique
similaire) dans la région de champ plus faible (0,8H30,1 T). Le méme comportement est
observé pour le courant critique en fonction du champ magnétique (figure 11.16, chapitre 1)
avec une valeur de champ qui limite la région de I'ancrage individuel, ou fort, des vortex par
les défauts présents dans le film. Ce régime d'ancrage fort se manifeste par l'existence d'un
plateau jusqu'a #D0,1 T pour la phase Bi-2212 (8t S) et jusqu'a H0,01 T pour I'état de
Bi(La)-2201, ce qui est compatible avec le déplacement de I'énergie d'activation du film
Bi(La)-2201 vers les champs pltebles (figure II. 14(b)).

i1 —
nom | Wh(0)(K) n
. 1035_ Al 913 0,50
X
= A3 402 0,40
10% 3 E4 310 0,40
B6 125 0,40
101k E D9 61 0,34
cs 10 0,30
m
1aal M| L
0.1 10

")

Figure 18 : Variation de I'énergie d'activation en fonction du champnétgue pour différents états du
dopage. Les lignes droites montrent I'ajustement a la loi de puissa@pH) a bas champ et a
température suffisamment éloignée de la température critique. Les parameétres détegitinés i
sont donnés dans le tableau correspondant.
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Il faut aussi noter que la présence d'un maximum dans la coperTest pas un cas
unique. Tous les parametres déterminés &irpde la ligne d'irréversibilité, H' etol et
I'énergie d'activation §00) présentent un comportement non monotone en fonction du dopage
avec présence d'un maximum au voisinage d& bttimal (figure 19). Les valeurs pour 'état
optimal ont été déterminées a partir d'un étpdecédente [30]. Bien que la position des
différents maximums ne soit pas précisément déterminée, leur existence en méme temps que
I'apparition de T* au voisinage de I'état optimal (cf. 11l.A3(iv)) peut indiquer I'existence d'un

point critique. Il serait intéressant d'approfondir ce résultat dans un étude future.
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Figure 19 : Variation en fonction du dopage des parameétres (a) H, eiEferminés a partides ajustements a
la loi (IV.1) et (b) Y(0) déterminé a partir de I'ajustementaloi (1V.3). Les valeurs des paramétres
de I'état optimal ont été obtenues dans un étude précédente [30].

Résumé des points importants :

e La diminution de I'énergie d'activation, du courant critique et le déplacement de la ligne
d'irréversibilité vers les champs plus petits avec la diminution du dopage montrent tous la
diminution de la force d'ancrage des vortex, ce qui en accord avec l'augmentation du
parameétre d'anisotropie et la diminutionatwplage entre les plans supraconducteurs, qui
défavorise le piégeage des vortex

e La présence d'un maximum au voisinage de I'état optimal de la température irréversible

Tir et des parametres H'y &t Uy(0) peut indiquer I'existence d'un point critique.
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B4. Loi d'échelle

Dans cette partie, on s'intéresse principalement & la variation de la résistance en
fonction du champ magnétique & différentes températures)@sidessus de FRy.

Suivant I'étude de I'existence d'une loi d'échelle en température de la
magnétorésistance de films Bi-2212 au voisinage du dopage optimal [19], on a examiné le
comportement de la magnétorésistance en fonction du dopage. Cette loi d'échelle a été
premiérement observée dans notre groupe gesirfilms Bi-2212 texturés [19] et puis pour
un monocristal de la méme phase par Fu et al. [21]. Le méme comportement a été également
observé dans le cas des multicouches YBCO/PrB&8Delt Bi-2212/Bi-2201 [20]. Tous ces
systéemes sont fortement anisotropes. Pareafdns le cas de Bi-2201 pur, présentant une
faible anisotropie sous champ magnétique, la loi d'échelle n'a pas été observée [20] Ce fait a
suggéré que cette propriété est principaleméatdux composés fortement anisotropes. Cette
relation a été confirmée dans nos mesuresp@adamment de la température critique du film
(sauf pour I'état C8).

