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Introduction

La supraconductivité est un phénomène physique spectaculaire. Découverte en 1911 par H. K. Onnes

et son étudiant G. Holst dans le mercure, elle se caractérise par deux signatures qui apparaissent en des-

sous d'une certaine température critique, Tc. La première est l'absence totale de résistivité électrique, la

seconde l'expulsion parfaite du champ magnétique. Les premiers supraconducteurs découverts sont des

métaux avec des températures critiques qui atteignent di�cilement 30 K. Ils sont remarquablement

bien décrits par la théorie microscopique BCS [1] (d'après Bardeen, Cooper et Schrie�er) de 1957,

basée sur l'interaction électron-phonon. Malgré la nécessité des basses températures, celle de l'hélium

liquide, ces premiers supraconducteurs, dits conventionnels, sont aujourd'hui au c÷ur d'applications

technologiques. On peut citer, par exemple, les bobines supraconductrices et les SQUIDs (de l'anglais

Superconducting QUantum Interference Device). Les premières sont notamment à la base des aimants

pour l'Imagerie par Résonance Magnétique (IRM), les seconds sont des magnétomètres d'une extrême

sensibilité.

D'autres applications sont attendues mais nécessitent des supraconducteurs dont la température

critique est proche de la température ambiante. L'une d'elles, parmi les plus prometteuses, est le rempla-

cement des câbles électriques résistifs traditionnels par des câbles supraconducteurs. Cela permettrait

de s'a�ranchir des pertes en ligne, et entrainerait donc une économie d'électricité non négligeable à

l'échelle planétaire. Pour ces applications, mais également grâce à l'excitante complexité scienti�que

qui l'accompagne, la recherche d'une supraconductivité à température ambiante est l'une des quêtes

contemporaines de la physique de la matière condensée. Cette recherche, débutée en 1911, a amené son

lot de surprises. De nouvelles familles de supraconducteurs ont été découvertes : les fermions lourds, les

supraconducteurs organiques, les cuprates, puis plus récemment les pnictides. Tous ont en commun une

supraconductivité non conventionnelle, pas simplement décrite par la théorie BCS. Les cuprates, des

oxydes de cuivre découverts en 1986 par J. G. Bednorz et K. A. Müller [2], sont pour beaucoup les plus

énigmatiques et, de plus, montrent des températures critiques très élevées, jusqu'à Tc = 138 K dans

HgBa2Ca2Cu3Ox (Hg-1223). La phase supraconductrice est obtenue en dopant en porteurs de charges

un isolant de Mott, à priori antinomique avec une quelconque supraconductivité. Malgré un nombre
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immense de travaux depuis 1986, l'apparition de la supraconductivité dans ces composés reste un mys-

tère. Même l'état normal (i.e. non supraconducteur) des cuprates, point de départ classique des théories

microscopiques de la supraconductivité, est d'une incroyable complexité. Il renferme notamment un

pseudogap, i.e. l'ouverture d'un gap partiel à l'énergie de Fermi, et une phase, justement nommée métal

"étrange", dont les origines respectives restent à établir. Di�érentes instabilités électroniques existent

à l'intérieur même du pseudogap, en premier lieu la supraconductivité mais également des ordres de

charges et de spins. Une méthode qui s'est révélée très prometteuse ces dernières années pour mieux

comprendre cet état normal est de le sonder à basse température, en supprimant la supraconductivité

par l'application d'un champ magnétique intense. Cette thèse de doctorat s'inscrit pleinement dans ce

contexte en proposant une étude expérimentale, en champs intenses, de l'état normal des cuprates en

mesurant vitesse et atténuation ultrasonore.

Cette sonde expérimentale a une longue histoire dans l'étude des supraconducteurs. Dès la publi-

cation de la théorie BCS [1] l'atténuation ultrasonore a permis d'une part de servir de test à cette

théorie, et d'autre part à calculer le gap supraconducteur et son anisotropie dans les composés conven-

tionnels. L'étude par l'atténuation ultrasonore du paramètre d'ordre supraconducteur s'est avérée bien

plus complexe dans le cas des cuprates. La qualité cristalline moindre, la plus faible densité électro-

nique, et surtout la complexité du diagramme de phase rendent cette mesure extrêmement compliquée.

Néanmoins la vitesse du son a permis de mettre en évidence que dans ces premiers cristaux, pour

T � Tc, un nombre non négligeable d'électrons étaient non appariés (voir par exemple [3]) et s'est

avérée être une sonde de choix pour l'étude du réseau de vortex. Plus récemment la mesure ultrasonore,

et en particulier la quantité thermodynamique qu'est la vitesse du son, a permis de grandes avancées

dans notre compréhension du diagramme de phase des cuprates. La mesure de vitesse du son a été

la première à indiquer la nature thermodynamique de la transition de phase vers un ordre de charge

tri-dimensionnel (3D) dans YBa2Cu3O6+δ (Y-123) [4], considéré comme le plus propre des cuprates.

La même année une anomalie dans la vitesse du son a également prouvé l'existence d'une véritable

transition de phase en entrant dans le pseudogap dans ce même composé [5].

Cette thèse s'intéresse majoritairement à un autre cuprate, La2−xSrxCuO4 (LSCO), l'un des pre-

miers à avoir été découvert. C'est, aujourd'hui encore, l'un des plus étudiés à cause de sa structure

cristalline simple, sa grande gamme de dopage en trous accessible, et �nalement la (relative) facilité

avec laquelle il peut être mesuré aussi bien optiquement que par transport électrique. Dans ce com-

posé l'on va s'intéresser à une instabilité particulière du pseudogap, le verre antiferromagnétique. Cet

ordre électronique se caractérise par des corrélations antiferromagnétiques quasi-statiques et la nature
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vitreuse de la transition associée. Nous allons voir qu'une fois la supraconductivité su�samment fragi-

lisée par un champ magnétique intense cette instabilité survit jusqu'à un dopage qui peut parfaitement

correspondre à p∗, le dopage critique du pseudogap. Cette observation interroge quant à la nature des

signatures expérimentales récemment recensées à p∗, notamment la chute du nombre de Hall et le pic de

la chaleur spéci�que électronique, jusqu'alors attribuées au pseudogap lui-même. Le rôle de l'ordre de

charge, une instabilité universelle aux cuprates, qui renforce le verre antiferromagnétique dans LSCO,

mais qui au contraire le déstabilise dans Y-123, est certainement un élément clef.

Le cas de l'ordre de charge dans Y-123 est au c÷ur d'une seconde partie de cette thèse. Dans Y-123,

largement considéré comme le plus ordonné des cuprates, deux ordres de charges coexistent dans le dia-

gramme de phase. Le premier est dit 2D car bi-dimensionnel, le second 3D. Ce dernier n'apparaît qu'en

champ magnétique intense et n'a été découvert que très récemment [6]. La vitesse du son, sensible à la

transition thermodynamique associée, permet de montrer qu'un lien très étroit existe entre ces deux

(distincts) ordres de charges. Elle indique également que la version 3D est peu probablement à l'origine

de la reconstruction de la surface de Fermi observée dans ce composé. La dépendance en dopage de

la susceptibilité de Tc à une déformation élastique, dTc/dεi, déduite des mesures de vitesse du son,

interroge également sur la nature de la compétition entre ordres de charges et supraconductivité. Un

scénario dans lequel la dépendance en déformation de Tc s'expliquerait uniquement avec les ordres de

charges n'est pas facilement conciliable avec les mesures expérimentales.

Le manuscrit est organisé comme suit. Le chapitre 1 introduit le diagramme de phase des cuprates,

notamment le verre antiferromagnétique et l'ordre de charge, et les questions qui y sont associées. Le

chapitre 2 décrit la méthode de mesure "Pulse-Echo" de la vitesse et de l'atténuation du son dans

les solides en champs magnétiques intenses, mise en ÷uvre durant cette thèse. Ensuite, le chapitre 3,

propose une description théorique de la vitesse et de l'atténuation du son dans les solides, en particulier

dans les supraconducteurs et en présence de champ magnétique. Les chapitres 4, 5 et 6 concernent tous

l'étude expérimentale de LSCO. Dans le premier on résume les caractéristiques des échantillons étudiés

dans les deux chapitres qui suivent. Le chapitre 5 propose tout d'abord une ré-interprétation d'ano-

malies ultrasonores observées dans la littérature. L'utilisation de champs magnétiques plus intenses

que précédemment permet de lier ces anomalies ultrasonores à la phase verre antiferromagnétique de

LSCO. Ensuite le chapitre 6 propose de suivre ces anomalies dans une large gamme du diagramme

de phase de LSCO. À la �n de ce manuscrit le chapitre 7 propose �nalement une étude de l'ordre de

charge 3D de Y-123, mais également de la susceptibilité en déformation de Tc.
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Chapitre 1

Survol du diagramme de phase des

cuprates

Dans les oxydes de cuivre supraconducteurs, les cuprates, la supraconductivité émerge dans un état

intermédiaire entre corrélations électroniques fortes et faibles. En e�et, la concentration en porteurs

de charges, trous ou électrons, permet d'atteindre une supraconductivité non conventionnelle, con�née

entre isolant de Mott et liquide de Fermi. La supraconductivité elle-même apparaît étroitement avec

un grand nombre de phases proches en énergies, ce qui rend la description physique de cet état inter-

médiaire d'une extrême complexité, aussi bien expérimentalement que théoriquement [7]. L'étude du

diagramme de phases de ces composés est un domaine extrêmement vivant plus de 30 ans après leur

découverte et plusieurs avancées majeures ont été réalisées dans les dernières années.

Ce chapitre porte essentiellement sur les cuprates dopés en trous étudiés dans cette thèse, qui

montrent une supraconductivité plus forte que leurs homologues dopés en électrons. Pour un article

de revue concernant les cuprates dopés en électrons voir, par exemple, la référence [8]. Tout d'abord

sont ici décrites les deux limites (relativement) bien comprises : l'isolant de Mott antiferromagnétique

du composé parent et le liquide de Fermi du composé fortement sur-dopé. Ensuite la discussion porte

sur l'état intermédiaire : le pseudogap et ses instabilités, c'est à dire ondes de densités, verre antifer-

romagnétique et supraconductivité. En�n on aborde quelques scénarios possibles concernant l'origine

de la supraconductivité dans ces matériaux. Autant que possible on prendra exemple sur les composés

étudiés dans cette thèse, la discussion reste cependant générale aux cuprates dopés en trous.
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1.1 Les deux limites : isolant de Mott et liquide de Fermi

En variant le dopage en porteurs de charges la physique des cuprates change radicalement. Dans

le composé parent, à demi-remplissage, on trouve un isolant de Mott antiferromagnétique. Lorsque

on ajoute v 30% de trous dans les plans CuO2 on trouve un comportement métallique corrélé. Ces

deux limites sont maintenant bien comprises et l'objet de cette section est de les décrire succinctement.

1.1.1 Le composé parent

Tous les cuprates ont un composé parent correspondant à un dopage en porteur de charge nul. Le

plus emblématique, également celui au c÷ur de cette thèse, est La2CuO4 (LCO). La structure cristalline

de LCO est représenté sur la �gure 1.1(a). Il s'agit d'une structurale tétragonale qui contient un plan

cuivre-oxygène CuO2 par cellule unité, élément commun à tous les cuprates, dans lesquels apparaît

une supraconductivité fortement bi-dimensionnelle (2D). La structure cristalline contient également

des octaèdres CuO6 avec une distance Cu-O maximale selon l'axe (001) du cristal, perpendiculaire aux

plans CuO2. Finalement il existe des réservoirs de charges, ici les plans LaO.

Pour comprendre ce dernier terme il su�t de regarder la valence de LCO. A�n d'atteindre la neu-

tralité électronique on s'attend à retrouver les di�érents ions dans la con�guration La3+, Cu2+ et O2−.

En substituant La3+ par Sr2+ on ajoute des trous dans les plans CuO2 et crée ainsi La2−xSrxCuO4

(LSCO). Le dopage en trous par atome de cuivre se note p, dans LSCO p = x. On s'attend, au moins

à p = 0 (i.e. dans LCO), à trouver une con�guration 3d9 pour l'atome de cuivre. La con�guration

électronique de LCO est décrite sur la �gure 1.1(b). Le champ cristallin cubique lève la dégénérescence

des orbitales eg et t2g. L'élongation des octaèdres CuO6 selon l'axe (001) lève également la dégéné-

rescence des orbitales eg et stabilise l'orbitale 3d3z2−r2 au détriment de 3dx2−y2
1. Cette dernière ne

contient donc qu'un seul électron (ou de manière équivalente un trou) et le composé parent est dit à

demi-remplissage. Ce raisonnement (trop) simple indique qu'une seule bande électronique est présente

au niveau de Fermi et la théorie des bandes prévoit un comportement métallique pour LCO.

La �gure 1.2 montre la conductivité optique mesurée dans LSCO, pour 0 ≤ x ≤ 0.34. L'expérience

est en claire contradiction avec la prédiction de la théorie des bandes. Dans LCO la conductivité

optique indique la présence d'un gap dans le spectre des excitations électroniques de ∼2 eV, et donc un

comportement isolant. Ce dernier n'est pas prédit par la théorie des bandes car il provient des fortes

corrélations électroniques. LCO est un parfait exemple de la physique de Mott [12], bien décrit par

1. Cette élongation provient d'une distorsion de Jahn-Teller qui abaisse l'énergie totale du système électronique.
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Figure 1.1 � (a) Structure cristalline tétragonale de La2CuO4 (LCO), reproduite d'après [9]. La cellule unité

comprend un plan CuO2 et un octaèdre CuO6 espacés par un réservoir de charge LaO. (b) Spectre d'énergie

dans les cas des champs cristallins cubique et tétragonal. L'élongation des octaèdres CuO6 selon (001) lève

la dégénérescence des orbitale 3d3z2−r2 et 3dx2−y2 . La �gure est adaptée d'après la thèse [10] et la référence

mentionnée.
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Figure 1.2 � Conductivité optique σ(ω) dans des monocristaux de La2−xSrxCuO4 (LSCO) pour

0 ≤ x ≤ 0.34, extrait de la référence [11]. Dans LCO un gap ∆ ∼2 eV s'ouvre à l'énergie de Fermi à cause de

la physique de Mott. Le dopage en trous comble ce gap, crée un minimum large dans la région de l'infrarouge

moyen et un pic de Drude, synonyme de quasi-particules cohérentes, se développe.

Figure 1.3 � Schéma des niveaux d'énergie dans les cuprates, reproduit d'après [11]. (a) Cas du métal

prévu par la théorie des bandes. (b) Isolant de Mott avec un gap à transfert de charge ∆ 6= U entre les bandes

O 2p et Cu 3d. (c, d) Cas respectifs du dopage en trous et électrons dans une image naïve. (e) Cas plus réaliste

correspondant à l'étude de la référence [11] où le dopage en trous introduit des état à l'intérieur du gap ∆ de

caractère mixte entre O 2p et Cu 3d.
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Figure 1.4 � (a) Réseau carré des plans CuO2 à demi remplissage caractéristique du composé parent des

cuprates. La forte interaction coulombienne sur site U � t force les électrons à se localiser. Pour minimiser son

énergie cinétique le système s'organise dans un motif antiferromagnétique. (b) Dispersion de l'onde de densité

de spin mesurée par di�usion inélastique des neutrons, reproduite d'après la référence [13]. Les carrés, triangles

et ronds noirs sont des données expérimentales pour des énergies incidentes de respectivement 160, 240 et 450

meV. La ligne rouge est la dispersion attendue dans un modèle de Heisenberg qui montre un bon accord avec

les données expérimentales.

l'hamiltonien du Hubbard :

Hhubbard = U
∑
i

n̂↑,in̂↓,i − t
∑

<ij>,σ

(ĉ†σ,iĉσ,j + ĉ†σ,j ĉσ,i) (1.1)

Ici U est l'énergie de répulsion coulombienne nécessaire à une double occupation d'un site du Cu2+,

t est le terme de saut entre deux sites voisins (énergie cinétique), c†σ,i et cσ,i respectivement les opé-

rateurs création et annihilation d'électrons de spin σ au site i et �nalement n̂↑,i = ĉ†↑,iĉ↑,i le nombre

d'occupation d'électrons de spins ↑= +1/2 au site i. C'est la forte répulsion coulombienne U � t qui

force la localisation des électrons en ouvrant un gap ∆ dans le spectre des excitations électroniques.

Ce dernier scinde en deux la bande 3d du cuivre en deux bandes de Hubbard, supérieure et inférieure.

On parle d'isolant de Mott. Dans un isolant de Mott classique le gap ∆ correspond à l'énergie Cou-

lombienne sur site U . Dans LCO la situation est plus complexe puisque la bande O 2p de l'oxygène se

trouve au milieu du gap. L'excitation de plus basse énergie correspond donc à un transfert électronique

entre la bande O 2p et la bande de Hubbard supérieure, on parle d'isolant de Mott à transfert de

charge et ∆ 6= U . La �gure 1.3 correspond à une description schématique de ce spectre d'énergie. Cette

dernière montre également que contrairement à un isolant de Mott classique l'existence d'un gap à

transfert de charge crée une dissymétrie entre dopage en trous et dopage en électrons.

L'hamiltonien de Hubbard est illustré sur le réseau carré des plans CuO2 sur la �gure 1.4(a). Il y
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est visible que les électrons 3dx2−y2 présentent un motif antiferromagnétique. En e�et il est possible de

minimiser l'énergie cinétique électronique t en autorisant les électrons à faire des sauts virtuels, via les

orbitales O 2px et 2py entre deux atomes de Cu, vers les sites plus proches voisins. D'après le principe

d'exclusion de Pauli de tels sauts ne sont autorisés que lorsque les électrons sont de spins opposés. Le

gain d'énergie d'un tel processus est égal à |J | = 4t2/U , l'interaction (ici antiferromagnétique) dite de

super-échange entre deux spins 3dx2−y2 . Dans LCO J peut être extrait, par exemple, des mesures de

di�usion inélastique des neutrons. La �gure 1.4(b) montre une telle mesure qui indique |J | ∼ 1700 K,

une valeur particulièrement importante. En résumé à demi-remplissage l'antiferromagnétisme et le ca-

ractère isolant sont tous deux dictés par les fortes corrélations électroniques.

Le dopage en trous détruit rapidement cet isolant de Mott antiferromagnétique. Dans LSCO l'ajout

de seulement ∼ 2% de trous est su�sant. Intuitivement ce n'est pas étonnant car l'ajout d'un trou sur

le site du cuivre rompt le lien magnétique avec les quatre atomes de cuivre environnant. Ce raison-

nement est néanmoins simpliste puisque les premiers trous ajoutés dans les plans CuO2 ont un fort

caractère O 2p, comme le montre les résultats d'absorption des rayons-x [14].

1.1.2 Composé très surdopé

Lorsque su�samment d'électrons ont été enlevés des plans CuO2 (ou de manière équivalente su�-

samment de trous ajoutés) la physique des cuprates est drastiquement di�érente. Cela est déjà visible

sur la �gure 1.2 de conductivité optique qui montre qu'avec le dopage se développe un pic de Drude,

et donc un comportement métallique avec des quasi-particules cohérentes. Le dopage en trous éloigne

le composé du demi remplissage, décroît les corrélations électroniques et restaure l'itinérance des élec-

trons. En d'autres termes le rapport U/t est une fonction décroissante du dopage et il est attendu que

la théorie des bandes redevienne exacte lorsque p est su�samment important.

À su�samment fort dopage la surface de Fermi est en e�et en accord avec les calculs de structure

de bandes. Cela a été tout d'abord réalisé par les mesures de Magnétorésistance Résolue en Angle

(ADMR) de Hussey et collaborateurs [15] dans Tl2Ba2CuO6+δ surdopé (Tl2201, Tc ' 20 K) qui in-

diquent une surface de Fermi quasi-2D centrée en (π, π), avec une densité de porteurs en accord avec

l'e�et Hall à basse température [16]. Ce résultat a plus tard été con�rmé par Spectroscopie Photoélec-

trique Résolue en Angle (ARPES, de l'anglais Angle Resolved Photoemission Spectroscopy). La �gure

1.5(a), reproduite d'après l'étude de Platé et collaborateurs [17], montre la surface de Fermi déduite

de mesures d'ARPES toujours dans le régime sur-dopé de Tl2201 (Tc ' 30 K). C'est l'un des rares
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Figure 1.5 � (a) Surface de Fermi dans un échantillon sur-dopé de Tl2Ba2CuO6+δ (Tc ' 30 K) reproduite

d'après l'étude d'ARPES de la référence [17]. La surface de Fermi est un large cylindre centré en (π, π) qui

contient n = 1 + p trous. Les directions nodales (N) et antinodales (AN) sont indiquées par une ligne rouge.

(b) Oscillations quantiques dans la magnétorésistance selon l'axe (001) d'un échantillon sur-dopé de Tl2201

(Tc ' 10 K, p ' 0.3) d'après l'étude [18]. Figure reproduite d'après [19]. Le nombre de quasi-particules déduit

de la fréquence des oscillations quantiques est cohérent avec la surface de Fermi mesuré en ARPES.

cuprates qui peut être aisément sur-dopé pour atteindre ce régime, et qui a de plus l'avantage d'être

compatible avec des mesures optiques. La surface de Fermi est un large cylindre de type trou centré

autour de k = (π, π) qui contient un nombre de porteurs de charges n = 1 + p comme attendu 2 dans

le cadre de la théorie des bandes. Cette valeur est également cohérente avec celle déduite de l'e�et

Shubnikov-de Haas, les oscillations quantiques dans la magnétorésistance. La fréquence des oscillations

quantiques selon (001), dans un échantillon sur-dopé de Tl2201 (Tc ' 10 K, p ' 0.3), reproduites sur

la �gure 1.5(b), mène également par la relation de Onsager à n = 1 + p.

Dans ces cuprates fortement sur-dopés l'existence des quasi-particules de Landau caractéristiques

d'un liquide de Fermi est également communément admise. La loi de Wiedemann-Franz qui relie

conductivité thermique et électrique est véri�ée dans l'état normal de LSCO p ' 0.3 [20], Tl2201

p ' 0.26 [21] et Nd-LSCO dans une large gamme de dopage [22]. Un exemple pour Tl2201 est donné

sur la �gure 1.6. La véri�cation de la loi de Wiedemann-Franz indique strictement que les quasi-

particules transportant énergie et charge sont des fermions de charge e. C'est également un critère

usuel pour l'existence d'un liquide de Fermi, qui existe alors dans la région sur-dopée du diagramme

2. Cette surface de Fermi renferme donc le trou initial dans l'orbitale 3dx2−y2 et les p trous ajoutés par dopage.
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Figure 1.6 � Conductivité thermique κ dans Tl2201 p ' 0.26 avec un courant de chaleur dans le plan

CuO2 pour di�érents champs magnétiques appliqués perpendiculairement à ces plans, indiqués dans la légende.

Les lignes �nes sont des extrapolations linéaires a�n de déterminer le terme résiduel à T = 0 K dû à la présence

de n÷uds dans le gap supraconducteur. La ligne épaisse est L0/ρab(T,H = 13 T) où ρab(T,H = 13 T) et L0

sont respectivement la résistivité dans le plan à H = 13 T et le nombre de Lorentz. Le bon accord avec κ/T

indique que la loi de Wiedemann-Franz est véri�ée dans l'état normal. Reproduit d'après [21].

de phase des cuprates. La variation en T 2 de la résistivité électrique dans LSCO [20] et Tl2201 [21]

est cohérente avec cette interprétation. Néanmoins même dans l'état sur-dopé les corrélations électro-

niques restent particulièrement importantes. Dans LSCO x ' 0.3 le rapport de Kadowaki Woods du

coe�cient A du terme T 2 de la résistivité électrique sur le carré de la chaleur spéci�que électronique γ,

A/γ2, est particulièrement important, même parmi les systèmes fortement corrélés [20]. Dans Tl2201

la masse e�ective déduite des oscillations quantiques (m∗ = 5.2me) [23] est environ quatre fois supé-

rieure à celle attendue par les calculs de structure de bande (m∗ = 1.2me) [24] et la résistivité à basse

température contient un terme linéaire en T [21]. Tout cela semble indiquer que lorsqu'elle émerge

du côté sur-dopé la supraconductivité naît d'un métal "conventionnel" mais avec, déjà, de très fortes

corrélations électroniques.
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1.2 Le pseudogap et ses instabilités

Dans la section précédente nous avons décrit ce qui est assez bien compris dans les cuprates. Il est

maintenant temps de traiter ce qui l'est moins : que se passe-t-il dans l'état intermédiaire entre isolant

de Mott et liquide de Fermi ?

Un diagramme de phase schématique, générique aux cuprates dopés en trous, est proposé sur la

�gure 1.7. Nous allons débuter par présenter, disons, la "phase" 3 la plus proéminente de ce dernier : le

pseudogap. Il sera question d'en décrire les signatures physiques et de proposer, au �l de l'eau, quelques

scénarios sur son origine. Ensuite nous allons détailler le zoo de phases qui naissent à l'intérieur du

pseudogap, dont au tout premier lieu la phase supraconductrice. On abordera aussi bien-sûr les di�é-

rentes ondes de densités de charge et le magnétisme de ces composés.

1.2.1 Signatures expérimentales du pseudogap

Directement après la découverte des cuprates il a été question d'observer le gap supraconducteur.

Cette mesure s'est révélée complexe à cause de la présence de n÷uds dans le gap supraconducteur mais

surtout du fait de la présence d'un pseudogap à bien plus haute température [25]. Le pseudogap se

dé�nit comme l'ouverture d'un gap partiel à l'énergie de Fermi, i.e. sélectif dans l'espace réciproque.

C'est l'un des phénomènes les plus excitant de la physique de la matière condensée actuelle.

RMN et Susceptibilité magnétique

Historiquement les premières évidences expérimentales d'un pseudogap dans les cuprates pro-

viennent des mesures de Résonance Magnétique Nucléaire (RMN). Seulement deux ans après la dé-

couverte des cuprates, T. Imai et collaborateurs observent une dépendance en température anormale

du taux de relaxation spin-réseau T1 dans YBa2Cu3O6+δ (Y-123) [26]. Peu après une étude plus large

de "Knight Shift", ∆K, toujours dans Y-123, du groupe de H. Alloul, montre que cette quantité subit

également une décroissance anormale qui débute pour T � Tc [27]. Cette dernière est reproduite sur la

�gure 1.8(a). Les variations anormales de 1/T1 et ∆K sont maintenant connues pour être une propriété

générique des cuprates dans la phase pseudogap et peuvent être respectivement reliées à une décrois-

sance de la partie imaginaire de la susceptibilité dynamique de spin, χ′′(q, ω), et de la susceptibilité

magnétique statique χ0(q = 0, ω = 0). Cette dernière à part ailleurs été directement observée très tôt

dans LSCO par D. C. Johnston [28], et est reproduite sur la �gure 1.8(b).

3. Parler de phase concernant le pseudogap est controversé. Le terme de "crossover" est pour certains plus adapté.
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Figure 1.7 � Diagramme de phase schématique des cuprates dopés en trous. Les acronymes sont

ceux utilisés dans la littérature (en anglais) : AF = isolant de Mott antiferromagnétique, SG = verre de spin,

CDW = onde de densité de charge, SC = supraconductivité. Les points critiques des di�érentes phases sont

représentés et nommés sur la �gure. Dans certains composés, notamment LSCO, le verre de spin (plus tard

renommé verre antiferromagnétique) se renforce lorsqu'il coexiste avec l'ordre de charge (voir �gure 1.21). Dans

Y-123, et sur ce diagramme de phase, ce n'est pas le cas.

Figure 1.8 � (a) Dépendance en température du Knight Shift (∆K) de RMN dans YBa2Cu3O6+δ, 0.35 <

δ < 1, reproduit d'après [27]. En descendant en température ∆K montre une décroissance qui n'est pas attendue

dans un métal conventionnel. Le dopage en trous diminue l'amplitude de la décroissance qui démarre à plus

basse température. (b) Susceptibilité magnétique statique χ0(q = 0, ω = 0) dans des poudres de LSCO d'après

[28]. À tous les dopages ici présent la susceptibilité diminue bien au dessus de la transition supraconductrice.
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L'observation de ces di�érentes signatures expérimentales peut trouver diverses explications plau-

sibles. Premièrement un tel comportement peut s'expliquer par la proximité d'une transition antifer-

romagnétique, comme souligné par D. C. Johnston [28]. Les données expérimentales peuvent en e�et

correspondre à un ordre antiferromagnétique 2D de type Heisenberg au dessus de la température de

Néel [28, 29]. Ensuite la décroissance de ces di�érentes quantités peut tout simplement provenir d'une

diminution de la susceptibilité paramagnétique de Pauli, χPauli, via une diminution de la densité d'état

[30]. Cela s'explique facilement par l'ouverture d'un gap à l'énergie de Fermi, due à une instabilité quel-

conque, et est alors compatible avec un pseudogap ordonné. En�n comme dans le cas d'une transition

supraconductrice ces signatures expérimentales sont naturellement induites par l'ouverture d'un gap

de spin lors de la formation de singlets.

Spectroscopie Photoélectrique Résolue en Angle (ARPES)

La Spectroscopie Photoélectrique Résolue en Angle (ARPES) apporte des informations complé-

mentaires sur le pseudogap. Cette technique qui repose sur l'e�et photoélectrique a une résolution à la

fois en ~k (i.e. une résolution en position dans l'espace réciproque) et en énergie. Avant de rentrer dans

les détails il est ici utile de donner deux termes de vocabulaire spéci�que. En référence à la géométrie

du gap supraconducteur de type d, la direction depuis (−π, 0) jusqu'à (π, 0), et la direction corres-

pondante à 90 degrés de la première zone de Brillouin s'appellent directions anti-nodales (là où le gap

est le plus important). À 45 degrés des directions anti-nodales se trouvent les directions nodales où

le gap supraconducteur d s'annule de manière discrète. Ces régions sont décrites sur la �gure 1.5(a).

L'ARPES nous apprend que le pseudogap et le gap supraconducteur di�èrent essentiellement par le

fait que le pseudogap s'annule selon des segments entiers de la surface de Fermi, et non uniquement

en des n÷uds discrets.

Une étude dans Nd-LSCO est reproduite sur la �gure 1.9. La signature du pseudogap en ARPES

est l'ouverture d'un gap aux régions anti-nodales (i.e. autour de (π, 0) et les points équivalents de la

1ère zone de Brillouin) de la surface de Fermi pour T ≤ T ∗. La surface de Fermi résultante comprend

seulement des "arcs" déconnectés entre eux dans les régions nodales. Un exemple est donné dans LSCO

sur la �gure 1.10. Une telle surface de Fermi est particulièrement exotique puisqu'on s'attend classi-

quement à un contour fermé, et non ouvert comme le suggère les mesures d'ARPES. Une possibilité est

que l'arc soit seulement une partie de la surface de Fermi, la partie restante étant d'un poids spectral

trop faible pour être résolue en ARPES. Néanmoins pour p . 0.10 le poids spectral des régions nodales

de LSCO correspond bien à la densité de porteurs de charge mobile n ' p [31] déterminée dans les
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Figure 1.9 � Mesures d'ARPES dans Nd-LSCO, adaptée d'après [35]. (a) Dépendance en dopage des

spectres mesurés dans la partie anti-nodale de la surface de Fermi (π, 0), tous les spectres sont pris juste au

dessus de Tc(p). (b) Variation du spectre dans Nd-LSCO p = 0.20 depuis la région anti-nodale jusqu'à la

région nodale (π, π), toujours juste au dessus de Tc. (c) Dépendance en température du spectre dans la région

anti-nodale dans Nd-LSCO p = 0.20.

mesures d'e�et Hall [32].

Dans les régions "pseudogappés" de la surface de Fermi (i.e. les anti-noeuds) le pseudogap s'ouvre à

T ∗ mais un pic de cohérence n'apparaît que pour T < Tc [33]. Dans la même veine que l'interprétation

des mesures de susceptibilité magnétique en terme de formation de singlets de spins, une lecture naïve

des mesures d'ARPES peut être que les paires de Cooper se forment à T ∗ mais qu'une cohérence globale

de phase (et donc la supraconductivité) n'apparaît que pour T < Tc. On parle de paires "pré-formées".

Pour T < Tc il est en e�et di�cile de distinguer par ARPES le pseudogap du gap supraconducteur.

Les deux ont la même symétrie et une amplitude comparable. Néanmoins une analyse �ne des données

a permis de séparer les deux [34]. Une distinction claire, dans l'espace réel, est également visible dans

les mesures de microscopie à e�et tunnel [30]. Ces observations vont à l'encontre de l'interprétation en

terme de paires pré-formées.

16



Figure 1.10 � Arcs de Fermi observés en ARPES dans LSCO, adapté d'après la référence [36]. Le

dopage (x) est indiqué dans le coin inférieur gauche de chaque panneau. La légende renseigne l'intensité du

signal ARPES à k = kF . Pour l'échantillon x = 0.03 la mesure est e�ectuée à T = 20 K, pour x = 0.08 à

T = 12 K.

Transport électrique et thermique

Les mesures de transport, aussi bien électrique que thermique, montrent des anomalies à T ∗ qui sont

usuellement utilisées pour dé�nir le régime d'existence du pseudogap dans les cuprates. Commençons

par la résistivité électrique. Son comportement est singulier dans les cuprates. Dans la partie métallique

du diagramme de phase (i.e. en dehors de la phase isolant de Mott, voir �gure 1.7) la résistivité des

cuprates montre, à su�samment haute température, un comportement linéaire en température. Une

telle variation peut être observée, sur une échelle de température donnée, dans des métaux conven-

tionnels [25]. Ce qui est frappant dans les cuprates est que cette résistivité linéaire en température

semble sans �n. Dans un métal conventionnel la résistivité sature à haute température lorsque le libre

parcours moyen des électrons, l, devient de l'ordre de la distance inter-atomique, a0. Au delà de la

limite l ∼ a0 parler de transport cohérent des quasi-particules n'a plus de sens, et on peut donc dé�nir

une conductivité minimale pour un comportement métallique [37]. Cela a d'abord été mis en avant par

Io�e, Regel et Mott, on parle donc de limite MIR. Il apparaît que dans les cuprates cette limite est

violée, on parle de métal "étrange" (voir �gure 1.7). Ce comportement est facilement observable dans

LSCO qui peut être mesuré à su�samment haute température [29, 38], les mesures expérimentales sont

reproduites sur la �gure 1.11. En descendant en température la résistivité dévie de cette dépendance

linéaire à une température qui, dans des barres d'erreurs conséquentes, semble correspondre à T ∗ dé-

terminée par l'ouverture d'un gap anti-nodal par ARPES. Par rapport à cette dépendance linéaire la

résistivité dans le plan peut augmenter (comme c'est le cas dans LSCO par exemple, voir [39]) ou bien

diminuer (un exemple est Y-123, voir [40]). Ces di�érences viennent du fait que deux des propriétés du

pseudogap contribuent, avec des signes opposés, dans la résistivité électrique pour T < T ∗ : une perte
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Figure 1.11 � (a, b) Mesures de résistivité sur polycristaux de LSCO pour 0.04 < x < 0.18 comme indiqué,

reproduit d'après [29]. À haute température la résistivité est linéaire et ne sature pas. Elle dévie de cette

dépendance pour T = T ∗. (c) Comparaison entre la résistivité dans le plan ρab(T = 1000K) de LSCO et la

limite MRI l ∼ a0. Pour x < 0.1 elle est clairement violée. Figure adaptée d'après Takenaka et collaborateurs

[38].

de densité de porteurs et une diminution de la di�usion inélastique. Dans la limite T −→ 0 où seul la

perte de densité de porteur est signi�ante c'est bien toujours une augmentation de ρ(T ) qui est observé.

L'e�et Hall a récemment permit de mettre en évidence la perte de porteurs qui se produit à la

transition vers le pseudogap. Depuis longtemps il n'y a aucun doute que la concentration en porteurs

de charge n varie de n = p à bas dopage (proche de l'isolant de Mott et sa zone de Brillouin antiferro-

magnétique) à n = 1 + p à haut dopage (dans l'état liquide de Fermi). Ce qui a été montré récemment

par le groupe de L. Taillefer est que dans la limite T −→ 0 et en l'absence de supraconductivité (due

à l'application de forts champs magnétiques) cette perte de porteurs se produit précisément à p∗, tout

d'abord dans Y-123 [41], puis dans Nd-LSCO [42]. La variation du nombre de Hall est reproduite sur la

�gure 1.12(a). Ce résultat donne du crédit à la vision du pseudogap comme une véritable phase, c'est

à dire ordonné. Un ordre antiferromagnétique réduit naturellement le nombre de porteurs à n = p. Un

candidat qui se détache actuellement pour expliquer les données d'e�et Hall mais également la forme

de la surface de Fermi est un ordre antiferromagnétique spiral [43]. Une question importante que doit

soulever ces résultats est la suivante : ce changement du nombre de porteurs est-il une propriété de

l'état fondamental à fort champ magnétique sondé expérimentalement ou bien une propriété de l'état

fondamental à H = 0 T qui est seulement masquée par la supraconductivité ? Les mesures ultraso-

nores dans LSCO présentées plus tard permettent de douter de cette dernière possibilité.

Une nouvelle signature du pseudogap est également apparue récemment dans les mesures de trans-

port thermique et plus spéci�quement d'e�et Nernst. Ce coe�cient de transport thermique correspond
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Figure 1.12 � (a) Nombre de Hall nH en fonction du dopage en trous p dans Y-123 (ronds bleus) et Nd-LSCO

(carrés rouges). nH est déterminé dans l'état normal et la limite T → 0 en appliquant des champs intenses. Les

lignes pointillées noires correspondent à nH = p et nH = 1+p comme indiqué sur la �gure. Les lignes pointillées

verticales indiquent p∗ pour chaque composé. Les carrés et ronds gris correspondent respectivement à LSCO et

Y-123. La �gure est extraite de la référence [42]. (b) Comparaison entre les di�érentes signatures attribuées au

pseudogap dans la résistivité électrique (ronds), l'e�et Nernst (carrés) et l'ARPES (triangles). Les di�érentes

couleurs réfèrent à Nd-LSCO, Eu-LSCO et LSCO comme indiqué sur la �gure. La ligne grise est une guide à

l'oeil qui indique la Tc supraconductrice dans LSCO. Il est notable que les di�érents composés montrent des

valeurs de T ∗ similaires, indi�éremment des di�érentes structures cristallines et niveaux de désordre, mais des

valeurs de p∗ distinctes. Figure reproduite d'après [44].
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à l'apparition d'un voltage transverse en présence d'un courant de chaleur et d'un champ magnétique

appliqué perpendiculaire. L'apparition d'un important e�et Nernst dans les cuprates LSCO et Bi-2201

pour T � Tc a tout d'abord été interprétée par le groupe de N. P. Ong comme étant dû à la présence

d'excitations de type vortex [45, 46], et donc d'importantes �uctuations supraconductrices. Néanmoins

de nouvelles mesures par le groupe de L. Taillefer ont menées à une interprétation di�érente en terme

de deux composantes : une première venant des quasi-particules sensibles au pseudogap, et une seconde

venant des �uctuations supraconductrices. Cette distinction en deux composantes est particulièrement

évidente dans Y-123 où les deux ont des signes di�érents, contrairement aux composés LSCO et Bi-

2201 des premières mesures [44]. Le signal provenant des quasi-particules dévie d'un comportement

essentiellement neutre à haute température en dessous de T ∗. Dans Nd-LSCO où une comparaison

entre résistivité électrique, e�et Nernst et ARPES est possible les di�érentes signatures associées au

pseudogap semblent correspondre 4 [44]. La comparaison est reproduite sur la �gure 1.12(b).

En résumé, les signatures expérimentales attribuées au pseudogap sont :

1. Ouverture d'un gap aux anti-noeuds (±π, 0) et (0,±π) de la surface de Fermi.

2. Perte de porteurs de charge depuis n = 1 + p à n = p.

3. Diminution de la di�usion inélastique des électrons.

4. Diminution des susceptibilités magnétiques statiques et dynamiques.

1.2.2 Supraconductivité

Dans les cuprates la supraconductivité émerge à un dopage universel pSC,1 ∼ 0.05 (voir �gure 1.7),

i.e. à l'intérieur du pseudogap. C'est la principale motivation, mais loin d'être l'unique, pour l'étude de

ces composés. La température critique supraconductrice a une dépendance en dopage bien représentée

par un dôme, avec une Tc maximale proche d'un dopage dit "optimal" popt ∼ 0.16 5. Cette dépendance

parabolique est relativement bien décrite par la formule empirique dite de J. L. Tallon [47] :

Tc(p)/Tc,max = 1− 82.6(p− 0.16)2 (1.2)

La température critique maximale à pression ambiante, Tc,max, varie fortement dans les di�érentes

familles de cuprates, de la dizaine de Kelvins (par exemple Tc,max = 38 K dans LSCO) jusqu'à 138

K dans HgBa2Ca2Cu3Ox (Hg-1223). Dans une même famille de cuprate Tc,max a une dépendance non

monotonique avec le nombre de plans CuO2 par cellule unité, n, et montre un maximum pour n = 3

4. Dans des barres d'erreurs conséquentes.

5. Pour p < popt on parle de composés sous-dopés, au contraire pour p > popt de composés sur-dopés.
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Figure 1.13 � Diagramme de phase H(T ) de Tl2201 d'après les mesures de conductivité thermique de la

référence [49]. Hc2 marque l'apparition d'une saturation dans la conductivité thermique κ(H). Hvs est le champ

d'irréversibilité associé à la fusion du réseau de vortex, déterminé par l'apparition d'une résistance non nulle.

[48]. Des déviations de la formule 1.2 sont évidentes proches de p ' 0.12 où une onde de densité de

charge est en compétition avec la supraconductivité. C'est l'objet de la section 1.2.3. Dans la partie

sur-dopé la supraconductivité disparaît à pSC,2 ∼ 0.25− 0.30 en l'absence du pseudogap, comme sché-

matisé sur la �gure 1.7 6.

Les cuprates sont des supraconducteurs de type II. En e�et le rapport de Ginzburg-Landau κ = λ/ξ

de la longueur de pénétration de London λ sur la longueur de cohérence des paires de Cooper ξ est

supérieur à 1/
√

2. Cela signi�e que les cuprates laissent pénétrer, pour H ≥ Hc1, des vortex de champ

magnétique en leur sein. En augmentant le champ magnétique appliqué, H, de plus en plus de vortex

se trouvent à l'intérieur du supraconducteur jusqu'à Hc2 le champ critique supérieur nécessaire pour

qu'ils se superposent et donc la destruction de la supraconductivité. Pour Hc1 ≤ H ≤ Hc2, c'est à dire

en présence de vortex, on parle d'état mixte. Dans les cuprates cet état mixte est particulièrement

développé, i.e. Hc1 � Hc2, on dit qu'ils sont "fortement" de type II. Cela est dû à la faible valeur de

la longueur de cohérence des paires de Cooper ξ qui induit un grand Hc2, et à l'importante longueur

de pénétration de London λ qui induit un faible Hc1.

La spéci�cité des cuprates, par rapport à d'autres supraconducteurs de type II, est la proéminence

d'une phase liquide de vortex dans leur diagramme de phase, due à une faible densité super�uide et

un caractère fortement 2D [50]. Cela est d'importance puisque la ligne Hc2(T ) du diagramme de phase

6. La nature générique de cette a�rmation est cependant mise en doute par le cas de Bi-2201 où pSC,2 ∼ p∗.
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des cuprates ne marque donc plus une transition de phase bien déterminée mais plutôt un "cross-

over". Cela explique pourquoi cette grandeur est encore très discutée dans de nombreux cuprates. Les

premières mesures directes de Hc2(T ) ont été récemment réalisées par conductivité thermique dans

Y-123 et Tl2201 [49]. L'exemple de Tl2201 est donné sur la �gure 1.13. La valeur de Hc2(0) mesuré

par conductivité thermique coïncide avec l'extrapolation de la ligne de fusion du réseau de vortex,

Hvs(T ), et semble donc indiquer qu'aucune phase liquide de vortex n'existe à T = 0 K. Dans cette

interprétation à dopage optimal dans Y-123 on obtient Hc2 ' 150 T. Cette énorme valeur de champ

magnétique, inatteignable de manière non destructive actuellement, est une des di�cultés principales

de l'étude des cuprates et motive l'étude de cuprates comme LSCO, qui ont des Hc2(0) plus modestes.

La supraconductivité dans les cuprates est dite non conventionnelle. Cette terminologie vient de

plusieurs raisons. Tout d'abord contrairement aux supraconducteurs BCS classiques au moins une

seconde brisure de symétrie apparaît à Tc, en plus de celle de la symétrie de jauge U(1) [51]. Ensuite la

symétrie du gap, et donc de la fonction d'onde de paire, ne correspond pas au cas classique s isotrope

attendu dans le cadre de la théorie BCS avec un mécanisme d'appariement électron-phonon. Il est

maintenant clairement établi que la symétrie du gap supraconducteur ∆ des cuprates est, au moins

en majorité, de type d anisotrope. Le gap est décrit par la relation ∆(k) = ∆0 cos(kxa) cos(kya), où

~k = (kx, ky) est le vecteur d'onde dans l'espace réciproque et a le pas du réseau. ∆ s'annule donc selon

les diagonales de la surface de Fermi, appelées en conséquence directions nodales. Une telle symétrie

semble indiquer que l'interaction donnant naissance à la formation des paires de Cooper n'est pas le

couplage électron-phonon [52]. La première mesure directe de l'anisotropie angulaire du gap est venue

des mesures d'ARPES de Z.-X. Shen et collaborateurs [53] sur Bi-2212. De nombreuses autres sondes

expérimentales indiquent la présence de n÷uds dans le gap : les longueurs de pénétrations λ(T ) sont

linéaires en T à su�samment basse température dans les composés les moins désordonnées [54] 7, la

densité d'état proche de l'énergie de Fermi extraite des mesures de microscopie à e�et tunnel a une

forme en "V" [55], la conductivité thermique a un terme résiduel à T = 0 K (voir par exemple la

�gure 1.6) [56], les impuretés non-magnétiques réduisent drastiquement Tc [57].

1.2.3 Ondes de densités de charges

Une des propriétés, qui apparaît maintenant universelle aux cuprates dopés en trous, est l'émer-

gence d'onde(s) de densité(s) de charge(s) (ODC) à l'intérieur du pseudogap. Au delà de ce constat

d'universalité des di�érences existent entre les ODC des di�érentes familles de cuprates.

7. Une variation en T 2 est attendue pour un supraconducteur s-wave en présence de désordre.
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Figure 1.14 � (a) Schéma du gap d-wave anisotrope des cuprates. Les couleurs indiquent le signe de la fonction

d'onde. Celle-ci, et donc le gap, s'annule le long des diagonales de la surface de Fermi. L'angle θ correspond

à l'angle entre (kx, 0) et une certaine direction de la surface de Fermi. Les directions nodales correspondent à

θ = 45◦[π/2]. (b) Variation du gap mesurée en ARPES à haute résolution dans Bi-2212, d'après la référence

[58], selon l'angle θ. La dépendance angulaire est totalement compatible avec un gap de symétrie d, néanmoins

l'ARPES n'étant pas sensible à la phase du paramètre d'ordre cette mesure seule ne peut pas exclure un gap

s-wave très anisotrope.
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Ordre de "stripes" dans les cuprates au lanthane

Depuis plus de 20 ans l'existence de modulations statiques de la charge électronique dans les cu-

prates est connue. Cela a tout d'abord été réalisée par la découverte d'un ordre de "stripes" (en

français : ordre à rayures) dans Nd-LSCO [59], c'est à dire l'observation de modulations unidirection-

nelles statiques de la charge et du spin électronique avec des vecteurs d'ondes colinéaires. Déclenchée

essentiellement 8 par la découverte de ce même ordre de stripes dans le nickelate La2NiO4, un com-

posé isostructural à LSCO mais qui reste isolant même dopé, cette découverte n'a rien d'étonnant

théoriquement puisque des stripes sont e�ectivement obtenues dans le modèle de Hubbard au delà du

demi-remplissage, comme montré par l'étude pionnière de Zaanen et Gunnarsson [61]. Expérimentale-

ment J. M. Tranquada et collaborateurs [59, 62] ont trouvé simultanément par mesures de di�ractions

des neutrons les modulations de spin et de charge 9 électronique avec des vecteurs d'ondes simplement

reliés par δcharge = 2δspin. Les résultats sont reproduits sur la �gure 1.15. La structure microscopique

probable est visible sur la �gure 1.16(a) : les spins s'ordonnent antiferromagnétiquement entre les dif-

férents sites du cuivre des plans CuO2 et les trous mobiles s'agrègent le long de "rivières" de charges

espacées d'une période 4a. Puisque la modulation observée en neutrons (cf. �gure 1.15) court le long

des deux directions du plan les stripes dans deux plans CuO2 adjacents doivent être orthogonales

entre-elles pour produire le motif observé en di�raction.

Découvert initialement à un dopage de p = 0.12 cet ordre a dès lors été une explication naturelle à

la dépression de Tc observée autour de ce dopage. Le diagramme de phase de LBCO, reproduit d'après

Hücker et collaborateurs [63], est en ce sens très instructif. En allant vers les basses températures

c'est tout d'abord l'ODC qui apparaît à une température similaire à celle de la transition structurale

LTO-LTT de ce système, du moins pour p < 0.15. Ensuite l'onde de densité de spin (ODS) apparaît à

son tour, avec une dépendance en dopage très semblable à celle de l'ODC, i.e. avec une température

caractéristique maximale proche de p ' 1/8. L'incommensurabilité des ondes de spins et charges suit

également la même dépendance en dopage, une autre claire indication que les deux sont intimement

liées microscopiquement [64]. La modulation de spin est donc déclenchée par celle de charge, elle même

provoquée et/ou aidée par la transition structurale LTO-LTT 10. Proche de p = 1/8 la température

critique supraconductrice est drastiquement réduite dans LBCO et les longueurs de corrélations asso-

ciées aux ondes de densités sont maximales [64]. Du fait du lien fort entre structure LTT et stripes,

ces dernières ont longtemps été cantonnées à un rôle secondaire dans la physique des cuprates, cette

8. mais pas uniquement : même avant le découverte de stripes dans les nickelates des �uctuations dynamiques de

charge était connues dans LSCO (voir e.g. [60]).

9. Comme les neutrons n'ont pas de charges l'ODC a été indirectement détectée via la distorsion du réseau associée.

10. Le champ cristallin de la phase LTT permet de �xer des stripes dynamiques [59].
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Figure 1.15 � Première observation expérimentale d'un ordre de stripes dans Nd-LSCO p = 0.12,

�gure adaptée de [59]. (a) Carte de l'espace réciproque : les ronds vides indiquent les pics de Bragg associés à

la structure LTT. Les ronds pleins indiquent les pics associés aux modulations de spins et charges électronique.

Scan dans le plan (hk0) : (b) selon (1/2, 1/2 + q) deux pics sont résolus en (1/2, 1/2± δspin, 0), associés à une

modulation unidirectionnelle du spin électronique, (c) selon (0, 2 + q) un pic est résolu en (0, 2 − 2δspin, 0) dû

à la modulation du réseau associée à une onde de densité de charge unidirectionnelle. L'intensité de ce pic est

plus petite que celle du pic de Bragg en (0, 2, 0) d'un facteur ∼ 106.

structure existant uniquement dans les cuprates au lanthane, et eux même ayant des températures

critiques particulièrement faibles.

Néanmoins l'e�et de la pression hydrostatique va à contre courant de cette interprétation. En ef-

fet Hücker et collaborateurs ont également montrés que dans LBCO p = 1/8, au delà d'une pression

critique pc ' 1.8 GPa, il y a toujours présence de l'ordre de charge associé aux stripes en absence de

la structure LTT [66], comme visible sur la �gure 1.17(a). Cela semble indiquer que les stripes sont

originaires de corrélations électroniques plutôt que structurales et que la structure LTT est une consé-

quence de cet ordre plutôt que son origine. L'e�et du champ magnétique a également été investigué

[64, 67]. L'exemple de LBCO d'après l'étude [64] est montré sur la �gure 1.17(b). Aux dopages et

températures où l'ODC coexiste avec la supraconductivité le pic de di�raction associé croît en champ

magnétique H ‖ c. Cet e�et, minimal proche de p = 1/8 dans LBCO où la supraconductivité est très

faible, s'explique naturellement par une compétition entre celle-ci et les stripes. Cette interprétation est

renforcée par l'observation d'une saturation de l'amplitude du signal mesuré en rayons-x pour T < Tc

[64]. Le même comportement en champ magnétique existe pour l'ODS [68, 69].

Dans ce contexte LSCO est un composé particulièrement intéressant. Il se distingue par plusieurs

aspects des autres membres de la famille des cuprates au lanthane. Tout d'abord la structure LTT

dans laquelle se développe les stripes dans (Nd, Eu)-LSCO et LBCO n'existe pas dans LSCO. Cette
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Figure 1.16 � (a) Structure microscopique probable de l'ordre de stripes, adaptée d'après [65]. Comme dans

le composé parent les spins 3d du cuivre s'ordonnent antiferromagnétiquement. Les trous mobiles se concentrent

le long de "stripes" espacées d'une periode 4a. La périodicité double de l'ordre de spin par rapport à celui de

charge mène à δcharge = 2δspin dans l'espace réciproque. (b) Diagramme de phases température-dopage de

LBCO, reproduit d'après l'étude [63] de rayons-x, neutrons et aimantation. ODC et ODS sont renforcées proche

de p = 1/8 où la supraconductivité est fortement réduite.

première a�rmation a jusqu'à peu été controversée, essentiellement à cause de mesures d'ultrasons

interprétées en terme d'existence locale de la phase LTT [70]. Le chapitre 5 discute ces résultats et

montre en étendant les mesures en champs magnétiques intenses que l'interprétation précédente en

terme d'instabilité structurale ne tient pas. Ensuite la dépression de Tc proche de p = 1/8 dans LSCO

est bien moins marquée que dans les autres composés tels (Nd, Eu)-LSCO et LBCO. En�n l'ordre de

charge, découvert que très récemment, est bien plus subtile que dans LBCO par exemple avec des lon-

gueurs de corrélations dans le plan pratiquement un ordre de grandeur plus faible [64, 71]. En dépit de

ces di�érences notables il est maintenant établi qu'ODC [71, 72] et ODS (voir, e.g.,[69, 73]) coexistent

dans le diagramme de phase de LSCO avec une incommensurabilité δcharge = 2δspin typique d'un ordre

de stripes. LSCO est donc le cuprate parfait pour faire le lien entre les composés au lanthane, où

l'existence de stripes est bien établi, et d'autres cuprates où l'existence de stripes est incertaine.

Imagerie dans l'espace réelle par STM

À la suite de la découverte des stripes les mesures de microscopie à e�et tunnel (en anglais, Scan-

ning Tunneling Microscope, STM) ont mis en évidence l'existence d'une onde de densité de charge

dans une autre famille de cuprate, ceux basés au bismuth, et en tout premier lieu Bi2Sr2CaCu2O8+δ

(Bi-2212). En 2002 J. Ho�man et collaborateurs [74] observent dans un échantillon légèrement sur-dopé
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Figure 1.17 � E�et de la pression hydrostatique et du champ magnétique sur les stripes de

LBCO. (a) Diagramme de phases température-pression de LBCO p = 0.125. Au delà d'une pression critique

pc ' 1.8 GPa les structures cristallines LTT et LTO n'existent plus mais l'ordre de charge associé aux stripes

existe lui toujours. Figure adaptée d'après [66]. (b) Dépendance en champ magnétique du paramètre d'ordre de

l'ODC extrait des mesures de rayons-x dans LBCO 0.095 < p < 0.155. Plus le paramètre d'ordre des stripes est

faible plus la force de la supraconductivité est grande et l'e�et du champ magnétique important. Figure extraite

de [64].
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Figure 1.18 � Observation d'une modulation de la densité d'état locale dans Bi-2212 par STM.

(a) Carte spectroscopique dans l'espace réel de la surface d'un échantillon de Bi-2212 (Tc = 89 K) montrant

la densité d'état locale (LDOS) induite par un champ magnétique de H = 5 T ‖ c, S12
1 (x, y, 5). Les sept

zones foncées indiquent la présence de vortex. Autour de chaque vortex une sur-modulation est visible. (b)

Analyse dans l'espace réciproque, montrant PS[S12
1 (x, y, 5)] = TF [S12

1 (x, y, 5)2]. Au centre de l'image, i.e. à

k = 0, se trouve le pic dû aux impuretés, à grande longueur d'onde. En suivant le ligne rouge selon kx on

trouve la modulation de la densité d'état induite par le champ magnétique autour des vortex (rond vert) et la

sur-modulation due à la superstructure des atomes de Bi (rond jaune). (c) Coupe de PS[S12
1 (x, y, 5)] selon la

ligne rouge précédente. La modulation de la LDOS induite au niveau des vortex se trouve à k = 0.25 [2π/a]

r.l.u. indiquant une période de 4a dans l'espace réel.

(Tc ' 89 K), en présence d'un champ magnétique H ‖ c, une modulation de la densité électronique

locale (LDOS, de l'anglais local density of states) autour des vortex, dans une région désignée halo bien

plus grande que la taille du c÷ur de vortex ξ. La modulation apparaît en soustrayant la conductance

di�érentielle dI/dV à H = 0 T de celle à H = 5 T, sous la forme d'un "checkerboard" (modulation

en damier) visible sur la �gure 1.18(a). L'analyse dans l'espace réciproque (voir 1.18(b)) indique une

périodicité 4a, i.e. proche de celle des stripes de charge observée auparavant dans les composés au

lanthane à p ∼ 1/8.

Comme la modulation est obtenue en intégrant sur une gamme d'énergie �nie (de ∼12 meV en

l'occurence) ce résultat seul n'indique pas la présence d'une onde de densité de charge. Néanmoins

quasiment simultanément C. Howald et collaborateurs publient une étude complémentaire, toujours de

STM, montrant que les états de quasi-particules impliqués dans cette densité d'état à k = ±1/4 [2π/a]

dispersent peu, ce qui naturellement amène à conclure que c'est bien une onde de densité de charge

qui est à l'origine de cette signature [75, 76]. L'observation d'une forte anisotropie indique un caractère

uni-axial reminiscent d'un ordre de stripes. De plus cette dernière étude montre que cette ODC existe

à champ magnétique nul.
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Plus tard des modulations similaires ont été observées dans Bi-2201 [77] et un cuprate moins désor-

donné, Ca2−xNaxCuO2Cl2 [78]. De manière intéressante la modulation apparaît à T ∗ dans Bi-2201,

indiquant dans ce composé un lien entre pseudogap et onde de densité de charge, et la dépendance en

dopage du vecteur d'onde de l'ODC semble indiquer que ce dernier permet de connecter entre elles les

pointes des arcs de Fermi [79]. Dans leur ensemble ces résultats de STM sont d'importance puisqu'ils

indiquent que l'ODC, et potentiellement les stripes, ne sont pas une anomalie des cuprates à base

température critique, et également qu'une forte compétition existe au niveau microscopique entre onde

de densité de charge et supraconductivité malgré une apparente coexistence.

Ondes de densités de charges 2D et 3D de Y-123

La récente histoire d'onde de densité de charge dans Y-123 commence avec l'observation d'oscilla-

tions quantiques dans la résistance de Hall, Rxy, d'un échantillon YBa2Cu3O6.5 de dopage p = 0.108

mesuré en champs magnétiques pulsés [80]. Cette mesure, issue d'une collaboration entre le groupe de

L. Taillefer (Université de Sherbrooke, Canada) et celui de C. Proust (LNCMI-T, France), est repro-

duite sur la �gure 1.19. La fréquence très lente des oscillations quantiques renvoie à la présence de

petites poches dans la surface de Fermi, représentants seulement quelques pourcents de la surface de

la 1ère zone de Brillouin, en contraste avec l'unique (et grande) poche de trous qui est observée dans

le régime très surdopé de Tl2201 (�gure 1.5). Dans la continuité des mesures par le même groupe, et

D. LeBoeuf en particulier [81], montrent que l'e�et Hall dans l'état normal de YBa2Cu3O6+x (Y-123,

p = 0.10, 0.12) et le composé st÷chiométrique YBa2Cu4O8 (Y-124, p = 0.14) est négatif, indiquant que

les oscillations quantiques proviennent de poches d'électrons. Des oscillations similaires sont observées

moins d'un an plus tard dans Y-124 [82]. Ces résultats, inattendus dans les calculs de structures de

bandes, suggèrent très fortement une brisure de symétrie et une reconstruction de la surface de Fermi

associée.

La découverte de cette brisure de symétrie est venue des mesures de RMN du groupe de Marc-Henri

Julien, en particulier T. Wu [6]. Ce qui a été observé par RMN est un dédoublement des raies Cu2F,

i.e. celles des cuivres dans les plans CuO2 se trouvant sous les chaînes Cu-O remplies en oxygène, d'un

échantillon de Y-123 p = 0.108. Cette signature qui n'apparaît qu'au dessus d'un champ magnétique

seuil, H ≥ Hco ‖ c, et en dessous d'une certaine température critique Tco < Tc, a été directement reliée

à une modulation unidirectionnelle, statique de la charge électronique. Cette première onde de densité

de charge est appelée ODC 3D dans la suite.
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Figure 1.19 � Oscillations quantiques et reconstruction de la surface de Fermi dans Y-123. (a)

Résistance de Hall Rxy (ou de manière équivalente RH) en fonction du champ magnétique dans Y-123 p = 0.108.

Des oscillations quantiques de fréquence F = 1/530 T−1 sont clairement résolues de 1.5 K jusqu'à 4.2 K. Figure

reproduite d'après [80]. (b) Résistance de Hall en fonction du champ magnétique dans trois échantillon de Y-123

0.078, p = 0.097, 0.120. Pour les deux derniers dopages, une fois l'état normal atteint RH est négatif alors

qu'il est positif pour p = 0.078. Figure adaptée de [83] sur le modèle de [19].

Les mesures de rayons-x motivées par cette découverte ont mis en évidence l'existence d'une se-

conde onde de densité de charge, distincte de celle vue auparavant en RMN, qui apparaît en dessous

de Tco,2D > Tc et en l'absence de champ magnétique [84, 85]. Pour se référer à cette dernière on parle

d'ODC 2D. Les études de rayons-x ont montré que cette ODC 2D se caractérise par deux vecteurs

d'ondes dans le plan très proches, orthogonaux entre eux et tous deux incommensurables avec le ré-

seau. Plus spéci�quement : (δa, 0, 1/2) et (0, δb, 1/2). Au delà du caractère bi-axial de cette ODC la

modulation est très similaire à l'ODC 3D, une claire indication du lien entre les deux. L'amplitude du

pic quasi-élastique est maximale proche de l = 0.5, indiquant qu'entre deux plans CuO2 adjacents la

modulation de charge est en opposition de phase. Les longueurs de corrélations extraites montrent le

caractère fortement 2D, au maximum de ξab = 70Å dans le plan, alors qu'elles atteignent di�cilement

un pas de réseau selon l'axe c. La dépendance en température [86] de l'intensité du pic de rayons-

x indique une forte compétition entre supraconductivité et ODC 2D [85, 86]. L'intensité croît pour

Tc < T < Tco,2D et décroit ou sature pour T < Tc, lorsqu'un champ magnétique H ‖ c permet d'aug-

menter l'intensité vue par rayons-x au détriment de la supraconductivité. Cet aspect de compétition

est mis en lumière sur la �gure 1.20. Des mesures systématiques de di�raction des rayons-x [86] et de

rayons-x résonnants [87] ont permis de montrer que l'ODC 2D existe pour 0.08 < p < 0.16.
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Figure 1.20 � Compétition entre ordre de charge 2D et supraconductivité. Intensité vue par rayons-x

durs au vecteur d'onde de l'ODC 2D en fonction de la température dans un échantillon de YBa2Cu3O6.67. Figure

reproduite d'après [85]. Pour T < Tc l'intensité, qui diminue en champ magnétique nul, peut être renforcée par

l'application de H ‖ c.

En 2013 des mesures de vitesse du son par D. LeBoeuf montrent que cette quantité est sensible à

l'établissement de l'onde de densité de charge vue à haut champ [4], l'ODC 3D, indiquant la nature

thermodynamique de cette transition de phase. Cette signature en vitesse du son établit un critère pour

suivre l'évolution de cette ODC 3D induite par le champ magnétique dans l'ensemble du diagramme

de phase de Y-123. C'est l'objet de la publication [88] et du chapitre 7 de cette thèse. Cette étude a

permis notamment de montrer que le dopage critique supérieur de cet ordre est bien distinct de p∗, ce

qui va a l'encontre d'un pseudogap associé à des �uctations d'ordre de charge [89, 90]. Des mesures

récentes de rayons-x en champs magnétiques intenses [91, 92] con�rment la nature uni-axiale de cet

ODC 3D, avec un vecteur d'onde incommensurable selon (0,±δ, 1). Le fait que ce dernier soit centré en

l = 1, contrairement à l'ODC 2D, implique que l'onde est en phase entre les di�érents plans CuO2 sur

ξl. Ces dernières montrent également la nature tri-dimensionnelle (3D) de cet ordre avec des longueurs

de corrélations allant jusqu'à ξl ∼ 60Å selon l'axe c et ξk > 200Å dans le plan (pour T = 10 K et

H ' 25 T). Des mesures encore plus récentes indiquent que le champ magnétique n'est pas le seul

moyen de déclencher cette ODC 3D. La pression uni-axiale selon l'axe a permet d'induire une onde de

densité de charge qui semble similaire [93].

Jusqu'à maintenant cet ODC 3D a été observée uniquement dans Y-123, malgré la présence d'os-

cillations quantiques dans HgBa2CuO6+δ (Hg-1201) sous-dopé à une fréquence similaire à Y-123 [94].

Puisque l'existence de l'ODC 2D a bien été con�rmée dans Hg-1201 une possibilité pour expliquer cela

est que l'ODC 2D est su�sante pour reconstruire la surface de Fermi [88].
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1.2.4 Verre antiferromagnétique

Au delà de pAF , i.e. en dehors de l'état de Néel du composé parent (voir �gure 1.7), le magnétisme

survit dans les cuprates au lanthane et Y-123, sous la forme d'un verre antiferromagnétique. L'objet de

cette section est de motiver ce dernier terme mais également de montrer les similarités et les di�érences

qui existent au regard du magnétisme de ces deux familles.

Pics quasi-statiques incommensurables vus par neutrons

Les mesures de di�raction de neutrons indiquent, à su�samment basse température, la formation

de pics dans la région quasi-élastique (E . 1 meV) à des vecteurs d'ondes incommensurables, proche

du vecteur antiferromagnétique, aussi bien dans Y-123 [95, 96] que dans les cuprates au lanthane (pour

LSCO voir les références [97�99]). Cette observation a mené à l'utilisation du terme d'"onde de densité

de spin incommensurable" dans ces composés. La dépendance en dopage de la température à laquelle

ces pics quasi-statiques apparaissent dans LSCO, Tneutron, est résumée sur la �gure 1.21 : depuis le

composé parent elle décroît jusqu'à p ∼ 0.10 puis connaît une forte augmentation à p ∼ 0.115 − 0.12

avant de s'annuler à pSG ' 0.135. L'augmentation de Tneutron proche de p ∼ 0.115− 0.12 semble liée à

l'ordre de charge 2D qui voit lui aussi sa température seuil être maximale au même dopage. Dans Y-123

l'ordre de charge semble, au contraire, être en compétition avec ces corrélations AF, qui disparaissent

à un dopage de pSG ' 0.08 [87].

Plus spéci�quement dans Y-123 on observe par di�raction de neutrons deux pics quasi-statiques

incommensurables en (π/2± δspin, π/2). Il existe donc une modulation uni-axiale du spin électronique

selon l'axe a, au moins dans les échantillons démaclés, un caractère rappelant l'ordre de stripes [95].

Dans LSCO la situation est légèrement plus complexe. L'exemple de LSCO p = 0.12 est décrit sur la

�gure 1.22(a). Quatre pics en (π/2, π/2 ± δspin) et (π/2 ± δspin, π/2), c'est à dire autour du vecteur

antiferromagnétique, apparaissent pour T ' 30 K, ce qui, pour ce dopage, correspond à Tc. Nous

verrons qu'il s'agit là d'une coïncidence. Le vecteur de propagation subit une rotation de π/4 en

fonction du dopage. Pour 0.02 < p < 0.05, lorsque des corrélations incommensurables quasi-statiques

existent en l'absence de supraconductivité, la modulation est diagonale, à 45 degrés des liaisons Cu-O.

Dans l'état supraconducteur (et donc dans l'exemple de p = 0.12) la modulation est, comme dans

Y-123, alignée selon les liaisons Cu-O [98], mais est cette fois bi-axiale (selon a et b). Ce caractère

bi-axial pourrait être dû à la nature maclée des échantillons de LSCO.
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Figure 1.21 � Diagramme de phase température - dopage de LSCO. Les ronds verts indiquent la

température seuil de l'ODC 2D déterminée par mesures de rayons-x [71, 72]. Ceux en rouge indiquent Tc vue par

susceptibilité magnétique [97]. Les ronds bleus foncés indiquent Tf qui marque le gel des �uctuations de spins à

la fréquence des mesures de RMN, NQR et µSR ([100] et références mentionnées). En�n les ronds bleus clairs

montrent Tneutrons, température en dessous de laquelle des corrélations AF quasi-statiques incommensurables

sont vues par di�raction des neutrons [71, 101]. Le gel de spin et les corrélations AF sont les deux signatures du

développement d'un "verre antiferromagnétique". La di�érence entre Tf et Tneutrons provient de la di�érence de

la fréquence des sondes et du comportement très graduel du gel de spin. La ligne noire indique T ∗, la température

caractéristique du pseudogap, qui s'annule à p∗ ' 0.19.
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Figure 1.22 � Verre antiferromagnétique dans LSCO. (a) Coupe selon (π/2, π/2+k, 0), comme indiqué

dans l'insert, avec les notations dans la phase tétragonale à haute température (HTT) de La1.88Sr0.12CuO4. La

ligne pleine est un ajustement avec deux gaussiennes et un background linéaire. Il montre un bon accord avec les

données expérimentales qui présentent deux pics en k = ±δspin ' ±p (voir texte principal). La température est

de T = 31 K, l'énergie des excitations sondées de 2 meV. Figure adaptée de [97]. (b) Susceptibilité magnétique,

χ, en fonction de la température dans un échantillon de La1.96Sr0.04CuO4. Le champ magnétique appliqué est

de H = 0.02 T, dans les géométries indiquées. Les données sont décalées pour clarté. La susceptibilité est

irréversible pour T < Tg. Un pic est évident dans les données refroidies en l'absence de champ magnétique

appliqué. Insert : χT en fonction de la température, démontrant la forme de Curie pour T > Tg. Figure

reproduite d'après [102].
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Figure 1.23 � Incommensurabilité des ondes de densités de charges et de spins dans LSCO,

LBCO et Y-123 en fonction du dopage. Les valeurs sont extraites de [71] et des références qui y sont

mentionnées. (a) δspin en fonction du dopage : la relation δspin ' p n'est véri�ée que pour LSCO et LBCO

jusqu'à p ' 0.12. (b) δcharge en fonction du dopage. Alors que la relation δcharge = 2δspin, caractéristique d'un

ordre de stripes, semble véri�ée pour LBCO et LSCO, dans Y-123 δcharge diminue en fonction du dopage. Cette

diminution, qui existe aussi dans Bi-2201, pourrait provenir de la surface de Fermi [79].

L'incommensurabilité δspin est di�érente dans Y-123 et LSCO, comme cela est visible sur la �gure

1.23. Dans LSCO cette dernière suit la relation δspin ' p jusqu'à p ∼ 0.12 et sature à plus haut do-

page [98]. Dans Y-123 δspin < p à tous les dopages [95]. La comparaison avec l'incommensurabilité de

l'ordre de charge (2D) montre que la relation δcharge = 2δspin, caractéristique d'un ordre de stripes, est

(vraisemblablement) véri�ée dans LSCO mais ne l'est pas dans Y-123.

Comportement vitreux

Le terme d'onde de densité de spin est réducteur, aussi bien pour Y-123 que LSCO, car un com-

portement vitreux est clairement observé dans les di�érentes sondes expérimentales :

1. Les valeurs de 1/T1 sont distribuées sur plusieurs ordres de grandeurs, aussi bien dans Y-123

[103] que LSCO [104]. Cela indique que le temps de corrélation spin-spin est lui même particu-

lièrement inhomogène.

2. La température déduite des mesures de neutrons augmente avec l'énergie de transfert, ~ω [105] :

Tneutron indique donc seulement la température en dessous de laquelle il existe des �uctuations

de spins avec un temps de corrélation supérieur à ∼ 10 picosecondes.
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3. Les mesures de susceptibilité magnétique dans LSCO 0.02 < p < 0.05 montrent une aimantation

rémanente, de l'irréversibilité et un comportement en lois d'échelles [102, 106] comme dans les

verres de spins canoniques tels CuMn (pour une revue voir [107]). Un exemple est visible dans

le cas de LSCO p = 0.04 sur la �gure 1.22(b) : on peut y observer l'irréversibilité qui apparaît

dans l'état gelé, i.e. pour T < Tg.

En résumé, on n'a donc pas ici présence d'une transition de phase bien marquée vers un état an-

tiferromagnétique (AF) mais bien un gel très graduel des �uctuations de spins, dans un motif AF.

Cela explique la di�érence de température entre les mesures de neutrons et celles de RMN, NQR et

µSR (voir �gure 1.21). Alors que les neutrons voient une réponse statique dès lors que le temps de

corrélation des �uctuations de spins excède ∼ 10 picosecondes, pour les mesures de RMN, NQR et µSR

ce temps de corrélation doit dépasser ∼ 1 microseconde pour considérer les spins comme statiques. Ni

le terme "onde de densité de spin", ni celui de "verre de spin" n'est donc adapté : on parlera dans la

suite de "verre antiferromagnétique".

Augmentation des corrélations antiferromagnétiques sous champ magnétique

Au delà d'un certain dopage critique pSG (voir �gure 1.7) un gap de spin, ∆spin, s'ouvre [108].

Proche du dopage optimal dans LSCO ∆spin ' 7 meV [109]. En conséquence il n'y a plus de réponse

statique en champ magnétique nul, même avec la fenêtre d'intégration �nie en énergie des mesures

quasi-élastiques de neutrons. Néanmoins de nombreuses études ont montré que la réponse magnétique,

aussi bien dynamique, pour p > pSG, que statique, pour p < pSG, peut être augmentée par l'application

d'un champ magnétique H ‖ c.

Plus spéci�quement ce qui a été montré, pour p ' 0.10−0.12, est que l'antiferromagnétisme statique

présent en champ nul dans LSCO est renforcé par l'application d'un champ magnétique [105, 110, 111],

au détriment de la supraconductivité. L'e�et du champ magnétique est donc faible lorsque la supracon-

ductivité est fortement a�aiblie par le verre AF et/ou l'ordre de charge [69]. Les mesures de di�raction

des neutrons [95] et de RMN [103] indiquent que, dans Y-123 également, le verre AF est renforcé par

le champ magnétique autour de ce dopage. La réponse dynamique semble alors très peu modi�ée par

le champ magnétique [105].

En l'absence de corrélations AF statiques en champ nul, pour p > pSG, la réponse dynamique peut

être fortement renforcée. Encore une fois ce constat semble générique aux composés au lanthane et à
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Figure 1.24 � Corrélations antiferromagnétiques quasi-statiques induites par le champ magné-

tique dans La1.855Sr0.145CuO4. Figures reproduites d'après [69]. (a) Réponse quasi-statique induite par un

champ magnétique H = 13 T ‖ c en (π/2 + δspin, π/2, 0). La longueur de corrélation dans le plan déduite de

la largeur à mi-hauteur est de ξ ∼ 75Å. (b) Interprétation générale du magnétisme des cuprates au lanthane,

autour de p ∼ 1/8, déduite de cette étude. Le moment ordonné, µ, est maximal pour p = 1/8 où l'e�et du champ

magnétique est le plus faible. En champ magnétique nul la phase AF se termine à un point critique, proche de

pSG = 0.135 dans LSCO. L'application d'un champ, en jouant avec la compétition avec la supraconductivité,

permet de déplacer pSG à plus haut dopage.

Y-123. Dans LSCO les mesures de neutrons ont permis de montrer que des corrélations dynamiques à

}ω < ∆spin, auparavant gappées, peuvent être induites par l'application de champ magnétique H ‖ c

autour des c÷urs de vortex [112]. Une interprétation similaire a été faite à partir des mesures de RMN

de Mitrovi¢ et collaborateurs dans Y-123 proche du dopage optimal [113, 114].

Finalement il est aussi possible d'induire des corrélations AF statiques seulement par l'application

d'un champ magnétique. Jusqu'à présent cela a été montré uniquement dans LSCO, p ' 0.145, par

di�raction des neutrons [69, 115]. Les résultats obtenus par J. Chang et collaborateurs sur un échan-

tillon de LSCO, p = 0.145, sont reproduits sur la �gure 1.24(a). À ce dopage, et au dessus d'un champ

magnétique seuil d'environ 5 T, une réponse magnétique statique est induite au vecteur incommensu-

rable. Puisque l'intensité du pic vu par neutron est proportionnelle au moment magnétique ordonné

au carré, µ2, les données de neutrons traduisent une augmentation de µ sous champ magnétique. On

peut donc présupposer que, pour p > pSG, le champ magnétique, en induisant un moment ordonné,

permette d'étendre le verre AF en déplaçant pSG. Des calculs théoriques [116] dans un modèle de

coexistence microscopique entre supraconductivité et antiferromagnétisme permettent de reproduire

l'augmentation de l'intensité de di�raction des neutrons en fonction du champ. pSG peut alors être un
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point critique quantique qui se déplace avec le champ magnétique à cause d'une compétition féroce

avec la supraconductivité [117]. L'ensemble de ces résultats motive l'étude dans LSCO, à plus haut

champ et sur une gamme de dopage plus large, proposée dans cette thèse.

Lien avec le pseudogap et caractère générique ?

La phase verre AF décrite ici, souvent simplement nommée "onde de densité de spin" ou "verre de

spin", est parfois considérée comme un épiphénomène qui n'a pas grande in�uence dans le diagramme

de phases des cuprates. Depuis longtemps, l'ajout d'impuretés, magnétiques ou non, est connu pour

a�ecter fortement de tels ordres (dans LSCO voir, par exemple, [118, 119]). Cela, et la propension aux

stripes, a mené à la croyance que le gel AF graduel de spins est une particularité de la famille La-214,

où le processus même de dopage induit un désordre important. Dans ce cadre, l'observation d'un verre

AF dans Y-123 est étonnante. Y-123 est le premier cuprate où des oscillations quantiques ont été ob-

servées, et est donc considéré comme particulièrement ordonné. Néanmoins, en s'éloignant de p ' 0.11

(Ortho-II) le niveau d'ordre de Y-123 décroît rapidement [120]. Une autre observation interroge sur le

rôle du désordre : la température de gel de spins, mesurée par RMN ou µSR par exemple, Tf , n'aug-

mente pas avec le niveau de désordre, comme l'on s'y attendrai naïvement. Par exemple Tf est similaire

dans Y-123 ou le même composé où l'yttrium est partiellement substitué par du calcium, Ca-Y-123,

impliquant pourtant un niveau de désordre plus important [121, 122]. Dans la famille La-214 Tf est à

dopage similaire, plus faible, que dans Bi-2212 ou Y-123, malgré un désordre plus important [118]. Il

faut néanmoins noter qu'on compare ici des composés qui ont des nombres de plans CuO2 par cellule

unité di�érents, et donc di�érents couplages (magnétiques) inter-plans. En résumé tout cela n'indique

pas que le désordre n'a aucun rôle, mais visiblement pas le premier, et il est possible que le verre AF

soit intrinsèque à la physique des cuprates.

La nature générique, ou non, du verre AF dans le diagramme de phases des cuprates est également

importante. Comme décrit ici un verre AF a été observé dans Y-123 et la famille La-214. Au delà de ces

familles un état verre de spins a été observé dans un autre cuprate dopé en trous, Ca2−xNaxCuO2Cl2

[123]. Des recherches pour une telle phase ont également été menées dans la famille des cuprates au

bismuth. Dans le système bi-plan Bi2.1Sr1.9Ca1−xYxCu2O8+δ (Bi-2212) un gel de spins a été observé

par µSR [118]. Dans les composés mono-plan Bi-2201 la plupart des mesures, essentiellement par

µSR, indiquent l'absence de corrélations statiques à basses températures [124�126]. Néanmoins dans

Bi2.4Sr1.6CuO6+δ, p ∼ 0.06, des mesures de SQUID indiquent un gel de spins à Tg ' 3 K, lorsque

des corrélations dynamiques AF diagonales sont observées à plus haute température par di�raction
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des neutrons [127], similaire au cas de LSCO 0.02 < p < 0.05. Tout cela ne permet pas de conclure

qu'un gel de spin, dans un motif AF, est un résultat générique aux cuprates (sous-)dopés en trous,

mais écarte clairement l'idée que c'est un phénomène restreint.

Le lien entre verre AF et pseudogap reste à déterminer. C. Panagopoulos et collaborateurs ont mon-

trés qu'en ajoutant des impuretés de zinc dans LSCO le verre AF semble se terminer au point critique

du pseudogap p∗ [118]. La situation est incertaine en l'absence de zinc, le chapitre 6 sera l'occasion

d'éclaircir ce point. Dans le composé proche Nd-LSCO, les mesures de J. Tranquada et collaborateurs

[62] montrent également qu'alors le dopage critique du verre AF s'extrapole à p∗. Cela n'indique pas,

bien-sûr, que pseudogap et verre AF ont même origine, les deux ayant des échelles d'énergie très dif-

férentes. Néanmoins cela semble indiquer qu'un lien, sûrement indirect, existe entre les deux et peut

apporter des informations sur le pseudogap.

1.3 Quelques scénarios possibles pour la supraconductivité

Le pseudogap occupe une large partie du diagramme de phase des cuprates dopés en trous. Dans

tous les scénarios possibles pour expliquer la supraconductivité dans ces matériaux il n'est donc pas

étonnant que le pseudogap joue un rôle central. Concernant ce dernier la question la plus brulante ac-

tuellement est de savoir s'il est ordonné, i.e. avec une brisure de symétrie associée, ou non. Pour conclure

ce chapitre nous allons donc discuter succinctement de quelques uns des scénarios envisageables.

1.3.1 Un pseudogap ordonné ?

Sur la �gure 1.25 on compare le diagramme de phase des cuprates, en l'occurance celui de Y-123,

et celui d'un autre supraconducteur non conventionnel de la famille des pnictides, Ba(Fe1−xCox)2As2

(Co-Ba122). Dans le pnictide une onde de densité de spin (ODS) est a�aiblie en fonction du dopage

en électrons, x, et disparaît à l'intérieur du dôme supraconducteur. Dans le composé cousin, dopé

en trous, Ba(Fe1−xPx)2As2 (P-Ba122), qui partage un diagramme de phase qualitativement similaire,

nombres de signatures expérimentales indiquent que cette transition de phase se termine sous le dôme

supraconducteur à un point critique quantique (QCP, de l'anglais Quantum Critical Point). Alors l'ex-

plication qui fait le plus de sens est que ce sont les �uctuations quantiques associées à ce QCP qui sont

responsables pour l'appariement en paires de Cooper. La ressemblance entre les deux diagrammes de

phases de Y-123 et Co-Ba122 est frappante. Par analogie ce qui semble jouer le rôle de l'ODS dans les

cuprates est le pseudogap. Ce dernier semble, dans Y-123 et de nombreux autres cuprates, se termi-

ner proche du dopage optimal pour la supraconductivité. Par analogie le pseudogap doit alors être un
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Figure 1.25 � Diagramme de phase température - dopage de (a) Ba(Fe1−xCox)2As2, un pnictide dopé

en électrons. Le dôme supraconducteur apparaît autour d'un supposé QCP associé à la disparition d'une ODS.

Figure reproduite d'après [128]. (b) Y-123. Le pseudogap semble jouer le rôle de l'ODS par analogie avec le

pnictide. Figure reproduite d'après [44].

état ordonné. Une multitude d'ordres di�érents ont été proposés jusqu'à présent, incluant des ordres de

boucles de courants [129, 130], un ordre nématique [131] ou encore un ordre de charge �uctuant [89, 90].

Au delà de cette simple analogie quelques arguments expérimentaux vont dans le sens d'un pseu-

dogap ordonné. Premièrement de nombreuses brisures de symétries de rotation et/ou de renversement

du temps ont été observées proche de T ∗ (voir, par exemple, [130, 132�134]). Paradoxalement le fait

que de nombreuses symétries di�érentes soient brisées rend la situation complexe. Alors qu'une brisure

de symétrie par renversement du temps est cohérente avec un scénario AF, la brisure de symétrie C4

elle semble indiquer un ordre nématique. Un second argument en faveur d'un pseudogap ordonné est

l'existence même d'un dôme supraconducteur. Un moyen de comprendre simplement l'existence d'un

tel dôme est l'existence d'une compétition entre supraconductivité et un ordre quelconque, disons le

pseudogap, dans la partie sous-dopé du diagramme de phase. Cela explique alors pourquoi le pseudo-

gap frappe le dôme supraconducteur à dopage optimal. La �gure 1.26 montre un résultat expérimental

dans LSCO qui va clairement dans ce sens. En substituant du cuivre pour du zinc dans LSCO, fragili-

sant ainsi la phase supraconductrice, le dôme se concentre de plus en plus autour de p∗. Ce résultat a

également été obtenu dans Y-123, aussi bien en utilisant un champ magnétique [49] que des impuretés

de zinc [135]. Finalement un dernier argument présenté ici pour un pseudogap ordonné est l'observa-

tion d'une transition de phase thermodynamique par Shekter et collaborateurs à T ∗ en utilisant des

ultrasons résonnants (RUS, de l'anglais Resonants Ultrasound Spectroscopy) [5]. Dans cette étude est

reporté un changement de pente dans la fréquence de résonance RUS (et donc d'une combinaison de

40



Figure 1.26 � Evolution du dôme supraconducteur dans La2−xSrxCu1−yZnyO4 en ajoutant des

impuretés de Zn, d'après [135]. Le diamant rouge indique p∗.

constantes élastiques) et un pic d'atténuation, tous deux attribués au pseudogap, qui coïncident éga-

lement avec l'apparition de l'ordre magnétique observé par di�raction des neutrons [130]. Néanmoins

ce résultat repose sur seulement deux échantillons de Y-123 et est controversé puisque, entre autres,

aucune anomalie associée n'a été observée pour l'heure en chaleur spéci�que [136]. Il a été proposé,

pour l'échantillon le plus dopé, que les anomalies ultrasonores soient dues à une relaxation des oxygènes

dans les chaines CuO [136]. Aucune évidence pour une telle transition de phase n'a été observée durant

cette thèse pour les di�érentes constantes élastiques mesurées au travers de p∗ dans LSCO et Y-123.

Criticalité quantique ?

Dans certains, mais pas tous, les scénarios d'un pseudogap ordonné, celui-ci se termine à un QCP

situé sous le dôme supraconducteur. Dans certains supraconducteurs non conventionnels un tel QCP

sous le dôme supraconducteur ne fait guère de doute. Un parfait exemple est le pnictide mentionné ci-

dessus P-Ba122 [137]. Dans ce contexte des signatures de criticalité quantique sont recherchés depuis

longtemps dans les cuprates. Un résultat récent particulièrement intéressant est l'observation d'une

divergence, du moins un pic étroit, de la chaleur spéci�que électronique, Cel, à basse température et

précisément à p∗ dans Nd-LSCO et Eu-LSCO [138]. En diminuant la température vers le zero absolu

au dessus d'un QCP la masse e�ective électronique diverge, l'énergie cinétique des électrons tend à

s'annuler [139]. Un pic dans Cel à basse température est alors une claire indication d'un QCP. En

parallèle est attendu un comportement singulier des quantités thermodynamiques. La variation atten-

due pour la chaleur spéci�que, Cel ∝ T log(T ), a également été observée dans cette même étude. Le

comportement "étrange" de la résistivité électrique est également souvent mentionné pour motiver la

présence d'un QCP à p∗. Dans de nombreux systèmes où l'existence d'un QCP ne fait plus de doutes

la résistivité électrique montre un comportement linéaire en T dans la limite T → 0. Ce comportement
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est observé dans de nombreux fermions lourds, supraconducteurs organiques et pnictides proche de la

disparition de l'ordre AF sous le dôme supraconducteur.

Malgré ces arguments en faveur d'un pseudogap ordonné se terminant en un QCP à p∗ d'autres

observations permettent de douter de son existence. Tout d'abord il est utile de rappeler que même s'il

existe un QCP précisément à p∗ cela ne signi�e pas que le pseudogap lui même est ordonné. Comme

nous l'avons décrit précédemment, dans certains composés, incluant Nd-LSCO, un verre AF semble se

terminer à p∗. C'est une explication alternative crédible pour expliquer les mesures de chaleur spéci-

�que. Nous reviendrons sur ce point dans le chapitre 6. Ensuite concernant les évidences de criticalité

quantique elles mêmes. La comparaison avec un système comme P-Ba122, où un QCP existe bel et

bien, montre que le cas des cuprates est particulièrement atypique [137]. Dans le diagramme de phases

des cuprates, en partant de la région fortement sur-dopé, la résistivité linéaire en T est observée dès

lors que p < pSC,2, i.e. en atteignant la phase supraconductrice, et non à et/ou proche de p∗ [128].

Le cas de LSCO est frappant, une résistivité linéaire en T est observée sur une gamme de dopage très

large [140]. Si un QCP existe à p∗ il ne semble donc pas conventionnel. Concernant le pic de Cel à p∗,

jusqu'à présent ce dernier a été uniquement observé dans (Nd, Eu)-LSCO et il reste donc à déterminer

si c'est une propriété générique des cuprates. Finalement une longueur caractéristique divergente à p∗,

attendue pour un QCP, est toujours manquante.

1.3.2 Des paires préformées ?

Dans certains modèles du pseudogap celui-ci ne brise aucune symétrie. Les symétries brisées ob-

servées expérimentalement proche de T ∗ sont alors de simples instabilités du pseudogap. Une des

premières idées pour le pseudogap a été que celui-ci est un précurseur de la phase supraconductrice,

avec la formation de paires de Cooper à T ∗ mais une cohérence de phase macroscopique, et donc une

supraconductivité, uniquement à Tc [30]. Plusieurs sondes semblent indiquer des �uctuations supracon-

ductrices pour T � Tc. C'est le cas des mesures d'e�et Nernst [45, 46] mais également, par exemple,

des mesures thermodynamiques de torque et d'aimantation [141]. L'évolution très graduelle entre le

pseudogap et le gap supraconducteur vue notamment par ARPES va également dans ce sens. Le cas

de Bi-2201 où p∗ semble se trouver proche de pSC,2 est un autre argument en faveur d'un pseudogap

précurseur de la supraconductivité. La diminution des susceptibilités statiques et dynamiques pour

T � Tc peut également être une indication que des singlets de spins sont formés bien avant l'appari-

tion de la supraconductivité. L'argument le plus évident en défaveur d'un tel scénario est la disparition

du pseudogap à l'intérieur même de la phase supraconductrice observée dans de nombreux composés.
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Chapitre 2

Technique et environnement expérimental

Ce chapitre est organisé en deux parties. Dans une première partie on décrit la technique expé-

rimentale utilisée dans cette thèse : la méthode ultrasonore "Pulse-Echo". Cette méthode permet de

mesurer les constantes élastiques et l'atténuation d'un solide. Une description théorique de ces gran-

deurs est proposée dans le chapitre 3. Dans une seconde partie nous présenterons les environnements

extrêmes des champs magnétiques intenses statiques (du site Grenoblois du LNCMI) et pulsés (du site

Toulousain du LNCMI) nécessaires à la plupart des mesures de cette thèse.

2.1 Technique Pulse-Echo ultrasons

L'objet de cette partie est de décrire la technique expérimentale utilisée. De nombreuses méthodes

très di�érentes existent pour mesurer la vitesse et l'atténuation d'ondes acoustiques. Dans le cas des

solides on peut citer par exemple la "Resonant Ultrasound Spectroscopy" (RUS), la "Vibrating Reed

Technique" ou encore la méthode "Pulse-Echo" utilisée dans cette thèse. Chaque technique a ses

avantages et inconvénients en termes de contraintes sur la géométrie des échantillons, de précisions

relative et absolue, de gamme de fréquence, etc. Une description des di�érentes méthodes est donnée

dans la référence [142]. On n'abordera ici la méthode Pulse-Echo que de manière très succincte. Une

description plus complète est disponible dans la thèse [143]. Une présentation détaillée de la mesure

d'atténuation et des situations expérimentales à éviter se trouve dans [144].

2.1.1 Principe de la mesure

Le principe de base de la méthode Pulse-Echo est décrit sur la �gure 2.1. Cette méthode ne permet

qu'une mesure relative de l'atténuation et de la vitesse ultrasonore. Un cristal piézoélectrique, aussi

appelé transducteur, collé à l'échantillon est excité électriquement a�n de créer une onde acoustique

qui se propage dans l'échantillon à une fréquence imposée f . La propagation se fait selon la direction du
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Figure 2.1 � Gauche : Schéma de principe d'une mesure Pulse-Echo avec un seul transducteur. La forme

noire représente l'échantillon, le rond doré un transducteur. Le dégradé de couleur montre la perte d'amplitude

de l'onde acoustique causée par l'atténuation du solide. φn correspond à la phase de l'onde acoustique du nième

écho. Droite :Motif d'échos successifs obtenus expérimentalement sur un échantillon de LSCO, p = 0.188, pour

une fréquence de 166 MHz. Le premier pic, proche de t=0, correspond à l'excitation électrique du transducteur

et n'est donc pas un écho. L'indexation des échos est cohérente avec le schéma de gauche. La décroissance linéaire

(et non pas exponentielle) de l'amplitude des échos provient de l'utilisation d'un ampli�cateur logarithmique

(cf. 2.1.2).

vecteur d'onde ~k perpendiculaire à la surface du transducteur, avec une polarisation ~e caractéristique

du transducteur utilisé et de son emplacement sur l'échantillon. L'onde est ré�échie sur les surfaces

planes de l'échantillon et e�ectue des allers-retours dans l'échantillon dont le nombre dépend, notam-

ment, de l'atténuation ultrasonore du matériau. Le piézoélectrique peut servir à la fois d'émetteur et

de récepteur, et c'est ce qui a été fait dans la plupart des mesures de cette thèse.

La principale originalité de la méthode Pulse-Echo est qu'elle ne requiert pas l'établissement d'une

onde acoustique stationnaire dans l'échantillon. Le transducteur n'est excité par un signal sinusoïdal

de pulsation ω = 2πf que pendant un temps court, typiquement 100 ns. C'est le "pulse". Durant la

propagation de l'onde acoustique dans l'échantillon cette dernière acquiert une phase qui dépend du

chemin parcouru. L'onde est essentiellement plane, bien que nous allons voir qu'en pratique ce n'est

pas parfaitement réalisé. Notons A(t, ω) l'onde mécanique produite par le transducteur :

A(t, ω) = A0(ω)eiωt (2.1)

Après avoir parcouru une distance x dans l'échantillon l'onde acoustique s'écrit :

A(t′, ω) = A0(ω)ei(ωt
′−kx)e−

1
2
αt′ (2.2)

α est le coe�cient d'atténuation, ici exprimé en s−1, qui mesure la perte d'amplitude de l'onde acous-
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tique dans le solide. Le facteur 1/2 vient du fait que l'atténuation mesure une perte d'énergie de l'onde

acoustique, qui est proportionnelle au carré de son amplitude. La phase acoustique de l'onde après

avoir parcouru n fois la longueur de l'échantillon L0 est :

φn = nkL0 = n
ω

v
L0 (2.3)

v étant la vitesse du son dans le solide. La di�érentiation de cette dernière relation donne la relation

de principe de la mesure :

dφn
φn

=
dω

ω
− dv

v
+
dL0

L0
(2.4)

Dans cette dernière formule le terme dL0/L0, qui correspond à la variation de longueur de l'échantillon

(la dilation thermique dans le cas de mesure en température ou bien la magnétostriction pour une

mesure en champ magnétique), est généralement négligeable. Uniquement dans ce cas cette relation

a deux implications. La première est que lorsque la fréquence d'excitation est �xe alors la variation

relative de vitesse est directement proportionnelle à la variation relative de la phase acoustique :

∆v/v = −∆φn/φn. C'est ce principe qui est utilisé lors des mesures en champs magnétiques pulsés. Si,

au contraire, on laisse �xe la phase de l'onde acoustique en ajustant la fréquence d'excitation alors la

variation relative de vitesse est directement égale à celle de la fréquence d'excitation : ∆v/v = ∆ω/ω.

Cette dernière méthode nécessite donc de faire varier continument la fréquence d'excitation par l'inter-

médiaire d'une boucle de rétroaction PID (Proportionnelle Intégrale Dérivée), elle est dite de "Phase

Lock". Les temps d'itérations relativement long de ces boucles PID rend cette technique inadaptée pour

les mesures en champs pulsés mais parfaitement utilisable en champs statiques. C'est cette dernière

méthode qui est mise en pratique sur le spectromètre ultrasons utilisé à Grenoble durant cette thèse.

Le coe�cient d'atténuation, α, quant à elle peut être directement extraite du motif d'échos. Un

ajustement exponentiel de ce dernier donne directement α. Sur la �gure 2.1 cette décroissance est

linéaire à cause de l'utilisation d'un ampli�cateur logarithmique. On peut également se concentrer

sur un écho donné et mesurer son amplitude en fonction d'un autre paramètre (température, champ

magnétique...) pour extraire la variation de l'atténuation. On verra par la suite que dans tous les cas

une mesure absolue de l'atténuation n'est pas possible, on peut seulement extraire de manière �able

une variation d'atténuation.
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2.1.2 Spectromètre ultrasons

Dans la sous-partie 2.1.1 nous avons décrit le principe général de la mesure Pulse-Echo. Le but ici

est de décrire les détails de l'électronique nécessaire pour mettre en ÷uvre la mesure. Comme indiqué

ci-dessus deux méthodes légèrement di�érentes ont été utilisées durant cette thèse suivant que les me-

sures soient e�ectuées en champs magnétiques pulsés à Toulouse ou bien en champs statiques ou nul

à Grenoble. Les spectromètres ultrasons correspondants sont donc également légèrement di�érents. Ici

le choix est fait de décrire le spectromètre ultrasons utilisé en champs pulsés.

Figure 2.2 � Schéma de principe simpli�é du spectromètre ultrasons du LNCMI-T. La fonction

des di�érents élements gris est indiqué directement sur la �gure. Les ronds oranges barrés symbolisent deux

éléments au moins : un mixeur et un �ltre. La phase des di�érents signaux électriques est indiqué sur la �gure.

Tous les éléments se trouvent dans le spectromètre ultrasons, exception faite de l'échantillon, en noir, et du

transducteur collé dessus, en gris. Une description détaillée se trouve dans le texte principal.

La �gure 2.2 présente le schéma de principe de ce spectromètre ultrasons. Avant de rentrer dans les

détails de son fonctionnement il est nécessaire d'en décrire le composant le plus important : le mixeur.

Un mixeur est un composant électronique servant à multiplier deux signaux de pulsation donnée.

Prenons deux signaux A et B déphasé de φ :

A(t) = A0 sin(ωAt+ φ) (2.5)

B(t) = B0 sin(ωBt) (2.6)
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Un mixeur idéal multiplie ces deux signaux :

AB(t) =
1

2
A0B0[cos((ωA − ωB)t+ φ)− cos((ωA + ωB)t+ φ)] (2.7)

On obtient donc en sortie un signal a deux composantes de fréquences di�érentes. La première a une

fréquence qui est la di�érence de celles des deux signaux entrants, la seconde leur somme. L'utilisa-

tion de �ltres permet d'isoler une seule composante. Le système combiné mixeur et �ltre permet donc

d'ajuster la fréquence d'un signal, par exemple pour le faire correspondre à une certaine bande pas-

sante. Ce système est symbolisé par le rond orange barré sur la �gure 2.2.

Décrivons maintenant le fonctionnement du spectromètre ultrasons. Un schéma de principe simpli�é

se trouve sur la �gure 2.2. À gauche on trouve le générateur de signal radiofréquence qui fournit deux

signaux : un signal de référence à ω0 et un signal à la pulsation ω. Le signal à ω0 correspond à une

fréquence de 10 MHz et passe par un tripleur de fréquence pour devenir 3ω0 = 30 MHz. L'utilisation

de ce signal de référence est nécessaire car de nombreux éléments du spectromètre (ampli�cateur

logarithmique, mixeurs, �ltres, etc.) ont une bande passante autour de 30 MHz. La pulsation ω elle

correspond à la fréquence de l'onde acoustique qui traverse l'échantillon, et est typiquement comprise

entre 10 MHz et 500 MHz.

Le signal électrique à ω excite le transducteur collé sur l'échantillon pendant une durée donnée, grâce

à un commutateur (voir �gure 2.2). Typiquement c'est environ 100 ns. Après ce temps d'excitation le

commutateur passe en position de réception. Le signal, c'est à dire l'excitation et les échos successifs,

passe alors par un ampli�cateur bas bruit. Ce signal a maintenant une phase de ωt + φ, où φ est la

phase acquise durant le trajet dans l'échantillon (cf. 2.1.1).