La figure 20 montre le résultat de la superposition des courbes de la magnétorésistance
pour tous les états de dopage déja consid@a@s. obtenir cette superposition des courbes
R(H,T=constant) sur la courbe R(H,T) mesara la température la plus proche deld
champ magnétique et la magnétorésistance R sasédipar des parametres h et r. Seul I'état
fortement sous-dopé, C8, ne montre pas cette superposition, ce qui peut étre lié au voisinage
des états antiferromagnétiques et a la rdmtion des spins dans la magnétorésistance
transversale (vue a l'état normal). Il sernaitéressant de mesurer la magnétorésistance
longitudinale pour confirmer ce fait.

Pour I'état surdopé Al, la superpositionalenagnétorésistance en fonction du champ
magnétique a été observée dans un intervalle de champ fort qui se rétrécit progressivement
avec la diminution de température : entre H=20P2,5T pour T=63 K et entre H=20T et 10T
pour T=21 K. Pour tous les autres étatstéétmus-dopés sauf C8), la superposition des
courbes est vérifiée pour les valeurs de chamgnétique entre 20 T et un champ de l'ordre
de moins de 1T.

La variation des coefficients h et r en ftiono de la température est représentée sur la
figure 21 pour tous les états (sauf C8) ainsi que pour I'état optimal, obtenue dans I'étude
précédente [19]. Les coefficients h et r augmentent de plus en plus rapidement avec la

diminution du dopage.
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Figure 20 : Résultat de la superposition des courbes R(H) a T=consttpos les états de dopage dans une
représentation log-log. Pour chag température, la superposition est obtenue en normalisant la
résistance R par un coefficient r et le champ magoétpar un coefficient h. Les fleches indiquent,

pour chaque T, la valeur de R/r du film lorsque H=20 T.
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Figure 21 : Variation en fonction de TyHes coefficients r et h utilisés pour obtenir les superpositions des

courbes R(H,T=const) présentéarsg la figure précédente.

Il a été montré que la loi d'échelle en température, décrite dans les études précédentes
[19, 20], était la méme que celle décrivant la diffusion des électrons par des fluctuations
supraconductrices bidimensionnelles (Maki-Tisom) selon le modéle proposé par Larkin

[39]. Ce modéle prévoit que la magnétorésistance au-dessysdi [a 1oi :

AR =A(T)f,(H/H,) (IV.4)

ou f,(x) =\P(%+1)+ Inx ou'¥ est la fonction digamma et A(T) e, ldont deux parameétres
X

ajustables. Le paramétreg, l@st le champ qui brise la cohérence de phase électronique et le
paramétre A(T) mesure I'amplitudes fluctuations supraconductrices.

La magnétorésistance de I'état optimal de Bi-2212 est également bien décrite par
I'expression (IV.4) au-dessous dgpbur les champs magnétiques suffisamment élevés [19].
Cette fonction f(H/H,) est représentée sur la figure 22(a) a la place de I'état optimal en mém
temps que les résultats de la superpositibtenus dans les autres états du dopage. Les
courbes R(H, T=const) dans I'état surdopésétats sous-dopés ne sont pas bien décrites par
cette méme expression et une évolution des courbes est visible en allant du c6té surdopé vers

le c6té sous-dopé.
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Figure 22 : (a) Comparaison des courbes normalisées R/r=f(H/h) en fonction du dopage et d¢ida fdinc

gamma qui décrit bien I'état optimal [19] (b) Variation du coefficient r en fonction du cieeiffih.

Si on porte les valeurs du paramétre r en fonction de celles du paramétre h (figure
22(b)), on obtient une seule courbe pour les états sous-dopés (la ligne en pointillés). La
superposition de la variation r(h) pour les pag#res r et h du coté sous-dopé, proportionnels
respectivement aux amplitudes des fluctuatEugaconductrices A(T) @u champ qui brise
la cohérence de phase électroniquedbins le modele de Larkin, peut aussi suggérer que le
mécanisme responsable pour le comportementad®magnétorésistance en fonction de la

température reste le méme.