Il faut maintenant modi�er cette pulsation ω pour se rapprocher de la fréquence optimale du

spectromètre 3ω0. Pour cela le signal à ωt + φ est multiplié avec un second à (ω + 3ω0)t. On obtient

alors un signal à deux composantes : le premier à (2ω+3ω0)t+φ et le second à 3ω0t+φ. Seul le second

nous intéresse, on �ltre donc le premier à l'aide d'un �ltre passe bas. Le signal maintenant obtenu est

à la bonne fréquence pour être traité par l'ampli�cateur logarithmique. Ce signal passe donc par ce

dernier. À la sortie vidéo de celui-ci, après une démodulation à 3ω0, on obtient le motif d'échos (voir

par exemple la �gure 2.1) qui est a�ché sur une première entrée de l'oscilloscope. En enregistrant ce

motif d'échos on a directement accès à une valeur d'atténuation.

On est maintenant rendu avec un signal à 3ω0t + φ, duquel l'on veut extraire simplement φ pour

connaître la variation de vitesse du son dans notre solide. L'idée pour connaître φ va être maintenant

d'extraire deux signaux : Q = cosφ et I = sinφ. Sans perdre en généralité supposons que tous les

signaux dont nous parlions jusqu'à présent étaient des sinus d'amplitude 1.

En multipliant le signal sin(3ω0t+φ) avec le sin(3ω0t) qui sort du tripleur de fréquence on obtient :
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1
2 [cos(φ)− cos(6ω0t+ φ)]. Il n'y a plus qu'à utiliser un �ltre passe bas pour extraire le signal Q. Pour

extraire le signal I on procède de la même manière mais cette fois en utilisant un signal cos(3ω0t)

et non sin(3ω0t). Il est obtenu par l'intermédaire d'un déphaseur ”π/2” et du sin(3ω0t) de référence

comme indiqué sur la �gure 2.2.

Finalement le signal est a�ché à l'aide d'un oscillospe. On acquiert donc : le motif d'échos, Q et I

en fonction du temps. Pendant un tir de champ magnétique pulsé à Toulouse (voir 2.2.1) l'ensemble de

ces données est stocké temporairement dans la mémoire de l'oscilloscope. Juste après le tir les données

sont transférées de l'oscilloscope à un ordinateur, qui sert également à traiter les données. Pour extraire

φ et donc la variation relative de vitesse du son il n'y a plus qu'à faire l'opération φ = arctan(I/Q).

2.1.3 Préparation des échantillons

La mise en oeuvre expérimentale de la technique pulse-écho est très contraignante en terme de pré-

paration et de géométrie d'échantillons. L'objet ici est de décrire les di�érents éléments (transducteur,

colle, etc.) et les techniques (orientation, découpe, etc.) nécessaires pour préparer les échantillons.

Orientation et découpe

L'ensemble des échantillons mesurés dans cette thèse ont été synthétisés en utilisant des fours à

image, par méthode de fusion de zone. Les échantillons de YBCO ont été synthétisés par J. Porras

et T. Loew au Max Planck Institute de Stuttgart (MPI, Allemagne). Les échantillons de LSCO eux

proviennent soit de S. Ono (Central Research Institute of Electric Power Industry, Japon) ou de M.

Momono (Faculty of Science, Hokkaido University, Japon) et T. Kurosawa (Muroran Institute of Tech-

nology, Japon).

A�n d'étudier des modes acoustiques bien dé�nis (le concept sera introduit en 3.1), et d'appliquer

le champ magnétique selon un axe particulier, il est nécessaire d'orienter l'échantillon. Cette première

étape indispensable a été e�ectué avec l'aide de J. Debray à l'institut Néel de Grenoble pour tous les

échantillons de LSCO de cette thèse. Concernant les échantillons de YBCO ces derniers ont été fournis

orientés.

Pour l'orientation des échantillons de LSCO nous avons suivi le protocole suivant. L'échantillon

est �xé sur un porte-échantillon goniométrique. L'ensemble se trouve tout d'abord à l'intérieur d'un

di�ractomètre Laue en géométrie de retrodi�usion. L'indexation numérique de clichés de Laue permet
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Figure 2.3 � Observations de motifs d'interférences dans le cas de faces légèrement désorientées.

L'e�et est mieux observé sur un échantillon présentant un grand nombre d'échos, ici un échantillon du fermion

lourd URhGe. La ligne pointillé rouge est un guide à l'÷il pour mieux mettre en évidence le phénomène.

de connaître l'orientation de l'échantillon. Une correction d'angle est appliqué au porte-échantillon

goniométrique, compatible également avec une scie à �l, de manière à découper l'échantillon selon un

plan cristallographique déterminé. La vitesse de découpe de la scie à �l dépend de nombreux facteurs,

elle est ajusté de manière à être assez lente, a�n de ne pas appliquer une contrainte trop forte à

l'échantillon. Après l'ensemble de ces étapes on obtient un échantillon découpé selon des axes cristal-

lographiques bien dé�nis, permettant d'accéder à un ensemble de modes acoustiques. La précision sur

l'orientation est de l'ordre du degré, essentiellement grâce à la compatibilité du porte-échantillon entre

le di�ractomètre Laue et la scie à �l.

Géométrie et surfaces de l'échantillon

A�n que l'onde acoustique soit bien ré�échie aux interfaces de l'échantillon il est nécessaire de les

polir. En e�et la longueur d'onde λ de l'onde acoustique doit être grande devant la taille des défauts

de surface pour éviter toute di�usion aux extrémités. Pour une fréquence de 100 MHz et une vitesse

typique dans un solide de v = 5 km/s, la longueur d'onde est de λ = 50 µm. En pratique le polissage

est une étape très fastidieuse e�ectuée à la main avec des papier d'alumine Al2O3 de taille de grains

de plus en plus faible. La taille du dernier grain utilisé est de 0.3 µm.
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Lors de cette étape de polissage il est nécessaire de corriger la géométrie de l'échantillon. De

nombreux problèmes peuvent survenir si cette dernière n'est pas contrôlée.

Tout d'abord il est nécessaire que les faces sur lesquelles se ré�échit l'onde acoustique soient bien pa-

rallèles entre elles. Une désorientation entre deux faces normalement parallèles entraîne (au moins) deux

problèmes. Le premier est l'apparition d'un phénomène d'interférences. En e�et di�érents faisceaux de

l'onde acoustique vont parcourir di�érentes longueurs dans l'échantillon. Il en résulte di�érentes phases

acoustiques pour ces di�érents faisceaux et des interférences constructives et destructives entre eux en

fonction de la longueur parcourue (donc du temps) et de la fréquence. Le motif d'échos observé expé-

rimentalement présente une surmodulation. Ce phénomène est visible sur la �gure 2.3. Le deuxième

problème provient du fait que dans le cas de faces désorientées un faisceau de l'onde acoustique ne va

pas revenir exactement au même endroit après une ré�exion sur la face opposée de l'échantillon. Pour

ces deux raisons un mauvais parallélisme induit donc un terme supplémentaire d'atténuation.

Un autre e�et géométrique est plus di�cilement évitable. Pour le comprendre il faut considérer que

l'onde acoustique a une composante sphérique (nous verrons plus tard pourquoi). Au fur et à mesure

de sa propagation dans l'échantillon elle s'étale donc dans l'espace. Quand elle revient au niveau du

transducteur cet étalement provoque une atténuation mesurée plus grande que celle intrinsèque au

matériau. Cet étalement de l'onde acoustique provoque également un autre e�et bien plus préjudi-

ciable. L'onde peut éventuellement se ré�échir sur les surfaces latérales de l'échantillon, à la manière

de photons dans une �bre optique, comme visible sur la �gure 2.4. Les di�érents faisceaux parcourent

alors des distances di�érentes et interfèrent comme dans le cas précédent du défaut de parallélisme.

Cet e�et a été calculé pour des géométries simples [144] et peut être très important. Il faut donc veiller

à avoir l'onde la plus plane possible, nous en discuterons dans la suite.

Suite à une étape de polissage rondement menée on obtient un échantillon typiquement sous la

forme d'un parallélépipède rectangle avec des faces bien parallèles et avec une rugosité de surface de

l'ordre de 0.3 µm. La taille de l'échantillon ne va maintenant plus varier. Cette taille est critique. Pour

que la mesure soit possible plusieurs conditions doivent être remplies.

Tout d'abord il existe une longueur critique sur laquelle l'onde acoustique doit se propager le long

de l'échantillon avant d'être ré�échie. En e�et si cette longueur est trop courte alors les di�érents échos

se recouvrent et toute mesure de vitesse et d'atténuation est impossible. En d'autres termes il est

nécessaire que la largeur temporelle d'un écho soit inférieure à l'intervalle de temps entre deux échos.

Cette condition est remplie lorsque :
2L

v
> ∆t (2.8)

Ici v est la vitesse du son dans le solide, L la longueur de l'échantillon dans l'axe mesuré et ∆t la largeur
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Figure 2.4 � Mise en évidence de l'e�et de di�raction. Le transducteur est en jaune, l'échantillon en

noir. Les lignes ou courbes rouges représentent le front de l'onde acoustique. Gauche : Cas d'un transducteur

de géométrie adaptée, l'onde émise est bien plane. Droite : Cas d'un transducteur trop petit, le transducteur

se comporte comme un émetteur d'onde sphérique. Cela entraîne des e�ets d'interférences et rend impossible la

mesure d'atténuation absolue (voir texte).

temporelle d'un écho. Le terme de gauche correspond au temps entre 2 échos, le facteur 2 provient du

fait que l'onde doit traverser deux fois l'échantillon avant de rencontrer à nouveau le transducteur. Pour

une vitesse de 5 km/s et en considérant que ∆t = 100 ns, la largeur temporelle du signal d'excitation,

on obtient une longueur minimale de L = 250 µm. En pratique cette longueur de propagation minimale

est plutôt de l'ordre de L ' 1 mm car la largeur temporelle d'un écho est supérieure à celle du signal

d'excitation (ce point sera expliqué par la suite, voir �gure 2.5).

Les longueurs perpendiculaires à la direction de propagation sont également importantes. La sur-

face du transducteur doit correspondre approximativement à celle de la surface sur laquelle il est collé,

comme indiqué sur la �gure de gauche 2.4. Si le transducteur a une surface trop importante le cou-

plage transducteur/échantillon sera mauvais. L'onde acoustique produite par le transducteur ne sera

pas transmisse e�cacement à l'échantillon. Si au contraire le transducteur est petit par rapport à la

surface de l'échantillon alors des e�ets de di�raction vont apparaître (cf. �gure 2.4). Le transducteur

peut alors être considéré comme une source ponctuelle d'onde sphérique. Comme précédemment décrit

cela va modi�er l'atténuation. En pratique néanmoins il arrive qu'une seule partie de l'échantillon soit

capable de transmettre l'onde acoustique 1, il est alors indispensable de coller le transducteur sur une

partie de la surface correspondante en s'accommodant de cet e�et de di�raction.

En résumé la préparation des échantillons est une étape clef. Il est nécessaire que :

1. La longueur de propagation dans l'échantillon soit supérieure à L ' 1 mm.

2. La surface du transducteur soit de l'ordre de celle de l'échantillon sur laquelle il est collé.

3. Les surfaces soient polies jusqu'à une rugosité � 50 µm.

4. Les surfaces sur lesquelles les échos se ré�échissent soient parallèles entre elles.

1. La présence de défauts cristallins, parois de domaines, �ssures, dans certaines parties d'un échantillon est rédhibi-

toire au signal ultrasons. On colle alors le transducteur de manière à éviter autant que possible ces zones.
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Si une des conditions n'est pas respectée la qualité du signal est dégradée et des sources d'atté-

nuations extrinsèques au matériau apparaissent : l'atténuation absolue n'est plus �able. Cependant ces

phénomènes ne dépendent pas de la température (du moins à basse température) et une mesure de

l'atténuation relative intrinsèque au solide étudié est toujours possible.

Transducteur et collage

La dernière étape de préparation de l'échantillon est le collage d'un transducteur. C'est une étape

rapide mais certainement la plus critique, et qui contient une part de chance. Il est temps de décrire

rapidement les transducteurs puis le collage qui permet de faire le lien avec l'échantillon.

Tout d'abord concernant le transducteur. Il est généralement obtenu à partir d'un solide piézoélec-

trique qui convertit une excitation mécanique en excitation électrique, et vice versa. Les deux matériaux

les plus courants sont le quartz, et LiNbO3 utilisé dans cette thèse. Le solide piézoélectrique est découpé

selon une orientation donnée pour émettre une onde longitudinale (~k ‖ ~e) ou bien transverse (~k ⊥ ~e).

Un transducteur "X-cut" produit une onde quasi-longitudinale, un "Y-cut" une onde transverse. Il

existe aussi d'autres transducteurs qui tirent pro�t de l'e�et de magnétostriction.

Le transducteur est un système résonant. Sa fréquence fondamentale dépend de son épaisseur. En

appliquant des conditions périodiques aux bords on s'aperçoit que λ/2 = e où λ est la longueur d'onde

à la fréquence de résonance f0 et e l'épaisseur du transducteur. Expérimentalement les transducteurs

utilisés sont cylindriques, pour pouvoir appliquer ces conditions aux bords il est donc nécessaire que le

diamètre du transducteur soit grand devant son épaisseur. C'est le cas en pratique : le diamètre typique

est de 2 mm pour une épaisseur de 0.2 mm. C'est aussi cette géométrie qui permet de produire une onde

quasi-plane. Il est aussi possible de travailler aux harmoniques impairs de la fréquence de résonance :

3f0, 5f0, 7f0... Cela nécessite un traitement particulier de la surface des transducteurs appelé "Overtone

Polish". Les transducteurs commerciaux utilisés dans cette thèse ont subi ce traitement.

Lorsque l'onde acoustique atteint le transducteur ce dernier convertit alors une partie de l'énergie

acoustique en énergie électrique. Plus la constante de couplage électromécanique du transducteur est

forte plus cette conversion est importante. Ce phénomène produit une atténuation indésirable de l'onde

acoustique. Le choix de LiNbO3 repose entre autres sur le fait que cette constante de couplage est faible.

Finalement concernant ces transducteurs, ils peuvent continuer d'osciller bien après le signal d'ex-

citation. C'est le phénomène de "ringing". L'élargissement du pic d'excitation (voir �gure 2.1) peut

empiéter sur les premiers échos enregistrés. Le ringing ajoute un background au motif d'échos, indépen-

dant de la température lorsqu'elle est su�samment faible. Une méthode possible pour réduire cet e�et
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indésirable est d'augmenter le facteur de qualité Q du transducteur, et donc d'a�ner sa résonance, en

l'alourdissant.

Le transducteur doit être solidaire de l'échantillon. Le choix de la colle est primordial. Si l'on veut

transmettre une onde transverse cette colle doit être solide (une onde transverse ne se propage pas

dans les liquides, cf. section 3.1) à la température d'intérêt. La principale di�culté est de conserver

un bon couplage entre l'échantillon et le transducteur jusqu'aux plus basses températures. La colle a

un coe�cient de dilatation thermique di�érent de celui du transducteur et de manière plus critique de

celui de l'échantillon. Lors d'un cycle thermique des contraintes s'appliquent, il n'est pas rare qu'après

plusieurs cycles un collage casse et/ou que le signal ultrasonore se détériore. En pratique plusieurs

stratégies sont possibles pour maximiser ses chances d'avoir un collage (relativement) robuste :

� Utiliser une colle liquide à température ambiante (ou juste au dessus) qui se solidi�e à plus

basse température. Le but ici est de minimiser la plage de température sur laquelle les e�orts

s'appliquent et d'avoir un collage non permanent, pratique à retirer. De nombreuses solutions

existent, par exemple : Phenyl Salicylate (Salol), Phenyl Benzoate, graisse à vide,... 2

� Utiliser une colle très dure. L'idée est que la colle ne casse pas malgré les contractions ther-

miques. C'est cette stratégie que nous avons suivis pour les mesures de cette thèse. Nous avons

utilisé de l'époxy bicomposante de la marque UHU R©. Retirer le transducteur est moins pratique

que dans le cas précédent mais toujours possible en utilisant de l'acétone.

La couche de colle entre le transducteur et l'échantillon doit être la plus �ne et homogène possible.

Cela dans le but d'optimiser la qualité du couplage entre échantillon et transducteur. La �gure 2.5

montre l'in�uence de la colle dans la propagation de l'onde acoustique. Le transducteur, la couche de

colle et le matériau ont tous trois une impédance acoustique donnée. Il y a donc des probabilités de

ré�exions et de transmission �nies aux di�érentes interfaces. Comme mis en évidence sur la �gure 2.5

pour un même écho il y a une multitude de chemins di�érents possibles, plus ou moins longs. Cela

implique une déformation de la forme de l'écho et rend sa largeur temporelle plus importante que celle

du signal d'excitation 3. Pour minimiser ce problème il est important que l'impédance acoustique du

solide soit bien di�érente de celle de la colle et du transducteur et la couche de colle la plus �ne possible.

2. Et d'autres plus originales : Miel, et même "nose grease"...

3. C'est une des raisons pour laquelle la longueur minimale de propagation n'est pas 0.25 mm mais bien environ 1

mm pour pouvoir distinguer les échos entre eux.
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Figure 2.5 � Mise en évidence des e�ets d'impédances acoustiques �nies. Les di�érents éléments

sont similaires à la �gure 2.4. La rectangle gris représente la couche de colle. Les trois chemins rouge, vert et

bleu de l'onde acoustique représentent tous le premier écho. Le chemin rouge est le plus direct possible, le vert

contient une ré�exion supplémentaire dans le transducteur, le bleu deux ré�exions supplémentaires : une dans

le transducteur et une dans la couche de colle. Ces di�érents chemins correspondent à des temps di�érents, et

donc élargissent temporellement le premier écho.

2.2 Champs magnétiques intenses

La méthode Pulse-Echo tout juste décrite a l'immense avantage d'être compatible avec les environ-

nements des champs magnétiques intenses, statiques et pulsés. Cette section aborde ces environnements

nécessaires aux mesures de cette thèse. Nous décrirons en particulier les di�cultés et contraintes des

mesures en champs magnétiques pulsés. L'environnement des champs statiques, moins contraignant,

sera moins développé.

2.2.1 Champs pulsés du LNCMI-Toulouse

Lorsque l'on veut atteindre des champs magnétiques supérieurs à 45 T de manière non destructive

la seule solution possible est celle des champs pulsés. Cette technique permet d'atteindre des champs

de l'ordre de 100 T sur des impulsions de l'ordre de 100 ms avec une durée proche du champ maximal

beaucoup plus faible. L'utilisation d'une telle technique nécessite donc que la physique, et la mesure

expérimentale, se passent sur des échelles de temps plus petites que ∼ 1 ms.
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Figure 2.6 � Schéma de principe simpli�é de la production de champs pulsés au LNCMI-

Toulouse. La bobine de champ magnétique pulsé se trouve plongée dans de l'azote liquide (vagues bleues). Une

description de la méthode de production des champs pulsés se trouve dans le texte principal.

Production du champ magnétique

Toutes les mesures e�ectuées en champs pulsés présentées dans ce manuscrit ont été faites sur

les installations du LNCMI-Toulouse. Le principe de production est celui des champs magnétiques

pulsés dit "crowbar" [145]. Un schéma de principe simpli�é est proposé sur la �gure 2.6. Une source de

courant continue permet de charger un banc de condensateurs de capacité totale C ' 48 mF jusqu'à

une tension maximale de 24 kV. Plusieurs chargeurs sont disponibles, deux di�érents ont été utilisés

pour les mesures de ce manuscrit, un premier permettant d'emmagasiner 14 MJ d'énergie électrique, le

second 6 MJ. Une fois que le banc de condensateurs est chargé à la tension désirée, un signal optique est

envoyé à un thyristor ce qui permet aux condensateur de se décharger brusquement dans la bobine de

production du champ magnétique. Le champ magnétique produit durant la décharge est proportionnel

courant électrique, il est maximal à T/4, où T = 2π
√
LC est la période propre du circuit RLC. À ce

moment précis la tension aux bornes de la bobine UL = L dI/dT s'inverse, les diodes de puissance

"crowbar" commencent à conduire et court-circuitent les condensateurs. Le champ magnétique décroit

alors de manière exponentielle avec une constante de temps τ = L/R avec L l'inductance de la bobine

et R sa résistance.

Pour une décroissance lente (et donc une mesure de meilleure qualité) cette résistance doit être

la plus faible possible. C'est en partie pour cela que la bobine, principalement constitué d'un alliage

cuivre-argent, est plongé dans l'azote liquide. Une autre raison vient du fait qu'au cours d'un pulse de

champ magnétique la bobine se réchau�e à cause de l'e�et Joule, elle passe de 77 K avant le pulse à

' 300 K après. Les matériaux renforçants mécaniquement la bobine (stycast R© et �bre de Zylon) sont

conçus pour des températures < 400 K, il y a donc tout intérêt à commencer avec une bobine froide

55



0 2 0 4 0 6 0 8 0 1 0 0
0

2 0

4 0

6 0

8 0

1 0 0

1 4 + 6 M J  

 

 

ma
gn

eti
c f

ield
 (T

)

t i m e  ( m s )

1 4 M J  

Figure 2.7 � Champ magnétique en fonction du temps pour les deux types principaux de bo-

bine utilisés au LNCMI-T durant cette thèse. En noir l'allure du champ délivrée par une bobine 70 T

refroidissement rapide, en rouge pour une expérience 90 T. La "bobine 90 T" est en fait un assemblage de deux

bobines, chacune reliée à un générateur di�érent, synchronisés entre eux. Ces données sont extraites durant une

véritable expérience et non un test de la bobine. L'axe des abscisses est ajusté arbitrairement.

avant le tir. Ce renforcement mécanique est là pour empêcher la bobine d'exploser durant le pulse,

lorsqu'elle est soumise à des e�orts très importants à cause de la force de Lorentz.

Di�érents types de mesures e�ectuées

Principalement deux types de mesures ont été e�ectuées sur les bobines résistives du LNCMI-T.

Le premier type de mesure utilise les "bobines 70 T" à refroidissement rapide. Ces bobines ont en leur

sein des canaux permettant de laisser passer l'azote liquide pour un refroidissement rapide de la bobine

après le tir. En pratique il est possible de faire un pulse de champ magnétique, et donc une mesure,

toutes les heures avec une telle bobine, à un champ maximal utilisateur de 70 T. Le second type de

mesure utilise les "bobines 90 T" qui permettent donc d'atteindre des champs encore plus intenses,

avec l'inconvénient que ces bobines ne sont pas encore équipées de canaux à refroidissement rapide, il

y a donc un temps de latence entre deux tirs d'environ 2,5 h. Ces dernières sont en fait l'assemblage de

deux bobines, une interne et une externe. Chaque bobine est reliée à un banc de condensateur di�érent,

alimenté par un chargeur di�érent, le tout étant parfaitement synchronisé. L'allure du champ magné-

tique délivrée par ces deux types de bobines est présentée sur la �gure 2.7. On peut clairement y voir
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que la durée d'impulsion et le temps passé à fort champ est bien plus important avec la bobine 70 T.

Si la physique ne nécessite pas B > 70 T il est donc bien plus confortable de travailler avec cette bobine.

Mesure du champ magnétique

Un ingrédient essentiel d'une mesure en champ magnétique pulsé est la détermination du champ

magnétique, à l'emplacement de l'échantillon, durant le pulse. Pour connaître cela nous avons utilisé la

méthode classique : la bobine "pick-up". Une bobine de N spires (en pratique N ∼ 10) de surface S est

placée à une distance connue de l'échantillon, les spires étant perpendiculaires au champ magnétique.

Durant le pulse le champ magnétique induit une tension aux bornes de la bobine, égale à la force

électromotrice e. C'est la loi de l'induction de Faraday :

e = −dφ/dt = −N × S × dB/dt (2.9)

Avec φ le �ux et B l'induction magnétique. En intégrant la tension aux bornes de la bobine on remonte

donc directement à l'allure du champ magnétique B(t). Cette technique nécessite une calibration de

la bobine pick-up pour connaître son facteur géométrique N × S.

Précautions nécessaires

Plusieurs précautions sont à prendre lors d'une mesure en champ magnétique pulsé :

� Tout d'abord le principe de mesure par une bobine "pick-up" nous met en garde. Lors d'un pulse

une tension induite apparaît aux bornes de toute boucle conductrice perpendiculaire au champ

magnétique. Ces tensions induites sont sources de bruit électrique sur la mesure. En pratique

tous les �ls sur la canne de mesure sont donc torsadés �nement a�n que chaque tension induite

sur une boucle s'annule avec la suivante.

� Ensuite un champ magnétique variable induit des courants de Foucault dans un matériau

conducteur. Ces courants provoquent un échau�ement par e�et Joule et sont donc à pros-

crire pour toute mesure à basse température. La seule manière de s'en a�ranchir est de bannir

tout matériau conducteur sur la canne expérimentale (du moins à proximité de l'échantillon).

Di�cultés inhérentes

Malgré toutes les précautions possibles il reste des di�cultés inhérentes aux mesures en champs

magnétiques pulsés :
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� Le temps disponible pour la mesure est court. La durée totale du pulse est de plusieurs centaines

de millisecondes, ce qui peut paraître assez confortable mais le dB/dt a une forte dépendance

au cours du pulse (voir �gure 2.7). La situation la plus critique est celle d'une mesure 90 T

lorsque la bobine interne (responsable du pic �n sur la �gure 2.7) entre en jeu, c'est à dire

lorsque B ' 35 T. Le dB/dt est alors maximal et la di�érence de champ magnétique entre

deux points expérimentaux consécutifs l'est également. Sur les mesures 90 T en champs pulsés

présentées dans ce manuscrit on acquiert généralement à une fréquence de f ∼ 70 KHz, soit un

point expérimental toutes les ∼ 15 µs. On en déduit que l'écart de champ entre deux points

expérimentaux consécutifs est alors de l'ordre de 0.6 T. Cette valeur rend tout moyennage

pratiquement impossible, surtout si le signal a alors une forte dépendance en champ, i.e. la

physique est autour 35 T.

� Pour atteindre des champs toujours plus intenses il est nécessaire de se restreindre à des bobines

de diamètres limités. L'environnement disponible au �nal pour l'expérimentateur sur sa canne

de mesure, donc après insertion du cryostat hélium dans la bobine, est très restreint. Cette

contrainte est bien plus importante lors des mesures 90 T que 70 T. Tout les détails sont alors

déterminants, notamment la taille des échantillons. Pour une expérience d'ultrasons sur une

bobine 90 T la taille disponible pour l'échantillon est d'environ 8 mm× 1.5 mm× 3 mm.

� En�n le dernier point abordé ici est celui des vibrations mécaniques produites lors d'un pulse.

Ces vibrations induisent du bruit sur les mesures. Pour s'en a�ranchir on essaie au maximum

de découpler le cryostat hélium, qui contient la canne de mesure, du cryostat azote, qui contient

la bobine. On ne peut toutefois au mieux que réduire ces vibrations.

2.2.2 Champs statiques du LNCMI-Grenoble

Un certain nombre de mesures présentées dans la suite de ce manuscrit utilisent les champs ma-

gnétiques intenses statiques du LNCMI-G. Bien que la production des ces champs statiques est plus

exigeante en terme d'infrastructure nous allons voir que d'un point vue expérimental c'est un environ-

nement moins contraignant.

Production

On produit des champs magnétiques de manière statique en utilisant des bobines résistives et/ou

supraconductrices. En utilisant un assemblage de bobines supraconductrice et résistive on peut aujour-

d'hui atteindre 45 T (bobine hybrique du National High Magnetic Field Laboratory de Tallahassee,
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Figure 2.8 � Caisse contenant un aimant résistif du LNCMI-G. Un blindage épais de 10 cm en acier

inoxydable permet de résister aux e�orts mécaniques très importants dus à la force de Lorentz qui s'exercent

sur l'aimant.

États Unis). Jusqu'à B ' 37 T il est possible d'utiliser des bobines purement résistives.

C'est cela qui est utilisé au LNCMI de Grenoble, et a été employé pour les mesures en champs

magnétiques statiques B > 20 T de ce manuscrit. La production de champs statiques est bien plus

coûteuse que celle des champs pulsés : elle demande plus d'infrastructures et consomme bien plus d'élec-

tricité. Au LNCMI-G les électro-aimants reposent sur deux technologies : les "bitters" et les "hélices".

Pour produire ces champs magnétiques statiques très intenses il est nécessaire d'envoyer des courants

de l'ordre de 20 000 Ampères dans les bobines. Comme pour les bobines de champs pulsés cela produit

des e�orts mécaniques très intenses, mais d'un tout autre ordre de grandeur. Il y a donc un e�ort de

conception et de réalisation très important pour limiter ces e�orts et les gérer au mieux. Cela nécessite

en particulier d'enfermer les aimants dans de grandes caisses conçus pour résister à de telles forces (voir

�gure 2.8). Une autre di�culté majeure est l'e�et Joule colossal qu'engendre ce courant électrique. Les

aimants, bitters et polyhélices, sont donc refroidis en permanence par de l'eau 4 envoyé à des débits de

l'ordre de 1000 m3/h, qui passe par des petits canaux dans les aimants. Pour un tel débit l'eau arrive à

des pressions de l'ordre de 200 Bars. L'eau (plus) chaude à la sortie du circuit hydraulique est rejetée

dans une rivière voisine.

Un autre aspect est la puissance électrique nécessaire pour atteindre de tels courants. Les aimants

4. Déminéralisé pour éviter les courts-circuits.
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sont alimentés avec une puissance maximale de 24 MW. Le courant alternatif fourni par EDF est

converti en courant continu par l'intermédiaire de 4 convertisseurs AC/DC de 6 MW chacun.

Précautions et di�cultés

Les di�cultés liées aux champs statiques sont essentiellement les mêmes que pour les champs pulsés,

mais moins critiques. Le dB/dt étant moins important, mais bien présent (lors des rampes en champ

magnétique), il est toujours nécessaire de torsader tous les �ls de mesures a�n d'éviter les tensions in-

duites. Les courants de Foucault sont aussi moins importants. La di�culté liée au temps d'acquisition

du signal n'existe plus, mais celle du diamètre restreint est toujours présente. Le diamètre disponible

à température ambiante (sans cryostat, etc.) et pour une mesure à 35 T au LNCMI-G est de 34 mm.

Comme en champs pulsés des vibrations mécaniques existent, ici dues aux fonctionnement des pompes

hydrauliques, qui peuvent provoquer, dans une moindre mesure, un bruit sur la mesure. Une dernière

di�culté, nouvelle par rapport aux mesures en champs pulsés, provient du coût de l'électricité. Au

LNCMI-G les mesures en champs résistifs intenses sont réalisées de nuit, a�n de réduire la facture

électrique dont le coût est prohibitif en heures pleines.

2.3 Résumé du chapitre

Dans ce chapitre nous avons décrit les éléments très spéci�ques aux mesures présentées dans ce

manuscrit : la méthode Pulse-Echo en ultrasons et les champs magnétique intenses.

La méthode expérimentale permet d'acquérir deux quantités : vitesse et atténuation du son dans

un solide. Cette méthode permet d'obtenir des valeurs relatives avec une grande précision mais n'est

pas conçue pour une mesure absolue. C'est une technique qui nécessite un grand e�ort de préparation

des échantillons, un grand nombre d'étapes critiques sont nécessaires avant toute mesure : orientation,

découpe, polissage et collage.

Cette technique est parfaitement compatible avec les champs magnétiques intenses statiques mais

également pulsés. Ces environnements extrêmes entrainent un certain nombre de contraintes, de ma-

nière plus critique pour les champs pulsés. L'espace disponible pour l'échantillon est restreint, les cannes

de mesures sont conçues pour ne pas sou�rir des courants de Foucaults et des tensions induites par les

champs intenses.
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Chapitre 3

Éléments théoriques sur la vitesse et

l'attenuation du son dans les solides

Ce chapitre a pour objectif de donner tous les éléments nécessaires à la compréhension et l'in-

terprétation des données présentées dans la suite de ce manuscrit. Les di�érentes sections vont donc

présenter des résultats théoriques de calculs de vitesse et d'atténuation du son dans les solides.

La première section va tout d'abord permettre de comprendre ce qu'est une constante élastique, on

y abordera les bases de la théorie élastique des solides. Ensuite seront décrites les variations normales

en température attendues pour les constantes élastiques et l'atténuation du son, i.e. en l'absence de

transitions de phases. Pour aller au delà de cette variation normale l'impact d'une transition de phase

du second ordre sur les constantes élastiques sera abordée dans le cadre du modèle de Landau. Comme

les mesures présentées dans ce manuscrit concernent des supraconducteurs de type II on décrira ensuite

l'in�uence des vortex aussi bien sur la vitesse que l'atténuation du son. Dans les métaux plus conven-

tionnels l'e�et du champ magnétique est bien décrit par l'e�et Alpher-Rubin qui sera alors discuté a�n

notamment de modéliser les données obtenues dans l'état normal, non supraconducteur. Pour terminer

on dé�nira un modèle de vitesse et atténuation du son dans les verres de spins classiques, il se montrera

utile pour décrire les mesures ultrasons dans LSCO.

3.1 Bases de la théorie élastique des solides

Nous allons commencer par les bases de la théorie élastique des solides, i.e. l'étude de la propaga-

tion d'une onde acoustique dans un solide dans la limite des faibles déformations. Une description plus

complète du sujet est donnée dans [146], de bonnes introductions se trouvent dans [143] et [147].
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Figure 3.1 � Éléments de volume in�nitésimal (dx, dy, dz) solide. Le repère en bleu est orthogonal.

Les σij indiquent les di�érents élements du tenseur de contraintes (voir texte). Les contraintes appliquées sur

les plans perpendiculaires à l'axe y sont omises pour la clarté du schéma.

3.1.1 Dé�nitions et loi de Hooke généralisée

Dans les �uides une onde acoustique ne peut qu'être longitudinale, elle provoque une modulation

de la densité volumique. Un solide, lui, peut également transmettre une onde acoustique longitudinale.

Néanmoins il se distingue du �uide par sa rigidité, qui permet la transmission d'une onde transverse.

Une onde purement transverse ne change pas le volume du solide, ne module pas sa densité mais change

sa forme.

Considérons l'élément de volume in�nitésimal (dx, dy, dz) solide de la �gure 3.1. En toute généralité

cet élement de volume peut-être soumis à une force ~F par unité de volume, la gravité par exemple.

Il est également contenu dans un environnement. Les éléments de solide qui l'entoure peuvent exercer

sur ce dernier des contraintes, i.e. des forces par unité de surface. Sur chaque surface de notre volume

in�nitésimal on peut donc dé�nir des contraintes. Dans le cas d'un �uide la contrainte d'une surface

ne pourrait qu'être perpendiculaire à celle-ci. Ici avec notre solide on peut dé�nir trois contraintes par

surface, chacune dirigée selon un des trois axes de notre repère (xyz). Les contraintes du type σii sont
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Figure 3.2 � Déplacement périodique dans le cas d'une chaine 1D. Au repos les ions sont espacés

de a, une onde acoustique provoque un déplacement de leur position d'équilibre. Haut : Onde transverse, la

polarisation de l'onde est perpendiculaire à sa propagation. Bas : Onde longitudinale, la polarisation de l'onde

est parallèle à sa propagation.

dé�nies telles que lorsque positives elles provoquent une extension du solide 1. On note ~r le vecteur

position :

~r = (x, y, z) (3.1)

σij est la contrainte exercée sur la surface perpendiculaire à l'axe ri dans la direction donnée par rj .

Le tenseur σij qui contient 9 éléments est le tenseur des contraintes du solide. Comme le solide n'est

pas en rotation ce nombre se réduit à 6, le tenseur devient symétrique σij=σji.

Appliquons maintenant la seconde loi de Newton sur le volume in�nitésimal. On obtient 2 selon

l'axe j :

Fj +
∑
i

∂σij
∂ri

= ρ
∂2uj
∂t2

(3.2)

Fj est la composante j de la force par unité de volume ~F précédemment dé�nie. uj est la composante

j d'un champ de vecteurs ~u(~r) qui indique le déplacement d'un élément de volume du solide. ρ est la

densité volumique du solide en question.

Avant de continuer revenons quelques instants sur la dé�nition de ~u(~r). Si cette grandeur ne dépend

pas de la position on a une simple translation du solide, et aucune onde acoustique dans le solide. Dans le

cas d'un solide cristallin les positions des ions sont discrètes, périodiques, et ~u(~r) donne le déplacement

de ces ions par rapport à leur position d'équilibre. Si ce déplacement est modulé périodiquement on

1. Une pression sur le solide hydrostatique est donc P = −
∑

ij σijδij , avec δ le symbole de Kronecker.

2. Pour les étapes de calculs voir par exemple [146].
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parle d'onde acoustique. Sur la �gure 3.2 on montre le cas simple d'une chaine 1D. Si ~u(~r) est selon

la direction de propagation (ici la direction de la chaine) on parlera d'onde longitudinale, si ~u(~r) y est

perpendiculaire d'onde transverse. On sait donc maintenant en particulier que pour avoir une onde

acoustique au coeur du solide il faut impérativement que le déplacement dépende de la position dans

le solide. On dé�nit donc la déformation comme étant :

εij =
1

2

(
∂uj
∂ri

+
∂ui
∂rj

)
+O(2) (3.3)

Les εij forment donc un tenseur symétrique εij = εji, avec 6 éléments distincts. La déformation est donc

une grandeur sans unité. À faible déformation et dans la limite élastique 3, déformations et contraintes

sont reliées par la loi de Hooke généralisée :

σij =
∑
kl

cijklεkl (3.4)

On peut également inverser la relation,

εij =
∑
kl

sijklσkl (3.5)

Les coe�cients cijkl et sijkl forment respectivement les tenseurs des constantes élastiques et de

compliances du solide : C et S. Les deux sont simplement reliés par C = S−1. La relation 3.4 est

très similaire à la force de rappel d'un ressort ”F = −kx” 4. Si on poursuit l'analogie avec le ressort

cijkl a le rôle de constante de raideur du solide. Le tenseur de constantes élastiques contient à priori

34 = 81 éléments distincts, homogènes à une pression, typiquement de l'ordre d'une centaine de GPa.

Comme le tenseur des contraintes et celui des déformations sont tous deux symétriques, et avec d'autres

arguments simples, on montre que le tenseur des constantes élastiques suit des règles de commutations :

cijkl = cjikl, cijkl = cijlk, cijkl = cklij

Il n'y a donc en pratique que seulement 21 termes distincts. Dans la suite on utilisera les notations de

Voigt qui permettent d'alléger cette relation :

σ11 = σ1, σ22 = σ2, σ33 = σ3,

σ23 = σ32 = σ4, σ31 = σ13 = σ5, σ12 = σ21 = σ6,

et,

ε11 = ε1, ε22 = ε2, ε33 = ε3,

ε23 = ε32 =
1

2
ε4, ε31 = ε13 =

1

2
ε5, ε12 = ε21 =

1

2
ε6,

3. En pratique on sort généralement de la limite élastique avant celle des faibles déformations.

4. Ici la force est proportionnelle à un déplacement, pas une déformation.
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Les coe�cients 1
2 sont là pour éviter de compter deux fois les termes diagonaux. Les termes de 1

à 3 correspondent à des compressions, ceux de 4 à 6 à du cisaillement. Par exemple un changement

du volume V du solide est uniquement relié aux termes 1 à 3 : (dV/V ) = ε1 + ε2 + ε3 = div(ε). Cette

notation abaisse le rang du tenseur mais augmente sa dimension de 3 à 6. La loi de Hooke généralisée

réécrite avec ces notations est :

σm =
∑
n

cmnεn (3.6)

Avec cmn = cnm. Les termes diagonaux du type cii correspondent à des modes élastiques purement

longitudinaux, les termes hors diagonale cij (i 6= j) à des modes purement transverses.

3.1.2 Tenseur des constantes élastiques pour quelques symétries

Nous avons vu qu'en théorie le tenseur des constantes élastiques contient 21 termes distincts.

Néanmoins la dé�nition des contraintes et déformations dépend des axes du repère choisi. Si un axe

cristallin donné possède une rotation (2π/n) alors les déformations et contraintes sont également in-

altérées par cette rotation. Il en va bien sûr de même pour les constantes élastiques. En pratique la

symétrie cristalline abaisse donc le nombre de termes distincts et en annule certains. Deux symétries

sont particulièrement importantes pour la suite.

Tout d'abord la symétrie orthorhombique qui correspond à YBCO ou bien LSCO à assez basse tem-

pérature et dopage. Cette symétrie possède des axes de rotations (2π/3) selon les trois axes principaux.

En conséquence il n'y a plus que 9 constantes élastiques indépendantes :

corthoij =



c11 c12 c13 0 0 0

c12 c22 c23 0 0 0

c13 c23 c33 0 0 0

0 0 0 c44 0 0

0 0 0 0 c55 0

0 0 0 0 0 c66


(3.7)

Le deuxième cas qui nous intéresse tout particulièrement est celui de la symétrie tétragonale qui

correspond à LSCO à assez haute température et/ou dopage. Ce système est plus symétrique que

le précédent, et peut se déduire de ce dernier en considérant que maintenant nous avons deux axes

équivalents. Pour un système tétragonale il n'y a plus que 6 constantes élastiques indépendantes :
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ctetraij =



c11 c12 c13 0 0 0

c12 c11 c13 0 0 0

c13 c13 c33 0 0 0

0 0 0 c44 0 0

0 0 0 0 c44 0

0 0 0 0 0 c66


(3.8)

Dans des systèmes encore plus symétriques le nombre de constantes élastiques distinctes chute.

Pour un système cubique qui contient 3 axes de rotations (2π/4) on a seulement trois constantes élas-

tiques distinctes. Finalement dans le cas d'un solide parfaitement isotrope il n'y a plus que 2 constantes

élastiques, ce sont les constantes de Lamé λ et µ.

3.1.3 Dérivation de l'équation d'onde

Remplacer l'équation 3.6 dans 3.2, en considérant une propagation libre (i.e. ~F = ~0), donne l'équa-

tion d'onde du solide : ∑
jkl

cijkl
∂2ul
∂rj∂rk

= ρ
∂2ui
∂t2

(3.9)

Les solutions de cette équation sont du type,

~u(~r, t) = u0e
i(ωt−~k.~r)ê (3.10)

Ce sont bien des ondes acoustiques, avec une polarisation donnée par le vecteur unitaire ê, une propa-

gation par ~k et une amplitude par u0. Remplacer 3.10 dans 3.9 donne :∑
jkl

(cijklkjkk) el = ρω2ei (3.11)

En factorisant la relation 3.11 on arrive à une équation aux valeurs propres,∑
jkl

(
cijklkjkk − ρω2δil

)
el = 0 (3.12)

Cette dernière relation est très importante car elle montre le lien entre vitesse du son d'un mode

acoustique (ijkl) donné (notée ici simplement v) et la constante élastique cijkl correspondante :

cijkl = ρv2 (3.13)

Ce n'est pas directement v qui nous intéresse mais plutôt sa variation relative ∆v/v. On a, en consi-

dérant que la densité du solide est constante, que :

∆cijkl
cijkl

= 2
∆v

v
(3.14)
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Cela fait le lien entre la section 2.1.1 qui montre comment mesurer la variation relative de vitesse

ultrasonore et ce chapitre qui aborde les constantes élastiques des solides.

L'équation 3.12, pour une direction de propagation donnée, admet 3 solutions qui représentent

chacune un mode propre de vibration du cristal. Les vecteurs propres donnent la polarisation de l'onde

acoustique. Ils sont orthogonaux entre eux, un seul correspond à une onde longitudinale, les deux

autres à des ondes transverses. Les valeurs propres indiquent la vitesse de l'onde, i.e. la vitesse du son.

La version quanti�ée de cette équation a pour solution les bandes de dispersions des phonons dans

l'approximation harmonique 5.

3.1.4 Et l'atténuation alors ?

Jusqu'à présent la discussion a omis l'atténuation. L'amplitude de l'onde acoustique est exponen-

tiellement décroissante durant sa propagation dans le solide. Une manière d'adapter la solution 3.10

est d'introduire un vecteur d'onde complexe,

~k.~r → ~k.~r +
1

2
αk̂.~r (3.15)

Le facteur 1/2 vient du fait que l'atténuation est dé�nie comme étant une perte d'énergie de l'onde, et

non directement d'amplitude. L'équation 3.10 devient :

~u(~r, t) = u0e
−1/2αk̂.~rei(ωt−

~k.~r)ê (3.16)

Pour obtenir autre chose que α = 0 il est nécessaire d'introduire un terme d'amortissement dans l'équa-

tion d'onde 3.9. Sous un certain nombre d'hypothèses décrites dans [143] et les références données, on

peut alors directement calculer l'atténuation grâce à la partie complexe de ce terme d'amortissement.

Puisque ce n'est pas ce type de calcul d'atténuation qui sera utile pour interpréter les données présen-

tées dans ce manuscrit la discussion s'arrête ici. Le lecteur intéressé peut se référer à [143].

3.2 Variation normale du réseau cristallin

L'objet de cette partie est de décrire la composante normale attendue lorsque l'on mesure atté-

nuation et constante élastique dans un métal. Dans le cas des constantes élastiques nous verrons que

la distinction métal/isolant n'a pas lieu d'être. Par composante normale l'on entend ici la variation

due uniquement au réseau cristallin, en l'absence de transitions de phases (par exemple une transition

structurale). Ce travail permettra par la suite d'extraire des mesures la composante électronique de la

5. Ici on ne trouve que les trois bandes acoustiques, i.e. ω = 0 pour k = 0.
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Figure 3.3 � Schéma de la variation classique de l'atténuation du son dans un métal, reproduit

d'après la référence [146]. Pour T & 20 K l'atténuation est dominée par l'interaction entre l'onde acoustique et

les dislocations du cristal, qui ont un comportement activé. Pour T . 20 K l'interaction de l'onde acoustique

avec les électrons libres est prédominante, l'atténuation augmente alors comme la conductivité électronique. La

composante électronique est perdue dans le cas d'une transition supraconductrice conventionnelle.

vitesse et l'atténuation ultrasonore qui est le sujet des mesures e�ectuées.

3.2.1 Atténuation

La variation typique de l'atténuation est présentée schématiquement sur la �gure 3.3. À haute

température l'atténuation est principalement due aux dislocations du cristal. Ces dislocations sont des

imperfections du réseau cristallins qui s'étendent sur des distances de plusieurs centaines d'atomes.

Elles peuvent être au niveau des joints de grains dans le cas des polycristaux ou bien sous forme de

boucles autour des impuretés. À su�samment basse température, typiquement en dessous de 20 K, ces

dislocations reposent dans la con�guration de plus basse énergie et l'atténuation qui en résulte est indé-

pendante de la température [148]. À plus haute température l'énergie thermique permet de déplacer les

dislocations, il en résulte des phénomènes de relaxations 6. Pour des températures encore supérieures le

comportement est di�érent et contient, notamment, une composante exponentielle activée, où l'énergie

d'activation est liée à l'énergie de liaison des impuretés.

À su�samment basse température, typiquement en dessous de 20 K, l'atténuation ultrasonore est

due uniquement aux électrons de conduction. Les calculs de cette contribution sont à classer en deux

6. Et donc une atténuation qui présente un pic en fréquence et température
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Figure 3.4 � Attenuation ultrasonore de Sn à basse température, �gure reproduite depuis [149].

Un modèle d'électrons libres sans interactions décrit relativement bien l'atténuation à basse température. Au

delà d'environ T = 10 K le mouvement thermique des dislocations provoque une déviation de la composante

électronique.

classes principales : les calculs dans la limite hydrodynamique et ceux dans la limite quantique. Dans

la limite hydrodynamique, la plus adaptée ici, on considère qu'il y a un nombre très conséquent de

collisions entre phonons et électrons sur une longueur d'onde acoustique, i.e. ql � 1. Avec l le libre

parcours moyen des électrons de conductions et q = 2π/λ 7 le vecteur d'onde acoustique. On peut alors

considérer les électrons de conduction comme un �uide visqueux. Dans les cuprates on ne sort pas de

cette limite à moins d'utiliser des fréquences de l'ordre du térahertz. La viscosité est ici la viscosité

dynamique dé�nie comme la constante de proportionnalité qui relie contrainte et dérivée temporelle

de la déformation. De manière similaire à l'équation 3.4 on a donc :

σij =
∑
kl

ηijkl
∂εkl
∂t

(3.17)

Des calculs simples sont possibles dans un modèle d'électrons libres sans interactions. W. P. Mason a

montré que [149] :

αL =
ω2

6ρv3
L

NmlvF (3.18)

αT =
ω2

8ρv3
T

NmlvF (3.19)

Ici αL et αT sont respectivements l'atténuation longitudinale et transverse, exprimées en [nepers/cm] 8.

N est le nombre d'électrons de conduction, m leur masse, l le libre parcours moyen, vF la vitesse de

7. λ ' 50µm pour une onde acoustique de fréquence 100MHz dans un solide.

8. 1 [Neper/cm] = 1/8.69 [dB/cm]
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Fermi, vL et vT les vitesses d'ondes longitudinales et transverses respectivement. Ce modèle très simple

permet néanmoins de reproduire de manière satisfaisante les observations faites dans les métaux, un

exemple est donnée pour Sn sur la �gure 3.4. Dans les deux formules ci-dessus seul l a une dépen-

dance en température lorsque celle-ci est faible. Cela indique qu'à basse température l'atténuation

varie comme la conductivité électrique σ. On peut également remarquer la variation en ω2 de l'atté-

nuation.

3.2.2 Constantes élastiques

Les constantes élastiques ont également un comportement classique en l'absence de transitions de

phases. Ce comportement est aussi bien valable pour un métal que pour un isolant. Dans un solide

cristallin les atomes sont régulièrement espacés d'une distance qui correspond au minimum du po-

tentiel anharmonique. Une contrainte, tout comme l'agitation thermique, permet de faire varier cette

distance d'équilibre entre atomes, de se déplacer légèrement hors du minimum du potentiel anharmo-

nique. À mesure que la température diminue, que l'énergie thermique décroit, la distance d'équilibre

inter-atomique est de mieux en mieux dé�nie, le réseau cristallin de plus en plus rigide. Cela signi�e

que lorsque l'on baisse la température d'un solide il faut une contrainte de plus en plus importante pour

produire une même déformation, i.e. les constantes élastiques (et donc la vitesse du son) augmentent.

C'est e�ectivement ce qui est observé expérimentalement dans n'importe quel solide, dès lors que

d'autres phénomènes 9 ne viennent s'ajouter. Pour pouvoir retrouver par le calcul cette variation il est

nécessaire de prendre en compte l'anharmonicité du réseau, l'interaction phonon-phonon. D'après les

calculs dans la limite quasi-harmonique [142] on s'attend à une variation linéaire, cij ∝ −T , à haute

température, une autre en −T 4 à basse température et une saturation proche de T = 0 K. En pratique

ces calculs sont peu utiles pour extraire la composante normale de la variation des constantes élastiques.

Pour extraire cette composante il est courant d'ajuster une courbe empirique sur la dépendance en

température de la vitesse du son. Cet ajustement doit être réalisé sur une gamme de température où

aucune anomalie n'est observée. On trouve essentiellement deux types de courbes d'ajustement dans

la littérature. La première est un polynôme purement empirique (pour un exemple dans LSCO voir

par exemple [150]). La seconde est donnée par Y. P. Varshni [151] :

c0(T ) = a− b

ec/T + 1
(3.20)

Dans la formule 3.20 a, b et c sont des paramètres ajustables. Cette formule reproduit bien la variation

normale des constantes élastiques dans un grand nombre de composés métalliques et isolants. Elle a

9. Par exemple des relaxations ou transitions de phases de nature électronique, structurales, magnétiques...
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Figure 3.5 � Variation relative de la vitesse du son due uniquement au réseau cristallin, pour

T < 150 K. La ligne pleine bleue correspond à des données expérimentales sur un échantillon de LSCO, p = 0.122,

dans le mode acoustique c44. La ligne noire pointillée est un ajustement avec la formule 3.20. Les paramètres

libres sont ici : a ' 6.4× 10−3, b ' 1.4× 10−2, c ' 174 K.

également une justi�cation théorique puisqu'elle peut être dérivée en utilisant un modèle de Einstein où

les atomes sont des oscillateurs harmoniques vibrant à une même fréquence. La �gure 3.5 montre que

dans le cas de LSCO cette formule reproduit bien les mesures expérimentales lorsque aucune anomalie

structurale ou électronique n'est observée.

3.3 Théorie de Landau pour les ultrasons

Maintenant que nous connaissons la variation normale de l'atténuation et des constantes élas-

tiques il est nécessaire d'aller au delà. Cette section va permettre de comprendre le comportement des

constantes élastiques dans le cas d'une transition de phase du second ordre, en particulier celui de la

transition supraconductrice. On va pour cela tirer partie de la nature thermodynamique des constantes

élastiques en utilisant la description des transitions de phases de Lev Landau. L'atténuation, elle, est

une grandeur de transport, hors équilibre, et nous n'en parlerons donc pas dans cette partie.

Un système physique, à l'équilibre thermodynamique, se trouve toujours dans l'état de plus basse
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énergie. Cet état de plus basse énergie se caractérise par un minimum de l'énergie libre, F . Pour

minimiser cette dernière un système physique peut briser spontanément une symétrie. On entre alors

dans une nouvelle phase, plus ordonnée, caractérisée par un paramètre d'ordre Q. En présence d'une

déformation εΓ, où Γ est un indice de symétrie, l'énergie libre se développe en toute généralité selon :

F = F0 +
∑
n

α2nQ
2n +

∑
kl

βklε
k
ΓQ

l +
∑
n

γ2n(∇Q)2n (3.21)

Le premier terme F0 correspond ici aux termes d'énergies libres qui ne sont pas couplés au paramètre

d'ordre Q. Il contient notamment un terme élastique 1/2c0ε
2
Γ, où c0 est la constante élastique du ré-

seau cristallin de la section 3.2.2. Le second terme est un terme classique qui, en l'absence de couplage

déformation-paramètre d'ordre, doit être négatif pour que spontanément le système choisisse de briser

une symétrie. Le troisième terme renseigne sur les couplages possibles entre le paramètre d'ordre et

la déformation. La déformation εΓ a une symétrie particulière et correspond à l'onde acoustique qui

se propage dans le solide. Chacun des coe�cients α2n, βkl et γ2n est nul si le terme associé n'est pas

autorisé par symétrie. En particulier, pour avoir βkl 6= 0, le produit εkΓQ
l doit être scalaire. Le dernier

terme rend compte des �uctuations spatiales du paramètre d'ordre, et n'est donc important que pour

une transition de phase du premier ordre. Nous allons donc négliger ce dernier terme dans la suite. Par

souci d'allégement des notations l'indice Γ de symétrie sera aussi omis.

Dans cette partie on va considérer que le paramètre d'ordre suit instantanément la déformation.

Cette approximation est valide lorsque le taux de relaxation τ du paramètre d'ordre est faible devant

le temps de caractéristique de la déformation ω−1, i.e. ωτ � 1. Lorsque cette approximation n'est plus

valide des e�ets de relaxations peuvent apparaître. Ces derniers peuvent être bien-sûr important pour

l'atténuation, mais également pour la vitesse du son. Des e�ets de relaxations apparaissent notamment

lorsque les ultrasons sont mesurés dans des verres de spins, ce sera l'objet de la section 3.6.

3.3.1 Couplage bilinéaire

Commençons par étudier le couplage le plus simple possible entre paramètre d'ordre et déforma-

tion : le couplage bilinéaire gεQ. Ce couplage est important pour l'interprétation des données présentées

dans les chapitres 5 et 6 de ce manuscrit. Ce cas est traité dans [142, 152], et de manière très claire

dans la thèse [153].

L'énergie libre étudiée ici se réduit simplement à :

F = F0 +
1

2
c0ε

2 +
a(T )

2
Q2 +

b

4
Q4 − gεQ (3.22)
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Le terme d'énergie élastique 1/2c0ε
2 a été sorti de F0 par clarté. Le coe�cient a dépend de la

température : a(T ) = a0(T − T0) avec a0 > 0. Ce paramètre est l'inverse de la susceptibilité associée

à cette transition de phase : a(T ) = (χQ)−1. T0 est la température critique de la transition de phase

associée au paramètre d'ordre Q. χQ et T0 sont des caractéristiques du système en l'absence de couplage

paramètre d'ordre-déformation (i.e. lorsque g = 0). Si Q est un paramètre d'ordre électronique alors

g est le couplage électron-phonon. b est indépendant de la température, dans la suite b > 0, ce qui

correspond à une transition de phase continue.

À l'équilibre thermodynamique on a
∂F

∂ε
=
∂F

∂Q
= 0. On peut en déduire que :

ε =
g

c0
Q (3.23)(

χ−1
Q − g

2/c0

)
Q+ bQ3 = 0 (3.24)

D'après 3.23 la déformation et le paramètre d'ordre sont directement proportionnels, c'est un ré-

sultat spéci�que à ce couplage simple. D'après 3.24 on peut dé�nir une susceptibilité renormalisée par

g [153] :

χ̃Q =
(
χ−1
Q − g

2/c0

)−1
(3.25)

χ̃Q diverge pour T̃0 = T0 + g2/(a0c0) dé�nissant la température de transition renormalisée par le

couplage g. Cette température est toujours supérieure à T0, le couplage paramètre d'ordre - déformation

augmente la température de transition. De l'équation 3.24 on peut aussi déduire le comportement du

paramètre d'ordre au dessus et en dessous de T̃0 :

Q = 0, T > T̃0 (3.26)

Q2 =
χ̃Q
−1

b
, T < T̃0 (3.27)

En toute généralité la constante élastique c est reliée à la dérivée seconde de l'énergie libre par

rapport à la déformation ε [154]. Cela peut être déduit de la formule 3.4 en se rappelant que déformation

et contrainte sont des grandeurs thermodynamiques conjuguées :

c =
d2F

dε2
=
∂2F

∂ε2
−
(
∂2F

∂ε∂Q

)2(
∂2F

∂Q2

)−1

(3.28)

Cette formule peut être généralisée dans le cas d'une coexistence de plusieurs paramètres d'ordres.

Dans le cas présent on obtient avec l'expansion 3.22 et la dépendance du paramètre d'ordre 3.26 et

3.27 :
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c = c0 − g2χQ, T > T̃0 (3.29)

c = c0 −
g2

3g2/c0 − 2χ−1
Q

, T < T̃0 (3.30)

Figure 3.6 � Schéma d'une transition thermodynamique avec couplage bilinéaire déformation-

paramètre d'ordre. En vert la dépendance en température au dessus de la température critique renormalisée

par g, en bleue en dessous. Figure adaptée d'après la thèse [153]. Gauche : La dépendance en température

de la constante élastique c montre un ramollissement complet à T = T̃0. Le mode élastique associé est le

mode mou de la transition. Pour T > T̃0 (trait vert plein) c est directement proportionnel à la susceptibilité non

renormalisée χQ.Droite : La susceptibilité χQ qui diverge à T0 est renormalisée par le couplage électron-phonon

et diverge à une température T̃0 > T0, dé�nissant une température de transition renormalisée.

La dépendance en température schématique du paramètre d'ordre et celles des susceptibilités χQ

et χ̃Q sont présentées sur la �gure 3.6. Un ramollissement complet du réseau se produit dans la phase

désordonnée, la constante élastique suit alors l'opposé de la susceptibilité χQ. Pour T < T̃0 le réseau

durcit à nouveau pour retrouver la valeur c0 lorsque (éventuellement) la susceptibilité χQ redevient

nulle. Si Q est un paramètre d'ordre électronique alors se pose la question de la nature d'une telle tran-

sition. Si c'est la susceptibilité électronique qui est l'origine du ramollissement complet de la constante

élastique c alors on a une transition électronique, dans le cas inverse on a une transition structurale.

Ce type de couplage a été largement discuté par A. Böhmer dans le cas des pnictides pour expliquer

la transition nématique vue dans ces composés [153].

3.3.2 Transition supraconductrice

Pour une onde longitudinale et un paramètre d'ordre complexe le cas précédent du couplage bili-

néaire n'est pas autorisé. Le terme de couplage doit être scalaire, un paramètre d'ordre complexe doit
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donc forcément être de puissance paire. D'autres couplages sont possibles et observés expérimentale-

ment. Nous allons maintenant décrire ces derniers et les informations qu'on peut en extraire. Q n'est

donc plus un paramètre d'ordre quelconque mais le paramètre d'ordre complexe de la phase supracon-

ductrice. Des descriptions plus complètes sont disponibles dans les références [152] et [142].

Couplage quadratique

Dans le cas d'une onde longitudinale le couplage le plus simple possible est du type hεQ2. Mainte-

nant Q est le paramètre d'ordre complexe supraconducteur, ε une déformation longitudinale et h un

paramètre de couplage d'ordre supérieur au g du paragraphe précédent.

L'énergie libre étudiée se réduit à :

F = F0 +
1

2
c0ε

2 +
a(T )

2
Q2 +

b

4
Q4 − hεQ2 (3.31)

Une analyse similaire à celle que nous avons e�ectués pour le couplage bilinéaire montre que ce

couplage quadratique induit un saut dans les constantes élastiques à la transition supraconductrice

∆c(T = Tc)
10 :

c = c0, T > Tc (3.32)

c = c0 − 2
h2

b
, T < Tc (3.33)

Ce saut est proportionnel au carré du coe�cient de couplage h. Il est également relié à celui de la

chaleur spéci�que à la transition supraconductrice par la relation d'Ehrenfest 11 :

∆c(Tc) = −∆Cp(Tc)

VmolTc

(
dTc

dε

)2

(3.34)

∆Cp(Tc) > 0 est le saut de chaleur spéci�que à Tc, Vmol est le volume molaire. C'est donc bien un

saut négatif qui est attendu comme sur la �gure 3.7. Cette relation indique également qu'en connais-

sant le saut de chaleur spéci�que à Tc on peut extraire du saut de vitesse du son la susceptibilité, en

norme, de la température supraconductrice en déformation |dTcdε |. On utilise ce principe dans le chapitre

7. Cette susceptibilité est très anisotrope dans les cuprates, des valeurs typiques sont comprises entre

10−3 > ∆c(Tc)/c > 10−6.

10. Pour les étapes de calculs voir par exemple [142].

11. Une démonstration simple est possible dans un modèle à deux �uides, voir [150].
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Figure 3.7 � Schéma de la discontinuité de la constante élastique dans le cas du couplage quadra-

tique hεQ2. Ce terme, autorisé par symétrie dans le cas d'une onde longitudinale, ne l'ai pas, au moins pour un

paramètre d'ordre à une seule composante, dans le cas d'une onde transverse. L'amplitude du saut est de 2h2/b.

Le calcul théorique donne la ligne pleine. En pratique cette discontinuité est arrondie par les inhomogénéités de

dopage et l'e�et des �uctuations [70, 155], et on obtient le comportement de la ligne pointillée.

Couplage bi-quadratique

Le couplage quadratique seul ne su�t pas à décrire convenablement les données expérimentales

de constantes élastiques à la transition supraconductrice. Le prochain terme à ajouter est le couplage

bi-quadratique h′ε2Q2. Ce terme est autorisé dans le cas d'une onde longitudinale ou transverse.

On écrit donc maintenant l'énergie libre :

F = F0 +
1

2
c0ε

2 +
a(T )

2
Q2 +

b

4
Q4 − hεQ2 + h′ε2Q2 (3.35)

Dès lors que ce nouveau terme est non nul la constante élastique présente une pente pour T < Tc. Le

signe de celle-ci dépend du signe de h′. Dans les cuprates on trouve expérimentalement que le réseau

durcit dans l'état supraconducteur et donc h′ > 0. Un schéma est présenté sur la �gure 3.8. La situation

est inverse dans les supraconducteurs conventionnels [156] 12.

Couplage quadratique-quartique

L'ajout d'un terme h′′ε2Q4 à l'expansion 3.35 permet, �nalement, de rendre compte du compor-

tement des constantes élastiques à la transition supraconductrice. Comme le précédent, ce terme est

12. Ce constat semble général mais est limité à la connaissance de la littérature de l'auteur et à la diversité des composés

mesurés en vitesse du son.
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Figure 3.8 � Schéma du comportement de la constante élastique avec couplage quadratique et

bi-quadratique. La valeur de la pente sous Tc est reliée au coe�cient h′. Cette valeur est positive dans les

cuprates, négative dans les supraconducteurs conventionnels. La ligne pointillée montre un comportement plus

proche des résultats expérimentaux, quand �uctuations du paramètre d'ordre et inhomogénéité de dopages sont

prises en compte.

autorisé quelque-soit la symétrie du mode acoustique, donc aussi bien pour une onde longitudinale que

transverse. Finalement on utilise donc l'expansion :

F = F0 +
1

2
c0ε

2 +
a(T )

2
Q2 +

b

4
Q4 − hεQ2 + h′ε2Q2 + h′′ε2Q4 (3.36)

Le terme quadratique-quartique ajoute une courbure pour T < Tc. Cette dernière a une dépendance

complexe selon la valeur de h′′. La �gure 3.9 montre qu'avec l'ensemble de ces termes il est possible de

reproduire convenablement la variation de vitesse du son mesurée à la transition supraconductrice.

3.4 In�uence des vortex

Dans les supraconducteurs de type II, le réseau de vortex, de part son couplage au réseau cristallin

via les impuretés, peut induire de larges anomalies dans les quantités ultrasonores. Cette section pro-

pose de décrire ces anomalies dans le cadre du modèle TAFF (de l'anglais "Thermally Assisted Flux

Flow", dont une traduction non littérale pourrait être : désancrage de vortex assisté thermiquement)

qui les reproduit remarquablement bien.
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Figure 3.9 � Comportement du mode longitudinal c11 (notation dans la phase HTT) à la transi-

tion supraconductrice dans LSCO, p = 0.168. (a) La ligne bleue pleine correspond à la variation relative

de vitesse du son mesurée, la ligne pointillée noire à un ajustement selon la formule 3.20. Les deux sont confon-

dues au dessus de la Tc supraconductrice lorsque seul le réseau contribue. La di�érence des deux en dessous

de Tc permet d'extraire la composante supraconductrice. (b) La contribution supraconductrice à la variation

de vitesse du son est tracée selon la ligne violette pleine. La ligne noire pointillée correspond à un ajustement

thermodynamique selon l'expansion de Landau 3.36. Les deux sont en bon accord. Les di�érences notables

autour de Tc proviennent de l'inhomogénéité de dopage et des �uctuations supraconductrices.
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Le modèle TAFF a été initialement utilisé dans les supraconducteurs à haute température critique

pour expliquer l'élargissement de la transition supraconductrice vu dans l'aimantation en présence

de champ magnétique [157]. Ce modèle décrit l'interaction entre le réseau cristallin et celui des vor-

tex via une équation de di�usion. Les vortex ancrés au réseau cristallin par les impuretés suivent sa

déformation, due par exemple à la propagation d'une onde acoustique, avec un taux de relaxation

Γ(T,H). Ce taux de relaxation phénoménologique peut être extrait des mesures de transport élec-

trique où le mouvement des vortex dans le régime TAFF produit une résistivité non nulle. J. Pankert

et collaborateurs ont calculé les quantités ultrasonores dans le cadre de ce modèle [158, 159]. La vitesse

du son et l'atténuation, respectivement v(H,T ) et α(H,T ), peuvent être décomposées en deux termes :

ρv(H,T )2 = ccij(H,T ) + ∆cv(H,T ) (3.37)

α(H,T ) = αc(H,T ) + ∆αv(H,T ) (3.38)

Ici ρ est la densité volumique du cristal, ccij et α
c sont respectivement la constante élastique et l'at-

ténuation du réseau cristallin seul, i.e. en l'absence de vortex, et ∆cv et ∆αv sont les contributions

du réseau de vortex. En faisant l'hypothèse d'un réseau de vortex triangulaire il y a seulement trois

constantes élastiques possibles : cv11, c
v
44 et cv66 qui sont respectivement associées à des modes de com-

pression, inclinaison et cisaillement. Lorsque les longueurs de pénétrations sont assez importantes, ce

qui est le cas dans les cuprates, ces trois constantes élastiques admettent des dépendances simples en

champ magnétique dans la limite 2Hc1 < H � Hc2 :

cv66 � cv11 ' cv44 ' H2/µ0 (3.39)

Avec µ0 la perméabilité du vide. Le module de cisaillement cv66 est typiquement ∼ 103 fois inférieur

aux deux autres, en dessous de notre limite de détection. Lorsque la polarisation de l'onde acoustique

est parallèle aux vortex, i.e. ê ‖ ~H, la déformation ne perturbe pas le réseau de vortex :

∆cv = ∆αv = 0 (3.40)

Lorsque, au contraire, ê ⊥ ~H :

∆cv = cvii
ω2

ω2 + (cviiΓk
2)2

(3.41)

∆αv =
ω2

2ρv3
cvii

cviiΓk
2

ω2 + (cviiΓk
2)2

(3.42)
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Ici k = 2π/λ est le vecteur d'onde acoustique. Les dépendances en champ magnétique et tempé-

rature de ∆cv et ∆αv sont déterminées par celles de Γ(H,T ) et cvii(H). En prenant en compte ces

dépendances les équations 3.41 et 3.42 prédisent, à la température TUS(H,ω) de désancrage du ré-

seau de vortex, une discontinuité dans la vitesse du son, dont l'amplitude est égale à cvii(H), et un

pic d'atténuation. Ces deux signatures sont bien observées expérimentalement, et peuvent être remar-

quablement bien ajustées par les prédictions théoriques sans paramètre libre [159, 160]. La �gure 3.10

montre l'exemple de LSCO, p = 0.168, dans le mode longitudinal c11 avec H ‖ c qui sonde le mode de

compression du réseau de vortex cv11. Dans cet exemple TUS(30 T, 108 MHz) ' 8 K. En augmentant

le champ magnétique TUS diminue et l'amplitude des anomalies, aussi bien dans l'atténuation que la

vitesse du son, se renforcent.

Pour T > TUS le réseau de vortex peut être décrit comme pratiquement indépendant du réseau

cristallin et les quantités ultrasonores n'en dépendent donc plus. De la même manière que l'agitation

thermique, l'énergie apportée par l'onde acoustique permet d'aider au désancrage du réseau de vortex.

En conséquence la température TUS diminue lorsque ω augmente. C'est uniquement dans la limite

ω −→ 0, pas sondée expérimentalement, que le désancrage au réseau cristallin correspond à la fonte

du réseau de vortex. De nombreuses informations peuvent être extraites des mesures ultrasonores, en

particulier lorsqu'elles sont réalisées sur des monocristaux [160, 161].

En résumé les ultrasons ne sont pas sensibles à la fonte du réseau de vortex, mais à son désancrage

du réseau cristallin. Les mesures expérimentales sont en accord qualitatif et quantitatif avec le modèle

TAFF. La température extraite des mesures ultrasonores est plus faible que la température à laquelle

le réseau de vortex devient liquide, et ce d'autant plus que la fréquence d'excitation est importante.

De plus, certaines con�gurations relatives de l'onde acoustique et du champ magnétique permettent

de s'a�ranchir de cette contribution. Elle est totalement nulle lorsque ê ‖ ~H et très faible, en dessous

de la sensibilité de la mesure, lorsque l'on sonde le module de cisaillement cv66.

3.5 Couplage magnéto-acoustique des métaux : e�et Alpher-Rubin

Dans un solide les ondes acoustiques produisent une déformation périodique du réseau cristallin.

Dans le cas d'un métal, si les électrons sont su�samment liés au réseau ils subissent la même déforma-

tion. En présence d'un champ magnétique ce déplacement induit une force de Lorentz, perpendiculaire
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Figure 3.10 � Signatures expérimentales du désancrage du réseau de vortex dans un échantillon

de LSCO p = 0.168. La con�guration est la suivante : ~H ‖ c, ê ‖ ~k ⊥ vecH. Le mode acoustique mesuré est

c11, la fréquence de 108MHz. (a) Variation d'atténuation en fonction de la température. Un pic apparaît en

champ magnétique pour T = TUS(H,ω). Son amplitude augmente avec le champ magnétique. (b) À la même

température la vitesse du son montre une discontinuité. Pour T < TUS(H,ω) le réseau de vortex contribue à la

vitesse du son mesurée. Le pic dans l'atténuation correspond au point d'in�exion dans la vitesse du son (ligne

verticale pointillée). TUS diminue avec le champ magnétique, et la fréquence de mesure.
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à la fois à la polarisation de l'onde acoustique et au champ magnétique. Dans le cas où la résistivité

électrique est �nie, i.e. en l'absence de supraconductivité, ce phénomène induit de la dissipation et

donc une augmentation de l'atténuation et de la vitesse ultrasonore. Dans le cas des solides ce résultat

a été démontré par R. A. Alpher et R. J. Rubin [162], on parle donc d'e�et Alpher-Rubin.

Dans le cas où ql < 1, c'est à dire lorsque la longueur d'onde ultrasonore λ = 2π/q est plus grande

que le libre parcours moyen des électrons l, on trouve les dépendances suivantes :

∆v

v
=

µ

8πρv2

1

1 + β2
H2f(θ) (3.43)

∆α =
1

4πε0

σµ2

2ρvc2

β2

1 + β2
H2f(θ) (3.44)

Avec,

β =
fc2

2µσv2
4πε0 (3.45)

Dans les formules ci dessus f est la fréquence de l'onde acoustique, c est la vitesse de la lumière, µ la

perméabilité, σ la conductivité électrique dc, v la vitesse du son, H le champ magnétique appliqué, ε0 la

permittivité du vide et ρ la densité volumique du solide. Dans la littérature on peut trouver di�érentes

dé�nitions de β, menant à des versions des équations 3.43 et 3.44 légèrement modi�ées. Néanmoins β

est toujours associé au ratio de l'épaisseur de peau, δ, sur la longueur d'onde ultrasonore λ. Lorsque

β � 1, c'est à dire lorsque la fréquence est su�samment faible, l'atténuation est proportionnelle à f2.

Au contraire, lorsque β � 1, α est indépendante de f .

Dans les équations ci-dessus f(θ) = sin2(θ) pour une onde longitudinale et f(θ) = cos2(θ) pour une

onde transverse. θ étant l'angle entre la direction du champ magnétique et la direction de propagation

de l'onde acoustique. Cela signi�e en particulier qu'aucune contribution par l'e�et Alpher-Rubin n'est

attendue pour une onde transverse lorsque H ⊥ q.

L'e�et Alpher-Rubin décrit particulièrement bien les données de vitesse et d'atténuation du son

dans les métaux "classique" [163�165], mais également celles des cuprates dans l'état métallique. Un

exemple est donné sur la �gure 3.11, où la vitesse et l'atténuation du son à T = 60 K > Tc, dans

LSCO p = 0.148, peuvent être remarquablement bien reproduites par l'e�et Alpher-Rubin, sans au-

cun paramètre ajustable. Pour des températures plus faibles, plus proche de Tc, l'écart entre données

expérimentales et l'e�et Alpher-Rubin calculé (pas renseigné sur la �gure 3.11) est de plus en plus

important. Ce qui ressort également de cette �gure est que l'e�et est relativement faible.
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Figure 3.11 � E�et Alpher-Rubin dans LSCO, p = 0.148, pour T = 60 K. (a) La variation

d'atténuation en champ magnétique pulsé (carré noir vide) est bien reproduite par l'e�et Alpher-Rubin calculé

(ligne bleue). (b) La même comparaison est possible pour la variation relative de vitesse du son, bien qu'alors le

niveau de bruit est plus important que le (faible) signal attendu. Pour modéliser l'e�et Alpher-Rubin on utilise

les données de magnétorésistance de la référence [39] sur un échantillon de LSCO de dopage voisin, p = 0.143.
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3.6 Ultrasons dans les verres de spins

Pour terminer ce chapitre il reste à discuter la réponse ultrasonore attendue dans un verre de spin.

De nombreuses mesures d'ultrasons, aussi bien en vitesse du son qu'en atténuation, ont été réalisées

dans des verres de spins aussi bien métalliques qu'isolants. La gamme de fréquence utilisée permet de

sonder la dynamique du verre de spin, lorsque cela n'est généralement pas possible dans les mesures

plus "classique" de susceptibilité magnétique.

La réponse obtenue en ultrasons est toujours qualitativement similaire, quelque soit la nature mé-

tallique ou isolante du composé particulier. Dans le composé (CoF2)0.5(BaF2)0.2(NaPO3)0.3, un isolant

montrant une transition verre de spin, vitesse du son, atténuation et susceptibilité magnétique ont

toutes trois été mesurées par P. Doussineau et collaborateurs permettant d'intéressantes comparai-

sons [166]. La �gure 3.12 montre parallèlement la partie réelle de la susceptibilité magnétique, χ′, et

l'opposé de la variation relative de vitesse du son, −∆v/v. χ′ montre un maximum qui existe dans tous

les verres de spins et dont la température est généralement considérée comme la véritable température

de gel [107], Tg. Parallèlement −∆v/v montre un maximum à une température très proche, mais ici

légèrement supérieure. Un comportement très similaire a par exemple été observé dans les verres de

spins métalliques CuMn [167] et Fe59Ni21Cr20 [168]. De manière très intéressante la �gure 3.12 montre

que pour T > Tg : χ′ ∝ −∆v/v. Cette relation de proportionnalité et des travaux théoriques précédent

(voir par exemple [169]) ont conduit P. Doussineau et collaborateurs à développer un modèle simple

pour décrire vitesse et atténuation dans les verres de spins, proche de la température de gel [166]. Dans

ce modèle vitesse et atténuation du son sont dé�nies en terme d'une constante élastique complexe, c :

∆v/v =
1

2
Re(∆c/c) (3.46)

et,

∆α =
ω

v
Im(∆c/c)

10

ln(10)
(3.47)

La constante élastique complexe est elle même directement proportionnelle à une susceptibilité

dynamique χ(ω, T ) :

c(ω, T ) = c0(T )[1− g2χ(ω, T )] (3.48)

Avec,

χ(ω, T ) ∝
∫ ∞

0

χ(0, T )

1 + iωτ(T )

dτ

τ
(3.49)
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Figure 3.12 � Comparaison entre la vitesse du son et la partie réelle de la susceptibilité ma-

gnétique, χ′, dans (CoF2)0.5(BaF2)0.2(NaPO3)0.3, d'après [166]. La ligne rouge verticale pointillée indique

Tg ' 1.8 K déterminée par le maximum de χ′ (mesurée à une fréquence de ∼ 100 Hz). Pour T > Tg on trouve

que ∆v/v ∝ −χ′. Lorsque T . Tg la relation de proportionnalité n'est plus valide et on observe un large

minimum (resp. maximum) dans ∆v/v (resp. −∆v/v). Les lignes sont des guides à l'÷il.

Dans les équations ci-dessus c0(T ) est la variation classique de constante élastique dans n'importe

quel solide due à l'interaction phonon-phonon discutée en 3.2.2, g est le couplage spin-phonon et τ(T )

est le temps de relaxation des �uctuations de spins qui augmente lorsque la température diminue.

L'équation 3.48 indique que la constante élastique complexe est directement proportionnelle la suscep-

tibilité dynamique, également complexe. Lorsque T � Tg, c'est à dire ωτ � 1, on a χ(ω, T )→ χ(0, T ).

Cela permet de rendre compte de l'observation expérimentale de la �gure 3.12. Lorsque, au contraire,

ωτ & 1, la constante élastique complexe n'est plus proportionnelle à la susceptibilité statique et des

e�ets de relaxations apparaissent. Un minimum dans la vitesse du son et un pic dans l'atténuation se

produisent alors, tous deux à une température proche de Tg, exactement comme observé expérimenta-

lement (voir �gure 3.13). La relation 3.48 n'est pas très exotique, elle rappelle le résultat du couplage

bilinéaire dans un modèle de Landau (voir 3.3.1). Une relation de proportionnalité est également ob-

tenue dans di�érents systèmes physiques en présence de gap, mais c'est alors une susceptibilité en

déformation et non magnétique dont il est question 13 [142].

Ce modèle simple permet de reproduire remarquablement bien les données expérimentales dans

13. exemple : ions magnétiques en présence d'e�et Zeeman, assemblée de dimer de spins avec un gap singlet-triplet ...
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Figure 3.13 � Comportement de la vitesse et l'atténuation du son dans le verre de spin isolant

(CoF2)0.5(BaF2)0.2(NaPO3)0.3, adapté d'après [166]. La fréquence de mesure est de 90 MHz. Proche de Tg

la variation relative de vitesse du son, ∆v/v ∝ Re(∆c/c), montre un minimum large et la variation d'atténua-

tion, ∆α ∝ Im(∆c/c), un pic. Les lignes sont des ajustements par le modèle de susceptibilité dynamique. La

ligne pointillée verticale indique la position du maximum dans l'atténuation, légèrement di�érente de celle du

minimum dans la vitesse du son.

les verres de spins (voir [166] et �gure 3.13), dans lesquels une distribution de τ est généralement

utilisée indépendamment du modèle spéci�que [166, 170, 171]. A�n d'ajuster les données ultrasonores

dans la phase verre antiferromagnétique de LSCO décrites dans ce manuscrit on utilise ce modèle de

susceptibilité dynamique avec un τ qui diverge exponentiellement lorsque T −→ 0 :

τ = τ∞ exp(E0/kBT ) (3.50)

Et une distribution gaussienne de E0, ∫ ∞
0

e−(E0−x)2/2∆E2
0dx (3.51)

Avec E0 une échelle d'énergie caractérisant les �uctuations de spins et τ∞ le temps de relaxation

lorsque T � Tg. Avec ces formules, justi�ées dans les chapitres appropriés, on obtient par le modèle de

susceptibilité dynamique les variations de vitesse du son et atténuation tracées sur la �gure 3.14. Ce qui

est apparent ici est le rôle de la distribution. Elle permet de rendre compte de la largeur des minimums

(resp. maximums) dans la vitesse du son (resp. l'atténuation) observée expérimentalement. En absence

de distribution la position du maximum dans l'atténuation est considérée comme la température de

gel "à la fréquence de mesure". Cette dernière est alors entièrement déterminée par la fréquence et la

valeur de E0. Néanmoins l'ajout d'une distribution modi�e (légèrement) la position du maximum.

86



0 . 0

0 . 5

1 . 0

1 . 5

2 . 0

2 . 5

0 1 0 2 0 3 0 4 0

- 6

- 4

- 2

0 ( b )

 ∆E 0  =  2 0  K
       4 0  K
       6 0  K
       8 0  K
     1 0 0  K

 

 
10

2  Im
(∆c

/c)
( a )

 

 

10
2  Re

(∆c
/c)

T  ( K )
Figure 3.14 � Variation de la constante élastique complexe dans le modèle de susceptibilité

dynamique, proche de la température de gel. (a) Partie imaginaire (∝ α) et (b) réelle (∝ ∆v/v) de la

constante élastique en fonction de la température pour di�érentes valeurs de la distribution ∆E0. Pour tracer

ces courbes on utilise : τ∞ = e−30 s, E0 = 100 K, f = 100 MHz et χ(0, T ) = 1/T . L'ajout d'une distribution

permet de rendre compte de la largeur du minimum (resp. maximum) de la vitesse du son (resp. atténuation).

L'ajout d'une distribution ∆E0 a un (faible) impact sur, entre autre, la position du maximum d'atténuation.
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Chapitre 4

Caractérisations des échantillons de LSCO

Ce chapitre présente les méthodes utilisées pour déterminer le dopage en trous, p, et la température

critique supraconductrice, Tc, des échantillons de LSCO de cette thèse. Les mesures ultrasonores de

ces échantillons sont présentées dans les deux chapitres qui suivent. Un tableau résumant l'ensemble

des échantillons se trouve à la �n de ce chapitre.

4.1 Transition structurale et dopage

Dans LSCO, pour p < 0.21, une détermination du dopage en trous en utilisant la température

de transition structurale HTT-LTO, Ts, est plus �able qu'en utilisant la température critique supra-

conductrice Tc. En e�et cette dernière peut fortement varier à cause des inhomogénéités et impuretés

chimiques [135]. De plus, dans LSCO, Ts a une dépendance en dopage monotone contrairement à Tc

et, �nalement, sa variation est plus importante (avec le dopage).

Pour déterminer Ts dans les échantillons de LSCO on se base ici sur les anomalies de vitesse du son

associées. Suivant la géométrie des échantillons la vitesse du son a été mesurée au travers de Ts soit

dans le mode acoustique c44, soit dans le mode (c11 − c12)/2 (voir table 5.1 pour une dé�nition de ces

modes transverses). Ces modes acoustiques montrent tous deux une anomalie di�érente à la transition

structurale HTT-LTO. Dans la suite on explicite le critère utilisé pour dé�nir Ts dans chacun de ces

modes. Lorsque la mesure a été possible dans les deux modes au sein d'un même échantillon on obtient

(dans les barres d'erreurs) la même valeur de Ts. La méthode pour obtenir le dopage à partir de Ts est

également décrite.
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Figure 4.1 � Variation relative de vitesse autour de la transition structurale HTT-LTO dans

l'échantillon LSCO12, p = 0.122. Le mode acoustique mesuré est c44 (voir table 5.1). La vitesse du son (ligne

grise, échelle de gauche) montre un changement de pente à Ts. En conséquence la dérivée en température de la

vitesse du son (ligne bleue, échelle de droite) montre un saut, permettant une dé�nition précise et systématique

de Ts. La ligne pointillée verticale indique cette dernière température.

4.1.1 Mode acoustique c44

La �gure 4.1 montre le comportement de la constante élastique c44 (voir table 5.1) autour de la

transition structurale HTT-LTO dans l'échantillon LSCO12 (ses caractéristiques se trouvent dans la

table 4.1). Le changement de pente observé dans cette constante élastique à la transition structurale

est en accord avec la littérature [150], indiquant la bonne orientation à la fois de l'échantillon et du

transducteur. La faible réponse de ce mode est prédite au niveau champ moyen [172] et permet de

conserver du signal en dessous de la transition structurale tout en étant à même de déterminer pré-

cisément Ts. De manière pratique cette détermination s'e�ectue sur la dérivée de la vitesse du son en

fonction de la température qui montre un saut à Ts.

L'anomalie dans la constante élastique c44 a été utilisée pour déterminer Ts dans les échantillons

LSCO11 et LSCO12 du chapitre 5.
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Figure 4.2 � Variation relative de vitesse du son dans le mode (c11−c12)/2 autour de la transition

structurale HTT-LTO de l'échantillon LSCO15, p = 0.148. La vitesse du son (ligne grise, échelle de

gauche) est environ constante proche de Ts ' 194.5 K, cette température critique étant déterminée précisément

par le maximum de la dérivée ∂(∆v/v)/∂T (ligne bleue, échelle de droite). La ligne pointillée verticale indique

Ts.

4.1.2 Mode acoustique (c11 − c12)/2

La �gure 4.2 montre le comportement classique de la constante élastique (c11 − c12)/2 autour de

cette même transition structurale, cette fois sur l'exemple de l'échantillon LSCO15. Cette constante

élastique montre un palier proche de Ts associé à un maximum de sa dérivée, encore une fois en accord

avec la littérature [150]. Lorsque possible, l'accord entre le maximum de ∂(∆v/v)/∂T en (c11 − c12)/2

et la discontinuité de cette même quantité en c44 a été véri�ée, indiquant que Ts peut être extraite de

manière équivalente par l'un ou l'autre de ces critères.

L'anomalie dans la constante élastique (c11−c12)/2 a été utilisée pour extraire le dopage des échan-

tillons de dopages 0.148 ≤ p ≤ 0.188, i.e. ceux présentés dans le chapitre 6.

4.1.3 Détermination du dopage

Les données Ts(p) de la littérature [173�177] montrent un très bon accord, pour 0 < p < 0.20, avec

l'ajustement linéaire suivant :
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Figure 4.3 � Diagramme température-dopage des phases structurales HTT et LTO dans LSCO.

Les di�érents symboles noirs avec les barres d'erreurs associées renseignent la transition structurale HTT-LTO

mesurée dans les di�érentes études de la légende [173�177]. La ligne mauve est un guide à l'÷il qui indique un

dopage critique de pc ' 0.21 pour la transition structurale. La ligne pointillé grise est un ajustement linéaire

par la formule 4.1 qui suit très bien les données jusqu'à p ' 0.20. Les échantillons étudiés dans les chapitres 5

et 6 sont tous indiqués par un rond vert, sauf LSCO4 (voir table 4.1) dans lequel Ts n'est pas connue.

Ts(p) = 522− 2221× p (4.1)

Cet ajustement est visible sur la �gure 4.3, c'est la ligne pointillée grise. On utilise systématique-

ment cette loi linéaire pour extraire le dopage des échantillons de LSCO pour 0.114 ≤ p ≤ 0.188.

Une telle détermination n'a pas été possible pour deux échantillons. Tout d'abord pour l'échan-

tillon LSCO4, de concentration nominale en Sr x = 0.04 : la transition structurale n'a pas été mesurée

jusqu'à présent, car TS > 300 K. Le dopage précis de cet échantillon n'est donc pas connu, mais

on peut le restreindre à 0.02 < p < 0.05 puisqu'il n'y a ni trace de supraconductivité ni de l'état

de Néel dans les mesures d'aimantations et d'ultrasons. En�n pour l'échantillon LSCO19 la transition

structurale n'est pas atteinte jusqu'à, au moins, T ' 7 K (voir �gure 6.18). On utilise alors Tc pour dé-

terminer le dopage dans cet échantillon, ce qui indique p = 0.215±0.005 (plus d'informations en 6.2.5).
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4.2 Transition supraconductrice

La température de transition supraconductrice a été déterminée, selon les échantillons, par une

anomalie dans la vitesse du son, l'apparition du diamagnétisme en SQUID, ou encore l'augmentation

de la fréquence de résonance du circuit RLC de RMN. Toutes ces méthodes indiquent des valeurs de

Tc similaires (dans les barres d'erreurs) lorsque appliquées à un même échantillon.

En vitesse du son Tc a été déterminée selon les échantillons en utilisant les modes longitudinaux,

c11 et c33, mais également le mode transverse (c11 − c12)/2. Comme expliqué en 3.3.2 la réponse des

constantes élastiques transverses et longitudinales est di�érente à la transition supraconductrice. On

décrit donc dans la suite séparément comment on extrait Tc dans chacun de ces cas.

4.2.1 Modes longitudinaux c11 et c33

La �gure 4.4 montre le saut négatif de la constante élastique c33 en champ magnétique nul dans les

échantillons LSCO11 (bleu) et LSCO12 (rouge), permettant d'établir la Tc de ces échantillons. Ce saut

champ moyen est discuté dans la partie 3.3.2 et est relié à celui de la chaleur spéci�que par la relation

de Ehrenfest 3.34. L'amplitude du saut, plus importante à p = 0.122 que p = 0.114, est en accord avec

les données de la littérature [150]. La �gure montre également que la température critique déterminée

par cette méthode concorde avec l'apparition d'un signal diamagnétique vu par SQUID. À p = 0.122

la vitesse du son connaît une forte augmentation pour T < 10 K. Ce comportement sera discuté dans

le chapitre 5.

Une anomalie similaire existe à Tc dans le mode acoustique c11, et a été également utilisée pour

déterminer Tc dans certains échantillons. Dans ce dernier mode le saut à la transition supraconductrice

est de plus faible amplitude. Cela vient du fait que, dans LSCO, la susceptibilité en déformation de Tc

est plus importante selon l'axe c que dans le plan, tout spécialement pour p ' 0.12 [150].

4.2.2 Mode transverse (c11 − c12)/2

Certains échantillons ont pu être mesurés uniquement dans le mode transverse (c11 − c12)/2. Ce

mode acoustique ne montre aucun saut champ moyen à la transition supraconductrice. Tc peut néan-

moins être toujours dé�nie par le durcissement du réseau qui apparaît dans l'état supraconducteur (une

description de ce dernier se trouve en 3.3.2). La �gure 4.5 montre une telle détermination sur l'exemple

de l'échantillon LSCO19. Pour T > Tc la variation de vitesse du son dans ce mode acoustique peut
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Figure 4.4 � Transition supraconductrice dans LSCO11 et LSCO12. (a) ∆v/v en fonction de la tem-

pérature aux deux dopages indiqués dans le mode c33. Une discontinuité négative indique Tc, elle est d'amplitude

plus grande à p = 0.122. La forte augmentation de vitesse du son à p = 0.122 pour T < 10 K est discutée plus

tard dans le chapitre 5. Les courbes sont décalées arbitrairement. (b) Comparaison entre ∆v/v (ligne bleue,

échelle de gauche) et la susceptibilité magnétique, χ (ligne verte, échelle de droite), mesurée en SQUID, toutes

deux dans LSCO12. La discontinuité dans ∆v/v correspond à l'apparition d'un signal diamagnétique. La ligne

pointillée indique Tc.
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Figure 4.5 � Variation en température de la vitesse du son dans le mode (c11− c12)/2 de l'échan-

tillon LSCO19. La ligne pointillée noire indique un ajustement de la contribution du réseau pour T > Tc

suivant la formule 3.20. La courbe bleue est la variation de vitesse du son mesurée, qui dévie de l'ajustement

pour T < Tc. Insert : di�érence entre la vitesse du son mesurée et l'ajustement. L'augmentation de vitesse

du son dans l'état supraconducteur permet de dé�nir Tc. Au dessus, mais proche de Tc, une première légère

augmentation de la vitesse du son est visible, liée non pas à Tc mais présumément à l'apparition de �uctuations

supraconductrices [70, 155].
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être bien modélisée par la formule 3.20. Pour T ≤ Tc le réseau durcit, ce qui permet de déterminer Tc

même en l'absence de saut dans cette constante élastique.

4.2.3 Dépendance en dopage

Le diagramme de phase 4.6 résume la dépendance en dopage Tc(p) des échantillons ici étudiés. Les

valeurs sont en accord avec celles de la littérature d'aimantation [97]. Il existe cependant une exception

notable : l'échantillon LSCO15, de dopage p = 0.148, mesuré dans le mode (c11 − c12)/2. Ce dernier

montre une Tc très faible par rapport à celle attendue pour son dopage. Cela semble indiquer la pré-

sence d'impuretés dans cet échantillon particulier. Une telle diminution est obtenue, par exemple, par

substitution de un pourcent des atomes de Cu par du Zn [118]. La température de transition structu-

rale HTT-LTO, Ts, visible sur la �gure 4.2, ne montre aucun élargissement ou autre anomalie.
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Figure 4.6 � Température critique supraconductrice, Tc, en fonction du dopage dans LSCO. Les

ronds noirs vides indiquent Tc déterminée par l'apparition du diamagnétisme en SQUID, d'après [97]. La ligne

bleue est un guide à l'oeil. Les échantillons mesurés dans ce manuscrit sont indiqués par des losanges, où Tc

a été mesurée par vitesse du son, mais également RMN et SQUID. L'échantillon "LSCO15" (losange rouge)

présenté dans le chapitre 6 a une Tc anormalement faible.
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4.3 Récapitulatif des échantillons

Le tableau 4.1 résume l'ensemble des échantillons de LSCO présentés dans ce manuscrit. Au total

ce sont donc onze échantillons qui sont décrits dans ce manuscrit. Les trois premiers échantillons de ce

tableau font l'objet du chapitre 5 de cette thèse. Les suivants sont au c÷ur du chapitre 6.

nom échantillon x nominal mode Ts(K) Tc(K) p Bc2(0)(T)

LSCO4 0.04 c12 >300 - 0.02-0.05 -

LSCO11 0.11 c11, c33 268.0 26.75 ± 3.75 0.114 22.5 ± 3.5

LSCO12 0.12 c11, c12, c33 251.8 29 ± 3 0.122 24 ± 4

LSCO15 0.15 c12 194.5 23.5 ± 1 0.148 41 ± 9

LSCO14 0.145 c11 191 37.5 ± 1 0.149 41 ± 9

LSCO16 N2 0.16 c12 149.3 - 0.168 50.5 ± 3.5

LSCO16 N1 0.16 c11 145.0 37.5 ± 1 0.170 50.5 ± 3.5

LSCO 17 N3 0.17 c12 134.5 39.5 ± 1.5 0.174 50.5 ± 3.5

LSCO17 N2 0.17 c12 110.0 - 0.185 49.5 ± 3.5

LSCO20 N2 0.20 c12 104.1 36.0 ± 1 0.188 49 ± 3.5

LSCO19 0.19 c12 < 7 26.0 ± 2 0.215 41 ± 5

Table 4.1 � Tableau récapitulatif des di�érents échantillons. Les di�érentes colonnes indiquent pour

chaque échantillon sa concentration nominale en Sr x, le(s) mode(s) dans lequel(s) il a été mesuré, sa température

de transition structurale Ts, sa température critique supraconductrice Tc, son dopage p, et en�n une estimation

de Bc2(0). Les barres d'erreurs typiques sur la détermination de Ts sont de ± 5 K, menant à une incertitude

sur p de ∆p = ±0.002. On abrège (c11 − c12)/2 par c12. Pour les échantillons de dopage p = 0.168 et p = 0.185

en mode (c11 − c12)/2 seule Ts et non Tc est connue. Pour l'échantillon LSCO19 dans lequel il y a absence de

transition structurale jusqu'à, au moins, 7 K on utilise Tc pour déterminer p (plus de détails en 6.2.5). Cette

méthode induit une incertitude de ∆p = ±0.005, plus importante qu'aux autres dopages. Pour la méthode

d'estimation de Bc2(0) voir l'annexe A, les valeurs indiquées ici correspondent à la zone grisée sur la �gure A.2.
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Chapitre 5

Observation du verre antiferromagnétique

de LSCO par ultrasons

L'anomalie "1/8", i.e. le creux dans la dépendance en température de la transition supraconductrice

se trouvant proche de p ' 1/8, est particulièrement prononcée dans les cuprates au lanthane. Seulement

quelques années après la découvertes des cuprates supraconducteurs cette anomalie du diagramme de

phase a été investiguée par le biais de la vitesse et l'atténuation du son dans ces composés, où des

anomalies notables ont été identi�ées. Un ramolissement du réseau dans l'état normal a été observé

dans certains modes acoustiques de monocristaux de LSCO. Dans les polycristaux c'est au contraire

un durcissement du réseau à plus basses températures qui se produit. Ces deux anomalies sont inexpli-

cables par l'interaction entre l'onde acoustique et les phonons thermiques et/ou la supraconductivité.

Aujourd'hui encore, malgré que l'anomalie "1/8" soit assez bien comprise, l'origine de ces signatures

ultrasonores reste mystérieuse et di�érentes interprétations existent dans la littérature. Ce chapitre

propose une étude ultrasonore en champs magnétiques intenses qui montre que les anomalies "1/8"

sont dues à la phase verre antiferromagnétique de LSCO, décrite dans le chapitre 1 de ce manuscrit,

et non à une instabilité structurale ou directement à l'ordre de charge comme précédemment proposé.

Des mesures dans une multitude de modes acoustiques di�érents jusqu'à des champs magnétiques de

B = 60 T, dans trois échantillons mono-cristallins de dopages en trous p = 0.122 (LSCO12), p = 0.114

(LSCO11) et p ' 0.04 (LSCO4), sont présentées ici.

Le chapitre est organisé comme suit. Tout d'abord une première partie décrit les anomalies précé-

demment observées par ultrasons. Les di�érentes interprétations associées sont mentionnées. Dans un

second temps les mesures expérimentales de vitesse et atténuation du son sont décrites. Ces dernières

sont ensuite ajustées par le modèle de susceptibilité dynamique décrit en 3.6. Une discussion des ré-

sultats conclue ce chapitre.
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5.1 Aspects de la littérature ultrasons dans les cuprates au Lanthane

J. G. Bednorz et A. Müller ont découvert la supraconductivité dans La2−xBaxCuO4 (LBCO) avec

l'idée que l'importance du couplage électron-phonon de ce matériau peut mener à une supraconducti-

vité à haute température. Ce n'est donc pas étonnant que LBCO, et les autres cuprates au lanthane,

ont une littérature très riche en ultrasons. J. G. Bednorz et A. Müller eux mêmes participent dès 1987

à la première étude de l'atténuation et de la vitesse du son dans LBCO [178].

Cette première partie a pour objectif de décrire deux anomalies observées dans la littérature. Pre-

mièrement un ramollissement du réseau, i.e. une diminution de vitesse du son en refroidissant, dans

l'état normal de LSCO p ∼ 0.12 qui a été jusqu'alors interprété comme étant dû à une instabilité

d'origine structurale. Ensuite un durcissement, i.e. une augmentation de vitesse du son, observé dans

de nombreux polycristaux de cuprates aux lanthanes, toujours à un dopage proche de p ∼ 0.12, mais à

plus basse température, interprété comme une instabilité d'origine structurale et/ou l'existence locale

d'ordre de charge.

5.1.1 Ramollissement du réseau cristallin dans l'état normal au dessus de Tc

La mesure de la vitesse du son dans LSCO, à un dopage de p = 0.14, a permis de mettre en

évidence un ramollissement du réseau dans l'état normal, i.e. pour T > Tc. L'étude de di�érentes

constantes élastiques a montré que cette anomalie existe dans plusieurs modes acoustiques : les modes

longitudinaux c11 [70, 179], (c11 + c12 + 2c66)/2 [180], c33 [181] et le mode transverse (c11− c12)/2 [70].

L'analyse de di�érents échantillons de dopages en trous distincts a également indiqué que ce ramolisse-

ment est plus important à p = 0.12 qu'à p = 0.14 ou p = 0.09. Cette observation a amenée à conclure

que ce ramollissement est reliée à l'anomalie "1/8".

Sur la �gure 5.1, reproduite d'après la référence [70], l'anomalie est étudiée à p ' 0.14 dans le mode

transverse (c11− c12)/2 qui est celui montrant le ramolissement le plus important. Déjà en champ ma-

gnétique nul la courbe est anormale avec les prémices d'un ramollissement pour T > Tc. L'application

d'un champ magnétique perpendiculaire aux plans CuO2, particulièrement nocif à la supraconductivité,

semble indiquer que ce ramollissement se poursuit tant que l'échantillon est dans l'état normal, ou tant

que la supraconductivité est su�samment faible. En e�et, l'amplitude du ramollissement croît avec le

champ magnétique et lorsque - à un champ magnétique donné - émerge la supraconductivité, ce ra-
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Figure 5.1 � Dépendance en température de la constante élastique (c11 − c12)/2 d'un échantillon

LSCO p ' 0.14, tiré de [70]. En dessous de T ' 45 K � Tc le réseau commence à ramollir de manière

anormale. Le ramollissement se termine par un minimum proche de Tc en champ magnétique nul et se poursuit

à températures plus faibles en champ magnétique appliqué H ‖ (001). Les �èches indiquent Tc(H) extrait de la

dépendance en température du mode c33. Un champ magnétique parallèle aux plans CuO2 n'a lui aucun e�et

sur le ramollissement, au moins jusqu'à µ0H = 14 T. La ligne pleine provient d'un modèle expliqué dans la

référence [70].

mollissement se transforme rapidement en un durcissement du réseau. Un minimum se développe ainsi

dans la vitesse du son à une température qui diminue lorsque le champ augmente. Cette corrélation

entre l'émergence de la supraconductivité et le minimum dans la vitesse du son, ajouté au fait que les

courbes à di�érents champs tendent à se superposer à basse température, est naturellement interprété

dans l'étude [70] comme étant l'indication d'une compétition entre la supraconductivité et l'instabilité

associée au ramollissement du réseau. L'absence d'e�et du champ magnétique lorsque ce dernier est

appliqué selon la direction des plans CuO2 est parfaitement cohérente avec cette interprétation.

Pour 0 < p < 0.21 la structure cristalline de LSCO à basse de température est orthorhombique

(LTO pour Low Temperature Orthorhombic, groupe d'espace I4/mmm). Le ramollissement lui même

a été interprété par M. Nohara et ses collaborateurs [70] comme étant dû à une instabilité vers une nou-

velle structure cristalline, celle de la phase LTT (pour Low Temperature Tetragonal, groupe d'espace

P42/ncm) qui existe macroscopiquement dans des composés proches comme LBCO et les cousins de

LSCO dopés avec des terres rares (Nd-LSCO, Eu-LSCO, etc.). Dans le cas de LSCO, seule des distor-

sions LTT locales existent alors comme le montrent les mesures d'absorption des rayons-x [182, 183].

Dans cette interprétation la supraconductivité empêche alors la phase LTT de s'installer de manière

macroscopique, et cause une remontée de vitesse du son à basse température.
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Figure 5.2 � Ramolissement dans l'état normal de LSCO p ' 0.12 dans le mode longitudinal (c11 +

c12 + 2c66)/2, à champ magnétique nul. Figure tirée de la référence [180], où ce ramolissement est interprété

comme étant dû à une distorsion structurale vers la phase LTT qui servirait alors de mécanisme d'ancrage

aux �uctuations de spins. Quelques Kelvins en dessous de Tc le réseau durcit à nouveau. La �èche indique la

température critique supraconductrice déterminé par l'apparition du diamagnétisme en SQUID.

La température du minimum dans la vitesse du son à p ' 0.12 est cohérente avec cette interpréta-

tion. La �gure 5.2 est reproduite d'après l'étude [180]. Le ramollissement du réseau cristallin, débutant

à une température de T ' 70 K (i.e. à plus haute température qu'à p = 0.14) devient un durcissement

à T ' 20 K. Cette température est inférieure mais très comparable à la température critique supracon-

ductrice de l'échantillon de la référence [180]. À ce dopage aucun champ magnétique n'a été appliqué

pour con�rmer, ou in�rmer, cette interprétation. On propose une telle mesure dans la suite du chapitre.

5.1.2 Durcissement anormal à basse température

Une autre motivation pour cette interprétation en terme d'instabilité structurale provient des me-

sures d'ultrasons e�ectuées sur des polycristaux de LSCO [185�188], LBCO [185, 186], La2−x−ySrxBayCuO4

(LSBCO) [184] et Nd-LSCO [188]. Dans l'ensemble de ces mesures la vitesse du son longitudinale

montre une forte augmentation à basse température et l'atténuation un pic. Une étude de ces anoma-

lies dans La1.88Sr0.12−xBaxCuO4(LSBCO, p = 0.12) [184] est reproduite sur la �gure 5.3. Dans LBCO

p = 0.12, i.e. à x=0.12 sur la �gure 5.3, la remonté de la vitesse du son et le pic d'atténuation se

produisent à T ' 60 K qui est la température de la transition structurale vers la phase LTT, similaire
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Figure 5.3 � Dépendance en température de l'attenuation et la vitesse du son dans des poly-

cristaux La1.88Sr0.12−xBaxCuO4 (LSBCO), à di�érents champs magnétiques, et valeurs de x, tiré de [184].

Gauche : Une augmentation apparaît dans la vitesse du son longitudinale à tous les dopages, depuis LBCO

p = 0.12 (x=0.12) jusqu'à LSCO p = 0.12 (x=0), avec une température caractéristique qui augmente et un e�et

du champ magnétique qui diminue en fonction de x. Droite : Atténuation du son aux mêmes compositions. Un

pic se produit à température légèrement plus basse que le début de la remontée de vitesse du son. Le champ

magnétique n'a un e�et que lorsqu'il en a également un sur la vitesse du son, indiquant que les deux quantités

sont sensibles au même phénomène. Toutes les données sont normalisées à T = 60 K où l'e�et du champ

magnétique est nul.
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à celle de la transition vers l'ordre de charge associé à l'ordre de stripes (cf. �gure 1.16(b)). L'ordre

de spin lui apparaît à plus basse température et sa température caractéristique est toujours inférieure

à T = 40 K, quelque soit le dopage. Cela signi�e que dans LBCO, les anomalies ultrasonores ne

sont pas dues à l'ordre de spin mais sont associées à la formation de la structure LTT et/ou l'ordre

de charge. Comme le montre la �gure 5.3 la température caractéristique de ces anomalies diminue

graduellement en allant de LBCO à LSCO, avec toujours un dopage en trous de p = 0.12. Pour x = 0,

c'est à dire dans le cas de LSCO, cette temperature est de T ' 10 K. L'e�et du champ, nul dans LBCO,

apparaît graduellement en diminuant x. Dans LSCO p = 0.12 la remonté de la vitesse du son et le

pic d'atténuation se déplacent tous deux à plus haute température avec le champ magnétique et leur

amplitude est également augmentée. Ce comportement graduel a tout d'abord été interprété, avant la

découverte de l'ordre de stripes par J. Tranquada [59], comme étant dû à une transition structurale

courte portée LTO-LTT dans LSCO p = 0.12 qui causerait la dépression de la température critique

supraconductrice proche de ce dopage [186]. Suite à la découverte des stripes J. F. Qu et collaborateurs

[184] ont interprétés ces anomalies comme étant dues à la formation locale de domaines LTT, et donc

localement à l'existence d'ordre de charge associé aux stripes. Cette interprétation est appuyée par le

fait qu'à basse température, dans ce système, la vitesse du son varie en fonction du champ magnétique

comme le paramètre d'ordre des stripes [184, 189].

La dépendance en dopage en trous de ces anomalies a également été e�ectuée, aussi bien dans

LSCO [186, 187], que dans LBCO [186]. Ces travaux montrent que l'amplitude et la température

caractéristique sont maximums pour p ' 1/8 dans LBCO et plus proche de p ' 0.115 − 0.12 dans

LSCO. C'est un argument fort pour relier cette anomalie à la dépression de Tc dans ces deux composés.

Le ramollissement dans l'état normal discuté en 5.1.1 n'apparaît pas, où très mal, dans les poly-

cristaux. Comme cette anomalie n'existe que dans certains modes acoustiques bien dé�nis ce n'est pas

étonnant. Ce qu'il est important de noter est que dans le cas des monocristaux c'est un ramollissement

du réseau cristallin qui a été interprété comme étant une instabilité structurale, lorsque la même in-

terprétation naît d'un durcissement du réseau dans les polycristaux.

5.1.3 Questions ouvertes

Les deux anomalies précédemment discutées et leurs interprétations respectives soulèvent un cer-

tain nombre de questions. En voici une liste non exhaustive :
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1. Y-a-t'il une transition structurale vers la phase LTT dans LSCO lorsque la supraconductivité

est su�samment a�aiblie par le champ magnétique ?

2. Quel est l'e�et du champ magnétique sur le minimum de vitesse ultrasonore dans LSCO

p = 0.12 ? Est-il cohérent avec celui observé à p = 0.14 interprété en terme de compétition avec

la phase supraconductrice ?

3. La physique menant au durcissement du réseau cristallin et au pic d'atténuation est-elle

similaire dans LBCO et LSCO? Comment comprendre l'e�et du champ magnétique di�érent ?

4. Le durcissement à basse température dans les polycristaux est-il lié à de celui observé en

(c11 − c12)/2 dans les monocristaux, interprété alors comme étant un e�et de compétition

avec la supraconductivité ? Comment expliquer alors que dans les polycristaux sa température

caractéristique augmente avec le champ magnétique ?

5. Il y a-t-il besoin d'invoquer une instabilité structurale naissante dans LSCO pour expliquer les

données de vitesse et atténuation du son ? Le verre AF ou bien l'ordre de charge présent autour

de p = 0.12 sont-ils des explications alternatives crédibles ?

La suite du chapitre a pour but de répondre, ou au moins d'apporter des éléments de réponses, à

ces di�érentes questions.

5.2 Propriétés ultrasonores du verre AF

Il est maintenant temps de décrire les mesures ultrasonores sur les trois échantillons de ce chapitre :

LSCO4, LSCO11 et LSCO12. Les caractéristiques de ces trois échantillons sont dans le tableau 4.1.

Dans un premier temps la situation à champ nul est exposée. Les mesures sont ensuite étendues en

champs magnétiques intenses, pulsés et statiques.

5.2.1 Situation en champ magnétique nul

La revue des anomalies à champ nul décrite dans la suite a pour but de les confronter avec celles

déjà publiées dans la littérature et d'étendre notre connaissance à d'autres modes acoustiques. Ces
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mesures permettent de mettre en doute l'interprétation d'instabilité structurale en compétition avec la

supraconductivité comme étant l'origine des anomalies ultrasonores. Les mesures d'atténuation, même

à champ magnétique nul, sont toutes présentes en 5.2.2.

Réponse des di�érentes constantes élastiques dans LSCO12

Une étude de la réponse en champ magnétique nul des di�érentes constantes élastiques dans

LSCO12 a été e�ectuée. Le tableau 5.1 indique les di�érents modes mesurés et leurs caractéristiques.

Aucun couplage entre le mode acoustique c44 et la supraconductivité n'est apparent, en accord avec la

littérature [150]. Ce mode est très bien décrit par la formule 3.20, comme cela est visible sur la �gure

3.5, et re�ète donc le comportement dû à l'interaction entre phonons thermiques et onde acoustique

seulement. La variation en température de la vitesse du son dans ce mode acoustique, mais également

les autres modes mesurés, est visible sur la �gure 5.4.

Constante élastique Propagation Polarisation Déformation Symétrie

c11 [100] [100] εxx A1g +B1g

c33 [001] [001] εzz A1g

(c11 − c12)/2 [110] [110] εxx − εyy B1g

c44 [100] [001] εyz, εzx Eg

Table 5.1 � Di�érents modes acoustiques mesurés à champ magnétique nul dans LSCO12. Le

tableau indique la direction de propagation de l'onde acoustique, sa direction de polarisation, la déformation

associée et sa symétrie. Les notations sont dans la phase HTT.

Toutes les autres constantes élastiques ont un comportement qui ne peut s'expliquer seulement par

l'interaction entre phonons thermiques et onde acoustique. Le saut négatif à Tc dans le mode c33 a

déjà été décrit et est reliée au saut de chaleur spéci�que par la relation de Ehrenfest (équation 3.34).

Pour T < Tc l'on s'attend à un durcissement du réseau dû à la supraconductivité (voir 3.3.2) qui doit

(ou du moins tendre à) saturer aux plus basses températures. Cette saturation à basse température

est observée dans la référence [150] à des dopages supérieurs et inférieur à p = 0.122. Au contraire on

observe ici une augmentation marquée de la vitesse du son en c33 pour T < 10 K, qui est donc inex-

plicable avec comme seul ingrédient la supraconductivité et l'interaction phonon-phonon. Cela semble

être une caractéristique, au moins en champ magnétique nul, de p ' 0.12.

Le mode longitudinal c11 montre un comportement très similaire à celui déjà observé par Suzuki
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Figure 5.4 � Dépendance en température de la variation relative de vitesse du son pour di�érents

modes acoustiques dans LSCO12. Le mode transverse c44, non couplé à la supraconductivité, ne montre

aucune anomalie. Il re�ète le comportement attendu pour la seule interaction entre l'onde acoustique et les

phonons thermiques. Le mode longitudinal c33 montre un saut champ moyen (négatif) à Tc lié à celui de

chaleur spéci�que, comme attendu. Néanmoins une surprenante augmentation de vitesse du son existe alors pour

T < 10 K. Dans les modes c11 et (c11−c12)/2 aucun saut champ moyen n'est visible à Tc mais l'apparition de la

supraconductivité concorde alors avec un minimum de vitesse du son. Les courbes sont décalées arbitrairement

pour se superposer à T = 70 K. La ligne pointillée verticale indique Tc.
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et collaborateurs [180] en mesurant la vitesse du son d'une onde acoustique longitudinale suivant l'axe

cristallographique [110] à un dopage similaire (voir �gure 5.2). Un ramollissement débute à T ' 45 K,

bien avant Tc. Comme nous le verrons ce dernier est inexplicable par la phase supraconductrice, ses

�uctuations et bien sûr la variation normale du réseau cristallin. À une température très proche de

Tc ce ramollissement s'arrête pour laisser place à une augmentation de la vitesse du son très marquée

qui s'accélère jusqu'aux plus basses températures. Le durcissement du réseau dû à la supraconducti-

vité peut contribuer à cette augmentation mais ne peut pas l'expliquer seul puisque cette contribution

tend, au contraire, à saturer à basse température. L'amplitude de ce durcissement est également un

ordre de grandeur supérieure à celle observée pour la contribution supraconductrice seule à x = 0.09

et x = 0.19 dans la référence [150]. Il y a donc dans ce mode c11, comme dans le mode c33 précédent,

une augmentation anormale de la vitesse du son à basse température, mais bien plus marqué que dans

ce dernier.

Le mode transverse (c11−c12)/2 montre des similitudes avec le mode c11. Cette constante élastique

commence à diminuer dès T ' 55 K, i.e. bien avant Tc et une dizaine de Kelvins avant le même e�et

en c11. Comme en c11 le ramollissement se termine très proche de Tc et la vitesse du son augmente à

plus basse température. C'est dans ce mode transverse que le ramollissement est le plus marqué. Une

interprétation naturelle est alors que le ramollissement pour T ≥ Tc est dû à un couplage bilinéaire

(voir 3.3.1) entre déformation et un paramètre d'ordre de symétrie B1g (i.e. nématique).

En résumé les di�érentes constantes élastiques mesurées pour B = 0 T sont en accord avec la

littérature. Un ramollissement dans l'état normal et un durcissement à plus basse température sont

bien observés. À champ magnétique nul le minimum de ∆v/v observé en c11 et (c11 − c12)/2 semble

bien correspondre à Tc, motivant un scénario en terme de compétition entre une instabilité (à dé�nir)

et la supraconductivité.

Comparaison avec l'échantillon non supraconducteur LSCO4

L'échantillon LSCO4 a été mesuré dans le mode (c11− c12)/2 permettant une comparaison, dans le

même mode acoustique, avec l'échantillon LSCO12. Cette dernière est visible sur la �gure 5.5. La phé-

noménologie est similaire aux deux dopages. En abaissant la température le réseau ramollit, montre un

minimum de vitesse du son, puis cette dernière augmente à nouveau. Bien que la phénoménologie soit

similaire l'e�et est bien plus marqué dans LSCO12 que dans LSCO4 où la vitesse du son est dominée

par la composante normale du réseau cristallin.
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Figure 5.5 � Variation relative de vitesse du son dans les échantillons LSCO12 (rouge) et LSCO4

(bleu) en fonction de la température pour le mode acoustique (c11−c12)/2. Aux deux dopages la vitesse

du son montre un minimum suivi par un durcissement du réseau à plus basse température. L'e�et est bien plus

important dans LSCO12 où il se démarque clairement de la contribution classique du réseau cristallin. L'insert

en bas à gauche est un zoom sur la zone basse température dans l'échantillon LSCO4. Dans cet échantillon

on peut exclure une origine supraconductrice à la remontée de vitesse du son à basse température. La �èche

indique Tc dans LSCO12. Les courbes sont décalées arbitrairement.

L'observation d'un (faible) minimum et d'une remontée dans la vitesse du son à basse température

dans l'échantillon LSCO4 semble contradictoire avec l'interprétation de M. Nohara et collaborateurs

[70] à partir de mesures à p = 0.14. En e�et l'absence de supraconductivité dans l'échantillon LSCO4

signi�e que la remontée dans la vitesse du son, qui se produit à une température de T ' 7 K, ne peut

être due à cette dernière. Ce point est con�rmée dans la suite par la persistance de cette remontée en

champs magnétiques intenses (voir �gure 5.10). L'interprétation de J. F. Qu et collaborateurs [184], qui

attribue la remontée de vitesse du son à basse température à l'existence locale d'ordre de charge, est

également mise en doute par cette mesure du fait de l'absence apparente de cet ordre à ce dopage [72].

Le verre AF présent dans ces deux échantillons apparaît déjà comme un bon candidat pour expliquer

les anomalies de vitesse du son observées.
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Évolution proche de p ∼ 1/8

La mesure de vitesse du son dans le mode acoustique c11 a été possible pour les échantillons LSCO11

et LSCO12. La �gure 5.6 montre la comparaison de la réponse des deux échantillons lorsque T < 50 K.

La vitesse du son aux deux dopages dévie de sa variation normale. Au dopage p = 0.122 cette déviation

est très importante devant la variation due au potentiel ionique anharmonique et on observe un clair

minimum dans la vitesse du son. Pour p = 0.114 l'amplitude de l'anomalie est bien plus faible, et la

variation due au réseau tend à la masquer. Néanmoins à ce dopage également une augmentation de la

vitesse du son est bien visible, ici en dessous de T ' 8 K.

L'extraction de cette anomalie en champ nul à p = 0.114 est donc extrêmement sensible à la

dé�nition de la composante normale. Sur un plan qualitatif néanmoins l'allure de la vitesse du son

dans LSCO11 et la comparaison avec LSCO12 semble indiquer que la même physique est présente aux

deux dopages. L'e�et du champ magnétique, similaire dans les deux échantillons (pour LSCO11 voir

en annexe B, pour LSCO12 on en discute dans la suite), renforce cette interprétation. La principale

information provenant de cette comparaison est donc que l'anomalie du diagramme de phase associée

à la variation anormale de vitesse du son interagit de manière bien plus importante avec le réseau à

p = 0.122 qu'à p = 0.114. Au premier abord une telle di�érence de comportement pour un dopage si

proche est di�cile à entendre, néanmoins en allant de p = 0.114 à p = 0.122 on s'approche du dopage

p = 1/8 où aussi bien l'onde de densité de charge que l'onde de densité de spin deviennent commen-

surables avec le réseau [71]. Un couplage plus fort entre l'instabilité et le réseau cristallin peut alors

expliquer l'anomalie de vitesse du son plus importante à p = 0.122. Cette observation semble donc

indiquer que ces deux instabilités sont des candidats naturels pour expliquer les anomalies ultrasonores.

5.2.2 Évolution en champs magnétiques intenses

Les mesures en champ magnétique nul présentées précédemment permettent de mettre en doute

l'interprétation des anomalies ultrasonores en terme de compétition entre instabilité structurale et

supraconductivité et/ou existence locale d'ordre de charge. L'extension de ces mesures en champs ma-

gnétiques intenses proposée maintenant permet d'écarter dé�nitivement ces interprétations et de lier

quantités ultrasonores (vitesse et atténuation) à la phase verre AF observée en champ magnétique nul,

aux dopages ici étudiés de LSCO.
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Figure 5.6 � Variation relative de vitesse du son pour LSCO11 (bleu) et LSCO12 (rouge), dans

le mode acoustique c11. Aux deux dopages la variation de vitesse du son ne peut s'expliquer seulement par

la composante normale du réseau et celle de la supraconductivité. Les �èches indiquent Tc. Les courbes sont

décalées arbitrairement.

Diagramme de phase B(T ) de LSCO12

La �gure 5.7 présente la vitesse du son dans le mode acoustique c11 en fonction de la température

à di�érent champs magnétiques appliqués jusqu'à B = 28 T dans l'échantillon LSCO12 1. Le champ

magnétique est ici appliqué le long de l'axe c de la structure cristalline, une orientation particulièrement

défavorable à la supraconductivité. Dans cette con�guration la vitesse du son mesurée doit contenir

la contribution de la constante élastique de compression du réseau de vortex, cv11 (voir section 3.4).

Cette contribution doit donner un saut dans la vitesse du son lors du désancrage du réseau de vortex,

allant donc à plus basse température lorsque le champ magnétique augmente. Bien que cette compo-

sante puisse jouer un rôle dans la vitesse du son mesurée ici, elle est visiblement négligeable devant la

contribution anormale mesurée à champ nul et son évolution en champ magnétique. Le champ magné-

tique augmente la température du minimum dans la vitesse du son, Tmin(B). Il augmente également

l'amplitude du ramollissement du réseau qui débute à T ' 45 K et sensiblement la vitesse du son pour

T < Tmin(B).

La conclusion première qui ressort de l'application de champs intenses est que la remontée de la

vitesse du son à basse température ne peut être due directement à la supraconductivité. Sa tempé-

1. Le choix de cet échantillon repose sur le constat que les anomalies y sont mieux dé�nies.
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Figure 5.7 � Variation de la vitesse du son du mode acoustique c11 en fonction de la température

pour di�érents champs magnétiques appliqués pour T > Tc. Les courbes sont superposés à T = 40 K où l'e�et

du champ magnétique est pratiquement nul d'après des mesures en champs pulsés.

rature caractéristique et son amplitude augmentent avec le champ magnétique. Ce comportement est

similaire dans l'échantillon LSCO11 (données expérimentales en annexe B) et n'est pas uniquement

valable pour le mode c11 mais également pour les modes (c11− c12)/2 et c33 comme nous le verrons par

la suite. C'est un comportement à l'opposé de celui observé par M. Nohara et collaborateurs à p = 0.14

[70], mais cohérent avec ce qui a été observé au même dopage de p ' 0.12 dans les polycristaux [184].

La �gure 5.8 montre les données d'atténuation associées. En champ magnétique nul l'atténuation

semble indiquer deux pics. Celui à plus haute température provoque un léger épaulement autour de Tc

dans un pic d'amplitude plus importante dont la température du maximum est de Tα = 9.5 ± 0.4 K.

Ce dernier croît avec le champ magnétique, aussi bien en amplitude qu'en température atteignant

Tα = 21.2 ± 0.5 K à B = 28 T. La fusion du réseau de vortex devrait également produire un pic

d'atténuation dont la température, au contraire, diminue avec le champ magnétique. Ici clairement

une telle contribution est négligeable. Pour B = 28 T, c'est à dire au dessus de notre estimation de

Bc2(0) ' 24 T (voir annexe A) cette contribution doit être absente. Pour tous les champs magnétiques

le pic d'atténuation se produit dans la phase de remontée de la vitesse du son à basse température. Ce

comportement ressemble énormément à celui observé par J. F. Qu et collaborateurs dans des polycris-

taux de LSBCO (référence [184] et �gure 5.3).
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Figure 5.8 � Variation de l'atténuation ultrasonore du mode acoustique c11 en fonction de la

température pour di�érents champs magnétiques appliqués pour T > Tc. Les courbes sont superposés à

T = 40 K où l'e�et du champ magnétique est pratiquement nul d'après des mesures en champs pulsés.

Ces dépendances en température permettent d'extraire des champs magnétiques et températures

caractéristiques. Le diagramme de phase correspondant est représenté sur la �gure 5.9. Pour B 6 2 T,

la température du pic d'atténuation Tα est, dans les barres d'erreurs, égale à la température à laquelle

la vitesse du son montre un changement de pente en c33 (voir �gure 5.12). Pour B . 5 T, c'est à dire

environ dans la phase de vortex solide, cette température connaît une forte augmentation mais plus

étonnamment ne semble pas saturer jusqu'à au moins B = 28 T. Ce point est con�rmé dans la suite

par des mesures en champs pulsés. La température Tmin du minimum de c11(T ) est plus importante

que Tα et suit une évolution similaire à haut champ. Cela conforte l'hypothèse que ces anomalies

sont toutes deux des signatures d'un même phénomène physique. Néanmoins à bas champ (ici pour

B . 5 T), i.e. lorsque la supraconductivité est forte, Tmin décroit avec B. Ce comportement non

monotone peut être compris simplement. En champ magnétique faible la vitesse du son re�ète deux

composantes : une première qu'on va attribuer au verre AF qui cause (notamment) un ramollissement

et une seconde liée à supraconductivité qui induit un durcissement. On obtient alors un minimum de

vitesse du son proche de l'apparition de la supraconductivité, dont la température diminue donc avec

B. En champs magnétiques intenses la composante supraconductrice n'a plus d'impact. Le minimum

de vitesse du son est lié uniquement au verre AF qui se développe avec le champ magnétique : Tmin
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Figure 5.9 � Diagramme de phase champ magnétique-température de l'échantillon LSCO12. Les

ronds gris renseignent la température de transition résistive vue dans ρab, mesurée dans une bobine supracon-

ductrice pour les ronds demi-remplis, mesurée en PPMS R© (Physical Property Measurement System) par B.

Vignolle pour les ronds pleins. Les triangles violets indiquent Tmin la température du minimum dans la vitesse

du son dans le mode c11. Les losanges bleus indiquent la température Tα du pic d'atténuation dans le même

mode. Les triangles rouges correspondent à la température en dessous de laquelle la constante élastique c33

montre un durcissement anormal (voir �gure 5.12). Cette dernière devient di�cile à dé�nir pour B > 5 T à

cause de la contribution du réseau et de l'élargissement de la transition supraconductrice. Les lignes bleue et

rose sont des guides à l'÷il, la ligne noire est un ajustement similaire à celui de la �gure A.1.
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augmente alors avec B. Cette interprétation est soutenue par les mesures dans l'échantillon LSCO15

(p = 0.148) présentées dans le prochain chapitre (voir �gure 6.4), mais également celles de M. Nohara

et collaborateurs [70].

Absence d'e�et du champ magnétique dans LSCO4

La �gure 5.10 montre la dépendance en température de la vitesse et l'attenuation du son dans

l'échantillon non supraconducteur LSCO4 dans le mode (c11 − c12)/2 jusqu'à B = 15 T. L'allure de

la vitesse du son a déjà été discutée (voir 5.2.1). L'atténuation montre un pic pour Tα ' 7 K, suivi

par une diminution importante à plus basse température. Contrairement aux échantillon LSCO11 et

LSCO12 les signatures ultrasonores ne dépendent pas du champ magnétique à ce dopage. Cette obser-

vation semble indiquer que l'e�et du champ magnétique est indirect et est lié à une compétition avec

la phase supraconductrice. L'ordre de charge et le verre AF coexistant avec la phase supraconductrice

dans LSCO sont alors deux candidats naturels pour expliquer les anomalies ultrasonores. Ces deux

instabilités du diagramme de phase sont connues pour être en compétition avec la supraconductivité

[69, 71]. À ce dopage de p ' 0.04 seul le verre AF a été reporté dans la littérature [100].

Atténuation et taux de relaxation spin réseau 1/T1

Dans les expériences de Résonance Magnétique Nucléaire (RMN) le verre AF de LSCO se manifeste

de di�érentes manières. L'une d'elles est un pic dans le taux de relaxation spin-réseau 1/T1 sur le site

du lanthane. Ce pic est lié au gel des �uctuations de la composante transverse des spins électroniques.

Le pic de 1/T1 est bien décrit par la relation dite Bloembergen-Purcell-Pound (BPP) [190] :

1

T1
=< h2

⊥ > γ2
n

2τc
1 + (ωLτc)2

(5.1)

Ici γn est le facteur gyromagnétique, ωL la fréquence de Larmor proportionnelle au champ magné-

tique, < h2
⊥ > est la moyenne temporelle du carré du champ magnétique �uctuant perpendiculaire

au champ appliqué et �nalement τc le temps caractéristique de relaxation entrant dans la fonction

d'auto-corrélation à deux spins. Lorsque ωLτc = 1, c'est à dire lorsque la fréquence RMN est égale à

la fréquence des �uctuations (perpendiculaires au champ appliqué) des spins, 1/T1 montre un maxi-

mum. Aux champs magnétiques typiques auquel les mesures de RMN sont e�ectuées cette fréquence

est de l'ordre de 100 MHz, c'est à dire très similaire à celles des ultrasons. À cette fréquence les spins

peuvent être considérés comme gelés et la température du pic dans 1/T1 être donc considérée comme

une véritable température de gel des �uctuations de spins.
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Figure 5.10 � Dépendance en température dans l'échantillon LSCO4 de la variation relative de

vitesse du son (haut) et de l'atténuation (bas) dans le mode (c11 − c12)/2. Chaque courbe correspond

à un champ magnétique B ‖ c appliqué pour T > Tc comme indiqué dans la légende. Les courbes sont décalées

arbitrairement par clarté. Aucune dépendance en champ magnétique n'est apparente.
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Figure 5.11 � Comparaisons entre le 1/T1 de RMN et les quantités ultrasonores dans LSCO12

pour B = 28 T ‖ c. Les échantillons mesurés en ultrasons et RMN proviennent d'un même échantillon de

départ. (a) Dépendance en température du 1/T1 mesurée par l'équipe RMN du LNCMI-G à une fréquence de

169 MHz. (b) Variation relative de vitesse du son et (c) variation d'atténuation en fonction de la température.

Les mesures d'ultrasons (b,c) sont prises à 240 MHz, dans le mode acoustique (c11− c12)/2. La contribution du

réseau cristallin a été soustraite à la vitesse du son. Les lignes sont des guides à l'÷il.
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La �gure 5.11 montre le pic de 1/T1 mesuré dans l'échantillon LSCO12 parallèlement au pic d'at-

ténuation et à la vitesse du son du mode (c11− c12)/2, tous trois pour B = 28 T ‖ c. Les échantillons

mesurés en ultrasons et RMN proviennent d'un même échantillon de départ. La comparaison entre

atténuation et 1/T1 montre que les deux quantités ont une dépendance en température très similaire.

Cette observation est interprétée naturellement par le fait que le pic d'atténuation ultrasonore signale

également la phase verre AF, et indique que ce dernier provient d'un phénomène de relaxation. La

(faible) di�érence de température entre les pics d'atténuation ultrasonore et du 1/T1 n'est pas en-

core comprise, elle ne peut pas s'expliquer par une di�érence de fréquence de mesure. Sur la même

�gure est également indiquée la vitesse du son, pour le même mode acoustique et valeur de champ

magnétique. L'échelle de température très comparable du minimum de la vitesse du son à celles des

pics de l'atténuation ultrasonore et du 1/T1 indique une origine physique commune. La dépendance en

champ similaire de l'atténuation et du minimum de vitesse du son, visible sur la �gure 5.9, est cohérente

avec cette interprétation. Une analyse quantitative de vitesse et atténuation du son con�rme cela en 5.3.

Vitesse du son et moment ordonné

L'in�uence du champ magnétique sur la dépendance en température de la vitesse du son dans le

mode c33 jusqu'à B = 15 T est maintenant décrite. Les données expérimentales sont présentées sur

la �gure 5.12. Les vortex n'ont ici aucune in�uence puisque la polarisation de l'onde acoustique et le

champ appliqué sont parallèles (voir section 3.4). En champ magnétique le saut champ moyen associé

à la transition supraconductrice s'élargit et se déplace vers les basses températures comme attendu.

Pour B 6 5 T il est clairement visible que le durcissement anormal du réseau débutant à T ' 10 K

en champ nul se déplace vers les plus hautes températures avec le champ magnétique. À plus haut

champ magnétique il est di�cile d'extraire une température caractéristique à cause de l'e�et conjugué

des �uctuations supraconductrices, de la variation classique du réseau cristallin et de l'augmentation

anormale de la vitesse du son avec le champ magnétique à basse température. Ce qui suit montre que

cette dernière est qualitativement reliée au développement de l'antiferromagnétisme.

Dans la référence [184] la dépendance en champ magnétique de la vitesse longitudinale du son dans

un polycristal de LSCO, de dopage p = 0.12, a été mesurée et s'est montrée être parfaitement ajusté

par une formule du type :

∆v/v = A(B/Bc)× log(Bc/B) (5.2)
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Figure 5.12 � Variation relative de vitesse du son pour LSCO12, dans le mode acoustique c33,

pour di�érent champs magnétiques appliqués selon l'axe c jusqu'à B = 15 T. Le champ est appliqué pour

T > Tc. La fréquence de mesure est 325 MHz. Les courbes sont superposés à T = 50 K où l'e�et du champ

est nul. Il y a une forte augmentation de ∆v/v à basse température avec B qui ne peut pas être uniquement le

fait de la fermeture du gap supraconducteur.
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A et Bc sont ici des constantes, avec Bc qui doit correspondre à Bc2(0). Une telle variation a été prédite

théoriquement [116] pour rendre compte de la dépendance en champ magnétique de l'intensité du pic

quasi-élastique de neutron associé à l'onde de densité de spin incommensurable de LSCO, lorsque celle-

ci coexiste avec la supraconductivité. Cette formule n'est exacte que pour B � Bc2 et se trouve être

en bon accord avec les mesures expérimentales de neutrons [69], mais donc également de vitesse du son

[184] dans LSCO p = 0.12, et ce jusqu'à environ B ∼ 15 T. Il est néanmoins notable que Bc2(0) est ici

un paramètre libre, et doit être de l'ordre de ∼ 50 T (i.e. bien au dessus de notre estimation) pour que

la formule 5.2 montre un bon accord avec les données expérimentales jusqu'à 15 T. Cela peut signi�er

deux choses. Premièrement cela peut être une indication très indirecte que Bc2(0) est fortement sous

estimé dans LSCO à ce dopage. Ce serait en accord avec une extrapolation de la chaleur spéci�que

électronique mesurée à B ≤ 12 T [191]. Deuxièmement, et plus probablement, cela peut signi�er que

les ajustements réalisés dans la littérature d'ultrasons et de neutrons le sont sur une gamme de champ

magnétique trop importante.

La variation similaire à la formule 5.2 de la vitesse du son à basse température dans la référence

[184] est interprétée comme une évidence que, alors, ∆v/v(B) est liée à la croissance de l'ordre de

stripe (et plus précisément l'ordre de charge associé 2), via un couplage électron-phonon important.

Sur la �gure 5.13 est extrait les mesures de vitesse du son de la référence [184] et ces dernières sont

ajustées par la formule 5.2. On y ajoute les mesures de ce manuscrit de ∆v/v(B) à T 6 4 K dans les

modes c11 et c33 et la variation de l'intensité du pic quasi-élastique de neutrons par rapport à sa valeur

à champ nul, d'après la référence [69]. Cette intensité est proportionnelle au carré de la composante du

moment magnétique gelé dans le plan à l'échelle d'énergie des neutrons quasi-élastique (typiquement

< 1 meV). Le moment ordonné suit donc une variation donnée par la racine de la formule 5.2 jusqu'à,

au moins, B = 15 T.

Deux informations nouvelles ressortent de la (compliquée) �gure 5.13. Premièrement que dans les

monocristaux, et pour les modes ici étudiés, la variation en champ magnétique de la vitesse du son à

basse température suit également la dépendance en champ de l'intensité des neutrons. Cela renforce

le lien entre développement des moments antiferromagnétiques et le durcissement à basse température

en vitesse du son. Deuxièmement l'évolution de la vitesse du son pour B > 15 T suggère que l'inten-

sité et le moment ordonné vus par neutron ne saturent pas jusqu'à 28 T, contrairement aux attentes

théoriques [116] avec une valeur de Bc2(0) ' 24 T. Néanmoins cette absence de saturation apparente

de la vitesse du son peut aussi provenir de l'e�et Alpher-Rubin discuté en 3.5, ou encore, dans le cas

2. Théoriquement la variation des paramètres d'ordres des ondes de densités de charge et de spin est alors similaire.
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Figure 5.13 � Vitesse du son et moment ordonné dans LSCO. Comparaison, dans LSCO p = 0.12, de

la dépendance en champ magnétique de l'intensité du pic élastique associé à l'onde de densité de spin (normalisé

par rapport à la valeur à B = 0 T, axe de gauche, ronds bleus) et de la variation relative de vitesse du son (axe

de droite) pour les modes c11 (triangles vers le haut) et c33 (triangles vers le bas) et la vitesse longitudinale dans

un polycristal (ronds rouges vides) d'après la référence [184]. Toutes ces mesures sont extraites pour T 6 4 K,

la vitesse du son en c11 est divisée par un facteur 4.5, celle de la référence [184] par un facteur 10.5, a�n de

suivre celle du mode c33. La variation d'intensité du pic de di�raction des neutrons est extrait de la référence

[69]. Pour toutes ces mesures, exception à celles sur polycristal de la référence [184], le champ magnétique est

appliqué selon l'axe c au dessus de Tc. La ligne grise est l'ajustement 5.2 décrit dans le texte principal qui suit

l'intensité I ∝ µ2 du pic de di�raction neutron.

où Bc2(0) > 28 T, de la contribution du mode de compression du réseau vortex. Nous allons mieux

comprendre l'origine de cette absence de saturation en ayant recourt à un autre mode acoustique et à

des mesures en champs pulsés, c'est l'objet du prochain paragraphe.

Absence de saturation au dessus de Bc2

A�n de con�rmer que l'absence de saturation de la vitesse du son au dessus de B = 15 T ne

provient ni des vortex ni de l'e�et Alpher-Rubin nous avons mesuré cette dernière en champs magné-

tiques pulsés jusqu'à 60 T dans le mode (c11 − c12)/2. Avec le champ magnétique ici appliqué selon

l'axe c ce mode acoustique sonde le module de cisaillement du réseau de vortex. Ce dernier est très

faible, en dessous de notre limite de détection. Ce mode a également l'avantage de ne pas subir d'e�et

Alpher-Rubin. Comme discuté en 3.5 cet e�et lié a la magnétorésistance n'existe pas dans les modes
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Figure 5.14 � Dépendance en champ magnétique pulsé de la vitesse du son, dans le mode

acoustique (c11 − c12)/2, pour une fréquence d'excitation de 240 MHz, dans l'échantillon LSCO12. Le champ

magnétique est appliqué selon l'axe c. Seul la descente en champ magnétique est tracée, celle-ci est confondue avec

la monté initiale au dessus de la ligne d'irréversibilité due aux vortex. Les courbes sont décalées arbitrairement.

transverses lorsque le champ magnétique est appliqué perpendiculairement à la direction de polarisa-

tion, comme c'est le cas ici. Toute variation en champ magnétique de la vitesse du son ne peut donc

être ici liée à la physique des vortex où celle de l'e�et Alpher-Rubin.

Sur la �gure 5.14 est tracée la variation relative de vitesse du son dans ce mode acoustique pour

trois di�érentes températures. Pour T = 70 K > Tc aucune dépendance en champ magnétique n'est

présente. Cela con�rme que nous ne somme pas sensible à l'e�et Alpher-Rubin 3. Pour T = 10 K et

T = 1.5 K la variation de vitesse du son est qualitativement similaire : pour B . 20 T la vitesse

du son augmente fortement, puis de moins en moins rapidement jusqu'à 60 T mais ne sature pas.

Quantitativement l'e�et du champ est plus grand à T = 10 K qu'à 1.5 K. Cela signi�e que les basses

températures et les champs intenses (parallèles à l'axe c) sont deux moyens parallèles de géler (dans un

motif antiferromagnétique) les spins. Plus on est proche de T = 0, plus les �uctuations de spins sont

lentes, plus le gel est potentiellement induit avec un champ magnétique faible. Cette dépendance en

champ est très similaire à celle extraite des dépendances en température à champ �xe dans les modes

c33 et c11 de la �gure 5.13, indiquant que tous ces di�érents modes sont sensibles à la même physique,

au moins à basse température.

3. À ce dopage et cette température il y a toujours de la magnétorésistance [192].
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Cette absence de saturation est étonnante car elle suggère qu'au delà de B = 15 T l'intensité (et

donc le moment ordonné) des mesures de neutrons ne sature pas non plus. On peut interpréter cela de

trois (au moins) manières di�érentes. Tout d'abord il est possible qu'il existe un e�et intrinsèque du

champ magnétique sur le verre AF de LSCO. Cette version est contestée par l'absence d'e�et du champ

lorsque la supraconductivité est su�samment faible à B = 0 T (par exemple dans LBCO p ∼ 1/8

[68]), ainsi que dans l'échantillon non supraconducteur LSCO4 (�gure 5.10). Une seconde possibilité

est celle de fortes �uctuations supraconductrices à ce dopage, qui sont en compétition avec le verre

AF jusqu'à B = 60 T. Ce serait alors cohérent avec, à ce dopage, la magnétorésistance qui persiste

jusqu'à T ∼ 100 K [192], et l'interprétation (contestée) des mesures d'e�et Nernst [45, 46]. Néanmoins

il est important de noter que l'amplitude de la magnétorésistance [193] est maximale à p ' 0.12. Cela

interroge donc sur la possibilité que les ordres de spin et/ou de charge soient responsables pour cette

dernière. Finalement il est toujours possible qu'un e�et de magnétostriction biaise la mesure de vitesse

du son (voir section 2.1.1). Ce dernier e�et est généralement négligeable, mais il faudrait ici le véri�er.

5.3 Modèle de susceptibilité dynamique

La section 5.2 a permis de montrer, à partir de considérations qualitatives, que les anomalies dans

la vitesse et l'atténuation ultrasonore sont liées à la phase verre AF existant dans les trois échantillons

de ce chapitre en champ magnétique nul. Dans cette section on propose une analyse quantitative à

partir du modèle de susceptibilité dynamique décrit en 3.6. Ce dernier traite du cas des verres de

spins classiques, i.e. sans domaines antiferromagnétiques. Le but est d'extraire des grandeurs carac-

téristiques dont on étudiera l'évolution en dopage dans le chapitre suivant. Cela permettra donc de

comparer quantitativement des échantillons de dopages di�érents.

5.3.1 Paramètres du modèle

L'application du modèle de susceptibilité dynamique nécessite la connaissance de la partie réelle

de la susceptibilité magnétique à fréquence nulle et du taux de relaxation des �uctuations de spins.

Cette partie décrit et justi�e les choix faits pour les fonctionnelles correspondantes. Ces dernières font

intervenir 4 paramètres libres utilisés pour ajuster, simultanément ou non, les courbes d'atténuation

et de vitesse du son.
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Susceptibilité magnétique de la phase verre de spin

La susceptibilité magnétique, χ, a notamment été mesurée dans LSCO aux dopages p < 0.05, i.e.

dans la phase verre de spin antiferromagnétique en absence de supraconductivité [102, 106]. Les mesures

montrent toutes les caractéristiques attendues d'un verre de spin classique : aimantation rémanente,

irréversibilité et exposants critiques (voir �gure 1.22(b)). Au dessus de la température de gel des spins

la susceptibilité est bien décrite par une forme Curie :

χ(T ) = χ0 + Ccurie/T (5.3)

Cette forme est donc utilisée dans le cadre du modèle de susceptibilité dynamique, avec comme para-

mètres libres χ0 et Ccurie. Alors qu'expérimentalement cette dépendance de type Curie est observée

seulement au dessus de la température de gel on l'utilise ici jusqu'à T = 0. En dessous de la tem-

pérature de gel la formule 3.49 est complètement dominée par la partie relaxative et alors la forme

particulière de la susceptibilité magnétique a un impact négligeable. χ0 est la partie constante de

la susceptibilité magnétique et contient, notamment, une composante diamagnétique provenant des

noyaux nucléaires [102]. Ccurie est une constante qui est, dans un modèle simple, proportionnelle à la

densité e�ective des spins Cu2+ desquels provient ce comportement paramagnétique de type Curie [106].

Taux de relaxation des �uctuations de spins

L'application du modèle de susceptibilité dynamique requiert également la connaissance du temps

de relaxation des �uctuations des spins, τ . Cette quantité peut être en principe extraite directement des

mesures [166] mais cela requiert une dépendance �ne en fréquence. Ici, en l'absence de telles mesures,

il est nécessaire de faire une hypothèse sur la dépendance en température du taux de relaxation. On

prend une dépendance exponentielle, selon la forme :

τ = τ∞e
E0/kBT (5.4)

Cette forme a été utilisée avec succès pour modéliser les données du taux de relaxation spin-réseau T−1
1

de RMN des mêmes échantillons de LSCO avec un modèle BPP (voir 5.2.2) purement relaxatif [10].

Le temps de relaxation ne diverge strictement qu'à T = 0, le système de spins est �uctuant à toute

température �nie. Cette forme est très similaire à celle de la longueur de corrélation des �uctuations

antiferromagnétique au dessus de la température de Néel dans le composé parent La2CuO4 dans le

cadre du modèle σ non-linéaire [194]. E0, paramètre libre de l'ajustement, est alors égal (à un facteur

2π près) à la raideur de spin ρs. Cette échelle d'énergie est ici aussi une indication de la force des

corrélations spin-spin. τ∞ est le temps de relaxation des �uctuations de spins pour kBT � E0, ou
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encore T � Tg. C'est un paramètre �xe égal à exp−31 ∼ 10−14 seconde pour tous les échantillons.

Cette valeur permet d'optimiser les ajustements pour les di�érents échantillons et est en accord avec

la valeur utilisée pour la modélisation des données RMN.

Un ajustement correct des données n'est pas possible sans introduire une distribution gaussienne

de la valeur de E0,
∫∞

0 e−(E0−x)2/2∆E2
0dx, de largeur ∆E0. Ce constat est aussi bien valable pour les

données d'ultrasons que de RMN et a du sens puisque les valeurs T1 extraites de la relaxation de

l'aimantation des mesures RMN sont distribuées sur plusieurs ordres de grandeurs [104]. L'utilisation

d'une distribution de τ est un procédé usuel dans les verres de spins [166, 169, 170] qui s'explique par

la nature vitreuse de la transition.

5.3.2 Ajustement des données expérimentales

On doit tout d'abord extraire les variations de vitesse du son uniquement dues à la physique du

verre de spin, et exclure d'autres sources de variations "parasites". Ces dernières sont la variation nor-

male c0(T ) liée à l'interaction entre l'onde acoustique et les phonons thermiques, la constante élastique

du réseau de vortex, ou encore l'e�et Alpher Rubin. La mesure du mode (c11 − c12)/2 en champs

pulsés permet de s'a�ranchir de toutes ces sources de variations "parasites" puisque ce dernier n'est ni

couplé au réseau de vortex ni à l'e�et Alpher-Rubin (pour B ‖ c) et c0(T ) ne dépend pas du champ

magnétique. Dans la suite ce sont vitesse et atténuation du son dans ce mode acoustique qui sont donc

ajustées (l'ensemble des données expérimentales sont reproduites en annexe B).

Les données ajustables de vitesse du son sont présentes sur la �gure 5.15 pour trois di�érents

champs magnétiques : B = 10 T, 30 T et 59 T. Pour obtenir ces données plusieurs étapes sont

nécessaires. Tout d'abord l'on extrait la dépendance en température de la vitesse du son induite sous

champ magnétique, ∆v/v(B) − ∆v/v(B = 0). Cette grandeur est directement déduite de coupes, à

champ magnétique �xe, des mesures en champs pulsés à di�érentes températures. La vitesse induite

sous champ magnétique ne comprend donc pas d'informations sur la variation de vitesse du son à

B = 0 T. Cette dernière, ∆v/v(B = 0), peut être décomposée en deux termes : celui de la variation

classique du réseau cristallin, ∆v/vbackground, présent dans n'importe quel métal ou isolant et bien

modélisé par la formule 3.20, mais également celui représentant toutes les autres sources de variations,

∆v/ve, ici d'origines électroniques et liées au verre AF et à la supraconductivité :

∆v/v(B = 0) = ∆v/vbackground + ∆v/ve (5.5)
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Figure 5.15 � Ajustement de la dépendance en température de la variation relative de vitesse

du son du mode acoustique (c11 − c12)/2 dans l'échantillon LSCO12 pour B = 10 T (a), 30 T

(b) et 59 T (c). Les ronds rouges sont extraits de mesures en champ magnétique pulsé, appliqué selon l'axe

c, selon la méthode décrite dans le texte principal. La vitesse du son re�ète uniquement les composantes de

la supraconductivité et du verre AF. Les lignes noires sont des ajustements selon le modèle de susceptibilité

dynamique.
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Figure 5.16 � Ajustement de la dépendance en température de la variation d'atténuation du son

du mode acoustique (c11 − c12)/2 dans l'échantillon LSCO12 pour B = 10 T (a), 30 T (b) et 59 T

(c). Les ronds rouges sont extraits de mesures en champ magnétique pulsé, appliqué selon l'axe c, auxquelles

s'ajoute la composante à champ magnétique nul. Celle-ci est estimée d'après les mesures dans le mode c11. Les

lignes noires sont des ajustements selon le modèle de susceptibilité dynamique.
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La vitesse du son ajustée sur la �gure 5.15 correspond à ∆v/ve+∆v/v(B)−∆v/v(B = 0). Elle com-

prend donc les variations dues au verre AF, mais aussi à la supraconductivité, en champs magnétiques

intenses mais également nul. L'e�et Alpher-Rubin et l'in�uence du réseau de vortex sont négligeables.

Ces courbes sont qualitativement très similaires aux mesures du mode c11 discutées précédemment

(voir section 5.2.2), et ne sont donc pas décrites plus longuement. À chaque champ magnétique est

également tracé l'ajustement correspondant par le modèle de susceptibilité dynamique. L'accord entre

l'ajustement et les données expérimentales est très satisfaisant mais pas parfait. Les écarts ont diverses

origines. Tout d'abord le modèle décrit un verre de spin classique, sans domaines antiferromagnétiques.

Il ne peut donc pas expliquer l'augmentation de vitesse du son observée à basse température, qui suit

le moment ordonné vu par neutron (voir �gure 5.13). Ensuite le retranchement de la variation normale

c0(T ) aux données expérimentales induit de (faibles) incertitudes. En�n les mesures en champs ma-

gnétiques pulsés ne sont pas parfaitement isothermales, notamment juste au dessus de la température

de l'hélium liquide lorsque le pouvoir frigori�que est le plus faible. Néanmoins l'accord très satisfaisant

entre les données expérimentales et l'ajustement théorique montre que le ramollissement du réseau

dans l'état normal et le durcissement qui s'en suit à plus basse température sont tous deux, dans ce

mode acoustique, explicable par une transition vitreuse magnétique. Le même accord entre les données

expérimentales et le modèle de susceptibilité dynamique existe dans le cas de l'atténuation ultrasonore.

La comparaison est faite sur la �gure 5.16. Cela indique que le pic d'atténuation qui existe à champ

nul et se développe sous champ magnétique est aussi du fait d'une transition vers un verre de spin, et

provient, comme le pic dans 1/T1 de RMN, d'e�ets de relaxations.

5.3.3 Dépendance en champ magnétique des paramètres

L'ajustement des dépendances en température à di�érents champs magnétique permet d'étudier

l'évolution des di�érents paramètres libres en fonction de B : χ0, E0, ∆E0 et Ccurie. Le résultat est

montré sur la �gure 5.17. E0 et Ccurie montrent tout deux une augmentation en champ magnétique

et ont une valeur à champ magnétique nul �nie. Étonnamment ces deux paramètres ne semblent pas

saturer jusqu'à B = 59 T. Cette absence de saturation rappelle celle de la dépendance en champ ma-

gnétique de ∆v/v (voir �gure 5.14). Cela vient directement du fait que dans les données expérimentales

la position du minimum dans la vitesse du son et l'amplitude du ramollissement dans l'état normal

ne saturent pas jusqu'à B = 59 T. Dans le cadre du modèle cela indique qu'à la fois la force des

corrélations spin-spin et la densité e�ective de spin impliqué dans ce magnétisme ne saturent pas pour

B � 24 T (i.e. l'estimation de Bc2(0) d'après les mesures de résistivité, voir annexe A). Concernant

χ0 le constat est inverse, le champ magnétique tend à diminuer sa valeur (négative) qui semble saturer
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Figure 5.17 � Variation en champ magnétique des di�érents paramètres χ0, E0, ∆E0 et Ccurie de

l'ajustement jusqu'à B = 59 T. Les barres d'erreurs sur chacun des paramètres sont estimées comme suit :

on fait varier un paramètre unique jusqu'à obtenir une augmentation de 30 pourcents de l'erreur quadratique

moyenne de l'ajustement, par rapport à l'ajustement optimal.

à fort champ. Finalement ∆E0 n'a, dans les barres d'erreurs, pas (ou peu) de dépendance en champ

magnétique.
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5.4 Discussion

Les échantillons LSCO4 (p ' 0.04), LSCO11 (p = 0.114) et LSCO12 (p = 0.122) montrent tous

trois des anomalies phénoménologiquement similaires à basse température. La �gure 5.18(a) résume

celles-ci dans le cas de l'échantillon LSCO12 où elles sont le mieux marquées. Le champ magnétique

appliqué est de B = 28 T, l'état normal doit alors être atteint. La vitesse du son montre un large

minimum, suivi par un durcissement du réseau à plus basse température, et un pic d'atténuation se

produit dans cette dernière phase de durcissement. Di�érents modes acoustiques montrent ce même

type d'anomalies, le mode transverse (c11− c12)/2 est le plus sensible à la diminution de vitesse du son

au dessus de la température du minimum.
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Figure 5.18 � Signatures ultrasonores du verre AF dans LSCO12 et comparaison avec le taux de

relaxation spin réseau 1/T1, pour B = 28 T. (a) ∆v/v (ligne grise, échelle de gauche) et ∆α (ligne rouge,

échelle de droite) dans le mode c11 en fonction de la température. L'augmentation de ∆v/v et le pic d'atténuation

à basse température sont deux signatures du gel des �uctuations de spins. Le ramollissement dans la vitesse du

son est un e�et précurseur au gel. (b) Comparaison entre l'atténuation (ligne rouge, échelle de droite) et le taux

de relaxation spin réseau 1/T1 de RMN (ronds bleus, échelle de gauche), dans le même échantillon LSCO12.

Un background linéaire a été soustrait de l'atténuation pour extraire uniquement la contribution liée au verre

AF. Atténuation et 1/T1 suivent des variations très similaires, l'atténuation ultrasonore vient donc également

de phénomènes de relaxations associés au verre AF. La faible di�érence entre la température du pic de 1/T1 et

celui de ∆α n'est pas encore comprise. Les données RMN ont été obtenues par I. Vinograd, M.-H. Julien et H.

Maya�re.

L'augmentation de vitesse du son visible à basse température dans di�érents modes acoustiques

est une signature ultrasonore du gel graduel des �uctuations (antiferromagnétiques) de spins. Ce com-

portement est similaire à celui observé dans les polycristaux de cuprate au lanthane par J.F Qu et

collaborateurs [184, 188] mais alors interprété en terme d'instabilité structurale et d'ordre de charge.
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L'établissement de cette anomalie à p ' 0.04 où la seule phase en présence à basse température est ce

verre de spin antiferromagnétique, et les di�érentes analyses qualitatives et quantitatives de ce chapitre

ne laissent cependant pas de doute quant à son origine. L'application d'un champ magnétique sur les

échantillons supraconducteurs qui tend à renforcer ce comportement est aussi parfaitement cohérent

avec l'augmentation des corrélations antiferromagnétiques vue par exemple par neutron [69] (voir �-

gure 5.13). L'origine microscopique de cette anomalie reste cependant encore inconnue. La présence

d'un ramollissement du réseau dans la phase désordonnée, e�et précurseur au durcissement, peut s'ex-

pliquer dans le cadre d'un modèle de Landau par un couplage bilinéaire entre un paramètre d'ordre

électronique et la déformation de l'onde acoustique (cf. section 3.3).

Parallèlement au durcissement du réseau un pic d'atténuation se développe dans plusieurs modes

acoustiques. Ce dernier montre une similitude frappante avec celui du taux de relaxation spin-réseau

T−1
1 de RMN (voir �gure 5.18(b)) et est donc également dû à des phénomènes relaxatifs via un cou-

plage magnéto-élastique. Il permet de dé�nir une température de gel (à la fréquence ultrasons) du

système de spins. Le champ magnétique augmente la température de ce pic et donc tend à ralentir les

�uctuations de spins. Néanmoins l'origine microscopique précise de ce pic reste à déterminer. Des pics

d'atténuation par spectroscopie anélastique dans LSCO p < 0.06 ont été interprétés comme étant dus

aux variations de tailles des domaines antiferromagnétiques gelés avec la déformation ultrasonore [195].

La dépendance en dopage de la température du pic d'atténuation et du durcissement du réseau

à basse température est résumé sur le diagramme de phase 5.19. Les températures caractéristiques

sont ici prises à champ magnétique nul et comparées aux mesures de RMN, µSR et NQR (reproduites

d'après la référence [100]) qui sont comme les ultrasons des sondes d'énergie caractéristique v µeV.

Les données ultrasonores s'insèrent parfaitement dans la dépendance en dopage du gel des �uctuations

de spins déterminée par ces sondes plus directes du magnétisme. Ce diagramme de phase montre éga-

lement l'ordre de charge bi-axial et 2D qui apparaît au dessus de la température de gel des spins et

coexiste avec celui-ci, au moins pour p > 0.10. La résurgence du magnétisme pour p ' 0.12 lorsque

l'ordre de charge est le plus fort et l'incommensurabilité δcharge = 2δspin [71] indique que, comme

dans Nd-LSCO, ces deux ordres sont très liés proche de ce dopage dans LSCO et forment un ordre de

"stripes". Il est alors raisonnable de penser que l'ordre de charge puisse déclencher, ou du moins aider,

le ralentissement des �uctuations de spins. Du point de vue des données ultrasonores le ramollissement

du réseau vu bien au dessus de la température de gel peut être lié à l'ordre de charge. Dans le cadre

du modèle de susceptibilité dynamique cela signi�e que l'augmentation de la susceptibilité magnétique

statique pourrait être liée à l'ordre de charge. A�n de con�rmer ou d'in�rmer cette hypothèse une
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Figure 5.19 � Diagramme de phases température-dopage de LSCO. Les ronds beiges correspondent

à Tc, l'irrégularité à p ' 0.12 correspond à l'anomalie 1/8. En vert est renseigné l'ordre de charge 2D d'après

les mesures de rayons-x : les triangles vers le bas correspondent à la référence [72], ceux vers le haut à la

référence [71]. Les ronds bleus indiquent la température Tg de gel des spins aux fréquences RMN, µSR et NQR,

d'après la revue [100] et les références citées. La transition supraconductrice est indiquée par les ronds oranges,

d'après les mesures d'aimantation de la référence [97]. La température du pic d'atténuation ultrasonore, Tα,

mesurée dans LSCO12 et LSCO4, correspond bien au gel des spins, ce sont les diamants rouges. La température

caractéristique en dessous de laquelle le réseau durcit anormalement, Tv, les ronds rouges, correspond également

à cette anomalie du diagramme de phase.
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analyse �ne et systématique de la température à partir de laquelle les di�érentes constantes élastiques

commencent à dévier de c0(T ) est nécessaire.

Un autre point à éclaircir est l'origine de l'e�et du champ magnétique. Les anomalies ultrasonores

dans LSCO11 et LSCO12 dépendent du champ magnétique alors qu'elles n'en dépendent pas dans

LSCO4 jusqu'à B = 15 T. Cela n'est pas étonnant puisque cet e�et est attribué à une compétition

avec la phase supraconductrice. Néanmoins dans les échantillons supraconducteurs cet e�et existe pour

T > Tc et se poursuit au delà du champ supérieur critique Bc2 déduit des mesures de transport.

L'e�et du champ pour B > Bc2 se comprendrait mieux si le champ magnétique avait un e�et

intrinsèque sur les anomalies ultrasonores, qui visiblement n'existe pas dans LSCO4. On peut alors

s'interroger sur notre estimation de Bc2(0) ∼ 24 T pour p ' 0.12. Une possibilité est que cette valeur

est fortement sous-estimée. Des mesures en champs magnétiques intenses de conductivité thermique

ou bien de chaleur spéci�que seraient très intéressantes pour con�rmer ou in�rmer cette valeur. Reste

ensuite la possibilité qu'un e�et de magnétostriction biaise la mesure de vitesse du son à ce dopage

particulier. Cet e�et est généralement négligeable mais il serait intéressant de le véri�er ici. Concernant

l'e�et du champ magnétique pour T > Tc une possibilité est celle de fortes �uctuations supraconduc-

trices à p ' 0.12. Un argument en faveur de l'existence de celles-ci est la magnétorésistance qui persiste

jusqu'à ∼ 100 K [192, 193] et l'e�et Nernst important attribué à des excitations de type vortex pour

T � Tc [45, 46]. Néanmoins l'interprétation des mesures d'e�et Nernst est controversée [44] et l'origine

de la forte magnétorésistance n'est pas connue. Il a par exemple été suggéré qu'elle pourrait être liée

à une augmentation de �uctuations d'ordre de charge sous champ magnétique [193].

Finalement le verre AF a été détecté par di�raction des neutrons à p ' 0.145 [69, 115] au dessus

d'un champ magnétique critique B ∼ 5 T mais jusqu'à présent la situation à plus haut dopage reste

inconnue. L'observation du verre AF par ultrasons ouvre l'excitante possibilité d'aller l'étudier à bien

plus haut dopage que précédemment. Cette étude est l'objet du prochain chapitre.
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5.5 Questions en suspens

Ce chapitre a permis une ré-interprétation des données ultrasonores dans LSCO, mais soulève éga-

lement un grand nombres de questions associées :

1. Quelle est l'origine microscopique des anomalies ultrasonores ?

2. Quelle est l'origine l'e�et du champ pour T > Tc pour p ∼ 0.12 ?

3. Quelle est l'origine de l'e�et du champ pour B > Bc2 dans les échantillons supraconducteurs ?

4. L'ordre de charge joue-t-il un rôle dans la vitesse du son mesurée ? Est-il responsable pour le

ramollissement précurseur au gel des �uctuations de spins ?

5. Quelle est l'origine de la (faible) di�érence de température de gel mesurée en RMN et ultrasons ?

6. Est-il possible de reproduire la dépendance non monotone de Tmin(B) dans le cadre d'un

modèle de Landau avec deux paramètres d'ordres ?
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Chapitre 6

Résurgence du magnétisme de LSCO

jusqu'à p∗ en champs magnétiques

intenses

Les mesures de di�ractions des neutrons [69, 115] ont montrées qu'au delà de pSG ' 0.135 le verre

antiferromagnétique de LSCO peut-être induit par un champ magnétique. Ces mesures ont néanmoins

été limitées à un dopage en trous de p ' 0.145 et des champs magnétiques B 6 15 T, des champs

magnétiques plus intenses étant di�cilement accessibles encore aujourd'hui pour de telles expériences.

Une question reste donc en suspens. À quel dopage cette phase se termine-t-elle lorsque la supracon-

ductivité est su�samment a�aiblie par un champ magnétique intense ?

Grâce aux résultats du chapitre 5 on propose ici une nouvelle stratégie pour répondre à cette

question. Ayant établit l'existence de signatures ultrasonores associées au verre antiferromagnétique

lorsque cette phase existe en champ magnétique nul, pour p < 0.135, on va maintenant poursuivre ces

signatures pour des dopages p > 0.135 en appliquant des champs magnétiques intenses.

Ce chapitre est organisé comme suit. Tout d'abord l'on s'intéresse au dopage p ' 0.145 étudié

en neutrons. Nous allons commencer par montrer qu'à ce dopage on observe bien, dès des champs

magnétiques modestes, l'émergence d'un verre AF, fortement a�aiblit par la supraconductivité en

champ nul. À la suite de cela il s'agit d'étudier la dépendance en dopage des anomalies, depuis p = 0.168

jusqu'à p = 0.215, c'est à dire au travers de p∗. Nous allons voir qu'en champs magnétiques intenses

la phase verre AF disparaît à p∗. Pour conclure ce chapitre on résume l'évolution en dopage avant une

courte discussion des résultats et leurs implications.
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6.1 Émergence du verre AF sous champ magnétique à p ' 0.148

Deux échantillons (voir tableau 4.1) ont été mesurés proche du dopage de p ' 0.145 étudié précé-

demment en di�raction des neutrons [69, 115] :

1. LSCO14, p = 0.149, dans le mode c11 : Tc = 37.5±1 K en accord avec la littérature, provenant

du même barreau que celui étudié en neutron par J. Chang et collaborateurs [69].

2. LSCO15, p = 0.148, dans le mode (c11 − c12)/2 : Tc = 23.5± 1 K anormalement faible.

La situation est donc très intéressante. On va pouvoir dans la suite comparer deux échantillons de

dopages similaires mais de Tc très di�érentes, permettant de mettre en lumière l'e�et des impuretés

sur la physique du verre antiferromagnétique. L'échantillon LSCO14 doit lui être, à priori, directement

comparable à celui mesuré en neutrons dans la référence [69].

6.1.1 Mode longitudinal c11 dans l'échantillon LSCO14

La �gure 6.1(a, b) montre vitesse du son et atténuation dans le mode acoutique c11 de l'échantillon

LSCO14 en fonction de la température pour 0 ≤ B ≤ 32.5 T. Pour la vitesse du son la contribution

classique de la constante élastique du réseau cristallin, c0(T ) (voir 3.2.2), a été soutraite. Pour B = 0 T

le comportement est celui classiquement attendu pour un supraconducteur dans un mode longitudinal.

On trouve pour T = Tc un saut de champ moyen et un durcissement à plus basse température.

En champs magnétiques appliqués, B ‖ c, on s'attend à observer le réseau de vortex via sa constante

élastique de compression cv11
1. Cette contribution des vortex est visible dès B = 5 T dans la vitesse

du son et B = 10 T dans l'atténuation qui montrent respectivement une augmentation et un pic à la

température TUS , la température de désancrage du réseau de vortex. Néanmoins même à ces champs

modestes il y a clairement une autre contribution. Pour T � TUS la vitesse et l'atténuation du son

continuent d'augmenter anormalement.

En augmentant le champ magnétique la contribution des vortex est repoussée à plus basses tem-

pératures, alors qu'une seconde anomalie se développe rapidement. On observe alors clairement un

minimum dans la vitesse du son et deux pics distincts dans l'atténuation, l'un d'eux pouvant être

associé au désancrage des vortex jusqu'à 32.5 T < Bc2(0) (cf. annexe A). La situation est en parfait

accord qualitatif avec le cas de LSCO12 p = 0.122 où un minimum dans la vitesse du son et un pic

d'atténuation existent également dans ce même mode acoustique, et le pic d'atténuation se trouve aussi

1. des détails sur l'e�et des vortex sur vitesse et atténuation ultrasonore sont disponibles en 3.4.
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Figure 6.1 � Compilation des mesures ultrasonores dans les échantillons LSCO14, p = 0.149, dans

le mode c11 et LSCO15, p = 0.148, dans le mode (c11 − c12)/2. (a, b) Variation de vitesse du son (a) et

d'atténuation (b) en fonction de la température pour di�érents champs magnétiques (B ‖ c) indiqués sur les

légendes dans l'échantillon LSCO14. Les axes des abscisses sont di�érents. (c, d) Variation de vitesse du son

(c) et d'atténuation (d) en fonction de la température pour di�érents champs magnétiques (B ‖ c) indiqués

dans l'échantillon LSCO15. Les valeurs sont discrètes car extraites de mesures en champs magnétiques pulsés,

les lignes sont des guides à l'oeil. Pour les panneaux (a, b, c) la contribution à champ nul est incluse. Les

mesures d'atténuation dans LSCO15 n'ont pu être possible pour B = 0 T et donc dans (d) seul l'e�et induit

sous champ magnétique, ∆α(B) − ∆α(0), est visible. Pour (a, c) la contribution du réseau cristallin c0(T ) a

été soustraite.
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Figure 6.2 � Comparaison de la vitesse du son dans le mode c11 des échantillons LSCO12, p = 0.122

(a), et LSCO14 p = 0.149 (b). Pour B = 0 T le comportement à p = 0.149 est classique, sans autre anomalie

que la supraconductivité, lorsque à p = 0.122 le comportement est déjà anormal avec la présence d'un large

minimum. En augmentant le champ magnétique à p = 0.149 la situation devient qualitativement similaire à

p = 0.122 avec un large minimum et une importante augmentation de vitesse du son à plus basse température,

qui peut être expliquée seulement partiellement par les vortex.

dans la phase de remontée de la vitesse du son à basse température. À ce dopage de p = 0.149, et dans

ce mode acoustique donné, le réseau commence à ramollir pour T ' Tc.

Une comparaison, dans ce mode acoustique, entre la vitesse du son pour p = 0.122 et p = 0.149

est visible sur la �gure 6.2. Elle met en lumière la di�érence entre les deux dopages dans le mode c11 :

alors qu'un minimum est déjà présent pour B = 0 T à p = 0.122 un champ magnétique est nécessaire

pour le faire apparaître à p = 0.149. En champs magnétiques intenses la similitude est frappante. Le

comportement des deux dopages est très similaire avec une échelle de température caractéristique (par

exemple Tmin, le minimum dans la vitesse du son) qui diminue fortement avec le dopage. Néanmoins,

comme à p = 0.122, la température caractéristique Tmin augmente avec le champ magnétique (voir

�gure 6.1(a)) à p = 0.149. Cette comparaison et les résultats de neutrons ne laissent aucun doute sur

le fait que ce comportement anormal est ici dû à l'émergence du verre AF sous champs magnétiques à

p = 0.149. Du point de vue des ultrasons, et mis à part la di�érence de Tmin, une situation très similaire

au dopage de p = 0.122 à champ nul, peut être obtenue par application d'un champ magnétique de

B = 25 − 30 T à celui de p = 0.149. Ici, aussi, il serait donc intéressant de confronter ce résultat à

des mesures de di�ractions de neutrons à de tels champs magnétiques.

Finalement ces mesures en champs statiques permettent de dé�nir avec précision le diagramme de

phase de la �gure 6.3. La dépendance en température de Bfreezing(T ), c'est à dire du pic d'atténuation
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Figure 6.3 � Diagramme de phase champ magnétique - température de LSCO14 p = 0.149. BNMR

(ronds violets) indique le champ magnétique de fusion du réseau de vortex déterminé par une chute de la

fréquence de résonance du circuit RLC de RMN. Ces mesures ont été e�ectuées par le groupe RMN du LNCMI-

G sur exactement le même échantillon que celui mesuré en ultrasons. Sont également indiqués les champs de

désancrage du réseau de vortex vus par une chute de vitesse du son (Bv, triangles bleus vers le haut) et un

pic d'atténuation (Bα, triangles bleus vers le bas). Finalement Bfreezing indique le (second) pic d'atténuation

visible sur la �gure 6.1(b), non attribuable aux vortex. Les lignes pointillées sont des guides à l'oeil et l'insert

un zoom sur la région fort champ - basse température.
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attribué au gel des �uctuations de spins, montre que le gel débute dans la phase de vortex solide mais

existe toujours, pour B ≥ 30 T, dans la phase de vortex liquide. La température de gel augmente

clairement avec le champ magnétique mais est toujours bien inférieure au cas de p = 0.122. Il n'y a

aucun signe de saturation jusqu'à B = 32.5 T.

6.1.2 Mode transverse (c11 − c12)/2 dans l'échantillon désordonné LSCO15

Tournons nous maintenant vers l'échantillon LSCO15, mesuré lui dans le mode transverse (c11 −

c12)/2. Le dopage est similaire à l'échantillon précédent mais Tc est bien plus faible, indiquant la pré-

sence d'impuretés. Cet échantillon a été mesuré intensivement en champs magnétiques pulsés jusqu'à

B = 64 T ‖ c. Dans cette con�guration on sonde le mode de cisaillement du réseau de vortex cv66. Ce

dernier est très faible, en dessous de la résolution expérimentale.

La vitesse et l'atténuation du son sont visibles sur la �gure 6.1(c, d). Sur la �gure 6.1(c) on ajoute

à la vitesse du son induite sous champ (quantité directement extraite des mesures en champ magné-

tique pulsé) celle mesurée en fonction de la température à B = 0 T (visible sur la �gure 6.20). La

contribution classique du réseau cristallin c0(T ) est soustraite. On utilise donc exactement la même

méthode qu'en 5.3.2. Ce qui est apparent sur la �gure 6.1(c), et ce dès B = 0 T, est un minimum

dans la vitesse du son qui coïncide alors avec Tc, exactement comme à p = 0.122 (voir par exemple la

�gure 5.4). Ceci indique que le ralentissement des �uctuations de spins entre dans la fenêtre temporelle

ultrason pour T > Tc et que ce ralentissement est stoppé par l'apparition de la supraconductivité.

Pour B . 20 T la température de ce minimum, Tmin, diminue en augmentant le champ magnétique,

exactement comme observé par M. Nohara et collaborateurs [70] dans un échantillon de LSCO p ' 0.14

et le même mode acoustique jusqu'à B = 14 T. L'extension de ces mesures pour B � 20 T montre

qu'alors, au contraire, Tmin augmente avec le champ magnétique. Sur la �gure 6.4 on compare le com-

portement de Tmin à ce dopage avec celui de p = 0.122, décrit dans le chapitre précédent. La situation

est très similaire dans les deux cas, ici néanmoins Tmin connait une diminution jusqu'à plus fort champ

magnétique. Cela s'explique naturellement par le fait qu'ici la supraconductivité est plus forte. Ce

comportement est discuté plus en détails dans la section 5.2.2.

La comparaison entre les �gures 6.1(a) et (c) montre que le ramollissement commence à bien plus

haute température dans le mode (c11 − c12)/2, dès T ' 60 K � Tc. Cette di�érence peut ne pas être

reliée à la présence d'impuretés dans l'échantillon LSCO15. Dans LSCO12 étudié précédemment on

trouve cette même di�érence, dans le même échantillon (voir �gure 5.4).
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Figure 6.4 � Comparaison de Tmin(B) dans les échantillons LSCO12 et LSCO15. Dans LSCO12

(p = 0.122) Tmin est déterminée dans le mode c11, dans LSCO15 (p = 0.148) on utilise le mode (c11 − c12)/2.

Les barres d'erreurs plus importantes à p = 0.148 sont dues au fait qu'on extrait Tmin de mesures en champ

magnétique pulsé. Dans les deux cas Tmin a une dépendance non monotone avec B qui s'explique par la

contribution supraconductrice qui est non négligeable à bas champ. À p = 0.148, où la supraconductivité est

plus forte, la décroissance initiale de Tmin se poursuit à plus haut champ magnétique. Une description plus

complète de cet e�et se trouve en 5.2.2. Les �èches indiquent Tc.

La �gure 6.1(d) montre l'atténuation induite par le champ magnétique, ∆α(B) −∆α(0), directe-

ment extraite des mesures en champs magnétiques pulsés. Malheureusement les mesures pour B = 0 T

se sont révélées non reproductibles et ne sont donc pas présentes ici. Néanmoins l'atténuation induite

sous champ est déjà riche d'enseignement. Le champ magnétique induit un excès d'atténuation dans

la phase de durcissement du réseau, comme attendu, et provoque une importante déplétion à basse

température. Ce dernier e�et peut être dû à un "transfert" d'atténuation initié par le champ ma-

gnétique ou, plus probablement, à une atténuation du son moins importante dans l'état gelé, plus

ordonné, comme observé dans l'échantillon LSCO4 (voir �gure 5.10). Le pic d'atténuation croît et

se déplace vers les plus hautes températures avec le champ magnétique, en accord avec le mode c11

au même dopage. Des mesures similaires dans LSCO12 montrent exactement le même comportement

(voir annexe B). Finalement, et de manière très intéressante, la température du pic d'atténuation dans

les deux échantillons LSCO15 et LSCO14 est, à un champ magnétique donné, très comparable. Cela
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Figure 6.5 � Comparaison de la variation relative de vitesse du son dans les échantillons LSCO12

(p = 0.122) et LSCO15 (p = 0.148), dans le même mode acoustique (c11 − c12)/2, pour B = 0 T (a)

et B = 40 T (b). Pour B = 0 T (a) les deux échantillons montrent un minimum de vitesse du son proche

de Tc. La courbe à p = 0.148 a été multipliée par 2 pour laisser ce dernier apparent malgré la contribution

(dominante) du réseau c0(T ). Pour B = 40 T (b) on ajoute à la variation de vitesse induite sous champ celle

à B = 0 T. Les données sont donc discrètes et les lignes des guides à l'÷il. On observe alors aux deux dopages

que le minimum de vitesse du son s'est ampli�ée et que Tmin diminue fortement avec le dopage. Les courbes

sont décalées arbitrairement pour la lisibilité.

suggère que l'ajout d'impuretés ne permet pas ici de ralentir signi�cativement les �uctuations de spins.

Pour con�rmer cela il serait intéressant d'étudier exactement le même échantillon, dans le même mode

acoustique, avant et après ajout d'impuretés.

Finalement pour conclure la discussion qualitative sur cet échantillon on le compare au dopage

p = 0.122 dans le même mode acoustique. Cette comparaison est visible sur la �gure 6.5. À B = 0 T

le minimum dans la vitesse du son coïncide avec Tc aux deux dopages, indication qu'alors le verre AF

est en forte compétition avec la supraconductivité. En appliquant un champ de B = 40 T on renforce,

aux deux dopages, le large minimum dans la vitesse du son, autre signature d'une compétition. Les

signatures expérimentales sont qualitativement similaires aux deux dopages lorsque la supraconducti-

vité a été su�samment a�aiblie, avec néanmoins une température caractéristique qui diminue avec p.

6.1.3 Ajustement par le modèle de susceptibilité dynamique

L'échantillon LSCO15 ayant été mesuré dans le mode acoustique (c11 − c12)/2, insensible au vor-

tex et à l'e�et Alpher-Rubin (pour B ‖ c) cela nous donne l'opportunité d'ajuster les données par le

modèle de susceptibilité dynamique. La modèle est décrit en 3.6, la méthode pour extraire les données
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Figure 6.6 � Ajustement des données de vitesse du son dans LSCO15 et le mode (c11−c12)/2, par

le modèle de susceptibilité dynamique. Les ronds correspondent aux données expérimentales mesurées en

champs magnétiques pulsés, auxquelles on ajoute la contribution à B = 0 T mais pas la variation du réseau

cristallin c0(T ), comme décrit en 5.3.2. Le minimum de ∆v/v qui se développe avec le champ magnétique est

lié au verre AF. Les lignes sont des ajustements par le modèle décrit en 3.6.

de vitesse du son en 5.3.2. Puisque, à ce dopage et dans cet échantillon, des mesures d'atténuation à

B = 0 T n'ont pu être possible, on ajuste seulement les données de vitesse du son.

La �gure 6.6 montre la vitesse du son à trois di�érents champs magnétiques : B = 20 T, 40 T et

60 T. L'accord entre le modèle et les données expérimentales est remarquable, pour les trois champs ma-

gnétiques montrés ici, mais plus généralement pour 0 ≤ B ≤ 64 T. On peut extraire de cette procédure

la dépendance en champ magnétique des 4 paramètres du modèle : χ0, Ccurie, E0 et ∆E0. Le résultat

est résumé sur la �gure 6.7. Le comportement général est similaire à celui observé dans LSCO12, du

moins lorsque B ≥ 30 T : χ0 diminue, ∆E0 également avant de, semble-t-il, saturer pour B > 40 T et

�nalement E0 et Ccurie augmentent tous deux avec le champ magnétique et ne saturent pas jusqu'à, au

moins, B = 64 T. Une di�érence notable existe néanmoins : pour B . 30 T E0 et Ccurie diminuent

avec B. Cela est directement dû au fait que dans le même temps la température du minimum de vitesse

du son suit la même tendance. Cette décroissance initiale est la signature qu'alors il y a une contri-

bution supraconductrice non négligeable à la vitesse du son, qui n'est pas prise en compte par le modèle.
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Figure 6.7 � Dépendance en champ magnétique des di�érents paramètres χ0, E0, ∆E0 et Ccurie

du modèle de susceptibilité dynamique jusqu'à B = 64 T, dans l'échantillon LSCO15, p = 0.148. Les barres

d'erreurs sur chacun des paramètres sont estimées comme suit : on fait varier un paramètre unique jusqu'à

obtenir une augmentation de 30 pourcents de l'erreur quadratique moyenne de l'ajustement, par rapport à

l'ajustement optimal. Les valeurs numériques sont directement comparables à celles de la �gure 5.17. Pour

B & 30 T la dépendance en champ magnétique des di�érents paramètres est qualitativement similaire, mais

quantitativement di�érente, au cas de p = 0.122. La di�érence qualitative pour B . 30 T vient du fait que le

modèle n'est plus adapté lorsqu'il y a une contribution de la supraconductivité non négligeable à la vitesse du

son. Les symboles correspondants sont vides.
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En résumé, proche de p ' 0.15, Les signatures du verre AF se développent rapidement

avec B. C'est en accord avec l'émergence de corrélations AF quasi-statiques vues par

di�raction des neutrons au même dopage [69, 115]. D'après les mesures ultrasonores :

1. Il existe une forte compétition entre verre AF et supraconductivité.

2. Les signatures du verre AF se renforcent jusqu'à, au moins, B = 64 T.

3. Les impuretés n'ont pas un fort impact sur la température de gel à la fréquence ultrason.

4. Le mode (c11 − c12)/2 est le plus approprié pour détecter le verre AF à plus haut dopages.

6.2 Signatures du verre antiferromagnétique jusqu'à p∗

Il est maintenant question de se tourner vers les dopages p > 0.149, c'est à dire d'aller au delà

du domaine d'existence connu du verre AF dans LSCO. Cinq échantillons ont été étudiés dans cette

gamme de dopage, depuis p = 0.168 jusqu'à p = 0.215, c'est à dire de part et d'autre de p∗. Tous ont

été mesurés dans le mode transverse (c11 − c12)/2 dont on sait maintenant qu'il est celui montrant les

e�ets précurseurs les plus importants au gel des �uctuations de spins. On propose maintenant de les

décrire un à un.

6.2.1 LSCO p = 0.168

Commençons par l'échantillon LSCO16 N2 (voir tableau 4.1) de dopage p = 0.168 2. La valeur de

Bc2(0) estimée des valeurs de transport est de 50.5±3.5 T. Sur la �gure 6.8(a) sont visibles les données

brutes de vitesse du son en champs magnétiques pulsés. Les mesures sont ici réalisées jusqu'à B ∼ 86 T

et T = 0.64 K en combinant les bobines pulsés 90 T (voir 2.2.1) et l'environnement 3He.

Pour T = 45 K > Tc aucune dépendance en champ magnétique n'existe, comme attendu puisque

ce mode n'est pas sensible à l'e�et Alpher-Rubin (pour B ‖ c). En descendant en température un

ramollissement du réseau induit par le champ magnétique apparaît. Pour T = 10 K il est déjà consé-

quent : ∆v/v(60 T) ∼ 5×10−4. À T = 4.2 K l'amplitude du ramollissement devient particulièrement

importante avec ∆v/v(80 T) ∼ 3 × 10−3. De manière très intéressante en descendant à plus basse

température encore l'amplitude de ce ramollissement décroît, au moins pour B & 60 T. Cela indique

alors la présence d'un minimum dans la vitesse du son induite sous champ magnétique.

2. Un échantillon de dopage similaire a été mesuré dans le mode c11, voir annexe B.
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Figure 6.8 � Vitesse du son en champs magnétiques pulsés de l'échantillon LSCO16 N2, p = 0.168,

dans le mode acoustique (c11 − c12)/2. (a) ∆v/v en fonction de B pour 0.64 K < T < 45 K. On trace ici

seulement la descente du champ magnétique. (b) Dépendance en température extraite des mesures en champs

magnétiques pulsés (a) auxquelles on ajoute la contribution à champ magnétique nul, sans la contribution du

réseau cristallin c0(T ). Les ronds pleins représentent des données e�ectivement mesurées, les ronds vides sont

extraits d'extrapolations linéaires de ∆v/v(B) au delà du champ maximal mesuré à la température en question.

Les lignes correspondantes sont des guides à l'÷il. Puisque la courbe à B = 0 T n'a pu être mesurée de manière

précise dans cet échantillon on utile ici celle du dopage voisin de p = 0.174, dans le même mode acoustique.

Cette procédure n'a aucun impact sur l'analyse en champs intenses. On discute de cela à la �n du chapitre.

Pour T < Tc on s'attend naïvement à voir la vitesse du son diminuer avec le champ magnétique du

fait de la fermeture du gap supraconducteur. En a�aiblissant la supraconductivité on doit également

supprimer son e�et de durcissement du réseau cristallin (voir section 3.3.2). Néanmoins ici le ramol-

lissement induit par le champ magnétique est bien trop important pour être expliqué uniquement par

cet e�et. Pour mettre cela en lumière on trace sur la �gure 6.8(b) la dépendance en température de la

vitesse du son pour 0 ≤ B ≤ 83 T. La vitesse du son tracée ici comprend la contribution à B = 0 T à

laquelle on a soustrait celle du réseau cristallin c0(T ). On procède donc comme en 5.3.2, cette méthode

sera également utilisée pour tous les échantillons qui suivent. Pour B = 0 T on observe, comme at-

tendu, une augmentation de vitesse du son en entrant dans l'état supraconducteur. L'amplitude de ce

durcissement est, pour T → 0, de ∆v/v ∼ 3.10−4. Pour B = 40 T la vitesse du son tracée sur la �gure

6.8(b) est très proche de ∆v/v = 0. Néanmoins en allant en champs plus intenses on obtient un clair

ramollissement du réseau, ∆v/v < 0. Cela indique donc que la contribution de la supraconductivité

seule ne peut pas expliquer la diminution de vitesse du son en fonction de B. De plus, alors que la

situation est ambigüe pour B = 40 T et 55 T, pour B = 70 T et 83 T on observe un minimum

marqué dans la vitesse du son à T ' 4.2 K.
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Connaissant l'évolution, dans ce même mode acoustique, en allant de p = 0.122 à p = 0.148, l'ob-

servation d'un minimum de vitesse du son en champs magnétiques intenses est naturellement reliée

à l'émergence de la phase verre AF, une fois la supraconductivité su�samment a�aiblie. Alors qu'un

comportement anormal attribué au verre AF est déjà présent à B = 0 T pour p = 0.122 et, dans une

moindre mesure pour p = 0.148, pour ce dernier dopage de p = 0.168 un minimum clair n'apparaît dans

la vitesse du son que pour B & 60 T. À ce dopage la compétition entre verre AF et supraconductivité a

donc clairement tournée à l'avantage de la seconde à B = 0 T. Dans cette interprétation on s'attend,

comme aux autres dopages, à une augmentation de l'atténuation et éventuellement un maximum si la

température de gel à la fréquence ultrasonore est atteinte. Contrairement aux mesures de vitesse du

son les mesures d'atténuation se sont montrées peu reproductibles, et ne sont donc pas présentées à ce

dopage. Néanmoins bien que la forme exacte de la courbe ∆α(B) soit non reproductible les mesures

montrent toutes pour T 6 4 K une atténuation qui augmente fortement avec le champ magnétique.

Décrivons maintenant plus en détails la variation de vitesse du son en champs magnétiques pulsés

à basse température. Sur la �gure 6.9(a) est tracé, à nouveau, ∆v/v pour T = 1.5 K en fonction

du champ magnétique. On peut y voir que jusqu'à un certain champ magnétique la vitesse du son est

constante. Au delà de ce champ magnétique, appelons le Bslow, ∆v/v peut être bien ajustée par une

formule de type Curie-Weiss :

∆v/v = a, B < Bslow (6.1)

∆v/v = − c

B −Bc
+ λ, B > Bslow (6.2)

Avec,

λ = a+
c

Bslow −Bc
(6.3)

Cette dépendance particulière suggère l'existence d'un champ magnétique seuil bien dé�ni, Bslow,

en dessous duquel la vitesse du son n'est pas sensible au ralentissement des �uctuations de spins. Une

autre manière de mettre cela en avant est de tracer, comme sur la �gure 6.9(b), (∆v/v − λ)−1. Une

dépendance linéaire en B existe pour (∆v/v − λ)−1 lorsque B > Bslow. Au dessus de B ' 70 T dans

l'exemple de la �gure 6.9 la variation de vitesse du son dévie d'un comportement de type Curie-Weiss.

Puisque, aux dopages plus faibles de p = 0.122 et p = 0.148, on observe pour T . Tg une augmentation

de la vitesse du son avec le champ magnétique ce comportement est interprété comme un signe que le

système de spin est alors proche du gel à la fréquence ultrason. Comme nous allons le voir par la suite
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Figure 6.9 � Dépendance en champ magnétique de la vitesse du son pour T = 1.5 K dans LSCO,

p = 0.168, et le mode transverse (c11 − c12)/2. (a) La vitesse est constante pour B < Bslow et suit ensuite

la formule 6.2 jusqu'à B ' 70 T, comme indiquée par la ligne pointillée rouge qui correspond à un ajustement

des données expérimentales. Pour B & 70 T une déviation positive indique que le système de spins gèle. (b)

Dépendance en champ magnétique de (∆v/v − λ)−1 avec λ dé�ni par la formule 6.3. Une dépendance linéaire

en B est observée pour B > Bslow, comme indiquée par la ligne pointillée rouge.

cette dépendance particulière en champ magnétique de ∆v/v a été observée pour 0.122 ≤ p ≤ 0.188

lorsque T ≥ Tg et n'est donc absolument pas un trait particulier à ce dopage.

6.2.2 LSCO p = 0.174

On traite maintenant du cas de l'échantillon LSCO17 N3 (voir tableau 4.1) qui a un dopage en

trous de p = 0.174. La valeur de Bc2(0) estimée des valeurs de transport est (encore) de 50.5± 3.5 T.

Les mesures en champs magnétiques pulsés sont proposées ici. D'autres mesures en champs statiques

jusqu'à B = 18 T sont disponible en annexe B. Les résultats en champs statiques et pulsés sont

parfaitement cohérents entre eux.

Les données brutes de vitesse du son en champs pulsés jusqu'à B = 85 T sont reportées sur la

�gure 6.10. La dépendance en température de ∆v/v extraite à partir de ces mesures est également

reproduite. La procédure est la même que précédemment : on ajoute la contribution à B = 0 et

soustrait celle du réseau cristallin. Jusqu'à B = 40 T l'e�et du champ est compatible avec la seule

fermeture du gap supraconducteur. Néanmoins lorsque B > 40 T il y a clairement un ramollissement

du réseau induit par le champ magnétique pour T 6 10 K. En fonction du champ magnétique le

comportement est qualitativement, mais également quantitativement, très similaire au cas du dopage

précédent. Pour B > 70 T, c'est à dire à un champ magnétique légèrement supérieur au cas précédent

146



0 2 0 4 0 6 0 8 0- 4

- 3

- 2

- 1

0

0 1 0 2 0 3 0 4 0

- 3

- 2

- 1

0 ( b )

 T  =   5 5  K
        4 0  K
        3 0  K
        2 5  K
        2 0  K
        1 5  K
        1 0  K
          7  K
       4 . 2  K
       2 . 8  K
       1 . 4  K

 

 
10

3 ∆v
/v 

B  ( T )

L S C O ,  p = 0 . 1 7 4 ,  ( c 1 1 - c 1 2 ) / 2 ( a )

  B  =   0  T
       4 0  T
       5 5  T
       7 0  T
       8 3  T

 

 

T  ( K )

T C

Figure 6.10 � Vitesse du son en champs magnétiques pulsés de l'échantillon LSCO17 N3, p =

0.174, dans le mode acoustique (c11−c12)/2. (a) ∆v/v en fonction de B pour 1.4 K < T < 55 K. On trace ici

seulement la descente du champ magnétique. (b) Dépendances en températures extraites des mesures en champs

magnétiques pulsés (a) auxquelles on ajoute la contribution à champ magnétique nul, sans la contribution du

réseau cristallin c0(T ). Les ronds pleins représentent des données e�ectivement mesurées, les ronds vides sont

extraits d'extrapolations linéaires de ∆v/v(B) au delà du champ maximal mesuré à la température en question.

Les lignes sont des guides à l'÷il, sauf celle noire qui correspond à une mesure en température à B = 0 T.

de p = 0.168, on observe également un large minimum dans la vitesse du son, comme attendu autour

de la température de gel des �uctuations de spins.

Des mesures �ables et reproductibles d'atténuation ont été possibles jusqu'à B = 64 T. Ces

dernières sont visibles sur la �gure 6.11. Pour T . 4.2 K l'atténuation augmente fortement lorsque

B > 35 T et l'e�et est d'autant plus marqué que la température est faible. Cela signi�e la présence

d'une forte atténuation à basse température et en champ magnétique intense. Dans la gamme de tem-

pérature et champ investiguée ici on n'atteint néanmoins pas un maximum. Les �uctuations de spins

ne sont donc toujours pas gelées à la fréquence ultrason mais cela suggère fortement que ce soit le cas

à plus basse température (< 1.5 K) et/ou plus haut champ magnétique (> 64 T).

Comportement hystérétique

Un aspect original des mesures sur cet échantillon est l'observation d'une hystérésis à fort champ

magnétique. Ce comportement a été observé uniquement dans cet échantillon. La �gure 6.12 montre la

vitesse du son mesurée lors de la descente mais également la montée d'un pulse de champ magnétique.

Pour T = 15 K une hystérésis est observée pour B . 30 T, un comportement classique dans la

phase de solide de vortex. Pour T = 1.5 K on trouve une toute autre hystérésis, à bien plus fort
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Figure 6.11 � Atténuation en champs magnétiques pulsés de l'échantillon LSCO17 N3, p = 0.174,

dans le mode acoustique (c11− c12)/2. (a) ∆α en fonction de B pour 1.5 K < T < 55 K. Pour T ≤ 4.2 K on

observe une augmentation conséquente d'atténuation au dessus de B ' 35 T. (b) Dépendances en températures

extraites des mesures précédentes, pour di�érents champs magnétiques. La contribution à B = 0 T est ici

négligeable par rapport à l'e�et induit sous champ magnétique. Les lignes sont des guides à l'÷il.

champ magnétique. Cette dernière a été observée également dans l'atténuation. Le premier suspect est

la présence de chau�age lors d'un pulse de champ magnétique. Lors des mesures ultrasons des courants

de Foucault peuvent être par exemple induits au niveau des transducteurs. Néanmoins ici on peut avoir

des doutes sur cette possibilité. D'autres mesures que celles de la �gure 6.12, dans les mêmes conditions

expérimentales (même expérience, bobine, cryostat, canne de mesure etc.), avec notamment le même

dB/dt, mais jusqu'à seulement 70 T ne montrent pas une hystérésis similaire.

Faisons donc l'hypothèse que ce comportement irréversible est une réelle signature de la physique

de l'échantillon. Cette hystérésis est parfaitement compatible avec un verre de spin, et donc celui de

LSCO, où une aimantation rémanente est observée [102]. Se pose alors la question de pourquoi une

hystérésis similaire n'est pas observée aux autres dopages ? L'explication la plus simple est que dans

une phase verre de spin l'historique de l'échantillon, et notamment les vitesses de rampes en tempéra-

tures, a un impact sur sa physique. Par exemple dans LSCO, p = 0.12, la vitesse de refroidissement

semble avoir un impact sur les corrélations magnétiques perpendiculaires aux plans CuO2 [196]. Dans

tous les cas cette hystérésis observée dans cet échantillon motive de l'étudier bien plus en détails. Il

serait très intéressant de le mesurer à ces mêmes champs magnétiques en utilisant d'autres techniques,

en transport électrique par exemple.
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Figure 6.12 � Comportement hystérétique en champs intenses de LSCO17 N3, p = 0.174, dans le

mode (c11−c12)/2. Pour T = 15 K la vitesse du son montre une hystérésis en dessous de B ∼ 30 T, habituelle

dans la phase de vortex solide. Pour T = 1.5 K une autre hystérésis apparaît pour B ∼ 70 T, seulement vue

à ce dopage particulier et à basse température.

6.2.3 LSCO p = 0.185

Tournons nous maintenant vers l'échantillon LSCO17 N2. Son dopage est de p = 0.185, et l'estima-

tion du champ critique supérieur Bc2(0) = 49.5± 3.5 T d'après les mesures de transport. Les mesures

de vitesse du son en champs magnétiques pulsés sont reportées sur la �gure 6.13. Le comportement

est très similaire à celui des dopages précédents. Pour T ≤ 4.2 K on observe un fort ramollissement du

réseau avec le champ magnétique. À ce dopage il n'est pas clair si pour le champ maximal atteint ici,

on obtient ou non, un minimum dans la dépendance en température de la vitesse du son. Néanmoins

les données suggèrent fortement que ce soit le cas à plus basse température et/ou plus haut champ

magnétique.

Des mesures d'atténuation, parfaitement reproductibles, ont pu être obtenues parallèlement aux

mesures de vitesse du son. Ces dernières sont reproduites sur la �gure 6.14. Pour T ≤ 30 K une aug-

mentation progressive d'atténuation apparaît en champs magnétiques intenses. L'excès d'atténuation

induit par le champ magnétique est plus important à T = 4.2 K qu'aux températures inférieures et

on trouve même la présence d'un pic bien marqué dans la courbe à T = 1.5 K. On atteint donc le gel

des �uctuations de spins à la fréquence ultrasons, ici f = 200 MHz. Il peut alors paraître étonnant que

ce ne soit pas le cas au dopage précédent, p = 0.174. Néanmoins il faut noter qu'au dopage présent il
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0.185, dans le mode acoustique (c11 − c12)/2. (a) ∆v/v en fonction de B pour 1.5K < T < 30 K. On trace

ici seulement la descente du champ magnétique. (b) Dépendances en températures extraites des mesures en

champs magnétiques pulsés (a) auxquelles on ajoute la contribution à champ magnétique nul, sans la contribution

normale c0(T ). La contribution B = 0 T utilisée ici est celle du dopage voisin p = 0.188, où la mesure a pu

être e�ectuée. Les ronds pleins représentent des données e�ectivement mesurées, les ronds vides sont extraits

d'extrapolations linéaires de ∆v/v(B) au delà du champ maximal mesuré à la température en question. Les

lignes sont des guides à l'÷il, sauf celle noire à B = 0 T qui correspond à une dépendance en température.
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T < 30 K. Pour T ≤ 4.2 K on observe une augmentation conséquente d'atténuation avec B. Un pic est visible
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n'y a, pour B = 64 T, qu'une augmentation de l'atténuation à basse température, et pas encore de

pic, au moins jusqu'à T = 1.5 K. La dépendance en dopage est donc bien cohérente.

6.2.4 LSCO p = 0.188

L'échantillon LSCO20 N2, p = 0.188, correspond au dernier dopage mesuré en dessous de p∗ [44].

On estime à ce dopage Bc2(0) = 49±3.5 T (voir annexe A). On discute d'abord les mesures en champs

magnétiques pulsés avant de voir que l'e�et du champ magnétique est très anisotrope.

Mesures en champs magnétiques pulsés

Les mesures de vitesse du son, encore une fois dans le mode transverse (c11− c12)/2, sont reportées

sur la �gure 6.15. L'unique di�érence qualitative avec les dopages précédemment présentés est qu'il

n'y a aucun signe de minimum à basse température dans la vitesse du son, jusqu'à B = 83 T et

T = 1.5 K. Il existe toujours le même ramollissement induit par le champ, e�et précurseur au gel,

mais ce dernier n'est pas atteint dans la gamme de température et champ investiguée.

On peut tirer la même conclusion des mesures d'atténuation, visibles sur la �gure 6.16. Pour

T ≤ 4.2 K il y a une forte augmentation d'atténuation au delà de B = 70 T mais jusqu'au champ

magnétique maximal mesuré, c'est à dire B = 85 T, on ne trouve aucun signe de saturation ou de

maximum dans les dépendances en températures et/ou champs magnétiques. Les �uctuations de spins

sont ralenties par l'application d'un champ magnétique mais ne sont pas gelées à la fréquence ultrasons.

E�et de l'orientation du champ magnétique

À ce dopage des mesures à T = 4.2 K ont été e�ectuées pour B ‖ c mais également B ⊥ c. Le

résultat sur la vitesse du son est reporté sur la �gure 6.17. Pour B ⊥ c ∆v/v ne montre pratiquement

aucune variation jusqu'à B ' 70 T puis croît doucement, un comportement complètement di�érent

de la diminution observée pour B ‖ c et décrite précédemment. Cette forte anisotropie de l'e�et du

champ re�ète celle de Bc2. Pour B ⊥ c la supraconductivité est visiblement à peine a�aiblie, même

avec B = 85 T et donc le verre AF est toujours absent. Les mesures d'atténuation pour B ⊥ c (pas

montrées ici) s'insèrent parfaitement dans cette interprétation : jusqu'à B = 85 T cette dernière ne

connaît qu'une très faible décroissance.
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les ronds vides sont extraits d'extrapolations linéaires de ∆v/v(B) au delà du champ maximal mesuré à la

température en question. Les lignes sont des guides à l'÷il, sauf pour B = 0 T.
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13.8 K comme indiqué sur la légende. Pour T ≤ 4.2 K on observe une augmentation conséquente d'atténuation
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magnétiques. Les lignes sont des guides à l'÷il.
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B ⊥ c aucun ramollissement du réseau n'est induit, contrairement au cas B ‖ c. L'origine de l'augmentation de

∆v/v pour B ≥ 70 T ⊥ c n'est pas encore comprise. Cette anisotropie motive un scénario dans lequel l'e�et du

champ magnétique est seulement lié à la destruction de la supraconductivité.

6.2.5 LSCO p = 0.215

Le dernier échantillon présenté ici est LSCO19 (voir tableau 4.1). Dans cet échantillon, très proche

du point critique pour la transition structurale HTT-LTO, la détermination du dopage est plus com-

plexe que pour les échantillons précédents. On commence donc par donner quelques détails à ce sujet.

Dopage

La vitesse du son a été mesurée, pour B = 0 T, dans le mode c66 (~k ‖ [100], ~e ‖ [010]), qui est le

mode mou de la transition structurale HTT-LTO. Le résultat est sur la �gure 6.18 : depuis T ∼ 150 K

et jusqu'à, au moins, T = 7 K, le réseau ramollit sans interruption. L'e�et tend néanmoins à saturer

pour T −→ 0. Ce comportement est celui observé dans la littérature pour T > Ts. En dessous de Ts

aucun signal n'a été reporté dans ce mode acoustique [150] à cause de la forte atténuation due aux

parois de domaines LTO. Cette mesure indique donc que cet échantillon est très proche du dopage

critique pour la transition HTT-LTO. En l'absence d'une valeur de Ts on détermine le dopage en uti-

lisant la valeur de la température critique supraconductrice, Tc = 26± 2 K, et les mesures de Yamada

et collaborateurs [97] (voir �gure 4.6). Cette méthode indique une valeur de p = 0.215 ± 0.005, i.e.

proche du dopage critique de la transition structurale, comme attendu.
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Figure 6.18 � Variation de vitesse du son dans le mode c66 de LSCO19. Un ramollissement du réseau

cristallin apparaît sans interruption depuis T ∼ 150 K causé par la transition structurale HTT-LTO. Insert :

zoom sur la partie basse température où la vitesse du son tend à saturer.

Mesures en champs magnétiques pulsés

Les mesures de vitesse du son en fonction du champ magnétique pulsé sont décrites sur la �gure

6.19. Le comportement est très di�érent de celui des dopages discutés auparavant. Tout d'abord il est

important de noter que les variations de vitesse du son sont un ordre de grandeur plus faible que précé-

demment. En débutant à T = 40 K la vitesse du son suit une dépendance en B2, dont l'origine reste

à déterminer puisque dans ce mode acoustique et avec B ‖ c aucun e�et Alpher-Rubin n'est attendu.

En descendant en température, pour T < Tc, l'e�et du champ est tout d'abord de diminuer la vitesse

du son avant d'induire à nouveau l'augmentation en B2. Cette diminution initiale est complètement

cohérente avec celle attendue du fait de l'a�aiblissement de la supraconductivité. En e�et, comme le

montre la �gure 6.19, l'amplitude du durcissement dû à la supraconductivité dans la limite T −→ 0 est

de ∆v/v ' 2.5× 10−4, une valeur similaire au ramollissement induit par le champ magnétique à basse

température. Cette diminution de vitesse du son s'arrête pour T = 1.5 K à B ∼ 45 T, une valeur qui

peut correspondre à Bc2(0) (voir annexe A). Pour T = 1.5 K et jusqu'à B = 84 T il n'y a aucun

ramollissement supplémentaire induit par le champ magnétique, pas même un signe avant-coureur. La

situation est donc très di�érente de celle des échantillons précédents.
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Figure 6.19 � Vitesse du son en champs magnétiques pulsés de l'échantillon LSCO19, p = 0.215,

dans le mode acoustique (c11 − c12)/2. (a) ∆v/v en fonction de B pour 1.5 K < T < 40 K. On trace ici

seulement la descente du champ magnétique. (b) Dépendances en températures de la vitesse du son extraites

des mesures en champs magnétiques pulsés (a) auxquels on ajoute la contribution à champ magnétique nul,

sans la contribution du réseau cristallin c0(T ). Les lignes pointillées sont des guides à l'÷il.

L'atténuation amène à une conclusion similaire. Il n'y a aucune variation d'atténuation jusqu'à

B = 84 T et T = 1.5 K. En résumé à ce dopage de p = 0.215 > p∗ les signatures du verre AF de

LSCO ont disparu et un comportement à priori conventionnel est retrouvé.

6.3 Résumé de la dépendance en dopage de ∆v/v

Dans la partie précédente nous avons décrit les échantillons dopage par dopage. Ici on propose de

résumer l'évolution en dopage de ∆v/v en usant de comparaisons, tout d'abord en fonction de la tem-

pérature, puis en fonction du champ magnétique. Puisque l'intégralité des dopages a pu être mesurée

dans le mode acoustique transverse (c11− c12)/2 particulièrement sensible au verre AF on se concentre

sur ce dernier. La dépendance en dopage de l'atténuation est elle proposée en annexe C.

6.3.1 Dépendance en température

Commençons par les dépendances en températures. La �gure 6.20 montre celles-ci, depuis p = 0.122

jusqu'à p = 0.215, pour B = 0 T. Pour p = 0.122 et p = 0.148 on trouve, déjà à champ magnétique

nul, un ramollissement débutant respectivement à T ∼ 60 K et T ∼ 50 K et se terminant dans les

deux cas à Tc, signe qu'alors la supraconductivité entre en compétition avec une instabilité naissante.

Pour les dopages plus élevés on observe uniquement le durcissement attendu pour T < Tc. En champ
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magnétique nul les signes avant-coureurs du verre AF disparaissent donc pour 0.148 < p < 0.174. Il

est également intéressant de noter est que l'amplitude du durcissement dû à la supraconductivité pour

0.174 < p < 0.215 semble avoir une évolution faible en dopage, et est toujours environ un ordre de

grandeur inférieur au ramollissement induit par le champ magnétique. Pour les dopages où la contri-

bution à champ nul n'a pas pu être mesurée, l'utilisation de celle d'un dopage proche est donc justi�ée.

Sur la �gure 6.21 est visible l'évolution en dopage de la dépendance en température de ∆v/v, cette

fois en champs magnétique intenses. Pour B = 20 T le constat est le même que précédemment à

B = 0 T : le verre AF disparaît pour 0.148 < p < 0.168. En allant à B = 60 T on observe à T ' 4.2 K

le minimum de ∆v/v signature de la proximité du gel des �uctuations de spins pour p = 0.168. À ce

même champ magnétique la diminution précurseur de ∆v/v est observée jusqu'à p = 0.185. Finale-

ment en allant jusqu'à B = 80 T il semble que l'on étende encore la phase verre AF et l'on perd le

ramollissement précurseur pour 0.188 < p < 0.215, i.e. lors de la disparition du pseudogap. L'évolution

très graduelle obtenue avec des échantillons provenant de di�érents fournisseurs, et donc à priori avec

des niveaux de désordre di�érents, suggère fortement que l'impact du taux précis d'impuretés n'est pas

fondamental pour la physique du verre AF. Cette évolution en dopage est compatible avec l'idée d'un

point critique qui se déplace avec le champ magnétique, à cause d'une compétition avec la supracon-

ductivité. Cela rappelle fortement les scénarios théoriques dans lesquels un point critique quantique

d'une onde de densité de spin subit ce même phénomène [117]. L'image est ici néanmoins quelque peu

modi�ée, on n'observe pas une transition classique du second ordre mais une transition vitreuse. En

résumé les mesures suggèrent fortement, mais ne prouvent pas strictement, que la température critique

du verre AF, dépendante du champ magnétique, s'annule à p∗ en champs intenses. On peut alors se

demander si en appliquant des champs toujours plus intenses on n'arrive pas au cas où pSG > p∗. La

suite met en doute ce scénario.

6.3.2 Dépendance en champ magnétique

Sur la �gure 6.22(a-g) est tracée la variation de vitesse du son en fonction du champ magnétique.

Pour chaque dopage on choisit une température légèrement supérieure à la température de gel des �uc-

tuations de spins (elle même observée à fort champ magnétique pour p ≥ 0.168), T > Tg. Cela permet

de comparer les échantillons dans des conditions assez similaires. Ce qui est apparent, et sur lequel

on n'a pas insisté auparavant, est que la diminution de ∆v/v avec B est observée depuis p = 0.122

jusqu'à p = 0.188 pour T > Tg. Ce comportement est donc visible à relativement haute température

pour les échantillons de dopages p = 0.122 et p = 0.148. Ce qui est également apparent est que cette
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diminution se produit dès B = 0 T pour p 6 0.148, alors qu'aux dopages supérieurs il faut d'abord

atteindre le champ magnétique Bslow discuté en 6.2.1. Cela est mieux visualisé sur les panneaux (h-n)

où l'on trace (∆v/v−λ)−1. À p = 0.215 la situation a dramatiquement changée, ∆v/v montre un large

(et faible) minimum proche de B ∼ 45 T, une valeur qui semble correspondre à Bc2(0) (voir annexe A).

On trace maintenant sur la �gure 6.23 l'évolution en dopage de Bslow(T = 1.5 K). Pour p 6 0.148

cette valeur ne peut pas être dé�nie à cette même température puisque le système de spins est alors

e�ectivement gelé (p = 0.122) ou le devient très rapidement (p = 0.148). La détermination d'un

champ caractéristique à ces dopages doit donc reposer sur d'autres techniques. Pour p = 0.144 [115] et

p = 0.145 [69] les expériences de neutrons dé�nissent un champ magnétique seuil de, respectivement,

B = 3 T et B = 7 T, au dessus duquel un signal quasi-élastique apparaît. À des dopages légèrement

supérieurs un champ seuil peut être encore dé�ni par les mesures de 1/T1 de RMN [10]. Ici il s'agit d'un

critère arbitraire dé�ni par la valeur de 1/T1 à B = 7 T dans un échantillon similaire à celui étudié

en neutrons par J. Chang et collaborateurs [69]. Par dé�nition le champ seuil à p = 0.145 est donc le

même aussi bien en neutron qu'en RMN. En prenant en compte toutes ces dé�nitions on obtient une

dépendance en dopage très régulière, dans la suite on appelle donc ce champ Bslow sans distinguer par

quelle technique expérimentale il est obtenu. Pour tous les dopages Bslow est inférieur à Bc2, il croît

rapidement pour p > 0.145 et semble, tout comme Bc2, saturer proche de p = 0.19, une valeur qui peut

correspondre à p∗ [44]. Ce comportement suggère encore une fois un scénario de compétition entre verre

AF et supraconductivité. Une augmentation du rapport Bslow/Bc2 est par exemple attendue dans un

scénario où le verre AF se développe dans des halos autour des vortex de champ magnétique, avec une

longueur de corrélation magnétique qui diminue avec le dopage plus rapidement que la longueur de

cohérence supraconductrice ξ. Dans ce cadre l'absence d'un début de diminution de ∆v/v à p = 0.215

pour B = 86 T� Bc2 et T = 1.5 K semble alors bien indiquer que ce signe précurseur, et donc le

verre AF, a bel et bien disparu à ce dopage.

Sur cette même �gure on trace Bfreezing. Ce champ caractéristique est celui du gel à la fréquence

ultrasons des �uctuations magnétiques, pour T = 1.5 K. Il est dé�ni par deux critères di�érents

suivant les échantillons : la déviation à la linéarité de (∆v/v − λ)−1 ou bien, lorsque la mesure a été

possible, le pic d'atténuation. Au dopage de p = 0.185, où l'on peut dé�nir ces deux critères, les valeurs

sont en accord dans les barres d'erreurs. Bfreezing est toujours supérieur à Bslow et connaît une varia-

tion en dopage à priori similaire : il subit une forte augmentation pour p > 0.145 puis sature proche de

p∗. Ce champ caractéristique est très important car il permet de prédire à quelle champ magnétique

l'on doit par exemple observer un pic de 1/T1 dans les expériences de RMN, qui sont réalisées à des

159



-4-3-2-10 0
20

40
60

80
0.00.51.0

0
20

40
60

80
0

20
40

60
80

0
20

40
60

80
0

20
40

60
80

0
20

40
60

80
0

20
40

60
80

x2

b.

p=
0.1

48
, T

=2
5K

x0.
5

x5

 

 
103∆v/v

x5

p=
0.1

22
, T

=4
0K

p=
0.1

68
, T

=4
.2K

p=
0.1

74
, T

=4
.2K

p=
0.1

85
, T

=1
.5K

p=
0.1

88
, T

=1
.5K

p=
0.2

15
, T

=1
.5K

a.
d.

c.

h.
i.

j.
k.

e.
f.

g.

l.
m.

n.

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

 

(∆v/v-λ)-1

B (
T)

 

 

B (
T)

 

 

B (
T)

 

 

B (
T)

 

 

B (
T)

 

 

B (
T)

 

 

B (
T)

F
i
g
u
r
e
6
.2
2
�
V
it
es
se

d
u
so
n
en

fo
n
ct
io
n
d
u
ch
am

p
m
ag
n
ét
iq
u
e
p
o
u
r
T
>
T
g
,
d
an
s
le

m
o
d
e
tr
an
sv
er
se

(c
1
1
−
c 1

2
)/

2.
(a
-g
)

∆
v
/
v
en

fo
nc
ti
on

de
B

au
x
do
pa
ge
s
et

te
m
pé
ra
tu
re
s
in
di
qu
és
.
À

ch
aq
ue

do
pa
ge

la
te
m
pé
ra
tu
re

ch
oi
si
e
es
t
su
pé
ri
eu
re

à
ce
lle

du
ge
l,
et

pl
us

en
co
re
T
>
T
m
in
.
O
n
ob
se
rv
e
po
ur

0.
12

2
≤
p
≤

0.
18

8
un

e
di
m
in
ut
io
n
de

vi
te
ss
e
in
du

it
e
pa
r
B
.(
h
-n
)

(∆
v
/
v
−
λ

)−
1
en

fo
nc
ti
on

de
B
.B

s
lo
w
,i
nd

iq
ué

pa
r
un

e
�è
ch
e,
m
ar
qu
e
le
dé
bu

t
d'
un

e
dé
pe
nd

an
ce

lin
éa
ir
e
as
so
ci
ée

au
ra
le
nt
is
se
m
en
t
de
s
�u

ct
ua
ti
on
s
de

sp
in
s.
D
es

lig
ne
s
po
in
ti
llé
es

in
di
qu
en
t
co
m
m
en
t
l'o
n
dé
te
rm

in
e
B
s
lo
w
po
ur

p
=

0.
1
7
4
et
p

=
0
.1

8
5
.
P
ou
r

p
=

0.
21

5
pu

is
qu
e
la

co
ur
be

br
ut
e
ne

m
on
tr
e
pa
s
un

e
dé
pe
nd

an
ce

de
ty
pe

C
ur
ie
-W

ei
ss

la
pr
oc
éd
ur
e
po
ur

ex
tr
ai
re

(∆
v
/
v
−
λ

)−
1
n'
es
t
pa
s
ad
ap
té
e.

E
n
s'
en

ac
co
m
m
od
an
t
on

m
on
tr
e
né
an
m
oi
ns

qu
'à

ce
do
pa
ge

la
ré
po
ns
e
es
t
tr
ès

di
�é
re
nt
e.

160



0 . 1 0 0 . 1 2 0 . 1 4 0 . 1 6 0 . 1 8 0 . 2 00

2 0

4 0

6 0

8 0  B f r e e z i n g ,  U S
 B s l o w ,  U S
 B s l o w ,  N M R
 B s l o w ,  N e u t r o n

B (
T)  

 

p  ( h o l e s )

B c 2

p *

Figure 6.23 � Évolution des échelles de champ magnétique Bslow et Bfreezing avec le dopage.

Les di�érentes dé�nitions de Bslow depuis les mesures de vitesse du son, RMN et di�raction des neutrons sont

données dans le texte principal, il est toujours extrait pour T ' 1.5 K. Bfreezing est également dé�ni dans le

texte principal, il marque le gel des �uctuations de spin à la fréquence ultrasons et T = 1.5 K. Pour la méthode

d'extraction de Bc2 voir l'annexe A. La valeur du dopage de l'échantillon étudié en neutron dans la référence

[69] a été corrigée à p = 0.148. La ligne pointillée verticale indique p∗ ' 0.19.

fréquences semblables. Pour p = 0.168 on a déjà Bfreezing > 60 T. Cette valeur est donc cohérente

avec l'absence de pic dans 1/T1 mesuré jusqu'à B = 45 T dans un échantillon de dopage similaire [10].

6.3.3 Paramètres du modèle de susceptibilité dynamique

Comme pour les dopages de p = 0.122 et p = 0.148 il est possible d'ajuster les données ultrasonores

du mode transverse (c11 − c12)/2 par le modèle de susceptibilité dynamique pour tous les dopages

p ≤ 0.188. Sur la �gure 6.24 on montre cela en ajustant les données de vitesse du son au champ magné-

tique maximal mesuré. Lorsqu'un pic d'atténuation et/ou un minimum de vitesse du son est observé il

est raisonnable d'extraire l'échelle d'énergie E0. Pour les dopages où ce n'est pas le cas, en particulier

p = 0.188 où l'on est donc dans la gamme de température et champ mesurée restreint au domaine

T > Tg, il est plus judicieux d'ajuster les données de vitesse du son par une simple susceptibilité

statique de type Curie pour extraire (seulement) Ccurie et χ0.
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Figure 6.24 � Ajustement par le modèle de susceptibilité dynamique de la vitesse du son au

champ maximal mesuré dans le mode (c11 − c12)/2. Les ronds correspondent aux mesures en champs

pulsés auxquelles on ajoute la contribution à B = 0 T mais pas celle du réseau cristallin c0(T ), comme décrit

en 5.3.2. Les lignes sont des ajustements par le modèle de susceptibilité dynamique. Pour p = 0.188 l'ajustement

indique un minimum et donc une valeur de E0 non nulle. Néanmoins puisque les données seules n'indiquent

pas un tel minimum, et sont donc compatibles avec E0 = 0 K, cette valeur n'est pas prise en compte. Aucun

ajustement n'est possible à p = 0.215 où la vitesse du son ne montre aucun ramollissement jusqu'à, au moins,

B = 85 T. On ne montre pas les dopages intermédiaires p = 0.174 et p = 0.185 pour alléger la �gure.
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Figure 6.25 � Paramètres du modèle de susceptiblité dynamique E0 et Ccurie en fonction de B

à di�érents dopages. Les paramètres sont directement extraits des ajustements de ∆v/v par le modèle de

susceptibilité dynamique. Les barres d'erreurs sur chacun des paramètres sont estimées comme suit : on fait

varier un paramètre unique jusqu'à obtenir une augmentation de 30 pourcents de l'erreur quadratique moyenne

de l'ajustement, par rapport à l'ajustement optimal. On ne trace pas les paramètres à p = 0.174 et p = 0.185,

les valeurs correspondantes sont très proches de p = 0.168. Puisque à p = 0.188 aucun minimum n'est apparent

dans ∆v/v(T ) il n'est pas raisonnable d'extraire E0 (et ∆E0). La variation en champ magnétique apparemment

faible à p = 0.122 est uniquement due à l'échelle logarithmique.
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L'évolution en dopage de la dépendance en champ magnétique de E0 et Ccurie est résumée sur la

�gure 6.25. Pour tous les dopages E0 et Ccurie augmentent avec B. En fonction du dopage ces deux

paramètres connaissent une forte décroissance, en particulier pour 0.122 < p < 0.148. Pour p = 0.188

où seulement Ccurie peut être extraite du fait de l'absence d'un minimum de vitesse du son, on trouve

une valeur très faible. Ce qu'il est également important de noter ici est qu'à tous les dopages on trouve

des paramètres qui ne saturent pas pour B > Bc2, Bc2 étant estimé par les mesures de transport

électrique (voir annexe A). C'est particulièrement clair pour p = 0.122 où aucune saturation n'est

apparente jusqu'à B = 60 T� Bc2(0) ' 24 T.

6.4 Discussion

Cette étude ultrasonore a permis de montrer qu'en champs magnétiques intenses, et à basse tem-

pérature, le verre AF de LSCO disparaît pour 0.188 ≤ p ≤ 0.215, une valeur compatible avec p∗ [44].

Une manière de le visualiser est de tracer Tmin, la température du minimum dans la vitesse du son

en fonction du dopage pour di�érents champs magnétiques, comme e�ectué sur la �gure 6.26. Tmin

n'est pas strictement la température de gel des spins mais suit sa dépendance en dopage et doit être

considéré comme un précurseur proche au gel. Le champ magnétique a un e�et important de part la

compétition entre verre AF et supraconductivité et permet, lorsqu'il est su�samment fort, de faire

coïncider le dopage critique du verre AF, pSG, avec p∗. On observe donc, en champs magnétique in-

tenses, une transition de phase quantique, à p∗. Un e�et du champ magnétique est évident, pour tous

les dopages étudiés, au delà de Bc2 estimé d'après les mesures de transport (voir annexe A), et même

pour T > Tc lorsque p ' 0.12. Pour mieux comprendre ces e�ets une description profonde de l'e�et du

champ magnétique sur le verre AF, une meilleure connaissance de Bc2 et de l'importance des �uctua-

tions supraconductrice est nécessaire.

Ces résultats ont des implications originales et importantes, notamment concernant des études re-

marquables reportées récemment dans LSCO et d'autres cuprates :

� Premièrement ce qui semble di�érencier le pseudogap du métal plus conventionnel pour p > p∗

est donc la capacité à supporter une phase verre AF à basse température. La localisation ob-

servée par e�et Hall de un trou par atome de cuivre dans la phase pseudogap en champs

magnétiques intenses, dans YBCO [41] et Nd-LSCO [42], pourrait en être une autre signature.

La transition p −→ 1+p de l'e�et Hall, puisqu'elle est obtenue pour B > Bc2, il est raisonnable

de penser qu'elle soit liée aux corrélations statiques AF observées par ultrasons dans LSCO.
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Figure 6.26 � Diagramme de phase température - dopage de LSCO. Tmin marque le minimum de

vitesse du son en champ magnétique. La ligne Tf pointillée modélise la température du gel des �uctuations

de spins à l'échelle d'énergie de la RMN, la µSr et la NQR (typiquement le µeV, voir référence [100]). La

température critique de l'ordre de charge est déterminée en rayons-x par les références [71] (pentagones) et [72]

(carrés). La ligne noire correspond à T ∗ et s'annule à p∗ ' 0.19 [44]. Toutes les lignes sont des guides à l'÷il.
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Alors on doit conclure qu'il peut exister une transition bien marqué à p∗ en champs intenses

(ou non) sans pour autant signi�er que le pseudogap soit lui même un état ordonné. Au jour

d'aujourd'hui cette transition dans l'e�et Hall n'a cependant pas été observée dans LSCO, mais

dans son proche cousin Nd-LSCO [42].

� Ensuite les signatures de criticalité quantique observées dans Nd-LSCO par chaleur spéci�que

[138], pourraient également être expliquées par la présence d'un verre AF à p∗ dans ce com-

posé. À champ magnétique nul les mesures de di�raction des neutrons montrent l'existence de

corrélations AF quasi-statiques jusqu'à p = 0.20 avec une température critique qui s'extrapole

naturellement à p∗ [62]. Il est donc probable qu'en présence de champ magnétique intense,

i.e. dans les mêmes conditions que les mesures de chaleur spéci�que, des corrélations statiques

existent jusqu'à p∗. Une conclusion alternative crédible de ces mesures est donc que la criticalité

quantique de Nd-LSCO à p∗ provient du verre AF et non du pseudogap lui même.

� Une autre observation récente particulièrement intéressante, cette fois directement dans LSCO,

et en champs magnétiques intenses, est celle d'un e�et Hall thermique important (et négatif)

[197]. Puisque cet e�et est observé le plus intensément dans les di�érents composés parents

des cuprates il est naturellement relié à l'antiferromagnétisme, mais semble-t-il pas un état

"classique" de Néel. Ces résultats et ceux d'ultrasons vont donc tous deux dans le sens d'une

disparition d'une certaine forme d'antiferromagnétisme à p∗, mais un lien plus étroit reste à

établir.

Au delà de ces implications, certaines mises en garde doivent être faites. La persistance du verre

AF peut à priori paraître très séduisante en rapprochant LSCO, et donc les cuprates, d'autres systèmes

comme les supraconducteurs organiques ou les pnictides, dans lesquels un point critique quantique AF

est certainement à l'origine de la supraconductivité. Néanmoins il faut être ici très prudent. Un aspect

majeur des signatures recensés ici jusqu'à p∗ est leur caractère vitreux, qui n'est pas observé dans les

autres familles mentionnées. Bien que le taux précis de désordre ne semble pas modi�er signi�cative-

ment la température de gel des �uctuations magnétiques, rien ne dit qu'en l'absence de désordre le

verre AF survivrait sous la forme d'un antiferromagnétisme plus conventionnel. Les résultats de µSR

suggèrent que ce ne soit pas le cas [118]. Alors, bien que l'on observe très certainement une transition

de phase quantique à p∗ en champs magnétiques intenses, la criticalité quantique associée pourrait être

à priori di�érente de celle "classique" en l'absence de comportement vitreux, i.e. en présence d'une

véritable transition de phase du second ordre.
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Il est également important de rappeler ici que Panagopoulos et collaborateurs ont également ob-

tenus un résultat qualitativement similaire par µSR avec une méthode très di�érente : l'ajout d'im-

puretés non magnétiques (Zn) dans LSCO [118]. Avec cette méthode ils ont également observé que

le magnétisme statique de La2−xSrxCu1−yZnyO4 disparaît précisément à p∗. Cette dernière étude est

néanmoins controversé puisque d'autres mesures utilisant la même sonde expérimentale et la même

méthode semblent indiquer qu'il est possible d'induire un gel de spin au delà de p∗ [198]. Au delà

même de cette controverse l'utilisation d'un champ magnétique intense permet de tirer des conclusions

plus importantes. Il existe une clair anisotropie dans l'e�et du champ (voir �gure 6.17) qui n'induit

le verre AF que pour B ‖ c, montrant que cette phase n'apparaît que parce que la supraconductivité

est détruite, ou du moins su�samment a�aiblie. Avec l'ajout d'impuretés on pouvait jusqu'à présent

craindre que ce ne soit qu'un e�et intrinsèque, et non un e�et indirect des impuretés via l'a�aiblissement

de la supraconductivité. Dans ce contexte le résultat en champ magnétique intense a des répercussions

bien plus profondes aux cuprates, qui tous partagent la même supraconductivité.

Finalement jusqu'à présent on a plus ou moins ignoré la présence d'ordre de charge. Il n'y a aucune

évidence directe d'ordre de charge dans les données expérimentales d'ultrasons de LSCO. Néanmoins

on doit bien garder en tête que dans ce composé l'ordre de charge, au moins pour p ∼ 0.12 semble

promouvoir le verre AF, qui apparaît seulement à plus basse température. Une possibilité que l'on

ne peut donc pas exclure est qu'en appliquant des champs magnétiques intenses on induit à nouveau

l'ordre de charge et que l'on n'observe que sa conséquence, le verre AF. Notons néanmoins que pour

p . 0.08 le verre AF existe en l'absence de l'ordre de charge, aussi bien dans LSCO que YBCO [95, 100].
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6.5 Questions en suspens

Ce chapitre soulève un très grand nombre de questions, en voici quelques-unes :

1. La phase verre AF survit-elle également jusqu'à p∗ dans YBCO et en champs magnétiques

intenses ? Ou bien la compétition entre ordre de charge et de spin dans ce composé l'en

empêche-t-elle ?

2. Est-il possible d'atteindre le gel des �uctuations de spins à la fréquence ultrasons pour

p = 0.188 ?

3. Quelle est l'origine de l'hystérésis à p = 0.174 ? Peut-on la reproduire avec d'autres sondes

expérimentales ?

4. D'où la variation en B2 de ∆v/v à p = 0.215 ? Ce comportement est-il générique aux dopages

p > p∗ ?

5. Quelle est la nature de la transition observée à p = 0.170 dans le mode c11 (voir annexe B) ?

Y a-t-il une signature associée en aimantation par exemple ?
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Chapitre 7

Ordre de charge 3D de Y-123 sondé par

vitesse du son

Le travail principal de cette thèse a été consacré à LSCO. Une autre partie du travail, notamment

en début de thèse, a été dédiée à l'étude de l'ordre de charge dans YBa2Cu3Oy (Y-123).

L'ordre de charge est maintenant établi comme un phénomène générique aux cuprates dopés en

trous. En particulier il a été observé dans les composés Bi-2212 et Bi-2201 [74, 76, 77], LSCO et les com-

posés proches dopés aux terres rares [59, 71, 101], Hg-1201 [199] et YBa2Cu3Oy (Y-123) [4, 6, 85, 86].

En conséquence une connaissance profonde de cet ordre est nécessaire, notamment concernant son rôle

dans la physique du pseudogap et son intéraction avec la supraconductivité. Dans Y-123, considéré

comme le plus propre des cuprates, la situation est très intéressante puisque deux ordres de charges

(ODC) distincts apparaissent dans une région commune du diagramme de phase : l'ODC 2D et 3D

que nous avons décrit dans le chapitre 1.

Dans ce chapitre on propose d'utiliser la vitesse du son pour en apprendre plus sur le rôle de l'ordre

de charge dans le diagramme de phase de Y-123. Dans un premier temps l'on va rappeler rapidement

les spéci�cités de ce composé en terme de structure cristalline, de dopage, et donner les caractéristiques

des échantillons ici étudiés. Ensuite, en se basant sur la publication [88], l'on décrit les limites de l'ODC

3D dans le diagramme de phase de Y-123, et le lien entre cet ordre et la reconstruction de la surface

de Fermi vue, par exemple, par un changement de signe de l'e�et Hall. En�n les mesures de vitesse

du son à champ nul permettent d'extraire la susceptibilité en déformation de la température critique

supraconductrice, dTc/dεi. On termine donc par décrire la dépendance en dopage complexe et aniso-

trope de dTc/dεi qui pourrait trouver son origine dans l'interaction entre ODC(s) et supraconductivité.

169



7.1 Caractéristiques des échantillons de Y-123

On commence ce chapitre par une description brève des spéci�cités de YBa2Cu3Oy (Y-123) en

termes de structure cristalline et dopage. Les caractéristiques des di�érents échantillons étudiés dans

ce chapitre sont également renseignées.

7.1.1 Structure cristalline et dopage

La structure cristalline de Y-123 est décrite sur la �gure 7.1. La cellule unité contient deux plans

CuO2, mais également, et là est la particularité de ce cuprate, des chaines CuO qui courent le long de

l'axe b de la structure cristalline. Le dopage est ici e�ectué en insérant des atomes d'oxygènes dans les

chaînes CuO. En augmentant y, la concentration en oxygène, on retire des électrons (ajoute des trous)

aux atomes de cuivre, aussi bien des plans CuO2 que des chaines elles mêmes. Lorsque les chaînes

sont vides, et plus largement tant que y < 6.4, la structure est tétragonale. Pour une concentration

supérieure en oxygène la structure devient orthorhombique ce qui produit notamment une anisotropie

dans les mesures de transport. Si aucune précaution particulière n'est prise les échantillons de Y-123

sont maclés : des domaines se forment avec une alternance des axes a et b de la structure orthorhom-

bique. En appliquant une pression uni-axiale le long de l'un de ces axes à haute température, lorsque

les oxygènes peuvent di�user dans la structure, il est néanmoins possible de démacler les échantillons

en favorisant l'un des deux domaines.

Cette méthode de dopage rend intrinsèquement ce composé particulièrement propre parmi les cu-

prates. Elle ne repose pas sur une substitution chimique aléatoire mais sur l'insertion d'atomes sup-

plémentaires dans la structures qui s'ordonnent. Les chaines CuO forment en e�et des superstructures

appelées O-I, O-II, O-III, O-V, O-VIII, etc. selon la périodicité le long de l'axe a. Di�érentes super-

structures sont visibles sur la �gure 7.2. Deux échantillons de Y-123 présentant la même concentration

en oxygène, y, mais un agencement di�érents des chaines CuO ont des valeurs de Tc et donc de dopages

di�érentes. En d'autres termes il n'existe pas de relation univoque entre dopage et concentration en

oxygène. Néanmoins il en existe une entre dopage et hauteur de la cellule unité selon (001), notée c

par la suite. R. Liang et collaborateurs ont mesurés dans les mêmes échantillons Tc et c permettant

ainsi d'extraire le dopage des échantillons à partir de Tc [201]. C'est la méthode que nous utiliseront

dans la suite pour déterminer le dopage des échantillons.
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Figure 7.1 � Structure cristalline de YBa2Cu3Oy. Figure reproduite d'après la thèse [200]. YBa2Cu3O6

correspond au cas de gauche où les chaines CuOx sont vides en oxygènes, la structure est alors tétragonale.

YBa2Cu3O7 à celui de droite où les chaines sont remplies d'oxygènes, lequel dope les cuivres en trous du

fait de son électronégativité, aussi bien des chaines elles mêmes que des plans CuO2. La structure est alors

orthorhombique. Une oxygénation complète correspond (seulement) à un dopage proche de l'optimal.

Figure 7.2 � Superstructures des chaînes CuO dans Y-123. L'axe b de la structure cristalline est ici

vertical. Chaque superstructure a une périodicité di�érente selon l'axe a. Ortho-I est obtenu pour y > 6.9,

ortho-VIII pour y ∼ 6.67 et ortho-II pour y ∼ 6.5. A l'exception notable de ortho-II les superstructures sont

essentiellement 2D [120].
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y Tc(K) p superstructure dTc/dε1 (K) dTc/dε2 (K)

6.45 34.0 0.071 O-II - 0 ± 60

6.48 55.7 0.095 O-II - 357 ± 15

6.51 60.0 0.106 O-II 0 ± 40 450 ± 80

6.55 62.0 0.110 O-II 0 ± 40 514 ± 84

6.67 65.2 0.118 O-VIII - -

6.67 67.3 0.122 O-VIII 470 ± 80 755 ± 140

6.75 76.6 0.134 O-III 685 ± 155 800 ± 190

6.79 82.0 0.139 O-III 531 ± 137 512 ± 113

6.87 92.3 0.154 O-I 0 ± 30 397 ± 109

Table 7.1 � Caractéristiques des échantillons de Y-123 : concentration en oxygène y, température

critique supraconductrice Tc, dopage en trous p, superstructure stable des chaines CuO et susceptibilités en

déformations selon l'axe a, dTc/dε1, et b, dTc/dε2. Les deux dernières quantités sont discutées en 7.3. À noter

que pour y = 6.67 deux échantillons de Tc et donc dopages di�érents ont été mesurés.

7.1.2 Échantillons étudiés

Les échantillons ici étudiés sont des monocristaux démaclés de Y-123, synthétisés à partir de poudres

de grande puretés par T. Loew et J. Porras (Max Planck Institute, Stuttgart). Des détails sur leur

préparations et caractérisations sont décrits dans les références [84, 86, 202]. Pour chaque échantillon

les chaines CuO sont dans la superstructure stable au regard de la concentration en oxygène. Les ca-

ractéristiques des di�érents échantillons sont présentés dans le tableau 7.1.

7.2 Ordre de charge 3D au travers du diagramme de phase

Dans Y-123 des mesures systématiques de di�raction des rayons-x durs [87] et de di�usion réson-

nante de rayons-x [86] ont permis de restreindre le domaine d'existence de l'ODC 2D à 0.08 ≤ p ≤ 0.16.

Dans la même gamme de dopage l'e�et Hall change de signe pour devenir négatif à basse température,

un comportement qui a été relié à une reconstruction de la surface de Fermi [81, 83], qui devient alors

de type électron. L'ordre de charge 2D, bi-axial, est un candidat sérieux pour expliquer cette recons-

truction. Les vecteurs de modulations pourraient permettre de connecter les arcs de Fermi entre eux

[79] et induire 4 petites poches d'électrons dans la première zone de Brillouin, expliquant par la même

occasion les oscillations quantiques de petite fréquence [80]. Néanmoins l'ODC 3D, avec ces longueurs
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de corrélations bien plus importantes [85, 92] est à priori plus à même d'in�uencer les quasi-particules.

L'origine de cette reconstruction reste donc une question ouverte, tout spécialement dans Y-123.

Le lien entre les deux ordres de charges de Y-123 reste encore également à établir. Alors que l'ODC

2D est bi-axial, l'ODC 3D est lui uni-axial, mais les deux partagent un même vecteur d'onde selon l'axe

b. Il semble alors que les deux sont intimement liés, mais bien distincts. Il a par exemple été proposé

une coexistence inhomogène entre les deux qui dépend du niveau de désordre local [91]. La localisation

exacte de l'ODC 3D dans le diagramme de phase, et la comparaison avec celle de la version 2D, doit

permettre de mieux comprendre cette interaction. Cette localisation est également d'importance car

dans les scénarios d'un pseudogap en tant que précurseur nématique de l'ordre de charge [203, 204] ou

en tant que �uctuations d'ordre de charge [89, 90], on s'attend à observer l'ordre de charge jusqu'à ∼ p∗.

Dans cette seconde partie on propose de poursuivre l'ODC 3D au travers du diagramme de phase

de Y-123 en utilisant la vitesse du son pour amener de nouveaux éclairages sur ces deux questions :

l'origine de la reconstruction de la surface de Fermi et le lien avec le pseudogap.

7.2.1 Signatures de l'ODC 3D dans la vitesse du son

Commençons par décrire les signatures expérimentales de l'ODC 3D sur la vitesse du son. Tout

d'abord sur la dépendance en température, puis en fonction du champ magnétique. On va se concen-

trer sur le mode acoustique c22 qui correspond à une onde longitudinale suivant l'axe b de la structure

cristalline. C'est dans ce mode que les anomalies sont les mieux dé�nies. On reviendra sur ce point

dans la section 7.3.

Dépendance en température

Sur la �gure 7.3 on trace ∆v/v(T ) dans le mode c22 pour B = 30 T ‖ c. Pour ce champ magnétique

et pour les di�érents dopages ici discutés, p = 0.106, 0.110 et 0.122, l'état normal, i.e. en l'absence de

supraconductivité jusqu'à T = 0, doit être atteint [49, 205, 206]. En conséquence la supraconductivité

ne joue aucun rôle. La transition de phase du second ordre responsable du saut dans la constante

élastique c22 est liée à l'émergence de l'ODC 3D. C'est la première signature d'une transition de phase

du second ordre dans une sonde thermodynamique. La transition est mieux observée à p = 0.106 et

p = 0.110, où un saut de champ moyen associé à la relation de Ehrenfest 3.34 est bien observé, qu'à

p = 0.122 où seul un durcissement est visible sous la transition. Ce changement de comportement
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Figure 7.3 � Dépendance en température de la vitesse du son dans le mode c22 pour di�érents

dopages et un champ magnétique appliqué B = 30 T ‖ c. (a) ∆v/v en fonction de T , une anomalie est

surimposée à la variation du réseau. (b)Mêmes courbes après soustraction de la composante du réseau d'après un

ajustement par la formule 3.20 pour T & 60 K. Un saut champ moyen est clairement observé à p = 0.106, 0.110

mais est visiblement trop faible à p = 0.122 pour être résolu. Les �èches indiquent la température de transition,

en dessous de laquelle l'ODC 3D émerge.

coïncide avec le changement de superstructure, de O-II à O-VIII.

Une transition bien marquée est d'un point de vu théorique quelque peu étonnante puisqu'il est

attendu qu'une onde de densité de charge incommensurable et de longue porté, comme c'est le cas

ici, ne puisse pas se développer en présence d'un désordre �ni. Néanmoins même en présence d'un

désordre �ni on s'attend à voir expérimentalement un changement de comportement au travers de la

température (et du champ magnétique) critique déterminée dans les théories de champ moyen en l'ab-

sence de désordre [207], d'autant plus marqué que le désordre est faible. Les longueurs de corrélations

dans le plan plus grandes pour O-II que O-VIII [120], et donc le niveau de désordre moins important,

peuvent alors expliquer la transition plus marquée pour cet ordre des chaines CuO. Il est également

envisageable que l'absence de corrélations selon l'axe c pour toute autre superstructure que O-II [120]

rende alors la transition moins bien dé�nie.

Dépendance en champ magnétique

On se tourne maintenant vers le comportement de cette même constante élastique c22 en fonction

du champ magnétique. On explique tout d'abord la phénoménologie sur l'exemple de Y-123 p = 0.122

à T = 25 K, reporté sur la �gure 7.4. À faible champ magnétique, dans la phase de vortex solide (et

ancrés au réseau cristallin), on observe une augmentation de ∆v/v causée par l'augmentation parallèle
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Figure 7.4 � Signatures ultrasonores de la transition vers l'ordre de charge 3D dans Y-123

p = 0.122 pour le mode c22 et T = 25 K. À Bco(T ), le champ seuil pour la transition vers l'ordre de charge

longue porté, ∆v/v (échelle de gauche, ligne bleue) montre un minimum. ∆α (échelle de droite, ligne verte)

ne montre alors aucune anomalie. La ligne pointillée verticale indique la transition de désancrage du réseau de

vortex qui s'accompagne d'un pic d'atténuation et d'une chute de vitesse du son pour B = Bv. Une description

complète se trouve dans le texte principal.

de la constante élastique cv11 du réseau de vortex. En augmentant encore le champ magnétique ∆v/v

commence par diminuer relativement faiblement puis connait une forte chute pour Bv ' 10 T. Cette

chute est accompagnée par un pic d'atténuation. C'est la transition de désancrage discutée en 3.4.

Pour B > Bv la vitesse du son continue de diminuer, un e�et attendu à cause de la destruction de la

supraconductivité. Parallèlement ∆α varie en B2, un comportement imputable à l'e�et Alpher-Rubin.

Pour Bco(T ) ' 17.5 T ∆v/v marque un minimum prononcé, c'est la transition vers l'ordre de charge

3D longue porté [4]. Aucune signature n'est visible dans l'atténuation. Pour cette dernière transition

une anomalie dans la vitesse du son a été observée dans plusieurs modes acoustiques, les modes lon-

gitudinaux dans le plan selon a (c11) et b (c22), mais également dans les modes transverse c66 et c44.

Ces deux derniers correspondent à une onde transverse avec une propagation suivant l'axe a et une

polarisation suivant, respectivement, les axes b et c de la structure cristalline.

Sur la �gure 7.5 on montre maintenant ∆v/v en fonction de B pour di�érentes températures

9.8 K < T < 29.7 K. Pour chaque température, exceptée T = 9.8 K on est à même de déterminer

Bco(T ). Pour T = 9.8 K la chute de vitesse du son causée par la transition de désancrage des vortex

se produit précisément lors de la transition vers l'ordre de charge 3D et le minimum dans ∆v/v n'est

175



0 1 0 2 0 3 0- 4

- 3

- 2

- 1

0

1

0 1 0 2 0 3 0- 4

- 3

- 2

- 1

0

 

 

10
4 ∆v

/v

B  ( T )

  Y B C O  
p  =  0 . 1 2 2 ,  c 2 2

B c o

 2 9 . 7  K
 3 5  K
 4 0 . 1  K
 4 3 . 2  K
 4 5 . 2  K

 

 

B  ( T )

 9 . 8  K
 1 4 . 9  K
 2 0 . 2  K
 2 5  K

Figure 7.5 � Vitesse du son en fonction du champ magnétique à di�érentes températures dans

Y-123 p = 0.122 et le mode c22. Le comportement de ∆v/v(B) est expliqué dans le texte principal. Les

�èches indiquent Bco(T ), le champ de transition vers l'ordre de charge longue porté, qui marque un minimum

dans la vitesse du son. À T = 9.8 K le minimum est relié à l'émergence de l'ODC 3D mais également à la

transition de désancrage du réseau de vortex (trop) proche.

plus un bon critère pour déterminer le champ de transition. Dans cette situation on peut tout de même

déterminer Bco(T ) en utilisant un mode acoustique très peu couplé aux vortex, c66, mais qui est aussi

moins sensible à la transition vers l'ordre de charge.

7.2.2 Diagramme de phase d'ordres en compétitions

Les mesures de vitesse du son décrites dans la section précédente permettent de déterminer le dia-

gramme de phase champ magnétique - température de la �gure 7.6. Il peut être interprété comme suit.

Pour des champs magnétiques su�samment importants (B > Bc2) la température critique de l'ordre

de charge 3D est indépendante du champ magnétique. On appel cette température Tco. Néanmoins

pour des champs inférieurs la supraconductivité freine la transition vers l'ordre de charge 3D et alors

il existe un champ magnétique seuil à dépasser pour induire cet ordre à longue porté. Pour la suite ce

champ magnétique seuil est noté Bco = Bco(T −→ 0). Des diagrammes de phase très similaires ont été

déduits de l'e�et Seebeck [208] et de mesures de rayons-x [209].

Ce type de diagramme de phase est donc caractéristique de celui d'ordres en compétitions, en l'oc-

currence l'ordre de charge longue porté et la supraconductivité. Des calculs théoriques dans le cadre
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Figure 7.6 � Diagramme de phase champ magnétique - température de Y-123, p = 0.122. Hv

réfère à la transition de désancrage du réseau de vortex et est déterminé par une chute de ∆v/v. Hco(T ) marque

la transition vers l'ordre de charge 3D, et est déterminé par un minimum de ∆v/v dans le mode c22 (ronds

rouges) ou une anomalie reliée dans le mode c66 (ronds vides bleus). Tco est déterminé par des dépendances en

températures pour B > Bc2, un exemple est visible sur la �gure 7.3.

d'un modèle sigma non linéaire [210] permettent, lorsque l'e�et du désordre a été pris en compte

[207, 211], de reproduire l'allure du diagramme de phase. Dans ce type de modèle les paramètres

d'ordres supraconducteurs et de l'onde de densité de charge sont tous deux pris en compte, ainsi que

leur interaction et �uctuations respectives. Néanmoins dans le cadre du modèle sigma non linéaire le

champ magnétique induit un changement graduel de l'ordre de charge 2D vers sa version 3D [210],

ce qui est en désaccord avec les mesures expérimentales qui trouvent une réelle transition de phase

[4, 212] et une coexistence à basse température et fort champ magnétique.

7.2.3 Limites de l'ODC 3D

Sur la �gure 7.7 on trace pour tous les dopages la vitesse du son à T = 20 K en fonction du champ

magnétique. Un minimum dans la vitesse du son est visible pour tous les dopages, exceptions au deux

extrêmes p = 0.071 et p = 0.154. Pour ces deux derniers dopages le comportement de ∆v/v re�ète

seulement la transition de désancrage des vortex et la destruction de la supraconductivité. Puisque

ce constat est également valable pour T < 20 K [88] on en conclut que l'ODC 3D n'existe plus à ces

dopages.

Le diagramme de phase température - dopage montrant Tco(p) est reporté sur la �gure 7.8. La
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Figure 7.7 � Vitesse du son en fonction de B pour T = 20 K à di�érents dopages dans le mode

longitudinal c22. Pour 0.095 < p < 0.139 un minimum à Bco(T ) signale la transition vers l'ODC 3D. Il n'existe

plus à p = 0.071 et p = 0.154 indiquant l'absence de transition. En plus de ce minimum on observe, et cela pour

tous les dopages, l'in�uence des vortex et de la supraconductivité.
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Figure 7.8 � Diagramme de phase des ordres de charges dans Y-123. La température de l'ODC 2D

est extraite des mesures de di�raction des rayons-x [86] (triangles verts vers le bas) et de rayons-x résonnants

[87] (triangles verts vers le haut). La température de l'ODC 3D est déduite de RMN [6, 202] (carrés bleus) et

vitesse du son (ronds rouges). Les losanges gris indiquent la température du changement de signe dans l'e�et

Hall, signature d'une reconstruction de la surface de Fermi [81, 83]. Finalement la ligne noire indique T ∗ qui

s'extrapole à p∗ ' 0.19.

première conclusion est que le domaine d'existence de l'ODC 3D est similaire à celui de l'ODC 2D.

Cela renforce l'idée d'un lien intime entre ces deux ordres, l'ordre de charge longue porté ne semble pas

pouvoir exister sans sa version courte portée. Les deux ODC ont d'ailleurs une température seuil maxi-

male à p ' 0.12. Sur cette même �gure l'on compare Tco à la température à laquelle un changement de

signe se produit dans l'e�et Hall, signature de la reconstruction de la surface de Fermi [81, 83]. Alors

que pour p 6 0.11 ces deux températures sont très proches, pour p ≥ 0.11 le changement de signe

dans l'e�et Hall se produit à des températures signi�cativement plus importantes que la transition

vers l'ordre de charge 3D. On souligne cela sur la �gure 7.9 en comparant directement à p ' 0.12 les

données expérimentales. Le changement de signe dans l'e�et Hall se produit alors 20 K au dessus de

la transition vers l'ordre de charge. Cela met très sérieusement en doute, au moins pour p > 0.11, une

reconstruction de la surface de Fermi causée l'ODC 3D.

Sur la �gure 7.10 on compare maintenant Bco déterminé par ultrasons et la même quantité déter-

minée par rayons-x [209] ou RMN [6, 213], avec Bc2 déterminé par transport et conductivité thermique

[49]. Bco déterminé par vitesse du son est en accord avec celui déterminé rayon-x [91, 92, 209] et e�et
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de la référence [81] à p = 0.12 et B = 45 T. ∆v/v provient du mode c22 à B = 30 T dans l'échantillon de

dopage p = 0.122, la contribution du réseau est soustraite. Le dopage très similaire et l'absence de dépendance

en champ de l'e�et Hall entre 30 T et 45 T à ce dopage [81] rend la comparaison signi�ante.
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Figure 7.10 � Champ seuil pour induire l'ordre de charge 3D en fonction de p. Les ronds rouges

correspondent aux champs déterminés par ultrasons et discutés dans le texte principal. Bco peut également

être déterminé par rayon-x comme étant le champ au dessus duquel une intensité quasi-élastique non nulle est

détectée ([209], triangles noirs), mais également par RMN lorsque qu'un dédoublement des raies Cu2F apparaît

([6, 213], carrés bleus). Les lignes sont des guides à l'÷il. Celle rouge associée aux données de vitesse du son est

simplement déduite de la ligne pointillée grise de Bc2 par un facteur 0.8.
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Figure 7.11 � Comparaison de la dépendance en température de la longueur thermique de De

Broglie, ξth, et de la longueur de corrélation de l'ordre de charge 2D, ξco,2D, dans YBCO ortho-II.

La détermination de ξth est décrite dans le texte principal, pour ξco,2D on utilise l'étude [86]. Ces deux longueurs

sont très proches jusqu'à Tc, puis ξco,2D décroit à cause de la compétition avec la supraconductivité.

Seebeck [208], mais est supérieur au champ détecté par RMN. Ce dernier serait alors sensible à un

précurseur de l'ODC 3D qui se développe dans le plan, également détecté par rayons-x [209]. Peu im-

porte la dé�nition précise de Bco il y a clairement un minimum dans la dépendance en dopage proche

de p ' 0.12, exactement là où l'ordre de charge 2D voit sa température critique être maximale [86].

Cela renforce, encore, l'idée d'un lien très fort entre ces deux ordres de charge. Ce qu'il faut également

retenir est qu'il semble exister une relation de proportionnalité entre Bc2 et Bco déterminé par ultra-

sons : Bco/Bc2 = 0.8. La supraconductivité doit être su�samment a�aiblie, ou de manière équivalente

la densité de vortex su�samment importante, pour induire l'ODC 3D. Un scénario possible est que

l'ordre à longue porté se développe lorsque des halos d'ordre de charge, centrés autour des c÷urs de

vortex, se superposent [213].

7.2.4 Reconstruction de la surface de Fermi

Puisque, au moins pour p > 0.11, la reconstruction de la surface de Fermi ne semble pas causée par

l'ODC 3D il nous faut explorer d'autres possibilités. On ne peut tout d'abord pas exclure qu'une autre

brisure de symétrie, encore non découverte expérimentalement, soit à l'origine de cette reconstruction.
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Le candidat le plus sérieux reste tout de même l'ODC 2D. Examinons maintenant s'il est possible ou

non qu'il reconstruise la surface de Fermi. Dans le cas des systèmes 2D il a été demontré théoriquement

que des �uctuations antiferromagnétiques peuvent impacter les états électroniques de basses énergies,

et donc la surface de Fermi, dès lors que les longueurs de corrélations AF sont bien supérieures à la

longueur thermique de De Broglie, ξth = ~vF /kBT [214]. Par analogie on compare sur la �gure 7.11

les longueurs de corrélations de l'ordre de charge 2D, ξco,2D, extraites des mesures de rayons-x [86],

à la longueur thermique de De Broglie calculée dans le cas de YBCO ortho-II. Pour cela on utilise

la vitesse de Fermi déduite des oscillations quantiques [80], qui est une valeur moyenne intégrée sur

une orbite cyclotron, et qui concerne la surface de Fermi reconstruite à basse température, et non

celle à haute température (si le concept de surface de Fermi est alors encore applicable). La valeur

de ξth extraite ici est donc seulement une approximation. Néanmoins ce qui est apparent ici est que

ξth ∼ ξco,2D jusqu'à ∼ Tc. On n'est pas, avec nos approximations, dans le cas ξco,2D � ξth, et donc

aucune conclusion ferme ne doit être faite. Néanmoins l'observation d'une valeur très similaire jusqu'à

∼ Tc laisse à penser que l'ODC 2D peut impacter les états proches de l'énergie de Fermi, et pourrait

donc induire une reconstruction.

Un autre argument va dans ce sens : le libre parcours moyen déduit des oscillations quantiques

est toujours très proche de ξco,2D(T = Tc) (voir �gure S6. de [88]) : il semble limité par les longueurs

de corrélations de l'ODC 2D. C'est vrai pour tous dopages, excepté pour p ∼ 0.11 (ortho-II) où une

transition de type "lock-in" est envisageable puisque les vecteurs d'ondes des ODC (2D et 3D) sont

très proches d'être commensurables avec le réseau. Cela expliquerait naturellement le libre parcours

moyen particulièrement renforcé à ce dopage.

Finalement une reconstruction par l'ODC 2D permet d'arriver à une sorte de cohérence dans la

grande famille des cuprates. Dans LSCO et Hg-1201 où seulement l'ODC 2D a été observé jusqu'à

présent [71, 72, 101, 199] les e�ets Hall et Seebeck sont négatifs à basse température [215, 216], si-

gni�ant que à priori la reconstruction de la surface de Fermi se produit même en l'absence de l'ODC 3D.

7.3 Susceptibilité en déformation de Tc

Dans la dernière partie de ce chapitre sur Y-123 on propose de traiter de la susceptibilité en

déformation de la température critique supraconductrice, et en particulier son anisotropie. Cela permet

de mieux comprendre l'interaction entre ODC et supraconductivité, et est donc en lien direct avec

la partie précédente. Comme décrit en 3.3.2 le saut champ moyen qui existe à champ magnétique
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nul dans les modes acoustiques longitudinaux à la transition supraconductrice permet d'extraire la

valeur absolue de dTc/dεi. Cette grandeur est la susceptibilité de Tc lors du changement d'un unique

paramètre de réseau, laissant tous les autres inchangés, et dans la limite des faibles déformations

ε −→ 0. Cette grandeur est donc fondamentalement di�érente de dTc/dPi, la susceptibilité en pression

uni-axiale, où le coe�cient de Poisson du composé en question modi�e également les paramètres de

réseau perpendiculaires à la contrainte appliquée. dTc/dPi a été directement mesuré par pression uni-

axiale [217] mais également par dilation thermique [218] dans Y-123. Ces deux susceptibilités sont

simplement reliées par :

dTc

dεi
=
∑
j

cij
dTc
dPj

(7.1)

Dans la suite on décrit une étude systématique du saut champ moyen à Tc dans la vitesse du son

pour les modes c11 et c22 a�n d'extraire, pour 0.08 < p < 0.154, dTc/dε1 et dTc/dε2. On interprétera

l'anisotropie de ces quantités, et la dépendance en dopage, en lien avec les ordres de charges de Y-123.

7.3.1 Introduction et intérêt

Dans les cuprates, et en particulier Y-123, l'application de pression permet d'en apprendre plus

sur l'interaction des di�érents ordres du diagramme de phase. Au dopage de p ' 0.12 la température

critique supraconductrice Tc dévie de sa dépendance parabolique, c'est le fameux "plateau" (voir par

exemple la �gure 7.8). Au même dopage les ordres de charges de Y-123 ont une température critique

maximale. La pression hydrostatique détruit le plateau et semble donc indiquer que cette dernière,

comme le champ magnétique, permet de jouer sur la compétition entre ODC et supraconductivité

[219]. Il est attendu qu'en supprimant l'ordre de charge 1 la pression hydrostatique permette de ren-

forcer l'ODS dans Y-123. Il est néanmoins nécessaire de noter qu'actuellement l'e�et de la pression

hydrostatique sur les ODC de Y-123 n'est pas encore complètement compris. Les anomalies de phonons

associées à l'ODC 2D dans Y-123 disparaissent avec seulement P = 1 GPa [220], alors que les études

d'e�et Hall ont été interprétées comme une suppression de l'ODC 2D sur une échelle de P ∼ 15 GPa

[219] mais également l'absence d'e�et sensible de la pression hydrostatique [221] 2 et �nalement des

mesures récentes de RMN (I. Vinograd, M. -H. Julien, communications privées) sont compatibles avec

l'absence de suppression de l'ODC 2D jusqu'à, au moins, P = 2 GPa.

L'une des possibilités pour mieux comprendre ces apparentes contradictions et l'origine de l'e�et de

1. Ici intentionnellement on ne spéci�e pas lequel...

2. et donc la nécessité d'un autre ordre en compétition pour expliquer l'augmentation de Tc avec P
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la pression hydrostatique est d'utiliser la pression uni-axiale. Dans Y-123 l'e�et de la pression hydro-

statique est complexi�ée par l'e�et de la pression sur le dopage. Une pression selon l'axe c (et donc en

particulier une pression hydrostatique) rapproche les chaînes CuO des plans CuO2, et donc accroît le

transfert de charge, i.e. le dopage [218]. Si la pression est appliquée à température ambiante l'ordre des

chaines peut être lui même modi�é, menant encore à une modi�cation de dopage [222]. En utilisant une

pression uni-axiale on peut mieux séparer les di�érents e�ets qui s'ajoutent des les études en pression

hydrostatique. Par exemple proche du dopage optimal dans Y-123 l'e�et faible de la pression hydro-

statique est uniquement causé par la somme de deux termes importants de signes opposés, dTc/dPa et

dTc/dPb [217, 223]. Un des résultats particulièrement marquant est l'e�et de la pression uni-axiale le

long de l'axe a dans Y-123 qui permet d'induire l'ODC 3D, sans champ magnétique, et au dessus de

Tc [93].

En résumé des informations sur l'interaction entre les di�érents ordres électroniques du diagramme

de phase des cuprates peuvent être déduites de l'e�et de la pression. L'interprétation est facilitée par

l'utilisation de pression uni-axiale plutôt que hydrostatique. Dans ce contexte la quantité dTc/dεi est

particulièrement intéressante : elle inclue les informations d'anisotropies et permet de sonder la limite

élastique εi −→ 0.

7.3.2 Modèle thermodynamique et ajustement

D'après la valeur du saut de chaleur spéci�que, ∆Cp(Tc), et de celui de constante élastique, ∆cii(Tc),

à T = Tc on peut directement extraire la valeur absolue de dTc/dεi (voir la section 3.3.2). Dans la

suite on ne mesure pas uniquement ∆cii(Tc) mais l'on modélise les données de vitesse du son autour

de Tc par un modèle thermodynamique. On propose tout d'abord de décrire le modèle utilisé puis la

dépendance en dopage de dTc/dεi, i = 1, 2.

Modèle thermodynamique

On utilise le même modèle thermodynamique que Nohara et collaborateurs [150]. Dans ce dernier

on écrit la variation d'énergie libre comme suit :

∆F = FS − FN = −φ(εi)× f(T/Tc(εi)) (7.2)

FS et FN sont respectivement les énergies libres de la phase supraconductrices et normales. φ =

1/2µ0H
2
c est l'énergie de condensation supraconductrice, avec Hc le champ critique thermodynamique,

et f une fonction dont la forme ne dépend pas de εi telle que f(0) = 1 et f(1) = 0. On peut par

184



exemple prendre un modèle à deux �uides : f(T/Tc(εi)) = (1 − T 2/T 2
c (εi))

2, mais forme précise de f

n'a aucun impact sur la discussion qui suit. En calculant la dérivée seconde de ∆F sur la déformation

on obtient :

∆cii(T ) = −
(
dlnTc
dεi

)2 T∆Cp(T )

Vmol
+AT∆S(T ) +

1

φ

d2φ

dε2i
∆F (T ) (7.3)

Avec,

A =
d2lnTc

dε2i
+ 2

dlnTc

dεi

dlnφ
dεi
−
(
dlnTc

dεi

)2

(7.4)

∆S(T ) est ici la variation d'entropie. Pour T = Tc la formule 7.3 se réduit à la relation de Ehren-

fest 3.34, et pour T = 0 on obtient d2φ/dε2i = ∆cii(0). Puisque, de plus, (dTc/dεi)
2, est directement

extrait de ∆cii(Tc)
3 il ne reste qu'un seul paramètre libre pour ajuster les données de vitesse du son :

A. Ici la contribution du réseau c0(T ) n'est pas prise en compte et il est donc nécessaire de la soustraire

avant d'ajuster les données par le modèle. On utilise alors la formule empirique 3.20 de Y. P. Varshni

[151].

Dépendance en dopage

Sur la �gure 7.12 on récapitule la situation pour 0.106 < p < 0.154 dans les modes c11 et c22.

Pour p = 0.106 et 0.110 aucun saut n'est observé à Tc dans le mode c11 alors qu'un est bien observé

dans le mode c22. Cela indique une anisotropie dans le plan à ces dopages : une déformation selon

l'axe b de la structure orthorhombique a alors bien plus d'e�et sur Tc qu'une même déformation le

long de l'axe a. Toujours pour ces dopages une légère augmentation de vitesse du son causée par les

�uctuations supraconductrice est évidente pour T > Tc dans le mode c11. On ne va pas ici discuter

cela. Pour p = 0.122, 0.134 et 0.139 une réponse plus isotrope est obtenue avec un saut dans les deux

modes acoustiques. Pour p = 0.154 la réponse redevient anisotrope.

La situation est résumée sur sur la �gure 7.13. La dépendance en dopage de dTc/dεi est extraite

du saut à Tc dans les constantes élastiques mais également de l'application directe de pression uni-

axiale [217] et du saut à Tc dans la dilation thermique [218]. Pour ces deux dernières mesures on

utilise la formule 7.1 pour déterminer dTc/dεi. Les incertitudes sur les constantes élastiques cij,i6=j

([224] et références citées) induisent d'importantes incertitudes sur les dTc/dεi obtenues par cette mé-

thode. Concernant les mesures de vitesse du son il est nécessaire de connaître ∆Cp(Tc) a�n de calculer

dTc/dεi, pour cela on utilise les données de la littérature ([206, 225�227], voir annexe D). Les valeurs

3. et du ∆Cp(Tc) de la littérature
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Figure 7.12 � Saut anisotrope à T = Tc dans les constantes élastiques. Panneaux de gauche : c11

en fonction de T/Tc aux dopages indiqués. La ligne rouge correspond aux données de vitesse du son traduites

en constante élastique. Panneaux de droite : équivalents des panneaux de gauche dans le mode acoustique

c11 aux mêmes dopages. La ligne noire correspond aux données expérimentales. Pour tous les panneaux la

ligne bleue est un ajustement par le modèle thermodynamique décrit dans le texte principal. Les déviations

du modèle thermodynamique proviennent essentiellement des inhomogénéités de dopages et des �uctuations

supraconductrices [70, 155].
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Figure 7.13 � Susceptibilité en déformation de la température critique supraconductrice Tc.

Les ronds pleins sont issus du saut à Tc dans les constantes élastiques. Les triangles proviennent de dTc/dPi

convertis via la formule 7.1 : vers le bas pour des mesures directement sous pression uni-axiale [217] et vers le

haut lorsque extrait du saut de champ moyen à Tc dans la dilation thermique [218]. La conversion induit des

barres d'erreurs importantes dues aux incertitudes sur les constantes élastiques non diagonales. Dans tous les

cas : noir = dTc/dε1, rouge = dTc/dε2. Le signe de dTc/dεi est obtenue en comparant les mesures ultrasonores

avec celles des références [217, 218]. La déformation ε est dé�nie de telle sorte que εi > 0 correspond à une

compression de l'axe i. Une discussion détaillée de la dépendance en dopage singulière se trouve dans le texte

principal.
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Figure 7.14 � Anisotropie de la transition ODC 3D en vitesse du son. Le champ magnétique appliqué

B = 30 T ‖ c permet d'être dans l'état normal aux trois dopages indiqués [49]. À tous les dopages l'anomalie

à Tco,3D est bien bien plus marquée dans ∆v/v en mode c22 (ligne rouge) que c11 (ligne noire), indiquant que

|dTco,3D/dε2| � |dTco,3D/dε1|. Il y a basse température dans le mode c11 une augmentation de ∆v/v dont

l'origine est encore à déterminer. On trace ici la vitesse du son complète, i.e. avec la contribution du réseau

c0(T ).

numériques sont présentes pour les di�érents échantillons dans le tableau 7.1. Ce que l'on peut dès a

présent noter est que le maximum dans dTc/dP proche de p ' 0.12 [219] est essentiellement du à une

forte augmentation de dTc/dε1 qui atteint ∼ dTc/dε2, les deux étant maximums à ce dopage. Une telle

isotropie à ce dopage intermédiaire est di�cile à comprendre par la seule contribution du réseau, dont

l'orthorhombicité augmente de manière monotonique avec le dopage [228].

7.3.3 Anisotropie de la transition ODC 3D

Comme précédemment mentionné l'e�et de la pression dans Y-123, tout spécialement proche de

p ' 0.12, a été interprété en lien avec les ordres de charges 2D et 3D. A�n d'étudier si une telle

approche est cohérente avec les mesures ici présentées on discute tout d'abord de l'anisotropie de la

transition vers l'ordre de charge 3D.

Sur la �gure 7.14 on montre la transition vers l'ODC 3D pour p = 0.106, 0.110 et 0.122. Pour

tous ces dopages l'état normal doit être atteint avec B = 30 T ‖ c. Aux trois dopages l'anomalie à

Tco,3D, c'est à dire le saut de champ moyen élargit par les �uctuations et les inhomogénéités de dopages

auquel s'ajoute la contribution normale du réseau, est bien plus marquée dans le mode c22 que c11.

En l'absence de la détermination expérimentale du saut de chaleur spéci�que ∆Cp(Tco,3D) il n'est pas

possible d'extraire la valeur numérique de dTco,3D/dεi, mais l'anisotropie de la réponse en vitesse du

son indique sans ambiguïté que |dTco,3D/dε2| � |dTco,3D/dε1|.
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L'anisotropie importante observée proche de p ' 0.12 dans dTc/dεi est alors cohérente avec une

interprétation en terme d'une compétition entre supraconductivité et ODC 3D. L'anisotropie de cet

ordre uni-axial se re�èterai alors dans la dépendance en déformation de Tc de part la compétition.

On met en lumière ce dernier e�et sur la �gure 7.15. Le paramètre d'ordre de l'ODC 3D apparaît

à B = 30 T avec une anisotropie similaire à celle de la supraconductivité à B = 0 T, dans les

deux cas la réponse est bien plus importante en c22. Cela suggère très fortement que la compétition

entre ODC 3D et supraconductivité est à l'÷uvre même en l'absence de champ magnétique et dans la

limite élastique sondée. Finalement il est également utile de noter que ces résultats sont cohérents avec

l'apparition de l'ODC 3D sous pression uni-axiale le long de l'axe a par Kim et collaborateurs [93]. La

dépendance en déformation de Tc, au dopage étudié de p ' 0.12, indique dTc/dε2 � dTc/dε1. Avec

une pression uni-axiale le long de l'axe a, qui induit une réduction de l'axe b (ε2 < 0), on attend donc

bien une diminution de la température critique supraconductrice, comme observé. Cette diminution de

Tc vient alors de la promotion de l'ODC 3D par ε2 < 0, plutôt que l'inverse, puisque la déformation

permet d'induire l'ODC 3D au dessus de la température critique supraconductrice : Tco,3D > Tc.

7.3.4 Discussion

La discussion est scindée en deux parties. Tout d'abord on parle du régime proche de l'optimal et

sur-dopé où dTc/dεi s'explique naturellement par l'orthorhombicité de la structure cristalline. Ensuite

l'on discute de deux di�érents scénarios possibles pour expliquer la dépendance en dopage singulière

de dTc/dεi dans le régime sous-dopé : un premier qui repose sur l'ordre de charge et un second lié à

une susceptibilité nématique.

régime optimal - sur-dopé

Commençons tout d'abord par discuter le régime p ≥ 0.18 où une anisotropie, bien di�érente de

celle de p < 0.135, est clairement observée. On obtient alors dTc/dε1 ≈ −dTc/dε2 avec dTc/dε2 > 0.

Dans cette gamme proche du dopage optimal une compression de l'axe b, et une dilatation de l'axe

a, augmentent toutes deux de manière similaire Tc. En d'autres termes réduire l'orthorhombicité de

Y-123 renforce alors la supraconductivité. Cet e�et a été interprété comme étant lié au couplage entre

structure cristalline et supraconductivité [217, 223]. Notons néanmoins qu'un tel comportement est

bien di�érent de LSCO, autre cuprate à structure orthorhombique, où dTc/dε1,2 > 0 est observée dans

la même gamme de dopage [229]. Cette di�érence pourrait venir du fait que l'orthorhombicité aug-

mente avec le dopage dans Y-123, alors qu'elle décroît dans LSCO, rendant Y-123 bien plus sensible
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Figure 7.15 � Anisotropie similaire des constantes élastiques aux transitions ODC 3D et supra-

conductrice. Panneau du haut : ∆v/v en fonction de T dans le mode c11 pour B = 0 (ligne bleue) et

30 T (ligne verte). La composante normale du réseau a été soutraite. Aucun saut champ moyen n'est résolu,

aussi bien à Tc en champ nul qu'à Tco,3D en champ intense. Panneau du bas : mêmes courbes mais dans le

mode c22. Une anomalie est maintenant bien visible à Tc et Tco,3D indiquant que contrairement à l'axe a, ces

deux ordres sont sensibles à une déformation selon l'axe b. L'anisotropie similaire renvoie à une compétition

entre ODC 3D et supraconductivité, modulée par la déformation, dont les signatures seraient visibles jusqu'à

B = 0 T.
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que LSCO à cette dernière dans le régime sur-dopé.

régime sous-dopé

Tout d'abord concernant l'ODC 3D. On a vu auparavant qu'un scénario de compétition entre ODC

3D et supraconductivité, existant même dans l'état B = 0 T et la limite élastique sondée expérimen-

talement, explique naturellement l'anisotropie observée pour 0.07 . p . 0.135. Dans cette gamme de

dopage une dilation de l'axe b renforce l'ODC 3D et fragilise la supraconductivité, comme observé par

rayons-x inélastique [93]. Mais alors, comment expliquer le comportement isotrope pour p ' 0.135 ? Il

est alors tentant d'invoquer un changement de la structure de l'ODC 3D elle-même à ce dopage. Cette

hypothèse n'a pas été encore testée expérimentalement, mais il y a des indications que la structure

de l'ODC 2D évolue en fonction du dopage. Par exemple pour YBa2Cu3O6.51 l'intensité de di�usion

des rayons-x est plus grande selon b que a, alors que dans le cas de YBa2Cu3O6.60 l'intensité est égale

dans les deux directions [86]. Un tel changement de structure pourrait également exister pour la proche

ODC 3D. Ces changements subtiles dans la structure de l'ODC 2D, et potentiellement 3D, peuvent

eux mêmes être liés au changement de structure des chaines CuO depuis O-II à p = 0.110 jusqu'à

O-VIII à p = 0.12. Finalement concernant ce scénario il est également important de noter que le rôle

de l'ODC 2D est ici mal renseigné. Aucun transition thermodynamique n'est observée pour l'ODC

2D et l'on n'a donc pas accès à dTco,2D/dεi. Dans le cas où |dTco,2D/dε2| � |dTco,2D/dε1|, toujours

pour 0.07 . p . 0.135, la compétition entre ODC 2D et supraconductivité peut expliquer seule la

susceptibilité en déformation de Tc à champ magnétique nul sans avoir recourt à l'ODC 3D observée

en champs intenses. Un argument expérimental qui suggère cela est l'observation d'une anisotropie

dans l'e�et Nernst qui grandit avec le paramètre d'ordre de l'ODC 2D [230].

Pour terminer l'on propose un autre scénario, hypothétique, pour expliquer dTc/dεi(p) dans le ré-

gime sous-dopé. Certains calculs numériques du modèle de Hubbard 2D suggèrent que le pseudogap est

associé à une susceptibilité nématique, qui induit une seconde composante (s-)anisotrope dans le gap

d supraconducteur [231]. Dans Y-123 le développement d'une telle susceptibilité peut être par exemple

reliée à l'augmentation d'anisotropie qui est observé à l'intérieur de la phase pseudogap par résistivité

électrique et e�et Nernst [230]. Pour p 6 0.11, lorsque la supraconductivité se développe dans cette

phase nématique, elle explique le comportement anisotrope de dTc/dεi. Pour p ' 0.11 la température

d'apparition de la susceptibilité nématique coïncide avec celle de l'ODC 2D et l'anisotropie dans la

résistivité disparaît à plus haut dopage. Cela pourrait donc expliquer la diminution rapide de l'aniso-

tropie pour p > 0.11 dans la région sous-dopé.
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7.4 Résumé

Ce chapitre a traité de la place et du rôle de l'ODC 3D dans le diagramme de phase de Y-123.

Dans un premier temps nous avons montré que la vitesse du son indique l'existence d'une véritable

transition de phase du second ordre pour l'ODC 3D. La signature en vitesse du son a permis de

suivre l'ODC 3D au travers du diagramme de phase, qui n'existe que pour 0.071 < p < 0.154, comme

l'ODC 2D. Cela renforce encore l'idée d'un lien intime entre ces deux ordres. La comparaison entre les

températures critiques de l'ODC 3D et du changement de signe de l'e�et Hall, entres autres arguments,

indique que l'ODC 2D est un candidat plus sérieux pour la reconstruction de la surface de Fermi.

Concernant cette première partie il serait intéressant de modéliser la variation de vitesse du son

pour en apprendre plus sur la structure de l'ODC 3D et notamment son évolution en dopage. Une

extension des calculs théoriques de la référence [214] dans le cas de l'ODC 2D est également d'impor-

tance pour mieux comprendre son rôle dans la reconstruction de la surface de Fermi.

Dans une seconde partie on s'est concentré sur l'interaction entre ODC et supraconductivité, via

la mesure de la dépendance en déformation de Tc. Une des interprétations possibles pour expliquer

l'anisotropie observée dans le régime sous-dopé est que l'ODC 3D est en compétition avec la supracon-

ductivité dès B = 0 T. Cette interprétation n'explique cependant pas toute la dépendance en dopage

étudiée, à moins qu'un changement de structure, encore non détecté, apparaisse pour p ∼ 0.12. On

suggère donc également un autre scénario qui repose sur l'existence d'une susceptibilité nématique à

l'intérieur du pseudogap.

Pour mieux comprendre la dépendance en dopage de dTc/dεi et son anisotropie plusieurs choses

restent à faire. Il serait notamment intéressant d'étudier l'évolution de la structure des ODC 2D et 3D

en fonction du dopage de manière systématique. Une meilleure connaissance de l'e�et de la pression sur

l'ODC 2D est également particulièrement importante, tout spécialement concernant sa température

critique. Une telle expérience n'est pas possible en ultrasons qui n'est pas sensible à l'ODC 2D et est

di�cile techniquement par rayons-x.
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Annexe A

Bc2 dans LSCO

Cette annexe est en deux parties. La première décrit une méthode pour extraire Bc2(0) sur l'exemple

de LSCO12 en utilisant une extrapolation du champ de fusion du réseau de vortex, Bv(T ), à T = 0.

Dans une seconde partie on généralise cette méthode pour extraire Bc2(p) dans LSCO en utilisant des

données de la littérature de transport.

A.1 L'exemple de LSCO12

Une estimation du champ critique supérieur, Bc2, peut être extraite de la dépendance en tempé-

rature et champ magnétique de la fusion du réseau de vortex. Il y a en e�et des indications, au moins

dans Y-123, qu'aucune phase de vortex liquide n'existe à T = 0 K [49, 232, 233], c'est à dire que les

�uctuations quantiques seules ne permettent pas de fondre le réseau de vortex. Cela reste néanmoins

une question ouverte, tout spécialement dans d'autres cuprates comme LSCO. Dans ce cas la valeur du

champ magnétique pour laquelle le réseau de vortex fond à température nulle, Bv(0), est égale à Bc2(0).

A�n d'estimer Bc2(0) dans l'échantillon LSCO12 nous avons donc mesuré, en collaboration avec

B. Vignolle (ICMCB, Bordeaux, France), la résistivité électrique longitudinale selon les plans CuO2,

ρab. En présence de champ magnétique la résistivité devient non nulle lorsque le réseau de vortex, eux

mêmes composés d'électrons normaux, fond. Les ronds bordeaux de la �gure A.1 indiquent Bv(T ) ainsi

extrait.

Cet échantillon a également été mesuré par RMN au LNCMI-G par I. Vinograd, M.-H. Julien et

H. Maya�re. En entrant dans l'état solide de vortex la contribution diamagnétique de la surface de

l'échantillon diminue l'inductance du circuit RMN et donc augmente sa fréquence caractéristique. Cet

e�et est également utilisé pour déterminer Bv(T ) sur la �gure A.1, il s'agit des triangles mauves.
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Figure A.1 � Ligne de transition vortex solide - vortex liquide pour l'échantillon LSCO12. Les

ronds bordeaux indiquent la transition résistive : ceux pleins correspondent à des mesures pour B < 9 T en

PPMS par B. Vignolle, ceux vides à des mesures en bobine supraconductrice au LNCMI-G. Les losanges bleus

indiquent le désancrage du réseau de vortex vu en ultrasonss : par un pic d'atténuation pour les losanges vides,

par une chute de vitesse du son pour les losanges pleins. Les triangles mauves indiquent le changement de

fréquence de résonance du circuit RMN associé à la fusion du réseau de vortex. Ces dernières mesures ont été

e�ectuées par le groupe RMN du LNCMI-G sur exactement le même échantillon. Un ajustement des données

de ρab par la formule de Blatter [50] (voir texte) donne une estimation Bc2(0) ' 20 T. L'ajustement montre

également un bon accord avec Bv(T ) déterminé par ultrasons et RMN.

En�n, comme décrit dans la partie 3.4, les ultrasonss sont sensibles au désancrage du réseau de

vortex dans certaines orientations relatives du champ magnétique et de la polarisation de l'onde acous-

tique (voir section 3.4). Les losanges bleus de la �gure A.1 correspondent à une mesure pour B ‖ [001]

dans le mode c11 qui sonde le module de compression du réseau de vortex, cv11. La grandeur mesu-

rée par ultrasons dépend de la fréquence de l'onde acoustique, Bv(T ) ne peut donc être strictement

mesuré qu'en extrapolant cette grandeur à fréquence nulle. À fréquence �nie et température donnée

le pic d'atténuation et la chute de vitesse du son se produisent à un champ magnétique (légèrement)

inférieur à Bv(T ), ce qui explique pourquoi les données d'ultrasonss se trouvent légèrement en dessous

de l'ajustement de la �gure A.1.

Toutes ces méthodes di�érentes donnent des valeurs Bv(T ) en accord. A�n d'extrapoler cette gran-

deur à T = 0 on utilise sur la �gure A.1 un ajustement par la formule dite de Blatter [50] :
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Où t = T/Tc est la température réduite, bm(t) = Bv(t)/Bc2(t), GI le nombre de Ginzburg qui

est une mesure des �uctuations thermiques et �nalement cL la fraction de Lindemann. Cette formule

implicite dérive d'une description uniquement semi-quantitative de la fusion du réseau de vortex, et

n'est valide que pour Bc1 � B < 0.2Bc2. On utilise ici cet ajustement pour 0 < B < Bc2 et c'est donc

uniquement un moyen empirique de reproduire les données expérimentales sans justi�cation théorique.

L'ajustement montre un bon accord avec les données expérimentales et la présence de points expéri-

mentaux à basse température, T < 2 K, restreint l'erreur possible sur l'extrapolation. Cette méthode

donne une estimation de Bc2(0) ' 20 T dans LSCO12.

A.2 Dépendance en dopage

Dans Y-123 la ligne Bc2(p) a été extraite en extrapolant le champ de fusion du réseau de vortex à

T −→ 0 [49, 233], comme décrit précédemment dans l'exemple de LSCO12. La même procédure peut

être e�ectuée dans LSCO où des mesures de résistivité, indiquant la fusion du réseau de vortex, sont

nombreuses dans la littérature [39, 140, 234, 235]. Cela a d'ailleurs déjà été e�ectué par le groupe de L.

Taillefer [236]. Comme cela est apparent sur la �gure A.2 cette procédure donne une grande dispersion

des valeurs de Bc2 obtenues. Néanmoins cela permet de comparer les champs caractéristiques extraits

des mesures à ce Bc2, en faisant donc l'hypothèse d'une absence de liquide de vortex à T = 0.
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Figure A.2 � Bc2(p) dans LSCO. Les triangles jaunes [39, 140, 234, 235] et ronds rouges [236] sont extraits

d'extrapolation de la fusion de vortex à T = 0, en utilisant la formule de Blatter [50]. Cette méthode n'est

justi�ée que lorsque on a accès à des points expérimentaux pour T � Tc. Les pentagones bleus sont extraits

depuis [23] et correspondent à la déviation de la magnétorésistance B2 à basse température. En prenant en

compte la dispersions des valeurs de Bc2 ainsi obtenues on observe un maximum à un dopage qui peut être

compatible avec le dopage optimal pour la supraconductivité, popt ' 0.16, mais également avec le dopage critique

du pseudogap, p∗. La dispersion peut être (au moins partiellement) expliquée par les incertitudes de dopages.
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Annexe B

Extension des mesures en champs

magnétiques intenses

Certaines mesures d'ultrasonss dans LSCO ne sont pas présentées dans le texte principal car elles

ne sont pas strictement nécessaires au message principal de cette thèse. Dans cette annexe l'on pro-

pose néanmoins de les archiver pour rendre le manuscrit auto-su�sant. Dans la suite ces mesures sont

présentées par dopage croissant.

B.1 LSCO11, mode c11

Dans le chapitre 5 seulement les mesures de vitesse du son à B = 0 T ont été discutées pour

l'échantillon LSCO11, p = 0.114. La �gure B.1 montre ∆v/v(T ) mesurée en bobine supraconductrice,

jusqu'à B = 18.9 T, dans le mode acoustique longitudinal c11. À B = 0 T il est di�cile d'extraire

un ramollissement du réseau à basse température à cause de la variation du réseau qui est alors do-

minante. Seule une augmentation de ∆v/v pour T . 8 K est visible. Néanmoins avec l'application de

B = 18.9 T ‖ c la signature en vitesse du son du verre AF se développe et un minimum de vitesse

du son est bien visible. La forte augmentation de vitesse du son à basse température ne peut être

seulement causée par la transition de désancrage du réseau de vortex puisque cet e�et se déplace à

plus haute température avec le champ magnétique.

L'e�et du champ magnétique montre donc bien que la même physique est à l'÷uvre dans les échan-

tillons LSCO11 et LSCO12 (voir 5.7 pour les mêmes mesures dans cet échantillon), malgré une nette

di�érence quantitative du couplage avec le réseau cristallin.
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Figure B.1 � Vitesse du son dans LSCO11, de dopage p = 0.114, pour 0 ≤ B ≤ 18.9 T dans le

mode c11. Pour B = 0 T seulement une augmentation de vitesse du son pour T . 8 K se détache clairement

de la variation due au réseau cristallin. Néanmoins pour B = 18.9 T un clair minimum de vitesse du son s'est

développé. Les courbes sont superposées à T = 45 K où il n'y a plus de dépendance en champ magnétique.

B.2 LSCO12, mode (c11 − c12)/2

Dans le chapitre 5 on ajuste les données de vitesse et atténuation du son dans le mode transverse

(c11−c12)/2 par le modèle de susceptibilité dynamique. Ces données sont visible sur la �gure B.2. Avec

le champ magnétique un minimum, qui existe déjà pour B = 0 T, se développe dans la vitesse du

son. La situation est donc très similaire au LSCO15 mesuré dans ce même mode acoustique, lorsque

la supraconductivité est su�samment a�aiblie par un champ magnétique (voir �gure 6.1(c)). La dif-

férence majeure est que Tmin est bien supérieure à p = 0.122 par rapport à p = 0.148, à un champ

magnétique donnée.

L'atténuation ultrasonore induite sous champ magnétique montre aussi un comportement qualita-

tivement similaire au cas de LSCO15 (voir �gure 6.1(d)). À un champ magnétique donné on trouve,

en descendant en température, un pic puis un creux. La température du pic d'atténuation augmente

graduellement avec B, ce qui indique que le champ magnétique permet de ralentir les �uctuations de

spins et éventuellement de les geler.
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Figure B.2 � Dépendance en température de la vitesse et l'atténuation du son dans LSCO12,

p = 0.122, extrait de mesures en champ pulsé. Le mode acoustique mesuré est (c11 − c12)/2. Pour la

vitesse du son (a) la variation à B = 0 T a été ajoutée, une fois la contribution du réseau cristallin soustraite

(voir �gure 6.20). La variation d'atténuation ∆α (b) est uniquement celle induite sous champ magnétique, la

composante à B = 0 T n'ayant pas été reproductible.

B.3 LSCO16 N1, mode c11

L'échantillon, LSCO16 N1, de dopage p = 0.170, a été mesuré en champs magnétiques pulsés,

dans le mode longitudinal c11. La courbe de vitesse du son à B = 0 T est visible sur la �gure 3.9.

Les mesures en champs pulsés, vitesse et atténuation du son, sont reportées sur la �gure B.3, pour

1.5 K ≤ T ≤ 2.2 K.

Pour T = 2.2 K vitesse et atténuation du son re�ètent essentiellement la contribution du réseau de

vortex (une discussion de celle-ci se trouve en 3.4). On observe tout d'abord un comportement en B2,

aussi bien pour la vitesse que l'atténuation, qui est dû à l'augmentation du mode de compression du

réseau de vortex cv11. Pour B ' 43 T et toujours T = 2.2 K le réseau de vortex se désancre du réseau

cristallin, on perd cette contribution : la vitesse du son chute et un pic se produit dans l'atténuation.

Au delà de ce champ magnétique la vitesse du son continue doucement de diminuer. Ce peut-être

du au fait qu'on n'a pas encore atteint Bc2, ou bien être lié au ramollissement important qui existe

dans le mode (c11− c12)/2 dans un échantillon de dopage similaire (voir chapitre 6). Dans tous les cas

cela indique que ce mode longitudinal est, à ce dopage aussi, moins sensible que le mode transverse

(c11 − c12)/2 à l'émergence du verre AF, et en particulier au ramollissement du réseau précurseur au

gel des �uctuations de spins.
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Figure B.3 � Vitesse du son (a) et atténuation (b) en champ magnétique pulsé et dans le mode

c11 pour l'échantillon LSCO16 N1, 1.5 K < T < 2.2 K. Pour T = 2.2 K le comportement de la vitesse

et de l'atténuation du son provient essentiellement de la contribution des vortex. À plus basse température on

observe une anomalie, particulièrement bien marquée à T = 1.5 K, où elle est désignée par une �èche. Elle se

caractérise par une discontinuité dans la vitesse du son et un épaulement dans l'atténuation. La ligne verticale

pointillée indique le champ auquel le réseau de vortex se désancre du réseau cristallin à T = 1.5 K. Il ne semble

pas avoir de dépendance en température en dessous de T = 1.9 K.

En refroidissant pour T < 2.2 K les mesures deviennent plus singulières. Le cas le plus marqué est

celui de la température de base : T = 1.5 K. Pour Banomalie ' 36 T sur la �gure B.3 on observe une

discontinuité négative dans la vitesse du son, qui semble accompagnée par un épaulement dans l'atté-

nuation, par ailleurs essentiellement dominée par les vortex. Ce comportement, caractéristique d'une

transition de phase, disparaît graduellement à plus haute température et devient à peine discernable

pour T = 1.9 K. Ces signatures ont été observées dans deux campagnes distinctes de mesures en

champs pulsés. Une telle transition n'a pas été observée au dopage p = 0.149 mesuré dans le même

mode acoustique et aucun échantillon pour p > 0.170 n'a été mesuré jusqu'à présent dans le mode c11

en champ pulsé. Le mode transverse (c11 − c12)/2 ne semble pas sensible à cette transition.

L'origine de cette transition de phase est encore à établir. Le diagramme de phase B.4 montre

que cette dernière semble n'exister qu'à l'intérieur même de la phase de vortex solide. Une hypothèse

crédible peut donc être une transition du réseau de vortex lui même. Autour de ce dopage de p = 0.170

le réseau de vortex est observé par di�usion de neutron aux petits angles et montre une transition entre

réseau hexagonal et carré, mais à des champs magnétiques bien plus faibles, de l'ordre de B ∼ 1 T [237].

Pour mieux comprendre cette transition il serait intéressant d'étudier d'autres échantillons de dopages

proches dans ce même mode acoustique, mais également d'utiliser d'autres techniques expérimentales

sensibles au réseau de vortex, par exemple des mesures de torque.
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Figure B.4 � Diagramme de phase température - champ magnétique de LSCO, p = 0.170, dans le

mode c11. Les ronds verts indiquent Bv, lorsque le réseau de vortex se désancre du réseau cristallin, déterminé

par une chute de ∆v/v(B). Bv sature en dessous de T = 1.9K. Banomalie indique la discontinuité dans la

vitesse du son, dé�nie comme un minimum dans ∂(∆v/v)/∂T . Cette dernière va à plus haute température avec

le champ magnétique et ne semble pas exister en dehors de la phase de solide de vortex. L'insert est un zoom

sur la zone à basse température et fort champ magnétique.

On remarque également sur ce même diagramme de phase B.4 que le champ de désancrage du

réseau de vortex semble saturer pour T < 1.9 K. Ce comportement est très étonnant et le premier

suspect est un problème de chau�age. À ces températures l'hélium est super�uide et conduit donc très

bien la chaleur. Néanmoins il est alors di�cile de comprendre pourquoi dans le même temps Banomalie

suit une dépendance en température très régulière. C'est un autre point à éclaircir.

B.4 LSCO17 N3, mode (c11 − c12)/2

La �gure B.5 montre la dépendance en température de ∆v/v pour 0 6 B 6 18 T dans l'échantillon

LSCO17 N3, de dopage p = 0.174. Ces mesures ont été e�ectuées dans une bobine supraconductrice et

sont complémentaires aux mesures en champs magnétiques pulsés du chapitre 6 dans ce même échan-

tillon (voir 6.2.2). À B = 0 T la vitesse du son dévie de c0(T ) pour T 6 Tc, montrant le durcissement

dû à la phase supraconductrice, et semble saturer pour T → 0. Cet e�et est mis en relief en soustrayant
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Figure B.5 � Vitesse du son en fonction de la température dans LSCO, p = 0.174 et le mode

transverse (c11 − c12)/2 pour 0 6 B 6 18 T. (a) ∆v/v en fonction de T . Les courbes sont superposées

à T = 50 K où aucune dépendance en champ magnétique n'est observée. La ligne pointillée noire indique

un ajustement de la variation normale du réseau cristallin par la formule 3.20 pour T > Tc. (b) Di�érence

entre l'ajustement précédent et les données expérimentales. Le durcissement dans l'état supraconducteur, pour

T < Tc, est a�aibli par l'application d'un champ magnétique B ‖ c.

la variation du réseau à celle mesurée expérimentalement. L'e�et d'un champ magnétique est totale-

ment compatible avec le seul a�aiblissement de la supraconductivité jusqu'à B = 18 T. En résumé

il n'y a aucune indication du verre AF jusqu'à B = 18 T pour ce dopage de p = 0.174. Ces mesures

sont donc cohérentes avec celles en champs magnétiques pulsés (voir 6.2.2).
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Annexe C

Évolution en dopage de l'atténuation dans

LSCO

À la �n de chapitre 6 l'évolution en dopage de la variation de vitesse du son dans LSCO a été

résumée. Concernant l'atténuation la situation est un peu plus complexe du fait que la composante à

B = 0 T n'a pas pu être mesurée ou estimée à tous les dopages. Dans cette annexe on propose donc

de regarder l'évolution en dopage de l'atténuation induite par le champ magnétique, ∆α(B)−∆α(0).

Tout d'abord en fonction de la température, puis en fonction du champ magnétique.

C.1 Dépendance en température

La �gure C.1 résume la dépendance en température de ∆α(B)−∆α(0) en champs intenses. Pour

p = 0.122 et p = 0.148 un pic est clairement visible dès B = 20 T. La température de ce dernier

correspond à celle du gel des �uctuations de spins. À plus basses températures on observe une déplé-

tion de l'atténuation induite par le champ magnétique. Cette dernière peut être liée à un transfert

d'atténuation initié par le champ magnétique où une atténuation du son plus faible dans l'état gelé.

Pour ces dopages on observe clairement que le champ magnétique permet d'augmenter la température

du pic d'atténuation, i.e. B ‖ c ralentit les �uctuations de spins.

Pour les dopages supérieurs, p ≥ 0.174, et pour B ≤ 60 T, aucun pic d'atténuation n'est visible.

Néanmoins pour p = 0.174 et p = 0.185 on observe clairement une augmentation de l'atténuation à

basse température lorsque B = 60 T. Les �uctuations magnétiques ralentissent à basse température

mais ne sont pas gelées à la fréquence ultrasons. Ce comportement laisse penser qu'on pourrait ob-

server un gel à plus haut champ magnétique et/ou plus basse température. C'est en e�et le cas dans
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l'échantillon de dopage p = 0.185 pour B = 85 T à T ∼ 4 K où un pic semble bien exister. Pour

p = 0.188 un champ magnétique de B = 60 T n'est pas su�sant pour observer sans ambiguïté une

augmentation d'atténuation à basse température. Néanmoins c'est le cas pour B = 84 T. Pour le

dernier dopage de p = 0.215 > p∗ peut importe la valeur du champ magnétique, jusqu'à B = 84 T, il

n'y a aucune trace d'un ralentissement des �uctuations de spins. L'évolution en dopage de l'atténuation

est donc compatible avec l'absence de verre AF pour p > p∗.

C.2 Dépendance en champ magnétique

La �gure C.2 montre la dépendance en champ magnétique de l'atténuation lors d'un pulse de champ

magnétique pour T > Tg et 0.122 ≤ p ≤ 0.215. Pour chaque dopage la température est la même que

sur la �gure 6.22, celle-ci est donc supérieure à Tmin la température du minimum dans la vitesse du

son en champs intenses. Cette procédure a pour but de comparer les échantillons dans des conditions

assez similaires.

Pour 0.122 ≤ p ≤ 0.188 on observe systématiquement une augmentation de l'atténuation avec le

champ magnétique. Cette dernière débute dès B = 0 T pour p = 0.122 et p = 0.148 mais il semble y

avoir un champ critique à dépasser pour l'observer à plus fort dopage. On attribue cette augmentation

d'atténuation au ralentissement des �uctuations de spins et le champ critique à la compétition entre

verre AF et supraconductivité. Pour p = 0.185 un pic est visible à B ∼ 80 T, ce qui indique qu'on

atteint alors un gel à la fréquence ultrasons des �uctuations magnétiques. L'absence d'un pic similaire

aux autres dopages vient alors seulement du fait de la gamme de champ limité des mesures. Pour

p = 0.215 aucune variation d'atténuation n'est résolue. Cette observation est encore une fois complè-

tement cohérente avec l'absence de verre AF pour p > p∗.
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Annexe D

Saut de chaleur spéci�que à Tc dans Y-123

A�n d'extraire la valeur numérique de dTc/dεi(p) dans Y-123 (chapitre 7) il est nécessaire de

connaitre la valeur de ∆Cp(Tc)/Tc. Puisque cette mesure n'a pas été e�ectuée dans nos échantillons

on utilise les valeurs de la littérature [206, 225�227]. Les valeurs sont reproduites sur la �gure D.1.

L'incertitude sur la valeur de ∆Cp(Tc) se re�ète dans la dispersion des points expérimentaux, ce qui

induit également une incertitude sur dTc/dεi.

0 . 0 5 0 . 1 0 0 . 1 5 0 . 2 00

2 0

4 0

6 0
 

 

 L o r a m  e t  a l .
 K r a u t  e t  a l .  a n d  r e f .  t h e r e i n
 M a r c e n a t  e t  a l .
 J u n o d  e t  a l .

∆C
p/T c (m

J/m
ol/

K2 )

h o l e  d o p i n g ,  p  
Figure D.1 � Saut de chaleur spéci�que à la transition supraconductrice, normalisé par Tc, en

fonction du dopage dans Y-123. Les points expérimentaux viennent de la littérature [206, 225�227]. La

bande grisée met en valeur la dispersion des données expérimentales.
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Abstract

In cuprates, copper oxides, an unconventionnal superconductivity appears by chemical doping bet-

ween a Mott insulator and a correlated Fermi liquid. Beyond superconductivity the phase diagram

includes multiple broken symmetry phases, including spin and charge density waves. All these phases

interact together and with superconductivity, in a complex way. A deeper knowledge of this phase

diagram is without doubt a necessary step toward the resolution of the high-Tc enigma. In this aim,

we propose in this experimental thesis to measure velocity and attenuation of sound in the low tem-

perature normal state of cuprates, using high magnetic �elds.

The �rst (main) part of this thesis focus on the magnetism of La2−xSrxCuO4 (LSCO). In this

compound, an antiferromagnetic glass competes with superconductivity. By applying high magnetic

�elds of the order of ∼ 90 T, we show that, when superconductivity is weakened enough, the antifer-

romagnetic glass disappears together with the pseudogap. The persistence of this order up to p∗, and

the associated ordered magnetic moment, could explain recent observations at p∗ without necessarily

implying that the pseudogap is an ordered phase. Among them are the fall of the Hall number and

quantum criticality signatures observed in di�erent cuprates.

The shorter second part deals with a related topic : the two distinct charge density waves (CDW,

2D and 3D) of YBa2Cu3O6+δ (Y-123). By performing sound velocity measurements in high magnetic

�elds we constrain the doping range of the 3D CDW and show that the latter is unlikely at the

origin of the Fermi surface reconstruction. Sound velocity measurements also allow the determination

of dTc/dεi, the Tc's susceptibility to a given elastic deformation. The complex and anisotropic doping

dependence of dTc/dεi cannot be easily reconcile alone with a scenario of competition between CDW(s)

and superconductivity.



Résumé

Dans les cuprates, des oxydes de cuivre, une supraconductivité non conventionnelle, con�née entre

isolant de Mott et liquide de Fermi corrélé, apparaît par dopage chimique en porteurs de charges.

Au delà de la supraconductivité, le diagramme de phase renferme de nombreux ordres électroniques,

notamment des ordres de charges et spins, qui interagissent entre eux mais également avec la supracon-

ductivité. Une connaissance profonde de ce diagramme de phase est une étape nécessaire à la résolution

de l'énigme de la supraconductivité des cuprates. Pour cela on propose ici une étude de la vitesse et de

l'atténuation du son, une fois la supraconductivité a�aiblie jusqu'à basse température par des champs

magnétiques intenses.

La première (et principale) partie de cette thèse s'intéresse au magnétisme de La2−xSrxCuO4

(LSCO). Dans ce composé un verre antiferromagnétique est en forte compétition avec la supraconduc-

tivité. L'établissement de signatures ultrasonores associées à cet ordre a permis une étude en champs

magnétiques pulsés, jusqu'à ∼ 90 T, qui indique qu'alors il persiste jusqu'à un dopage qui semble

coïncider avec celui de la disparition du pseudogap, p∗. L'existence de moments magnétiques quasi-

statiques en champs magnétiques intenses suggère que les signatures de criticalités quantiques, mais

également la chute du nombre de Hall, observées dans certains cuprates dans des conditions similaires,

à p∗, pourraient être liées au verre antiferromagnétique plutôt qu'au pseudogap lui même.

Dans une courte seconde partie, on s'intéresse aux deux ordres de charges, 2D et 3D, de YBa2Cu3O6+δ

(Y-123) : une problématique distincte mais reliée à la précédente. Une étude systématique en dopage

de la vitesse du son dans Y-123 restreint le domaine d'existence de l'ordre de charge 3D et indique

que ce dernier est peu probablement à l'origine de la reconstruction de la surface de Fermi observée

dans ce composé. La susceptibilité à une déformation élastique de la température critique supracon-

ductrice, dTc/dεi, obtenue également par vitesse du son, interroge quant à elle sur la possibilité d'un

scénario dans lequel sa dépendance en dopage - complexe et anisotrope - s'explique uniquement par

une compétition entre supraconductivité et ordre(s) de charge(s).
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