Les fluctuations supraconductrices 2D peuvent étre considérées comme une propriété
intrinséque aux supraconducteurs présentemtcomportement quasi-2D [38]. Comme le
parametre d'anisotropie de I'état ést le plus faible, ce résultat peut expliquer I'observation
de la loi d'échelle dans l'intervalle du champlles petit. Egalement, la non description de la
magnétorésistance par la fonctiefH/H,), issue du modéle de Larkin, est compatible avec
cette interprétation. Par contre, on constatei aussles courbes de magnétorésistance ne sont
pas, non plus, bien décrites par I'expression (IV.4) du c6té sous-dopé bien que Il'anisotropie

soit plus forte. L'influence éventuelle du pseudogap dans I'état mixte est a considérer.
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Conclusion

Conclusion

Dans ce travail de thése on s’est intéressé aux changements des propriétés électroniques en

fonction du dopage de la famille BiSrCaCuO, étudiées par mesures de transport, et

principalement a I’effet de pseudogap observé par ces mesures. Les deux phases

Bi12Sr,CaCu;y0g+5 et BiaSry gLag4CuOg:s sont comparées.

e On a établi le comportement de la résistivité en fonction de la température pour les deux

phases

selon la position dans le diagramme de phase (T,dopage), établi

expérimentalement.

Du coté surdopé il s’agit d’une description phénoménologique du comportement
de la résistivit¢ en fonction de la température qui est en accord avec les
observations dans les autres systémes mais qui reste assez loin d'un comportement
de liquide de Fermi, attendu pour les états métalliques.

A partir de I’état optimal et en allant vers la région sous-dopé on a mis en évidence
pour les deux phases une diminution plus rapide de la résistivité (signature de
I’ouverture du pseudogap) que la dépendance linéaire en T. La température a partir
de laquelle le pseudogap s’ouvre augmente quand le dopage diminue et sa valeur
est comparable dans les deux cas. La disparition de T* au voisinage du dopage
optimum peut étre l'indication de I'existence d'un point critique. De plus une
superposition de toutes les courbes p(T) sur une courbe unique représentant chaque
phase est observée. La superposition des courbes obtenue méme pour des états non
supraconducteurs au voisinage de p=0,05 suggere une origine pas nécessairement
liée au phénomene de supraconductivité. L'effet de pseudogap est plus grand d’un
facteur 2 dans la phase Bi-2212 que dans Bi(La)-2201 ce qui peut étre expliqué par
le nombre différent de plans de CuO,. L’effet de pseudogap dans la phase Bi-2212
est trés comparable a celui vu dans le systtme YBCO ce qui suggere une
universalit¢ pour les systtmes a deux plans CuO,. Nous avons comparé nos
résultats a plusieurs descriptions théoriques. Les expressions analytiques décrivent
plus ou moins bien nos résultats mais ne permettent pas encore d'expliquer
I'amplitude différente du pseudogap et le méme ordre de grandeur de la

température caractéristique T* dans les deux phases.
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e La résistivité des états non supraconducteurs est dominée par les phonons et elle se
trouve dans le régime de saut a portée variable de Mott a basse température, avec

un régime intermédiaire entre ce régime et un comportement métallique.

Le comportement selon le dopage en fonction de la température du coefficient de Hall et
de I’angle de Hall est similaire pour les deux phases. L'angle de Hall suit une loi en T"
avec m fonction du dopage. Aucun changement de I’angle de Hall n’est visible a la
température d’ouverture du pseudogap établie a partir des mesures de la résistivité. Ces
derniéres ont permis de mettre en évidence I’ouverture du pseudogap dans le
comportement du coefficient de Hall d’une facon indirecte. La signification de I'ouverture
du pseudogap dans l'effet Hall qui se produirait a une autre température plus basse,

proposée par quelques autres auteurs, reste une question ouverte.

L’effet d'un champ magnétique jusqu’a 20 Teslas reste trés petit, au-dela de la précision
d’établissement de la courbe universelle de p(T), et de la détermination de la température
de pseudogap. Le pseudogap semble étre a 1’origine, ou au moins étre accompagné, de
I'augmentation de 1’anisotropie du coté sous-dopé ainsi que de la diminution de la
température irréversible et de la diminution de I’énergie d’activation établie dans 1’état
mixte en fonction du dopage. L'existence d'un point critique au voisinage de 1'état optimal

reste trés discuté.

Les descriptions phénoménologiques simples de la résistivité, de l'effet Hall et de la

magnétorésistance, celles que nous avons vérifiées ou établies, permettent d'espérer que des

travaux théoriques ultérieurs permettront de dégager le mécanisme responsable de 1'effet de

pseudogap et une description compléete du diagramme de phase.

Enfin d'autres expériences, conduites actuellement par d'autres groupes sur les mémes films,

mettant en ceuvre d'autres techniques (expériences du tricristal et symétrie du parameétre

d'ordre, de réflectivité optique, de photoémission ARPES, STM...) devraient permettre une

comparaison intéressante entre les différents résultats et ainsi obtenir divers aspects du méme

phénomene dans les mémes systemes.
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Résume

Dans ce travail de these, on s’est intéressé aux changement des propriétés électroniques en
fonction du dopage de couches minces épitaxiées des composés supraconducteurs
Bi,Sr,Cap.1Cu,yOy @ phase BirSrCaCurOy (Temax=80 K) et BirSrygLag4CuOy (Temax=30 K)
respectivement avec un et deux plans CuO,. Le changement des propriétés électroniques le
plus étonnant se passe dans la région sous-dopée du diagramme de phase ou un pseudogap
s'ouvre a I'état normal dans le spectre des excitations électroniques. La mesure de la résistivité
p(T), de l'effet Hall Ry(T) et de la magnétorésistance p(T,H) sur ces deux phases ayant le
méme réservoir de charges ont permis une étude directe de 1'effet de pseudogap en fonction
du nombre de plans CuO, et de la température critique. Cet effet se manifeste par une
déviation de p(T) par rapport a la loi linéaire se produisant au-dessous d’une température
caractéristique T* et il est observé dans les deux phases. Toutes les courbes peuvent étre
superposées en fonction de T/T* sur une courbe unique, différente pour chaque phase, ce qui
refléte une différence d'amplitude de 1’effet de pseudogap dans p(T) d’un facteur 2, reli¢ au
nombre différent de plan CuO,. Par contre la température d'ouverture du pseudogap T* a le
méme ordre de grandeur dans les deux phases. Sa disparition rapide au voisinage de 1'état
optimal semble exclure une relation entre T* et T.. De plus, 1'existence d'un point critique au
voisinage de 1'état optimal est discutée ainsi que la corrélation possible entre les propriétés

supraconductrices et les propriétés de 1'état normal.



Abstract

In this work the electronic properties of epitaxial single-layered Bi,Sri¢Lag4CuOy (Tcmax=30K) and
double-layered Bi>Sr,CaCu,Oy (Temax=80K) thin films were investigated as a function of various oxygen
content in the same sample. The most intriguing phenomena is observed in the underdoped region of the
phase diagram where a pseudogap opens in the electronic excitation spectra in the normal state.
Resistivity p(T), Hall effect Ry(T) and magnetoresistance p(T,H) measurements in these phases with the
same charge reservoir allows a direct study of the pseudogap effect as a function of the number of CuO,
planes and of the critical temperature. For both phases, in the underdoped region, ones observes a
downward deviation from this linear T dependence below a characteristic temperature T*, attributed to
the opening of a pseudogap in this region. All the curves can be superposed on a unique curve, different
for each phase. It shows twice bigger pseudogap effect in bilayer than in monolayer system, related with
the different number of CuO, planes in both systems. The nearly same order of magnitude of pseudogap
opening temperature T* in both phases, also as its steep decrease ending around the optimally doped state
does not show evidence of a correlation between T* and T.. The existence of one critical point around the
optimally doped state is also discussed as well as the possible correlation between the superconducting

and normal state properties.



	remerciements.pdf
	Remerciements

	table des matières.pdf
	Introduction…………………………………………………………………………...….1
	Chapitre I : Propriétés électroniques générale
	Diagramme de phase ………………………………………………………….……..4
	A1. Région antiferromagnétique…………………………………………………5
	A2. Etat supraconducteur…………………………………………………...……..6
	A3. Etat normal……………………………………………………………………11

	Quelques scénarios possibles……………………………………………………...18
	B1. Modèles avec des corrélations faibles……………………………….…�
	B2. Modèles avec des corrélations fortes………………………….…….2
	B3. D'autres approches…………………………………………………….……..28

	Références du chapitre I………………………………………………….……….30

	Chapitre II : Méthodes expérimentales
	La famille BiSrCaCuO……………………………………………………………..37
	Synthèse des dépôts de BiSrCaCuO par pulvérisa�
	Les recuits à basse température…………………………………………….……41
	Méthodes de caractérisation des échantillons é�
	D1. Mesure de la résistance électrique en foncti
	D2. Mesure de l'effet Hall…………………………………………………….….46
	D3. Spectres de diffraction des rayons X………………………..……………4�
	D4. Analyse de composition…………………………………………………….49
	D5. Mesure de la susceptibilité et de l'aimantat�

	Techniques de mesure……………………………………………………………53
	E1. Préparation des films pour la mesure…………………………………..5�
	E2. Mesure de la résistance et de l'effet Hall………………�
	Méthode de mesure……………………………………………………..55
	La tête de mesure……………………………………………………….55
	Le dispositif cryogénique………………………………………………57

	E3. Mesure de la magnétorésistance sous champ fo

	Références du chapitre II……………………………………………………59

	Chapitre III : Etude comparée de l'influence de 
	Influence de l’oxygène sur la résistivité……………………………………�
	A1. Réseau des courbes \(\(T\) à différents�
	\(a\) Phase Bi2Sr2CaCu2Oy……………………………………………………..62
	\(b\) Phase Bi2Sr1,6La0,4CuOy…………………………………………………..65

	A2. La dépendance de la température critique en 
	A3. Les différents comportements de \(\(T\) s
	Région surdopée…………………………………………………………..71
	Région sous-dopée………………………………………………………..75
	\(i\) Détermination de T*……………….………………………….…...75
	\(ii\) Détermination de TI…………………………………….………....77
	\(iii\) Lois d'échelle……………………………………….…………….80
	\(iv\) Diagramme de phase universel…………………………………...85
	\(v\) Comparaison de l'effet de pseudogap pour�
	\(vi\) Comparaison aux modèles théoriques…………….…………

	Région fortement sous-dopée avec Tc=0……………………….…………94


	Influence de l’oxygène sur l'effet Hall………………………………………...�
	B1. Coefficient de Hall RH\(T\) à différents �
	B2. L'angle de Hall \(H à différents états du 
	B3. Signature du pseudogap sur l'effet Hall……………………………….�

	Références du chapitre III……………………………………………………....114

	Chapitre IV : Propriétés de transport sous fort 
	Magnétorésistance de l'état normal…………………………………………....120
	A1. Résistivité et l'effet Hall des états consi�
	A2. Magnétorésistance dans l'état normal…………………………………..
	Influence du champ magnétique sur l'effet de pse�


	Magnétorésistance dans l'état mixte…………………………………………..134
	B1. Anisotropie…………………………………………………………………..136
	B2. Ligne d'irréversibilité………………………………………………………138
	B3. Energie d'activation………………………………………………………...141
	B4. Loi d'échelle…………………………………………………………………145

	Références du chapitre IV………………………………………………………..149

	Conclusion…………………………………………………………………………….152

	introduction.pdf
	Introduction

	chapitre I.pdf
	Chapitre I : Propriétés électroniques générale
	Diagramme de phase
	A1. Région antiferromagnétique
	A2. Etat supraconducteur
	A3. Etat normal

	B. Quelques scénarios possibles
	B1. Modèles avec des corrélations faibles
	B2. Modèles avec des corrélations fortes
	B3. D'autres approches

	Références du chapitre I


	conclusion.pdf
	Conclusion

	abstractf.pdf
	Résumé
	Dans ce travail de thèse, on s’est intéressé au�


