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INTRODUCTION







Les fermions lourds sont des métaux formés d'un mélange de
terres rares ou d'actinides et de composés divers, souvent eux-
mémes metalliques. On distingue deux grandes familles de fermions
lourds, avec les composés a base de Cérium CeAlz,CeCug,
CeCuzSiso..., et les composés a base d'Uranium UPt3, UBe1s,
URu2Siz... L'originalité de ces "fermions lourds" vient de ce que les
electrons f des atomes de Cérium ou d'Uranium (trés localisés sur
ces atomes) gardent jusqu'd basse température des degrés de
liberté du multiplet de moment angulaire. Les couplages qui
permettent alors de "lever la dégénérescence" de ces multiplets (il
faut bien que I'entrdpie tende vers zéro avec la température I) sont
liés aux interactions entre ces électronsf et les é&lectrons de
conduction (fournis par les électrons de valence des divers
constituants du composé) ; ils conduisent a fa formation de
quasiparticules dont la description théorique et expérimentale fait
tout llinterét de ce sujet. Mais déja, la seule diversité des états
fondamentaux des différents fermions lourds montre l'ampleur de
la tache : ils peuvent ne présenter aucun ordre magnétique (tout en
ayant une entropie nulle & T=01), ou étre ordonnés (en général
antiferromagnétiquement), ou méme étre supraconducteurs.

Historiguement, la dénomination “fermions lourds" est venue
de la grande chaleur spécifique (Cp) mesurée dans ces composés a
basse température : comme il se trouve gu'elle varie grossiérement
de fagon linéaire avec T, on peut (dans un modéle d'électrons libres)
Iattribuer & une trés grande masse effective des quasiparticules :
I—<g m.

2
C. = ~T et BRI
p-Y Y"?na

Avec un coefficient y mesuré de l'ordre de 1 J/K2.mol. (au
lieu de 1 mJ/K2.mol pour les métaux “classiques”), on arrive a des
masses effectives de plusieurs centaines de fois celle des
électrons libres. 1l était normal d'observer une grande chaleur




specifique, puisque les électrons f de ces composés gardent
jusqu'a basse température (typiquement, queiques dizaines de
degrés Kelvin) des degrés de liberté : il doit alors Yy avoir une
grosse variation de l'entropie S sur une petite plage de
température, d'ol une grande chaleur spécifique : pour fixer les
idées, avec AS/AT = R¢n2/10 = 0,6 J/K2.mql., on a bien l'ordre de
grandeur des chaleurs spécifiques mesurées !

Il etait par contre beaucoup moins clair que cette chaleur
specifique puisse se traduire de fagon aussi simpliste par des
grandes masses effectives (autrement dit: de grandes densités
d'états). Mais I'étude des autres propriétés thérmodynamiques
(susceptibilite, dilatation thermique,...), des propriétés classiques
de transport (résistivité électrique, thermique, pouvoir
thermoélectrique, effet Hall...) et la réalisation de mesures plus
sophistiquées comme I'effet de Haas van Alphen ont confirmé qu'il
était généralement possible de décrire le régime basse température
de ces composés en termes de liquides de Fermi, avec des
quasiparticules ayant des masses effectives de quelques centaines
de fois celle des électrons libres.

L'objet de cette thése est I'étude expérimentale du fermion
lourd UBe13, composé qui devient supraconducteur en dessous de
1K, et qui n'avait jusqu'a présent montré aucune trace d'un ordre
magnétique, ni méme de la présence de corrélations magnétiques.
Nous nous sommes intéressés essentiellement a trois questions

- tout d'abord, la nature du couplage dont nous venons de parler,
entre les électrons de conduction et les électronsf. On dit
d'UBe13 que c'est un exemple de "réseau Kondo" ' nous essaierons
de preciser ce qu'on entend par la avec 'analyse des mesures de
transport que nous avons réalisées : conductivité thermique,
résistivité  électrique, pouvoir thermoélectrique, et
magnetorésistance ;

- la nature du régime "basse température” : le couplage entre
électrons a pour conséquence la formation de quasiparticules.



Dans UBey3, l'apparition de la phase supraconductrice
(Te = 950 mK) juste aprés la formation des quasiparticules
nous a conduit a étudier la phase normale de ce régime "basse
température” par des mesures sSous champ magnétique :
essentiellement des mesures de magnétorésistance, et aussi de
chaleur spécifigue sous champ. A partir de ces résultats, nous
discuterons en quoi UBes3 se comporte comme un liquide de
Fermi ;

- enfin, la phase supraconductrice d'UBe13 : nous étudierons ce gue
-nous enseignent les mesures de chaleur spécifique et de
conductivité thermique sur le caractére "anisotrope" de la
supraconductivité d'UBets. Le rdle du magnétisme dans la phase
supraconductrice ‘sera abordé avec l'analyse du second champ
critique. La question du magnétisme de la phase normale sera
aussi evoguee avec les mesures de chaleur spécifique sous champ
magnétique, initialement prévues pour étudier la
supraconductivité |

Signalons pour finir que, sauf indication contraire, les
mesures présentées ont toutes été réalisées sur des échantillons
provenant du méme bain, préparé par Z. Fisk et J.L. Smith
(Materials, Science and Technology Division, Los Alamos National
Laboratory, University of California).
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CHAPITRE {

COUPLAGES ELECTRONS DE CONDUCTION-ELECTRONS F -
REGIME HAUTE TEMPERATURE D'UBe13
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| - UBeq3_a "haute température"”

On a dit que I'énorme chaleur spécifique mesurée & basse
temperature dans les fermions lourds vient de ce que la levée de
dégénérescence compléte des degrés de liberté du moment
angulaire des électrons f ne s'effectue qu'a basse température
(typiquement: T <50 K), et par couplage avec les électrons de
conduction. Inversement a “"haute température", les électrons f
(localisés sur les sites d'Uranium ou de Cérium) et les électrons
itinerants forment deux groupes de particules distincts. Se pose
alors la question du magnétisme des électrons f : est-il "localisé”,
chaque site de terre rare ou d'actinide se comportant comme un ion
paramagnétique faiblement couplé & ses voisins, ou au contraire,
est-il "itinérant", les couplages entre sites étant suffisamment
forts pour donner lieu & des excitations collectives de type
paramagnons ou fluctuations de spin antiferromagnétiques.

Il semble bien que suivant les systémes considérés, I'une ou
l'autre de ces images soit mieux adaptée: UPt3 est un excellent
"candidat" pour un magnétisme itinérant; UBey3 parait beaucoup
plus conforme a lidée d'un magnétisme jocalisé :

- Les mesures de susceptibilité réalisées sur UBeys par Trot
et al. [1] entre 300 et 1 000 K suivent une loi de Curie Weiss avec

un moment eftectif de 3,4 ug, et une température de Curie-Weiss
By = - 70 K.
P

- Les mesures de chaleur spécifique entre 20 et 120 K
réalisées par Felten et al. {2] font apparaitre, aprés soustraction de
la contribution des phonons, une anomalie de Schottky (cf.
figure 1). Elle est interprétée comme signe d'une levée de
dégenérescence dans le multiplet de moment angulaire des
electrons f due au champ cristallin, de symétrie grossiérement
cubique (UBe13 posséde un réseau c.f.c., avec 2 atomes d'Uranium
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Fig. 1 : (a) Anomalie de Schottky 2 70 K en chaleur spécifique (contribution des
phonons retranchée) ; (b) Entropie, déduite de 1'intégration de la courbe précédente, avec
Cp/Ten encart. ; extrait de [2] (Felten et al.)

par cellule unité). C'est un phénoméne caractéristique d'électrons f
bien localisés | Une analyse détaillée des différentes
configurations possibles compte tenu de ces mesures et de celles
de susceptibilité laisse apparemment deux éventualités :

* Soit une configuration 5f3, avec J = 9/2 (donnant avec un
couplage Russel-Saunders un moment magnetique atomique de
3,6 ug), l'anomalie de Schottky correspondant a une levée de
degénérescence entre un doubiet de Kramers fondamental T'g et un
quartet excité I'g (& 180 K au-dessus du doublet).
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Soit une configuration 5f2, avec J= 4 et un doublet
fondamental non magnétique, écartée par les auteurs a cause de la
forte magnétorésistance négative d'UBeq3 & basse temperature.

- Les mesures de photoémission (XPS) et de
photoémission inverse (BIS) réalisées par E. Wuilloud et al. [3]
penchent aussi en faveur d'un taux d'occupation nf proche de 3.

Si on y ajoute gu'aucune mesure aux neutrons n'a pu mettre
en evidence de corrélations magnétiques (contrairement a UPt3 par
exemple), il semble possible de prendre pour hypothése un
magnétisme localisé, les atomes d'Uranium étant dans une
configuration 5 f3. On aurait alors un état trés simple a basse
“tempeérature (T <30K : l'entropie vaut Ré¢n2 a 30 K} avec
seuiement un doublet magnétique sur chague atome d'Uranium (on
peut considérer qu'ils portent un spin 1/2). Cette hypothése de
magnétisme localisé correspond d'ailleurs bien a Iintuition - la
distance entre atomes d'uranium est trés grande (de l'ordre de
52 A) et ils sont "isolés" dans les cages de Béryllium. Mais il n'y
en a jusqu'a présent aucune preuve microscopique . les mesures de
neutrons en diffusion inélastique n'ont pas confirmé l'existence de
cette levée de dégénérescence de champ cristallin. Cela n'est qu'une
hypothése "raisonnable" |
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Il - COUPLAGE ENTRE ELECTRONS f ET ELECTRONS DE
CONDUCTION : MESURES DE RESISTIVITE ELECTRIQUE
.___%

On a jusqu'a présent considéré les électrons f comme un
systeme isolé. Mais I'intérét des fermions lourds réside dans le fait
qu'ils se couplent aux électrons de conduction. Dans UBe13, les
effets de ces couplages se font sentir en dessous de 10 K : on voit
par exemple sur la figure (1) que la chaleur spécifique augmente
fortement en dessous de 10K, pour atteindre un maximum vers
2 K, puis décroitre linéairement avec T (jusqu'a la transition
supraconductrice), avec un coefficient C/T = 780 mJ/K2.mol (dans
les métaux usuels, la contribution électronique a C/T est de l'ordre
de 1 mJd/K2.mol).

a) Résistivité

Pour voir si ce couplage s'sffectue bien avec les électrons de
conduction (cela n'est pas évident sur une mesure de chaleur
spécifique 1), il est intéressant de regarder les propriétés de
transport . dans ces composés oU il y a un ion magnétique & chaque
site du réseau, le temps de relaxation des électrons de conduction
est fortement dominé par les interactions avec les électrons f :
ainsi la resistivité¢ ne diminue pas avec la température. Entre 10K
et 200K elle a méme pratiquement augmenté d'un facteur 2 (ct.
figure 2), ce qui est assez paradoxal pour un échantillon dit
métallique : dans les métaux usuels, la résistivita chute avec la
température parce qu'a 300 K, les collisions sont dominées par les
phonons qui "disparaissent" quand T diminue. Mais dans UBe13, tant
que les électronsf gardent des degrés de liberté, ies atomes
d'Uranium se comportent comme autant d'impuretés, et ce jusqu'a
basse température. La comparaison des résistivités absolues est
d'ailleurs éloquente : dans les métaux usuels, p est de l'ordre de
2 uQem a 300 K et chute environ d'un tacteur 100 (si le métal est

12
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Fig. 2 - Résistivité d'UBej3 entre 1,5 K et 300 K, avec une remontée en-dessous de
10 K, et un maximum 4 2,5 K

"suffisamment pur": typiquement 3N) entre 300K et 4.2 K). Pour
UBe13, p est de l'ordre de 125 uQcm & 300 K, et de 200 uQdem a
4,2 K.

b) Libre_parcours moven

Il est d'ailleurs tentant d'estimer le libre parcours
moyen "2" des électrons : pour le régime haute température ol on
considére les électrons f localisés sur les ions d'Uranium, dans un
modeéle naif d'électrons libres avec 2 électrons "s" par atomes
d'Uranium et de Béryllium, on trouve: ¢ =2 A (pour
p = 200 uQcm), par application des formules

ijf 1/3

2
2=v*r=—2 ,etkf=(3nn) ‘N o=
ne p

avec .

O o~

0 50 100 150 200 250 300
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Ne = 2 X (2 + 26) . nombre d'électrons par cellule unité.
Q=27 1022 cm3 : volume de la celiule unité (elle contient 2
atomes d'U).

Ce résultat absurde (¢ est inférieur & la distance entre deux atomes
d'Uranium 1) vient de ce que i'on n'a absolument pas tenu compte de
la structure de bande : avec un nombre pair d'électrons par cellule
unité, UBey3 est un métal compensé et il est impossible d'appliquer
des formules d'électrons libres qui ne peuvent "marcher” que si la
surface de Fermi ne déborde pas de la premiére zone de Brillouin.
Heureusement (!}, Norman et al. ([4]) ont effectué des calculs de
bande en prévision de mesures d'effet de Haas van Alphen, et ils
prédisent une surface de Fermi assez simple (toujours sans
"bande f", mais avec des états "s" en partie hybridés avec les
orbitales f) : il y aurait trois poches de trous centrées sur les
faces carrées de la zone de Brillouin, et une "couronne sphérique”
d'electrons au centre de la zone. A partir des fréquences prédites
pour les orbites électroniques, on peut estimer le volume de ces
poches, et en prenant les masses effectives calculées, appliquer a
nouveau les formules d'électrons libres

les quantités avec un indice "e" se rapportant aux électrons et

celles avec un indice "t" aux trous. Et, déduit du calcul de bande :
N =nt=neg=4,81020 ¢m-3,

m, = 2,5 m,
, M_ = masse de [|'électron libre.
m = 3,5 m, °

Pour les vitesses de Fermi, nous avons pris : vi = (2e¢/m)1/2

avec ef = 768 mRy = 1,04 eV,

14



On trouve alors, pour p = 200 uQcm, ¢ = 600 A.

Cela n'est encore qu'un ordre de grandeur, vu le caractére
tres grossier des approximations utilisées, et aussi, I'incertitude
lice au calcul de bande: n qui est trouvé trés faible (environ
0,13 porteur par sites d'Uranium) est trés sensible a la position
exacte de e (du fait que le métal est compensé et que peu de bandes
affleurent au niveau de Fermi). Or & ne peut &tre déterminée par le
calcul a mieux de =5 mRy: on peut donc estimer que le libre
parcours moyen doit étre de l'ordre de la centaine d'Angsirém, ce
qui est encore raisonnable si on suppose que chaque atome
d'Uranium se comporte comme un centre diffuseur. -

c) Effet Kon

Ainsi, avec un libre parcours moyen aussi faible a 4,2 K,
l'augmentation significative de résistivité entre 10K et 2,5K
(Ap/p ~ 8 %) est encore slrement liée & une modification des
interactions électrons f - électrons de conduction. Elle est méme
trés naturelle dans des composés métalliques contenant des
impuretés magnétiques : l'effet Kondo, dont I'étude a mobilisé
nombre de physiciens du solide dans les années 60-70, n'était rien
d'autre au départ que l'observation d'un minimum de résistivité a
basse température dans certains métaux contenant des impuretés
magnétiques ; le minimum résultant de la contribution de deux
mécanismes de. diffusion a la résistivité : celle des phonons,
diminuant avec la température, et celle des impuretés magnétiques,
augmentant, elle, lorsque la température diminue. Comme il est
souvent fait reference a cet "effet Kondo" dans les fermions lourds,
et tout particulierement pour UBe13 , nous voulons en préciser trés
bricvement quelques aspects, en nous limitant au cas d'une
impureté de spin 1/2.

15




lli - EFFET KONDO

a) Impureté magnétigue

Tout d'abord, si un ion dans un environnement métallique
posséde un moment magnétique, c'est que sa couche de valence n'est
ni compléte ni vide, et que les niveaux atomiques de cette couche
sont situés pour une partie en dessous du niveau de Fermi (et donc
occupes), et pour une partie au-dessus (donc vides). De plus, comme
il'y a nécessairement un petit couplage de ces niveaux "atomiques”
avec le continuum des états délocalisés du métal, il y a un certain
élargissement des niveaux atomiques sur une gamme d'énergie A.
Le cas intéressant est celui ou le niveau occupé est assez proche du
niveau de Fermi, et que du fait de I'élargissement du niveau, son
taux d'occupation n¢ est légérement inférieur a 1 (nous supposons
le spin 1/2 porté par 1 électron f) (cf. fig. 3).

&
Nous avons fixé
arbitrairement le
\ niveau occupé a un
QL spin up.
U £f = niveau de Fermi.
\J fa A = élargissement du
f niveau atomique.

U = répulsion
d'échange, responsable
d du magnetisme
atomique.
Fig. 3 Pd : densité d'états.
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b) Eormation du singulet

D'une telle configuration, il résulte souvent un couplage
antiferromagneétique entre l'impureté magnétique et les électrons
de conduction. L'état fondamental du systéme n'est alors pas celui
- suggere par la figure (3) : c'est un singulet de spin. Il est formé par
l'impureté magnétique et un électron de conduction qu'elle a en
quelque sorte "piégé”, et qui peut étre vu comme une résonance
constituée d'états proches du niveau de Fermi, sur une largeur en
énergie de l'ordre de kaTk (Tk = température de Kondo). Cette
image est valable a température nulle. Lorsque T augmente, les
différents états de la bande de conduction nécessaires a Ia
formation du singulet sont occupés (ou vidés!) par I'agitation
thermique, et pour T » Tk, le singulet a complétement disparu : on
retrouve alors l'image d'un spin libre "classique”. Inversement, si on
part des "hautes températures” et gu'on se rapproche de Tk, la
formation progressive du singulet fait que la section efficace de
I'impureté augmente lorsque T diminue : en termes de déphasages,
on part d'un déphasage haute température §, faible, pour se
rapprocher de plus en plus de n/2 (atteint & T =0) ol 1 électron
de conduction est piégé sur l'impureté : si la résistivité était fixée
par la seule contribution de I'impureté magnétique, elle aurait
l'allure suivante :

P~T
.\\ p~lnT

Fig., 4
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c} Temps de relaxation

Enfin, une autre facon de voir les choses est, dans Ia
formulation des “fonctions de Green”, que le taux de relaxation des
electrons de conduction est proportionnel a la densité d'états de
I'electron localisé au niveau de Fermi. Or la formation du singulet
s'accompagne de celle d'un pic trés fin dans la densité d'états f au
niveau de Fermi, sa hauteur atteignant 1/A & T= 0, et sa largeur
étant de l'ordre de kgT pour T > Tk, puis kgTk a pius basse
température, avec :

1-n
f 2
k. T, = — A
B K [nf ][n ]

1

. p.J
A d

=De =De )

ouU pg est la densité d'états au niveau de Fermi des électrons de
conduction, J est la constante de couplage, efy I'énergie du niveau
atomique et D la largeur de bande: c'est elle qui fixe d'ordinaire
I'echelle des résonances dans les problémes d'impuretés classiques,
et on voit que l'effet du probléme & N corps est un facteur de
réduction exponentiei. Cette expression de Tk rappelle celle

donnant la température critique d'un supraconducteur, un autre
probléme a N corps encore plus célébre : kpTe = 1,13 hwsel/pv.

Ces relations sont justes dans le cas ou le couplage
antiferromagnétique est di simplement a I'anticroisement des
niveaux localisés et des états des électrons de conduction proches
du niveau de Fermi, dans la limite ol U — (cf. fig.3): la
constante de couplage J vaut alors :

2
V
J ~ v - v ,etA=ﬂ:V2pd(af).

f f {
(e -e)(e -e+U) € -
o f o f o i
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(V etant l'interaction "nue" entre ['électronf et les électrons de
conduction).

Notons que dans le cas n; ~ 1, le poids du pic vaut
(1-nf) « 1. On a donc pour la densité d'état pgf(e) & T=0 raliure
schématisée sur la figure 5.

pf
d
R
TA
A
1| “.-:‘f:———ig : kBT]'(vA('l-nf)
2mA] ; .
N
S \\ >
Sof gf £

Fig. 5 - Densité d'états de I'électron f

L'intérét de cette représentation est qu'elle montre bien que
les interactions entre électrons de conduction et impuretés
magnétiques donnent lieu & des taux de relaxation ayant une forte
structure en énergie : typiquement sur une gamme d'énergie de
I'ordre de kgT, lorsque T se rapproche de Tk (cf. 1/1(e) < pfa(e)).

C'est tres inhabituel par rapport a l'effet classique des
impuretés, ol comme on I'a dit, I'échelle de variation en énergie de
1/1(e) est fixée par la largeur de bande, des ordres de grandeur plus
grande que kBT'! Ceci a des conséquences remarquables sur le
transport, les relations entre les différents coefficients
(conductivité thermique, pouvoir thermo-électrique et résistivité
électrique) n'étant plus complétement "triviales”. |1l semblait donc
intéressant de réaliser ces mesures de transport sur UBeqs.
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IV - MESURES DE CONDUCTIVITE THERMIQUE
_—_‘—__“_"_'H__ﬁ__._‘_*—'_—_-—_—.______

Elles ont été réalisées sur un cryostat a dilution, dans une
gamme de températures allant de 30 mK & 4,2 K. De ce fait, on n'a
pas utilisé la technique des thermocouplies {sensible seulement a
plus haute température), mais mesuré directement le gradient
thermique avec deux "thermométres” (des résistances de carbone
"Matsushita", appropriées pour cette gamme de températures). Le
montage reéalisé par D. Jaccard nous a permis de mesurer
simuitanément la conductivité thermique, la résistivité électrique
et le pouvoir thermoélectrique, et est détailld sur la figure (8).

Les mesures dites "en champ nul" ont &té effectuées en
réalité dans un champ magnétique de 0,1 T, sans incidence sur les
propriétés d'UBeq13, mais qui permet de supprimer la
supraconductivité des soudures indium (c'est indispensable pour
avoir un bon contact thermique).

MONTAGE K-0-Q.

4 Cuivre point froid

isolation ¢lectrique de
la masse du cryostat

fil de courant

échantilion d' U Be,,

longueur 4 mm
secCtion 2 mm?2

soudure indium
résistance de chauffage £

thermometres de
mesure de At

filsde tension

fil de courant

- FIGURE 6 _
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La courbe obtenue est reportée figure (7). Entre 1.8 K et

42K, il a été trouvé que la conductivité thermique suit trés bien
une loi en x(T) = T + pT2 :

« = 0286 mW/K:.cm
{en champ nul)

B = 0,259 mW/K .cm

Il est tentant d'atiribuer ces deux termes respectivement a une
contribution électronique et a une contribution des phonons.
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Fig. 7 - Conductivité thermique d'UBe;3 jusqud 4,2 K, dans H = 0,1T et
H =6 T. Décomposition au-dessus de 1,8 K en: x(T)=aT + BT2, le terme en T
€tant attribué aux électrons, et le terme en BT2 aux phonons




On pourrait s'étonner d'entendre parler d'une contribution des
phonons a 4,2K dans un métal : a cette température, elle est en
genéral parfaitement négligeable devant celle des électrons ! Ce
serait oublier que la résistivité électrique d'UBeq13 vaut prés de
200 uQem a 4,2 K (soit 104 fois ce qu'elle vaut habituellement) et
que la loi de Wiedemann-Franz indique que dans les cas courants la
conductivité thermique “"suit" la conductivité électrique :
k/oT = L, avec L~ Ly ol Ly est le nombre de Lorentz des
électrons libres: Lo = 2,44 10-8 WQ/cm. Dans UBeqys3, la
contribution électronique & la conductivité thermique doit donc
étre particuliérement faible et celle des phonons pourrait lui étre
trés comparable. :

Et, en effet, une estimation a partir de nos mesures du
rapport x/cT donne & 42K : «/oT =14 Ly. Une telle déviation au
nombre de Lorentz des électrons libres est pratiquement
inimaginable s'il n'y a pas, dans la conductivité thermique, une
contribution autre que celle des électrons. Or un terme en BT2 est
typique d'une contribution de phonons dans un métal a4 basse
température, quand les processus Umklapp ne limitent plus le libre
parcours moyens des phonons, soit T « 8p/10 (6p, la température
de Debye, vaut 640 K dans UBe1s (8])) : le libre parcours moyen ¢
des phonons n'est alors plus limité que par les électrons et croit
cocmme 1/T. On peut d'ailleurs I'estimer avec les formules
cinétiques classiques :

Kg = ﬁTz = 1/3 Cp Vg g,

Cp: chaleur spécifique des phonons par unité de volume.
Vs vitesse du son (Cp = 1,3 uJ/K4.cm3 y Vs ~ 5800 m/s.

Cf. [8] : valeurs déduites de mesures du spectre des phonons, a
10 K, par diffusion inélastique de neutrons).

On trouve alors @ ¢ = 25/T, ol &g ~ TumK. Avec 1um a

1 K, le libre parcours moyen doit devenir comparable a la taille des
cristallites et la contribution des phonons va passer d'un terme en
T2 & un terme en T3. Néanmoins, pour la gamme de température qui
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nous intéresse, l'ordre de grandeur du libre parcours moyen trouvé
est raisonnable et nous considérerons désormais que ce terme en
BT2 représente bien la contribution des phonons & la conductivité

thermique.

3 T T T +| ++++I’FT+ Ly T T
5 5 e, + + +rettee T+t
LI L H=01T7 «+ -
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2 " + nogP0a o e -
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-
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8L i
O ] 1 1 1 i I L

T (K

FIG. 8 - Nombre de Lorentz L = x/(6T) dUBe13, dans H=0,1TetH=6T, apres
soustraction de la contribution des phonons, et normalisé au nombre de Lorentz des
éiectrons libres,

b) Nombre de lLorentz

Reste donc maintenant a réévaluer le rapport (x-BT2)/oT :
nous l'avons reporté figure (8), renormalisé par rapport & Lg. On
trouve ainsi qu'entre 1,5K et 4,2 K, xe/cT vaut de l'ordre de 2,8 L,
(ke = x-BT2), ce qui est encore beaucoup : en général, les
deviations a la loi de Wiedemann Franz montrent plutdt que la
conductivité thermique est moins bonne que la conductivité
electrique (et donc xe/oT < Lg), car les collisions sont en général
plus efficaces pour faire relaxer un flux de chaleur qu'un flux de
charges : par exemple, les collisions inélastiques & petit vecteur

d'onde provoquées par les phonons & basse température sont trés:

23




peu efficaces pour faire relaxer le courant de charge (voir le
fameux facteur (1-cos @) devant la section efficace de

collision c(6), présent dans I'expression de la conductivité
électrique déduite de I'équation de Boltzman (cf. par exemple [6]),
mais sont parfaitement opérantes pour faire relaxer le courant de
chaleur (il suffit de réduire l'écart de la distribution énergétique
par rapport a la distribution d'équilibre ; les collisions a grands
vecteurs de diffusion ne sont plus indispensables). Une allure
typique pour le rapport x/cT est ainsi :

@)

les impuretés
dominent les processus
de diffusion

-

T

Figure 9 -

c) Iransport et effet Kondo

En fait, il faut reconsidérer tous ces résultats "classiques”
dans le cas ou les processus dominants sont les collisions avec des
impuretés magnétiques : on a alors vu (avec l'effet Konde) que le
taux de relaxation pouvait varier beaucoup sur une échelle d'énergie
de l'ordre de kgT ce qui n'entre absolument pas en ligne de compte
dans les calculs habituels. Le transport constitue alors une sorte de
"spectroscopie” du temps de relaxation t(e) sur la "fenétre
thermique”.

Les coefficients de transport déduits de I'équation de
Boltzmann peuvent en effet s'écrire sous la forme
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po [pale) vie) t(e) 01 (e) de  (résistivits)

Qe de(e) v(e) t(e) 92 (e) de  (pouvoir thermoélectrique)

ke | pdle) v(e) t(e) 03 () de  (conductivité thermique)
01, 02, 93 etant des poids différents valant respectivement :

of af e of
¢, =[' E)?J . 0, =(€'€f)[' N }' o, =(€'Ef) [' N ]

et fo(e) étant la distribution de Fermi-Dirac. La figure (10) illustre
ainsi l'effet de ces poids.

L ef
( resistivité )

(pouvoir thermo.électrique)

(conductivité  thermique )

Figure 10 -




On comprend donc aisément qu'avec t(e) minimum au niveau
de Fermi (cas de l'effet Kondo), la conductivité thermique puisse
étre "plus grande" que la conductivité électrique (i.,e. x/oT > Lo).
Des modeles de lorentziennes pour les processus a une impureté
montrent qu'on peut ainsi parvenir & un rapport x/cT proche de
4Lo([7]).

Méme si cette image est peut-étre trop simpliste dans le cas
d'UBey3 ou il y a une "impureté" sur chaque site du réseau (N, elle
suggere neanmoins que ce grand nombre de Lorentz est révélateur
d'un temps de collision électrons de conduction-électrons f trés
structuré en énergie, caractéristique d'un mécanisme de type effet
Kondo. C'est en bon accord avec I'observation de la remontée de
resistivité entre 10K et 25K, et avec I'hypothése d'un
magnétisme localisé pour les électrons f.

d) Mesure sous champ

Enfin, nous avons aussi essayé de faire la mesure sous champ
magnetique. Mais les résistances utilisées comme thermométre ont
une magnétorésistance non négligeable et les corrections
effectuées pour compenser cet effet ne sont peut-étre pas
parfaites. L'allure globale de ia courbe dans 6 teslas est sirement
correcte, mais il est impossible par exemple d'affirmer gu'entre
2K et 42K la conductivité thermique sous champ est
effectivement plus faible qu'en champ nul (comme le suggere la
figure 7). Néanmoins, il est clair que 'analyse de x(T) en ;

(T) = o'(T) + PT2

est toujours valable dans la méme gamme de température, et que le
terme en BT2 n'a pratiquement pas bougé. Il est aussi certain que la
contribution électronique & la conductivité thermique est peu
sensible au champ, alors que la magnétorésistance d'UBe13 (étudiée
au prochain paragraphe !) est trés importante. C'est a elle qu'on
doit la réduction du rapport x/cT & environ 2lo (figure 8), ce qui
cadre assez bien avec l'image donnée précédemment : avec un
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temps de relaxation en champ nul minimum au niveau de Fermi,
'effet du champ (s'il est vu comme un simple déplacement de la
courbe de t(e) suivant la valeur du spin de I'électron f} sera trés
fort sur la résistivité, mais beaucoup plus atténué sur la
conductivité thermique. Une étude plus détaillée de ces effets sous
champ semble donc trés prometteuse, et devrait étre poursuivie
avec une meiileure thermométrie.

e) Pouvoir thermoélecirique

lLa courbe de pouvoir thermoélectrique réalisée lors de ces
mémes mesures est, elle aussi, caractéristique d'un régime de
collisions inhabituel (figure 11). Le calcul du pouvoir
thermoélectrique, méme dans les métaux usuels, est assez
complexe. Mais a basse température (a I'hélium liquide), on s'attend
a une variation linéaire en température comme le suggeére
'expression dérivée de I'équation de Boltzmann :

n° Kg d |
Q = T (kBT) — In (pd(e)v(e)‘r(a) )

E- Je z:=ef

Dans un modéle d'électrons libres, cela donne un pouvoir
thermoéiectrique en

Q ~ k2g/q Tlet ,delordrede 1 nV/IKaT=1K.

Cette valeur est & comparer a celle de 20 LV/K mesurée
dans UBeq13 a 1 K, sans compter que la variation en température au-
dessus de 1K n'est absolument pas linéaire. Et la courbe dans
6 teslas montre que, méme en dessous de 1K, Q n'est pas
proportionnel a T. Bien que difficile a estimer de fagon théorigue,
le pouvoir thermoélectrique s'avére (au moins & basse température
ou les problemes liés aux phonons ont disparu) un test trés sensible
de toute "anomalie" dans les interactions entre électrons (C'est la
dérivée par rapport & I'énergie du temps de collision qui compte).
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Fig. 11 - Pouvoir thermoélectrique dUBejzdans H=0,1 TetH=6T

[l y a par contre une mesure pour laquelle de nombreux
modeles sont disponibles et qui semble particulierement appropriée

a l'étude d'interactions entre électrons de conduction et "impuretés
magnetiques" : la magnétorésistance.
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V - MESURES DE MAGNETORESISTANCE
——— e Yy A

Elles ont été réalisées avec O. lLaborde, dans une canne
plongée dans I'hélium placée dans la bobine de Bitter 20 T du
S.N.C.l. (Service National des Champs Intenses - Grenoble - CNRS).
Nous avons tracé essentiellement des courbes isothermes en
réegulant la température sur un bulbe & hélium. '

Ces courbes sont rassemblées figure (12) ef ont toutes &té
obtenues dans une configuration ou le courant était parallele au
champ. En fait, il n'y a pas de différence sensible dans le cas ol le
champ est perpendiculaire au courant: les effets de
magnetorésistance (positive ) dus a l'action de [a force de Lorentz
pour H perpendiculaire au courant ne deviennent importants que
pour des valeurs de wgt = (qB/m)t de l'ordre de 1. Or, avec le calcul
de bande dont on a parlé précédemment et qui surestime sirement
un peu le libre parcours moyen, on calcule une valeur weT de 6.10-2
pour H=20T, & 42K ! La variation de p sous champ est dominée
par l'action du champ sur le moment magnétique des ions
d'Uranium : c'est ainsi qu'a toute température et jusqu'en plus fort
champ, la magnétorésistance est toujours négative.

a) Schémas 3 une impureté : lois d'échelles

L'idée est donc maintenant d'essayer de voir de fagon
quantitative jusqu'ol les schémas & une impureté magnétique
décrivent les interactions entre électronsf et é&lectrons de
conduction dans UBe13.

Batlogg et al. ([9]) ont réalisé les premidres mesures de
magnétoresistance a haute température, montrant que la variation
de p sous champ suit les prédictions de Schlottmann pour l'effet
Kondo & une impureté (résolu exactement par la méthode du Bethe
Ansatz : c¢f [8]).

29




30

gt

(L)H

8

9

LS

0Oc @87

BOL—T—

T

v

cl OF

Hie

06

1007

o
Iy
-~

1 00¢c

(wosT) d

0a20Tetde T=1,6Ka80K

Fig. 12 - Magnétorésistance d'UBe 3, de H



Avant "d'essayer” ainsi une théorie particuliere, remarquons
que, de fagon générale, les théories simples de magnétorésistance
dues a des impuretés magnétiques suivent des lois d'échelle : si les
interactions entre électrons de conduction et impuretés
magnétiques ne varient pas sous champ, le temps de relaxation
n‘est fonction que du taux de polarisation des impuretés, et de sag

valeur en H =0. Autrement dit, en présence d'un champ moiéculaire
6 (pour d'éventuelles interactions entre impuretés) :

p(T.H) = p(T, 0) ¢(H/T+8),

Et donc, a température fixe, on peut écrire :

toutes les courbes p(H), renormalisées a la valeur p(T) en champ
nul, doivent pouvoir se superposer par un simpfe changement
d'échelle du champ magnétique. Et en fait, les calculs de

magnétorésistance pour l'effet Kondo satisfont toujours a cette
loi d'échelle, mais avec 6 = TK, température de Kondo. Ainsi,

plutdt que d'essayer de comparer directement chaque courbe p(H) a
celles prédites par [8], nous avons commencé par regarder dans
quelle mesure la "loi d'échelle” s'appliquait: l'accord a été trouvé
excellent pour toutes les courbes entre 42K et 30K (cf.
fig. (13)).

by Limite des schémas & une impureté

Encouragés par ce premier succés, nous avons reporté la
variation du champ effectif B en fonction de la température, en
fixant B"(4,2 K) par la valeur du champ H" pour laquelle
p(H")/p(0)=0,5 avec H' = 0,64 B" (c'est le critdre de (8]).
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Fig. 13 - Superposition des courbes de magnétorésistance d'UBej3, de T=35K 2
4,2 K sur la courbe & 4,2 K, pour un chan gement d'échelle : B — B/a(T)
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Fig. 14 - Variation du champ effectif B*(T) = B*(4,2 K) x o(T). La théorie 3 une
impureté [8] prévoit une dépendance de B*(T) en B*(T) =kp/gu (T + Tk)
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Les autres valeurs de B(T) ont été déduites de celles de |a courbe &
4,2 K en utilisant les coefficients trouvés par la loi d'échelle
(figure 14). Comme indiqué dans [9], B'(T) suit trés bien
une loi du type: B(T) = a(T + Tk), pour T supérieure a 15 K,
alors qu'un écart trés net apparait en dessous de cette température.
C'est-a-dire que lorsque la résistivité augmente de fagon
significative (pour T<15K: ce qu'on a indiqué comme
manifestation d'un "effet Kondo"), il cesse d'y avoir un accord
quantitatif avec les prévisions pour les effets a4 une impureté. Cela
n‘est en fait guére étonnant: lorsque la résistivité augmente pour
une diminution de la température, c'est que la formation du singulet
de spin est en cours, et on a vu qu'elle nécessitait (@ T=0)
pd(ef)x kg Tk électrons de conduction par impureté : avec une
impureté par site, il n'y aura jamais assez d'électrons de
conduction, et on peut donc s'attendre i des divergences notables
entre la théorie a une impureté et la théorie pour un réseau
d'impuretés : ce qui ne veut pas dire qu'un état fondamental non
magnetique obtenu par un couplage local entre ions magnetiques et
électrons de conduction soit alors impossible. Simplement, il ne
pourra s'agir d'une simple "collection" de singulets sur chaque
site | [l est d'ailleurs bien connu que les problémes 2 N corps sont
rarement une simple addition de problemes & 1 corps: un exemple
ceélebre est celui de la supraconductivité, ol I'énergie de liaison
d'une paire d'électrons seule en présence de la mer de Fermi
(probleme de Cooper) vaut A ~ kgTg, alors que ['énergie de liaison
de I'état réel ou tous les électrons sont appariés vaut elle de
lordre de (pgA)A « NA (o0 N serait le nombre de paires
d'électrons).

c) Conclusions (!

Une conclusion optimiste de cette étude serait donc
qu'attendu qu'une loi d'échelle s'applique de 4,2K a 30 K, fa
magnétorésistance est en bon accord avec I'nypothése d'un
magnétisme localisé des ions d'Uranium, et un couplage de style
‘effet Kondo" entre les électrons de conduction et les électrons f,
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De plus, comme l'ont fait remarquer Rauchschwalbe et al. (qui ont
eUX aussi repris les mesures de Batlogg et al. (cf. [10])), avec un
facteur gyromagnétique g =8/11 et un maoment effectif
Ls = 0,81 up correspondant au fondamental (Cs) de champ
cristallin proposé par [2], I'extrapolation a température nulle de
B™(T) déduite des valeurs de T comprise entre 15K et 30 K fournit
une température Kondo Tk valant :

gu B (0)

T -
K
kg

= 13K .

C'est en trés bon accord avec les températures caractéristiques
(~ 10 K) qu'on peut déduire de la chaleur spécifique ou de la

résistivité en champ nul.

- Une conclusion plus pessimiste serait de constater que les
courbes de magnétorésistance sont assez peu sensibles aux
modeles utilisés : par exemple, Schiottmann donne dans [8] les
résultats pour différentes valeurs de J (moment angulaire de l'ion
magnétique). Nos mesures s'accordent aussi bien avec les résuftats
donnés pour j=1/2 que pour j=1. Et si on regarde ces derniers
plus en détail, sur des courbes ol le champ est en échelle linéaire
[9]. I'accord avec la théorie n'est plus trouvé aussi bon | Nous avons
reporté sur la figure 15a nos points expérimentaux et la courbe
théorique pour j=1/2: en fort champ, les courbures des deux
tracés sont nettement différentes.

Cette divergence avec la théorie de l'effet Kondo & une
impureté est encore plus nette sur I'aimantation : figure 15b, nous
avons reporté la courbe d'aimantation a 4,2 K faite par Remenyi et
al. ([11]) sur un autre échantillon d'UBeqs: elle est linéaire en
champ magnétique pratiquement jusqu'a 20 T, alors qu'avec le
champ effectif trouvé & 4,2K par Ia magnetorésistance, il devrait
y avoir une déviation & la linéarité de I'ordre de 5% dés H=8T.

34



{
S$=1/2 COQBLIN-SCHRIEFFER MODEL
~ /
08 ~.,_|3/Ro y,
“ /
: /
L/
0.6 - g
7/
/
//
04 |- // -
M
/ [+ 0]
p/
02
0 | | 1 | |
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
H/H*

Fig. 15 - (a) En traits pleins : résultats de Schlottmann en échelle de champ linéaire (1),
pour la magnétorésistance et I'aimantation dans un modgle d'effet Kondo 2 une impureté
(publié dans [9]).

Les points sont nos résultats expérimentaux pour la magnétorésistance d'UBeqa,
de T =30 K 4 4,2 K, montrant la non reproduction de la courbure R/R, proposée par
Schlottmann, en fort champ.

Les pointillés sont les résultats sur 'aimantation d'UBe(3 mesurée par Remenyi

et al. ([11]) jusqu'a 24 teslas, 34,2 K, en prenant le champ caractéristique déduit de nos
mesures de magnétorésistance a la méme température

Il est possible que ce comportement de I'aimantation refléte la
présence de couplages antiferromagnétiques entre les ions
d'Uranium, en plus des couplages électrons f-électrons de
conduction : ces derniers pourraient avoir un effet dominant dans la
magnetorésistance, alors que les premiers seraient plus visibles
sur l'aimantation, mais pourraient aussi intervenir dans les
deviations des courbes de magnétordsistance par rapport a la
théorie a une impureté.
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Fig. 15 - (b) Aimantation d'UBe |3, mesurée par Remenyi et al. ([11]) sur un autre
échantillon : elle dépend tes peu de la température en dessous de H = 15 T, et est
quasiment linéaire en champ jusqu'a 24 T.

Les résultats obtenus & plus basse température (voir
chapitres 2 et 3) semblent en effet indiquer qu'UBeq3 pourrait étre
proche d'une instabilité antiferromagnétique. Mais le probléme
reste ouvert |



VI - COHERENCE

a) Régime cohérent

Jusqu'a présent, nous nous sommes limités a I'étude du
régime "haute température” d'UBeqs , fixé & T supérieure a 2,5 K. Il
est apparu en dessous de 10K des signes trés nets dun
renforcement des interactions électronsf - électrons de
conduction, bien qu'une description des ions d'Uranium comme
impuretés magnétiques paraisse toujours possible’ ; les écarts ay
regime & une impureté pouvant étre attribués au grand nombre
d'ions. Mais en dessous de 2,5K, la résistivité montre un écart
encore plus spectaculaire & ce régime "a une impureté” : elle chute
brutalement sans discontinuer jusqu'a la transition
supraconductrice (a 950 mK), et ce au moment od la diffusion des
électrons de conduction par les électrons f semblait de plus en
plus efficace. On l'interpréte généralement comme signe de l'entrée
dans le fameux "régime cohérent® des fermions lourds : les
interactions électrons de conduction - électrons f aboutissent non
plus a la diffusion des premiers par les seconds, mais a la
formation de quasiparticules ayant a la fois un caractére "" et "s".
On passe alors d'un régime de diffusion d'électrons libres par des
impuretés présentes sur chaque site du réseau, a un régime de
quasiparticules en fortes interactions mais évoluant dans un réseau
"parfait”.

b) Effets sur le transport, Effet Hall

Les effets les plus marquants se manifestent dans les
mesures de transport: outre la résistivité qui chute (enfin l}, le
pouvoir thermoélectrique passe par un minimum vers 1,5 K (en
champ nul), la conductivité thermique reste assez peu sensible
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mais le rapport «/oT se rapproche de Lo, et sous champ, il descend

méme en dessous de cette valeur (ce qui est classique a basse
temperature) (Fig. 2,11,8).

L'effet Hall, mesuré par F.Lapierre et J. Flouquet passe par
un maximum a 2K (Fig. 16a). Son comportement trés "anormal”
dans cette gamme de température est lié aux interactions éiectrons
de conduction - électrons f qui, s'effectuant avec un fort couplage
spin-orbite, donnent lieu a de la "diffusion gauche" (cf. [12]) : cet
effet des collisions domine complétement I'effet Hall dans tous les
composés de terres rares ou d'actinides, que ce soit pour le signe
(qui n'a plus rien a voir avec celui de la charge des porteurs 1) ou
l'ordre de grandeur (4 comparer 3 Ru = 1/ne ~ 10-4 cm3/C pour

les metaux usuels).
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Fig. 16 - (¢) Résistance de Hall en-dessous de Tc = 950 mK, température critique de la
transition supraconductrice d'UBey3
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En fait, méme la définition de la "constante" de Hall n'est
plus directe : on la définit d'ordinaire par Ry = E /Hjy,00 j, est
la densité de courant et £, e champ électrique transverse. Maijs
avec cet effet Hall extraordinaire, la résistivité de Hall @ E /jy
n'‘est plus linéaire en champ (cf. figures 16b,c) : la constante de
Hall présentée figure 16a est ainsi déduite des valeurs en bas
champs (H<1T) comme RH = 0/dH (E./j/)|H=0. Et la trés forte
variation de la résistivité de Hall avec H nous interdit de connaitre
RH en dessous de 950 mK (température de la transition
supraconductrice en champ nul). Pour conclure sur I'effet Hall, on
peut dire que cet effet dominant des collisions avec couplage spin-
orbite rend les calculs théoriques trés complexes, mais en fait une
mesure tres sensible aux changements de régime des interactions
entre électrons et notamment a I'entrée en "cohérence"” dans les
fermions lourds.

C) netorésistan

Enfin, la loi d'échelle trouvée en magnétorésistance pour
T24,2K n'est plus vérifiée sur les courbes a 2K et 1,6 K: si on
essaie de ramener les courbes a température T2>2K sur celle 3
1,6 K, on n'obtient plus une courbe unique : c'est 14 encore une
manifestation trés nette du changement de régime intervenu dans
les processus de diffusion (cf. figure 17 :'on a cherché a optimiser

le changement d'échelle pour chaque courbe en recherchant pour
chaque valeur de T le coefficient a(T) minimisant la différence
d'intégrales :

2 2
(Bax) (Brax/®(T) ]

p(H/C(T), T)dH® - p(H,T=1,6 K)dn’

ol on a pris H2 comme variable d'intégration pour donner plus de
poids aux valeurs en fort champ).
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Fig. 17 - Meilleure superposition des courbes de magnétorésistance d'UBej3 de

T=35Ka 1,6 Ksurlacourbea 1,6 K par changement d'échelle : B — B/a(T). La loi

d'échelle n'est plus vérifiée, signe du changement de régime intervenu en-dessous de
2,5 K.

d) "Modéles" de cohérence

La description microscopique de ce phénoméne de "cohérence"
n‘est pas trés aisée. Grossiérement, on peut distinguer deux types
de mécanismes :

- Le premier, qui semble s'appliquer aux composés dont la
phase "haute température” se décrit plutdét en terme de magnétisme
itinérant, est assez familier : a une certaine température Ty, il y a
un deéveloppement de fluctuations de spin (qui remplacent les
"impuretes magnétiques”). Puis, au fur et & mesure que T descend en
dessous de Tsf, les interactions entre électrons f et électrons de
conduction tendent a "habiller” ces derniers de fluctuations de spin,
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comme les phonons peuvent "habiller” les é&lectrons dans certains
metaux. I n'y a alors aucun accident particulier dans leg
coefficients de transport (cas d'UPts par exemple),

- Le deuxiéme mécanisme, souvent invoqué dans les
systemes a magnétisme localisé, est un développement
d'interactions entre électrons f et électrons de conduction par
"effet Kondo", la cohérence résultant alors d'une hybridation entre
la bande des électrons de conduction et la bande des électrons f,
formée en quelque sorte des résonances Kondo qui ont poussé au
niveau de Fermi. Les modéles théoriques basés sur un
"développement en 1/N" (ot N est la degeénérescence du niveau f) de
I'Hamiltonien d'Anderson ont méme permis de calculer Ia
résistivité (pour N — « 1) et den reproduire le comportement
typique lors de l'entrée en cohérence ((13]). Un tel processus,
puisqu'il passe par la formation d'une "bande ', doit é&tre trés
sensible & l'arrangement périodique des ions magneétiques, alors que
le précedent, nécessitant simplement des interactions doit I'étre
beaucoup moins. Ceci est confirmé par les mesures de Adrian et
Adrian ([14]) qui ont "créé du désordre "dans plusieurs systémes par
bombardement ionique, et étudié l'influence du flux d'ions envoyeés
sur la resistivité et l'effet Hall. On dit ainsi des systemes de
fermions lourds qui semblent correspondre a ce dernier modéle que
Ce sont des "réseaux Kondo", et UBeqs appartiendrait a cette
catégorie,

Reste maintenant a étudier la phase basse température
d'UBey3 , ol se manifeste le caractére "fermions lourds".
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CHAPRITRE 10
REGIME DE LIQUIDE DE FERMI
EN PHASE BASSE TEMPERATURE ?







| - INTRODUCTION : LIQUIDES DE FERMI ET FERMIONS LOURDS
— %

a) ‘Définition" d'un liguide de Fermi

On a donc vu que dans UBey3, a "haute température"”
(T>2,5K), on pouvait distinguer deux "groupes" d'électrons : des
electrons de conduction, responsables des propriétés de transport
et des électrons f localisés sur les ions d'Uranium qui se
comportent principalement comme des impuretés magnétiques. Le
pheénoméene de "cohérence" apparu dans les propriétés de transport
améne a penser qu'il y a, pour T<2,5K, une modification profonde
de l'effet des interactions électronsf - électrons de conduction :
a basse température, cette dichotomie entre deux classes
d'électrons deviendrait caduque, remplacée par une image d'un type
de quasiparticules uniques, rendant compte a la fois des propriétés
thermodynamiques (chaleur spécifique, aimantation,...) et des
propriétés de transport d'UBess. Ainsi, pour de nombreux fermions
lourds, une description de ['état "basse température” dans le cadre
de la theorie des "liquides de Fermi" s'est avérée trés fructueuse.
Notons qu'un tel succés n'était absolument pas "trivial': on a vu
que dans la phase haute température, les interactions entre
électrons sont trés fortes, ce qui doit se retrouver dans les
interactions entre quasiparticules dans la phase basse température.
Il n'est alors pas évident que les excitations de basse énergie du
systéme puissent se décrire effectivement comme des
quasiparticules ou des quasitrous ayant une quasiimpulsion bien
définie située respectivement au-dessus ou au-dessous d'une
surface de Fermi: ces excitations auraient pu n'étre que des
"'modes collectifs", sans référence aucune a une surface de Fermi
ressemblant plus a des bosons qu'a des fermions. L'cbservation
experimentale de l'effet de Haas van Alphen sur plusieurs composés
a fermions lourds a magnifiqguement démontré la validité de l'image
de liquide de Fermi; elle a prouvé non seulement l'existence d'une
surface de Fermi et la quantification des orbites électroniques
sous champ magnétique sur cette surface, mais aussi le fait que les

45




"masses effectives" des quasiparticules étaient lourdes, en parfait
accord avec les mesures de chaleur spécifique et leur
interprétation dans ia théorie des liquides de Fermi {cf. [11.[21,13]).

b) Compgortements "universels”

En fait, les théories faisant référence aux liquides de Fermi
dans les fermions lourds s'attachent essentiellement a une
description phénoménologique de ces systémes, montrant qu'un
petit nombre de paramétres suffit & les décrire: elles ne
cherchent pas a démontrer la validité de cette description. Elles
sont basées sur des extensions de résultats obtenus pour ['effet
Kondo a une impureté ([4]) et des corrections d'ordre supérieur
établies pour les liquides de Fermi "classiques” ([5]). Une hypothése
fondamentale est I'existence d'une unique échelle d'énergie Tk, que
Fon va donc retrouver dans la dépendance en température de la
chaleur spécifique Cp (en T/Tk), de la susceptibilité x (en 1/Tk) et
méme de la résistivité, pour le terme dépendant des interactions
entre quasiparticules (en AT2 = a(T/Tk)2). Si maintenant Tk varie
SOuUs pression ou sous champ magnétique, on peut relier entre elles
les variations de ces différentes quantités. Des courbes
"universelles” ont méme été faites, reliant la valeur absolue de ¥ a
(Cp/T), ou celle du terme en T2 de la résistivité a (Cp/T)2 (cf.
figure 18 et [6]). Les conditions de réalisation de ces derniéres
courbes (traitement des problémes d'anisotropie, de facteur
gyromagnetique, extrapolations 4 T— 0 ou H — Q) rendent un peu
douteuse leur valeur démonstrative du caractdre universel du
régime "basse température” des fermions lourds. Elles suggeérent
néanmoins qu'il doit étre vrai que toutes ces quantités sont
grossiérement proportionnelles & une densité d'états au niveau de
Fermi, caractérisant ['importance du terme (Cp/T) de la chaleur
spécifique.

c) Cas d'UBe13

Reste donc maintenant a voir si UBe13 satisfait lui aussi a
une telle description. Il n'y a encore malheureusement aucune
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Fig. 18 - (a) Tirée de {7]. Relation entre la susceptibilité et la chaleur spécifique des

différents fermions lourds. La droite représente la relation entre ¥ et % pour les électrons
libres (de spin 1/2 1) ; (b) tirée de [8] (Kadowaki et al.) ; Relation "universelle" entre le

terme en T2 de la résistivité (A) et le coefficient ¥(= Cp/T) de la chaleur spécifique pour
différents fermions lourds.

preuve microscopique de l'existence d'une surface de Fermi dans ce
compose : Jes difficultés métallurgiques relatives & I'obtention de
monocristaux trés purs d'UBer3 n'ont jusqu'a présent pas permis la
realisation de mesures d'effet de Haas van Alphen. Mais 1a encore
nous considérerons que ['existence de cette surface de Fermi est
une hypothese trés raisonnable, au vu de ce qui a été trouvé dans le
autres composés,

Le probléeme sera donc tout d'abord de savoir si les mesures
peuvent s'interpréter dans le cadre d'une théorie a "un paramétre"
(Tk). Une difficulté fondamentale pour cette étude provient de la
proximité de la température critique supraconductrice en champ nul
d'UBe13 (950 mK) et de la "température de cohérence" (2,5 K). Elle
nous a contraints a faire essentiellement des mesures sous champ
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magneétique, pour disposer d'une gamme de tempéramre
suffisamment importante, mais qui reste malgré cela assez
restreinte vu la forte valeur du champ critique a8 T =0
Heo(0) = 14 T. Nos "efforts" ont porté essentiellement sur des
mesures de magnétorésistance, et de chaleur specifique sous champ
magnétique (voir chapitre 1.

O i L L i i . i
0 0.25 0.5 0.75 1 1.25 1.5 1.785 2
T (k%)

Fig. 19 - Résistivité d'UBey3 a basse température pour différentes valeurs du champ
magnetique : analyse en p = po(H) + A(H) T2, Po(H) €tant une résistivité résiduelle

attribuée aux impuretés ou aux défauts, le terme en T2 étant lui attribué aux interactions

entre quasiparticules. La limite de validité de Ia loi (~ 900 mK) est indépendante du
champ.
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Il - MESURES DE MAGNETOQRESISTANCE

Les premiéres mesures de magnétorésistance a basse
temperature sur UBey3 ont été effectuées par Remenyi et al. [9].
Nous avons repris leur étude avec A.Briggs, sur ce nouvel
echantillon supposé plus pur. Des courbes isochamps et isothermes
ont été réalisées dans un cryostat & dilution pourvu d'une bobine
supraconductrice 12 T. Les corrections de magnétorésistance des
thermometres (des résistances ruthénium 500 Q) ont été faites en
les reetalonnant socus champ en régulant la température sur une
capacite. Ces mesures ont été complétées pour la partie "bas
champ” sur un autre montage disposant d'une bobine 6 T compensée,
ce qui a permis de vérifier en partie les corrections de
magnetorésistance des thermométres : l'accord entre les deux
mesures etait excellent! Nous avons réalisé une autre série de
mesures de magneétoresistance sur la bobine 20 T (B6) du S.N.C.I.,
dans une “diluette Caussignac". Elle a permis de tracer
essentiellement des courbes isothermes jusqu'a 30 mK, mais avec
une thermométrie un peu plus approximative : pour faire des
balayages de champs ‘“isothermes”, nous nous sommes contentés
d'envoyer une puissance de chauffage constante, en “surveillant” la
température sur une ruthénium 500 Q (les corrections de
temperature liees a sa magnétorésistance n'excédent pas quelques
%). Toutes les mesures ont été effectuées avec le champ paralléle
au courant. '

a) Anal : r

Lors donc de la premiére série de mesure (bobine 12 T), nous
avons pu retrouver sur ce nouvel échantillon les résultats de
Remenyi et al.: dans toute la gamme de températures comprises
entre 900 mK et la transition supraconductrice, et pour des
champs supérieurs a 4 Teslas, on peut analyser la dépendance en
température de la résistivité sous la forme
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p = AH)T2 + po(H) (Te(H) < T < 900 mK) (1)

Pour les champs inférieurs a 4 T, il est impossible de
verifier cette analyse tant la gamme de température entre T¢(H) et
900 mK est réduite (& H=4T, Te vaut environ 650 mK) (cf.
fig. 19). Et il faut bien noter que la limite de validité de cette loi a
900 mK est indépendante du champ considéré, ce qui avait aussi
été trouvé dans [9]. Nous avons reporté fig. 20 les résultats des
mesures sur les deux échantillons. Avant de discuter en détail le
comportement des deux termes de la relation (1), précisons tout de
méme que l'idée simple qu'on peut s'en faire est que

-A(H) est relié aux interactions entre quasiparticules (au sens
large), et c'est donc a priori une propriété intrinséque d'UBeq3.

- po(H) est lui interprété comme une résistivité residuelie, lide aux
impuretés ou aux défauts présents dans I'échantillon. Il est & ce
titre "rassurant" de constater que le terme A(H) n'a varié que d'un
facteur 1,3 d'un échantillon a l'autre, alors que po a, lui, diminué
d'un facteur 3.

De plus, avec cette analyse, il ressort que po(H) et A(H)
décroissent sous champ : le fait que la magnétorésistance d'UBeqs
soit negative a basse température est bien une propriété
"intrinséque” du systéme.

b) Besultats en forts champs

Enfin, nous avons reporté sur la figure (21) les résultats
obtenus avec la mesure dans 20 T et la diluette. Nous nous sommes
servis des résultats précédents dans 10T pour utiliser
I'echantillon comme thermométre | Les courbes aux plus basses
températures nous ont donné directement la résistivité residuelle,
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Fig. 20 - Mesures de Remenyi et al. (1) (cf. [11] chap. 1) et celles réalisées sur notre
échantillon (2) d'UBe13 : variation sous champ de A(H) (coefficient du terme en T2) et de
la résistivité résiduelle po. Entre les échantillons (1) et (2), A(H) a varié d'un facteur 1,3
alors que Py a diminué d'un facteur 3.

que nous avons donc déterminée de 4 a4 20 T. Nous l'avons alors
retirée des courbes & plus haute température, déduisant A(H) du
trace de [p(H)-po(H)]/T2 : les points ainsi obtenus pour les trois
plus hautes températures sont reportés figure (21) avec la
résistivité résiduelle. Il apparait alors nettement gue A(H) est bien
décroissant jusqu'aux plus forts champs, mais pas linéaire en H. Les
courbes brutes obtenues lors de ces mesures sont reportées
figure 22. De plus, si la validité de la dépendance en T2 est limitée
a 900 mK, nous avons pu vérifier qu'entre 4 et 20 Tesla, la courbe
a 1,6 K reportée précédemment figure 12 suit assez bien une loi
en: p(H) = a A(H)+po(H), avec « = 2 K2 (au lieu de
(1,6)2 = 2,56 K2 pour une loi en T2). Il devrait dont é&tre possible &
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Fig. 21 - Variation en fort champ de A(H) et Po(H) sur notre échantillon d'UBe3.

* : points de la mesure dans 12 T {fig. 20), déduits des courbes p(h) a H
constant.

+ : points de la mesure dans 20 T déduits des courbes p(H) (entre 300 et

600 mK), aprés soustraction de la résistivité résiduelle (donnée par les mesures i
T <100 mK - figure 22)

---- : extrapolation bas champ déduite de p(H) 1 1,6 K (fig. 12, voir texte).

partir de courbes de magnétorésistance faites juste au-dessus de
la température de transition supraconductrice, d'extrapoler le
compertement bas champ de A(H) et po(H): la dépendance en
température n'est pas encore guadratique, mais déja séparable de ia
variation en champ. Nous avons d'ores et deja reporté sur ia
figure 21 (en pointillés) une extrapolation "raisonnable" des
termes A(H) et po(H) en dessous de 4 T et compatible avec la
courbe a 1,6 K (guidés par le fait que les courbes de
magnétorésistance ayant une tangente horizontale en H=0 a toute
température, il doit en étre de méme pour A(H) et pg(H)
separément).
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Enfin, signalons qu'une mesure a 40 mK, réalisée sur la
bobine hybride 28 T du S.N.C.l. a montré qu'l n'y avait toujours
aucune variation de pg(H) entre 20 et 28 T; cette affirmation
devant étre pondérée par le fait qu'un mauvais contact sur
I'echantillon d'un fil de mesure de tension induisait un fort bruit,
d'ol une incertitude sur p de l'ordre de 10 %.
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Fig. 22 - Magnétorésistance d'UBey3 A basse température et fort champ
® T=619mK + T=133mK
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- T=323mK x I= 55mK
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En-dessous de 130 mK, la résistivité de la phase normale est dominée par la résistivité
résiduelle.




It - TERME EN T2 : DISCUSSION _CONVENTIONNELLE"

it
— — —

a) Belations "universelles"

Avant de discuter de facon plus détaillée lorigine du terme
en T2, regardons si effectivement il peut se comprendre dans la
théorie de liquide de Fermi telle qu'elle est appliquée aux fermions
lourds : tout d'abord, le point (A7) d'UBe3 sur la figure 18 est un
des plus éloignés de la "droite universelle", et nos propres mesures
le placeraient méme encore plus & I'écart de cette droite : c¢'est
peut-étre lié au fait quil y a peu de bandes qui affleurent au niveau
de Fermi dans UBe13, ce qui rend la valeur de A trés sensible au
mécanisme responsable de la dépendance en T2, et non uniquement a
la "densité d'états" que caracteriserait v.

Reste la question de I'échelle unique d'énergie, pour la
dépendance en température de toutes les quantités physiques.
Comme on l'a dit précédemment, p variant en T2, on devrait avoir :

A(H) = (Cp(H,T)/T)2
< x(H)2

Or il avait déja été dit par Mayer et al. (cf. [10]) que la
chaleur spécifique d'UBet3 ne variait pas sous champ. Cela a été
verifié de nombreuses fois par la suite, et les mesures gue nous
avons pu faire sur cet échantillon (cf. fig. 37 chapitre lll) e
confirment : il n'y a pas de lien entre la variation sous champ du
terme en T2 de la résistivité et la variation sous champ de la
chaleur spécifique.

De méme, la variation sous champ de l|'aimantation étant
parfaitement linéaire, la susceptibilité x{H) reste constante: on
retrouve les contradictions vues a plus haute température entre
I'aimantation et la magnétorésistance.
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b) Mécanisme responsable du terme en T2

Ceci étant posé, il est temps de s'intéresser de fagon pius
precise a l'origine des termes en T2 : dans les fermions lourds
pressentis comme "réseaux Kondo", on a dit que la formation des
quasiparticules lourdes résultait de I'hybridation de la bande de
conduction et des résonances d'électronsf au niveau de Fermi.
Comme dans le cas a une impureté Kondo, Tk fixe en quelque sorte
la charge d'électrons f présente au niveau de Fermi : (1-nf) : mais
dans ce schéma, une fois les quasiparticules formées, il n'y a plus
aucun mecanisme lié aux interactions électrons f - électrons de
conduction permettant de faire relaxer un courant de charge : a
moins de prendre en compte les processus Umklapp ou des
anisotropies eventuelles de la surface de Fermi (nous y reviendrons
plus loin), les reégles de conservation de la quasiimpulsion font que
les interactions entre quasiparticules ne peuvent faire relaxer le
courant eélectrique. Il faut aller & un ordre supérieur dans la
théorie, et tenir compte des fluctuations de charge (i.e. de (1-n¢))
autour de leur valeur moyenne pour obtenir un mécanisme
dissipatif : celui-ci est d'ailleurs tout a fait analogue a celui qu'on
trouve dans les métaux presque ferromagnétiques ol la diffusion
des électrons de conduction par les paramagnons [11] (remplacés
ici par les fluctuations de charge) fournit effectivement une
dépendance en T2 de la résistivité. Il est donc bien naturel que dans
ce cadre theorique,.la dépendance en température soit en (T/Tk)2,
et il est difficile de comprendre comment le champ magnétique, s'il
n'a aucune influence sur Tk (cf. C/T, x...) pourrait en avoir sur les
fluctuations de charge. Il faut d'ailleurs noter que les calculs de
Coleman effectués en champ nul (cf. [13] chap.!) ne prévoient de
terme en T2 qu'a trés basse température : pour UBes3 , ils ne
devraient apparaitre qu'en dessous de 150 mK ! Méme sans
regarder la variation sous champ de A(H) comparée a 7y ou g,
'existence d'un terme en T2 aussi prés de l'entrée en régime
cohérent (maximum de la résistivité a 2,5 K) pose probléme pour
I'explication "standard” de ce terme.
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Ainsi, la tentation est grande de dire que deux paramétres
sont neécessaires pour décrire UBeq3 & basse température ;

- un parametre de "bande": Tk, fixant I'énergie de Fermi, la densité
d'états, et gouvernant ainsi la chaleur spécifique, l'aimantation et
une partie du terme en T2 de la résistivité. Tout semble montrer
que Tk varie peu sous champ magnétique ;

- un deuxieme paramétre pour le transport, caractérisant les
mecanismes de diffusion : par exemple, des fluctuations
antiferromagnétiques, sans rapport direct avec Tk, et que
I'application d'un champ ferait disparaitre, d'oU une
magnétorésistance négative. '

c) Comparaison aux_autres fermions lourds

Il peut sembler facile de recourir & I'existence de deux
parametres pour la phase basse température d'UBeq3, mais c'est en
fait assez général dans les fermions lourds de type ‘"réseaux
Kondo" : la cohérence est alors presque toujours suivie d'un ordre
magnétique (cf. CeAlz, CePbs, CeBg et peut-étre méme CeAls...) ou
de fortes corrélations magnétiques (cf. CeCug). Pour exemple, nous
avons reporté figure 23 la magnétorésistance et le diagramme de
phase de CeAlz, mesurés par F. Lapierre et al. [14]. CeAls est un
réseau Kondo dont il a été bien établi par des mesures de neutrons
que le fondamental de champ cristallin des ions de Cérium est un

doublet de Kramers [12], et qu'en dessous de la "température de
cohérence" (~ 5 K), apparait une transition antiferromagnétique &

Tn ~ 3,8 K [13]. Au-dessus de la température de cohérence et en
phase paramagnétique polarisée (forts champs, basses
températures), la magnétorésistance de ces composées est négative,
avec des comportements différents dans les deux régimes mais qui,
dans les deux cas, ressemblent a ceux d'UBeqa (figures 12, 22, 23).
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Fig. 23 - (a) Diagramme de phase H, T (antiferromagnétique : A.F-paramagnétique : P)
de CeAls ; (b) magnétorésistance de CeAly. Courbes tirées de [14] (F. Lapierre et al.).
Dans le régime paramagnétique, les courbes sont similaires & celles d'UBey3, mais en
phase ordonnée (H < H) et en-dessous de 2 K (T = 3,8 K), la magnétorésistance est
positive,

Par contre, dans la phase ordonnée ou fortement corrélée 4 basse
température et bas champ, la magnétorésistance est positive, et
UBe13 est le seul composé a y faire exception: sa
magnétorésistance a toujours été trouvée négative dans tout le
domaine de champ et de température (qui nous était
experimentalement accessible) ol la phase normale existe. Pour
faire le point:

- au-dessus de la "température de cohérence", la similitude des
courbes de CeAlz et UBey3 est assez logique . dans les deux
cas,on est dans un régime d'impuretés paramagnétiques diffusant
des électrons de conduction ;

- a basse température, forts champs, p(T) est dominée par la
magnetorésistance négative de la résiduelle sous champ, qui
pourrait &étre une propriété caractéristique des "réseaux Kondo" de
spin 1/2 (cf. paragraphe 6 de ce chapitre) ;
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- en ce qui concerne la magnétorésistance positive trouvée dans
tous ces composés a basse température, bas champ, elle est
généralement entidrement attribuable a 1a variation de la
résiduelle, qui serait trés sensible a |'ordre (ou aux fortes
corrélations) magnétique. Mais le terme en T2, lui, suit la
variation de x2 = (3M/0H)2 et y2 (d'ol les théories de liquides de
Fermi l) ;

- pour UBe+3, il nous faut par contre deux parametres différents
pour A(H) et v(H). Quant a la résistivité résiduelle en bas champ, il
est tentant d'imaginer que c'est I'apparition de Ia
supraconductivité a T¢ =950 mK, juste en dessous de la
"température de cohérence" (& 2,5 K) qui masque le régime ol la
magneétorésistance d'UBey3 serait positive. Précisons que les
mesures de RMN de neutrons et méme plus récemment de muons
n'‘ont jamais pu mettre en évidence un ordre magnetique dans
UBej3.

Nous avons nous-mémes recherché avec C. Vettier (sur un
monocristal produit par Alekseevskii) s'ii n'y avait pas un ordre
antiferromagnétique en champ nul et aux plus basses températures
(30 mK ?) mais les mesures de diffusion élastique de neutrons ont
encore donné un résultat négatif. Par contre, les mesures de chaleur
speécifique sous champ que nous avons pu réaliser & relativement
basse température (jusqu'a 90 mK) sembient indiquer la possibilité
d'une transition magnétique de la phase normale seule, mais en
dessous de 150 mK, et donc trés loin de i'entrée en réegime
cohérent (la grande distance entre atomes d'Uranium (~ 5,2 A),
pourrait expliquer cette différence par rapport aux composés de
Cerium. Nous y reviendrons au prochain chapitre.
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IV - RESULTATS THEORIQUES SUR LA RESISTIVITE DES
—_— e e Y R oS
ANTIFERROMAGNETIQUES

A ce stade, si on veut relier le terme en T2 de la résistivité
(et non la résiduelle) & des corrélations ou a un ordre magnétique, il
est intéressant de se tourner vers les résultats théoriques,
essentiellement dus & I'école japonaise. T. Moriya et K. Ueda ont
notamment calculé dans le cadre de modéles & -deux bandes la
résistivité en fonction de la température  ainsi que - la
magnétorésistance de metaux faiblement antiferromagnétiques ou
presque antiferromagnétiques (cf. [15], [16]). Ces modeles de
magnetisme itinérant supposent une forte structure en vecteur
d'onde de la susceptibilité Xq, 8vec un pic au vecteur d'onde Q, base
du réseau réciproque magnétique. Cela ne semble pas trés bien
adapte aux fermions lourds, ol de fagon générale, les mesures de
neutrons montrent que xgq a des variations lentes avec le vecteur
d'onde (il y a plus une tendance & un magnétisme localisé). Il est
cependant instructif de résumer leurs résultats (cf. [16] et aussi
figure 24).

a) Pour les  antiferromagnétiques fajbles (températures de
transition TN) :

* En dessous de TN, il faut distinguer deux types d'excitations :

- les excitations de type “paramagnons® (il s'agit
d'antiferromagnétiques faibles) qui donnent une contribution en
T2 (pour T« TN) avec un coefficient qui diverge quand on
s'approche de la limite: Ty ~ O ;

- les excitations de type "ondes de spin", modes collectifs liés
directement a la phase ordonnée et qui fournissent une
contribution & la résistivité dont la dépendance en température
est plus complexe : avec l'apparition d'un ordre magnétique, la
zone de Brillouin est "divisée par deux" (cf. les deux sous-
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réseaux), et il y a donc ouverture d'un gap dans la bande deg
électrons de conduction au vecteur d'onde Q. Cela affaiblit
'efficacité des diffusions des électrons de conduction par les
deux types d'excitations magnétiques, et pour les ondes de spin,
il faut méme distinguer les régimes: A« T «Ty (A est
I'énergie du gap), ol les ondes de spin donnent une contribution
en T2 et T « A, ou leur contribution chute en T5.

* Au-dessus de TN, il n'y a jamais de loi en T2 : elle serait plutdt
linéaire en températrure, et peut méme varier de fagon monotone
avec T (cf. fig. 24a).

b) Pour les presgue antiferromagnétiques : il 'y a bien a basse
température un comportement en T2, la limite de validité de cette
loi augmentant au fur et 3 mesure que l'on s'écarte d'une instabilité
antiferromagnétique.

Notons enfin que de fagon générale, dans ces modeles, la
dépendance en température de la résistivité est déterminée
uniguement par les fluctuations antiferromagnétiques : on
considére la bande des électrons légers, vecteurs du courant
électrique, comme trés large.

c) Application & UBeq3

UBe13 cadre assez mal avec ces théories pour deux raisons :
tout d'abord, parce qu'il est difficile de comprendre pourquoi la
limite de validité de la loi en T2 ne varierait pas sous champ, alors
que celui-ci est censé détruire les fluctuations
antiferromagnétiques : ce sont elles qui determinent la dépendance
en tempeérature ! Ensuite, parce que les mesures de chaleur
spécifiqgue sous champ semblent indiquer que UBeq3 pourrait passer
par une transition magnétique a basse température (en dessous de
200 mK : voir le prochain chapitre ) : on observerait donc en fait
des termes en T2 au-dessus de Ty, ce qui est absolument contraire
aux prévisions théoriques.
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De fagon plus générale, l'indépendance sous champ de Ia
limite de validité de la loi en T2, et le fait qu'elle semble étre
verifiee sans accident particulier méme en trés fort champ (ol on
sera "loin" de tout ordre magnétique) et a basse température en
relativement bas champ (H<10T) (ol on devrait étre assez
proche d'une instabilité antiferromagnétique) invite & chercher un
autre mecanisme que celui d'une bande d'électrons diffusés par des
fluctuations.

o RN

0J0)

65t |

{a) {b)

Fig. 24 - Courbes de résistivité en température, avec différentes forces de couplage ((a),
(b)) entre électrons de conduction et excitations magnétiques, et pour des systdmes
faiblement antiferromagnétiques (T 2 0) ou presque antiferromagnétiques (o < 1). En
pointillés : calcul de champ moyen. Courbes extraites de [16] (K. Ueda).
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vV _- DISCUSSION "CLASSIQUE"
——— e Ry Ve

Il apparalt donc qu'une explication "conventionnelle” (pour
les fermions lourds) de l'origine des termes en T2 de Ia résistivité
est assez peu satisfaisante pour UBe13, tout comme l'est celle
fournie par la théorie des antiferromagnétiques itinérants.

Mais il existe en fait une autre classe de phénomeénes de
diffusion pouvant donner lieu a4 un terme en T2 : les processus
"classiques" pour les liquides de Fermi, de diffusion de deux
quasiparticules par leur interaction (éventuellement médiée par
une fluctuation de -spin, mais virtuelle celle-1a l}. Cette explication
"classique” semblant fournir une possibilité intéressante, nous
allons faire une mise au point rapide sur les termes en T2 dans les
metaux usuels, entidrement basée sur l'article de revue de M. Kaveh
et N. Wiser, référence [17].

a) Qrigine du terme en T2

Tout d'abord, la dépendance en T2 vient du fait que le temps
de vie des quasiparticules {(te) proches du niveau de Fermi varie
comme le carré de I'énergie : c'est un résultat célébre de ia théorie
des liquides de Fermi, li¢ & la restriction du nombre des états
finaux possibles pour un processus de diffusion d'une guasiparticule
d'énergie e par un électron de la mer de Fermi (par suite de Ila
densité d'états finie au niveau de Fermi et du principe de Pauli ).
Comme ce sont les électrons "thermiques" qui conduisent le
courant, le temps de vie des porteurs varie en T2. Il ne faudrait
cependant pas confondre ce temps de vie avec le temps de
relaxation du courant: Ila regle de conservation de la
quasiimpulsion peut rendre ces processus de diffusion incapables
de faire relaxer le courant. Ainsi, le temps de relaxation de
transport s'écrit sous la forme
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Tl =1l A

ou A est un “facteur d'efficacité” (analogue du facteur (1-cos 0)
pour les diffusions électrons-phonons a basse température).

b) Métaux simples

De fagon générale, les termes en T2 dans les métaux alcalins
et les métaux nobles sont trés petits, et il a fallu des techniques
expérimentales trés fines pour les mettre en évidence et les
distinguer des contributions de la résistivité résiduelle et des
phonons. Pour les métaux alcalins, avec une surface de Fermi trés
isotrope et une fréquence des processus Umklapp d'un facteur 10 &
100 inférieure a celle des processus normaux (responsables de
te1), A est trés faible. Pour les métaux nobles, la surface de Fermi
est proche de la frontiére de la zone de Brillouin et les processus

Umklapp sont presque aussi importants que les processus
normaux . A ~ 1.

c) Influence des impuretés

Pour les métaux alcalins, le fait que les processus Umklapp
soient peu nombreux alors que les processus normaux beaucoup plus
importants sont inefficaces a une conséquence intéressante : le
terme en T2 dépend de la résistivité résiduelle de I'échantillon, car
les diffusions "normales” peuvent avoir une influence en presence
d'autres mécanismes de relaxation [18] : I'effet des processus
normaux est en quelque sorte de rendre plus isotrope la distribution
d'impulsions. Ainsi, ils augmentent considérablement |'effet des
coilisions anisotropes (style dislocations) mais sont inefficaces
pour les processus isotropes (style impuretés). Ceci se traduit par
un coefficient d'efficacité A qui dépend en fait d'une moyenne sur
la surface de Fermi (< >):
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ou tx est le temps de collision des processus autres que
normaux. Dans des modélisations simpies de ts, on en arrive alors a
une dépendance du terme en T2 en 1/(1+pimp/pdis)2, ol pimp est la
contribution a la résistivité des processus isotropes seuls, et pgis
celle des processus anisotropes. [l faut donc bien noter que si dans
de telles conditions, on a bien un terme en T2 pouvant varier d'un
echantillon a l'autre, le lien avec la résistivité résiduelle n'est pas
direct : c'est le rapport pimp/pdis Qui compte, et non-la somme : po.

d) Mé racon r

Enfin, signalons pour en finir avec les métaux simples, le cas
de Faluminium ol le terme d'interaction entre électrons subit un
fort renforcement & basse température (devant la température de
Debye): on sait en effet qu'il devient supraconducteur suite a
l'interaction électrons-électrons par échange de phonons virtuels.
Nous en reparlerons pour UBeq3 !

e) Mé ransiti

S'l a fallu beaucoup d'efforts pour trouver les termes en T2
dans la résistivité des métaux simples, ils ont été par contre trés
faciles a observer dans les métaux de transition: a 42K, ils
constituent méme la contribution dominante a Ia résistivité.
L'explication traditionnelle (Mott-Baber [19,20]) en est que ces
métaux représentent un exemple extrédme de surface de Fermi
anisotrope, avec des bandes de type s et d'autres de type d. Au
niveau de Fermi, la vitesse des électrons "s" est beaucoup plus
grande que celle des électrons "d", et une collision entrs deux
électrons de types et d, si elle conserve I'impulsion globale, ne
conserve pas la projection de la vitesse sur le courant, la quantité
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qui compte pour voir s'il est ou non dégradé : méme sans processus
Umklapp, le facteur d'efficacité A est trés grand.

Si on y ajoute que la grande densité d'état des bandes d
fournit un temps de vie court pour ce type de collisions, on peut
comprendre l'importance du terme en T2. I| semble en fait que ces
arguments rendent mal compte (de fagon plus quantitative) de
'ordre de grandeur des termes en T2, et que la solution réside dans
un calcul du temps de vie allant au-deld de I'approximation de Born,
'énergie d'interaction n'étant pas négligeable devant la largeur des
pandes d (cf. [21]).

f) Metaux compensés

Reste un dernier cas intéressant a examiner: celui des
métaux compensés. Sous l'action d'un champ électrique, les
électrons et les trous se déplacent en sens inverse et les collisions
électrons-trous tendent & annuler leur vitesse relative. C'est donc
un meécanisme irés efficace pour faire relaxer le courant. En fait
Kukkonen et Maldague [22] ont développé une approche simple du
probleme pour le cas général des semi-métaux. S'il y a exactement
compensation (nombre d'électrons égal au nombre de trous), la
résistivité s'écrit alors sous la forme :

PeilT) = —— 1
ne (me +m )

ou n est le nombre d'électrons (égal au nombre de trous), meg et my
les masses des électrons et des trous, et t15¢(T) le temps de vie
des porteurs a la température T, compte tenu des collisions
electrons-trous : c'est le probléme & deux corps de la mécanique
ciassique, ol on remplace m dans la formule habituelle :
c = ne2t/m, par la masse de la particule effective :
H=mima/mi+mz, et t par tey qui caractérise exactement la
relaxation de la particule effective dans le référentiel du centre
d'inertie.
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g) Comparaison ay cas d'UBeqs

Nous en avons fini avec cette mise au paint sur les métaux

classiques, et pour revenir 3 UBe13, on peut résumer la situation en
disant que :

- C'est un métal compensé (les calculs de bande semblent bien
confirmer le caractére "trou" ou "électron” des différentes
excitations) ;

- c'est un fermion lourd, donc avec sdrement une grande densité
d'état au niveau de Fermi renforgant le taux de relaxation LA

par rapport aux meétaux classiques ; '

- enfin, il devient supraconducteur vers 950 mK , comme pour
I'Aluminium, il y a donc de bonnes raisons de croire que les
interactions entre quasiparticules sont trés importantes. Si on
suppose de plus que ces interactions résultent d'échanges de
fluctuations de spins, il y a |4 aussi une justification possible
pour une décroissance sous champ de A(H).

Tout est donc réuni pour qu'il y ait de fortes interactions
entre quasiparticules et qu'elles soient trés efficaces pour faire
relaxer le courant. L'avantage de cette “justification" du terme en
T2 est que la limite de validité de la loi est fixée essentiellement
par I'energie de Fermi des quasiparticules: ce n'est qu'en dessous
de T#/10 qu'on peut commencer & voir les effets liés aux principe
de Pauli sur la distribution de Fermi-Dirac, donc un terme en YT
dans la chaleur spécifique, une susceptibilité de Pauli indépendante
de la température, et pour lors, un terme en T2 dans la résistivita,
Pour UBeq3 dans le régime basse temperature, c'est Tk qui joue ce
réle de température de Fermi, et avec Tk =10 K, la limitation a
900 mK est tout a fait acceptable. Le fait qu'elle soit indépendante
du champ se corréle aussi trés bien avec linvariance de Tk sous
champ. L'explication la plus satisfaisante de !la magnetorésistance
se fait donc dans le cadre le plus ‘classique” des liquides de Fermi.
Reste a savoir si d'autres tests peuvent étre faits : nous verrons
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au prochain chapitre qu'on peut établir un lien simple entre A(H) et
Hc2, en supposant que ce sont les mémes interactions entre
quasiparticules qui interviennent pour A(H) et pour la
supraconductivite.
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VI - RESISTIVITE RESIDUELLE
—_— e ey et

Avant de passer au chapitre suivant, quelques mots sur la
résistivité résiduelle : tout d'abord, elle est trés grande, de l'ordre
de 10 uQcm en fort champ. Ensuite, nous avons dit que, de fagon
génerale, la résistivité résiduelle des fermions lourds semble trés
sensible a leur etat magnétique : 4 bas champ, la résiduelle a
souvent une magnétorésistance positive, peut-&tre lide 2
l'augmentation du désordre suite a I'affaiblissement des
corrélations (ou de ['ordre) magnétiques. '

Dans UBe13, il mangue malheureusement le comportement
bas champs. Néanmoins, pour H24 T, la magnétorésistance de la
résiduelle est négative. C'est aussi le cas de CeAlz dans le régime
paramagnetique, une fois l'antiferromagnétisme détruit. || est
tentant d'y voir 1a une propriété spécifique des "réseaux Kondo" en
phase paramagnétique, comme le suggére une idée trés simple,
mais encore sans justification theorique précise ([23],[24]) : elle
consiste & remarquer que l'effet Kondo développé au-dessus de la
température de cohérence devrait conduire les atomes d'Uranium ou
de Cérium (si le fondamental est un doublet de Kramers ) a
présenter un déphasage n/2 pour les électrons de canduction. Et ce
n'est que la périodicité de I'arrangement des ions qui annule (avec
la cohérence), leur effet diffusif. Si maintenant, on place une
impureté normale dans ce réseau d'ions, elle représente un défaut
quant a leur arrangement périodique, et est donc caractérisée par
un "déphasage relatif’ qui vaut n/2. Ainsi, I'application d'un champ
magnétique ne peut que diminuer ce déphasage relatif (I'écarter de
n/2), fournissant ainsi une magnétorésistance négative. Et on peut
espérer qu'en champ "suffisamment fort", la résistivité représente
bien le déphasage "vrai" des impuretés.

Nous espérions d'ailleurs pouvoir tester cette idée lors des
mesures de magnétorésistance a haute température : en regardant
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par exemple, si les lois d'échelle ou les comparaisons aux résuitats
theorigues n'étaient pas meilleures en considérant une quantité :
(P(H)-pol/[p(0)-po], ol po représenterait la résistivité résiduelle
vraie. Mais méme avec 30 uQcm, il n'a pas été possible de voir une
influence de po autre que dans une légére modification de la valeyr
des champs effectifs : il faudrait au moins disposer de 40 T, pour
que p(H) se rapproche suffisamment de po et qu'on puisse espérer
extraire une résistivité résiduelle des mesures a haute
température ! Nous avons néanmoins voulu présenter cette idée,
car les mesures de chaleur spécifique a4 basse température en
champ nul semblent confirmer la possibilité que les impuretés
soient en déphasage unitaire. Voir le chapitre suivant !

Pour conclure ces mesures, il est amusant de constater que
la résistivité résiduelle dans UBei3 est peut-étre une propriété
beaucoup plus intrinséque, caractéristique du "réseau Kondo", que le
terme en T2 lié aux interactions entre quasiparticules, et qui
semble dans ce composé avoir une origine tout & fait banale,
commune a tous les liquides de Fermi!
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CHAPITRE I
PHASE SUPRACONDUCTRICE

L |
|——~————--—_...__,______
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| - INTRODUCTION

La decouverte du premier fermion lourd supraconducteur :
CeCu2Sip remonte & 1979 (Steglich et al. [1]) et fut accueillie avec
beaucoup de scepticisme. Depuis lors, deux autres composés a
fermions lourds supraconducteurs ont été trouvés : UBe{3 par Ott
et al. ((2]) en 1983, et UPts par Stewart et al. (I3]) en 1984. Et
malgré les basses températures critiques de ces composés (toutes
inférieures & 1K) leur étude a suscité un grand intérét, tant du
coté des expérimentateurs que des théoriciens: les premidres
mesures effectuées en phase supraconductrice ont indiqué que la
dépendance en température de la chaleur spécifique, de Ia
conductivité thermique... étaient plus proches de lois de puissance
que d'exponentielles, d'ol l'espoir d'avoir en phase solide 'exemple
d'une supraconductivité anisotrope, analogue a la superfluidité de
'SHe. Ceci parait d'autant plus raisonnable que le caractére trés
localise des quasiparticules formant les paires de Cooper dait
renforcer les termes de répulsion coulombienne favorisant un
appariement de type p ou d plutdt que s. De plus, I'importance du
magnétisme dans la phase normale de ces composés (responsable du
scepticisme initial !) laissait entrevoir la possibilité
d'interactions électrons-électrons médiées non plus par les
phonons mais par des fluctuations de spin, ce qui favoriserait aussi
une supraconductivité anisotrope. En fait, bientdt 10 ans aprés la
découverte de la supraconductivité de CeCunSir et malgré tous les
efforts entrepris, le probléme n'est toujours pas entiérement
résolu. Les difficultés ne manguent pas: basses températures,
problemes liés aux impuretés, complexité de la phase normale....
Nous aurons l'occasion d'y revenir en détail.

Un certain consensus s'est cependant dégagé pour reconnaitre
dans UBe13 un supraconducteur axial (i.e. dont le gap s'annule en des
points de la surface de Fermi), et dans UPt3 un supraconducteur
polaire (i.e. dont le gap s'annule en des lignes sur la surface de
Fermi) ; dans CeCupSiz la situation reste encore trés trouble.
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Quant a la symétrie des paires de Cooper, il n'y a pas
vraiment de résultats expérimentaux, mais les calculs théorigues
basés sur la tendance a l'antiferromagnétisme des fermions lourds
semblent exclure une parité impaire (de type p), et favoriser une
supraconductivité de typed (voires anisotrope).

MONTAGE DE CHALEUR SPECIFIQUE

fuite thermique (fil d'Or.Fer ) point froid

vis nylon (isolant la plaquette
de Si du point froid )

chauffage ( jauge de
contrainte en Pt.W )

thermometre
( Si-Ph)
echantillon d'U.BeB/ > plaquettes silicium
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[l - MESURES DE CHALEUR SPECIFIQUE EN CHAMP NUL

a) [ntr fon

Les mesures de chaleur spécifique semblent tout a fait
indiquées pour étudier le probléme de I'anisotropie de la
supraconductivité, : la chaleur spécifique est en effet directement
sensible au spectre des excitations du systdme, sans les
complications liées aux interactions entre particules rencontrées
avec les mesures de transport. En particulier, si le gap qui apparait
dans le spectre des excitations de la phase supraconductrice
s'annule en des points ou des lignes de la surface de Fermi, ce sont
les excitations de vecteur d'onde correspondant & ces singularités
qui sont responsables de la plus grande partie de la chaleur
specifique. On s'attend ainsi & ce que, si le gap s'annuie en des
points de 1a surface de Fermi, la chaleur spécifique décroisse
comme T3, alors que si le gap s'annule en des lignes de la surface
de Fermi, elle décroisse comme T2 [4]. Pour tester ces lois de
puissance, valables loin de T, il faut pouvoir descendre bas en
température afin d'obtenir de grands rapports To/T.

Malheureusement, des termes non intrinséques, variant
linéairement avec la température, apparaissent généralement en
dessous de 100 mK, et ils dominent alors complétement le
comportement de la chaleur spécifique (cf. [5,6,7]). Ces termes ont
éte attribués a un effet des impuretés car leur importance diminue
lorsque la pureté des échantillons augmente [17]. De plus, on a aussi
trouvé que la conductivité thermique variait linéairement avec T &
basse température, le coefficient «/T diminuant lui aussi lorsque
la pureté de I'échantillon était améliorée. Or les mesures de
conductivité thermique réalisées sur ce nouvel échantillon n'ont
montré aucun terme linéaire en température jusqu'a 30 mK. Ayant
ainsi I'espoir qu'il en soit de méme pour la chaleur spécifique, nous
avons voulu en reprendre la mesure, en essayant de descendre le
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Fig. 26 - Chaleur spécifique d'UBe;3 en champ nul. En trait plein : extrapolation a
partir de la courbe 4 8 T (fig. 37) de la chaleur spécifique de la phase normale, réalisée de
fagon 2 satisfaire le bilan entropique.
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plus bas possible en température. Nous avons donc fait appel a
A. Ravex, et les mesures ont été réalisées avec le thermomeétre, la

technique, le matériel et les conseils de J.C. Lasjaunias et
A. Ravex |

b) Mesures

Le montage est décrit sur la figure 25. |l s'agit d'une mesure
dynamique : on envoie un pulse de chaleur dans l'échantilion de
durée et d'intensité connues, et on mesure la relaxation de la
temperature de I'échantillon, qui est faiblement coupié a la source
froide. A basse température, la plaquette de silicium (sur laquelle
est montée I'échantillon) et les vis nylon qui la relient au support
en cuivre sont trés isolantes. Nous avons donc rajouté une fuite
thermique, constituée d'un fil d'or-fer (dont la résistivité avait été
mesurée & basse température ce qui nous a permis d'en estimer la
conductivité thermique) soudé au cadmium-bismuth (une soudure
réputée non supraconductrice, au moins au-dessus de 300 mK) sur
une petite languette de clinquant de cuivre, collée a I'araldite sur
le silicium. De lautre coté, le fil était soudé sur le support en
cuivre. On a ainsi court-circuité les vis nylon, et nous avons pu
descendre et faire des mesures a 38 mK.

Les résultats sont présentés sur la figure 26. Bien que
'échantillon mesuré soit assez petit (40 mg) il n'a pas été
nécessaire de faire des corrections dues aux addenda : sur toute la
gamme de temperatures étudiée la chaleur spécifique de Ia
plaquette de silicium et du thermométre reste trés inférieure a
1% de celle de I'échantillon (c'est un fermion lourd !). Quant aux
phonons, ils sont déja négligeables a ces températures dans les
métaux usuels qui ont une chaleur spécifique électronique prés de
103 fois plus faible que celle qui est mesurée ici 4 1 K.
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¢) Saut de chaleur spécifique a Te

Notons tout d'abord que le saut de chaleur specifique a la
transition supraconductrice est de 2,5 fois la chaleur spécifique
avant la transition : ceux sont bien les “fermions lourds" qui
deviennent supraconducteurs, et non une bande annexe d'électrons
légers, qui n'aurait donné qu'un saut de chaleur spécifique de l'ordre
de 1 mJd/K.mol. De plus, bien que la transition soit relativement
large (100 mK entre le début & 950 mK et le maximum a 850 mK),
elle est trés bien définie par rapport aux transitions des
échantillons précédents : la comparaison avec les résultats de
Phillips et al. ([8] - figure 27) montre qu'effectivement un progres
a éte fait sur la qualité de cet échantilion. Cela confirme ce qui
avait été dit & partir des mesures de la résistivité résiduelle en
fort champ.

Mais la figure 26 montre aussi deux difficultés qui vont
intervenir pour l'interprétation des mesures : tout d'abord, le saut
de chaleur spécifique est beaucoup plus grand que ce qui est prédit
par la théorie B.C.S. (AC/C =1,43), ou par les théories de
supraconductivité anisotrope (AC/C = 1,2 pour un supraconducteur
axial, AC/C =0,79 pour un supraconducteur polaire (cf. par
exemple [9]). Un tel renforcement du saut de chaleur spécifique est
en général interprété comme signe d'un ‘couplage fort": c'est le
cas lorsque kpT¢ n'est plus tréds petit devant I'énergie
caractéristique des bosons responsables de linteraction attractive
entre électrons (kgbp, ol 8p est la température de Debye pour la
théorie classique de la supraconductivité, kBTsf, oU Tgs est une
température caractéristique des fluctuations de spin pour la
superfluidité de ['8He...). Comme pour UBeqy3, la température de
Debye vaut 650 K, le fait que I'on soit en régime de couplage fort
peut étre considéré comme une bonne indication que ce ne sont pas
les phonons qui sont responsables de la supraconductivité de ce
composé. |l ne faut néanmoins pas oublier gqu'on est aussi dans un

cas ou la "largeur de bande" (de l'ordre de keTk) est encore
comparable & Tg (Tk/T¢ ~ 10). C'est aussi un facteur qui peut
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renforcer le saut de chaleur spécifique, indépendamment de Ia
question du couplage entre électrons.

d) Bilan entropi

La deuxieme difficulté est, elle, directement liée & la phase
normale de ce composé. Il apparait clairement que |'entropie de la
phase normale a Tg¢ :

Te

C

S = LPdr
T

n‘est pas celle d'un-liquide de fermi "simple" (cf. [12], [10] chap. Il
ol la chaleur spécifique varie linéairement avec la température et
qui serait elle :

Il manquerait alors de I'entropie, autrement dit (Cp/T)
devrait croitre pour T inférieure a T si UBeqs restait normal. C'est
d'ailleurs confirmé ‘par les mesures de chaleur speécifique sous
champ magnetique (cf. figure 37). Nous en parlerons en détail plus
loin, mais d'ores et déja, on peut dire qu'on a vérifié que jusqu'a
H=28T, la chaleur spécifique ne varie pas sous champ au-dessus
de T¢. De plus, les mesures d'aimantation citées précédemment ont
montré que M ne variait pas avec T, donc que !'entropie ne variait
pas sous champ (& 1K). On peut donc considérer que les mesures
sous champ magnétique nous permettent de “suivre" la phase
normale a plus basse température. Ainsi, nous avons tracé sur la
figure 26 la chaleur spécifique hypothétique de la phase normale,
identique & celle mesurée dans 8 T au-dessus de 390 mK, et qui a
été ensuite extrapolée (par un polynéme du 3&me degré en T) de
fagon & "conserver l'entropie" en dessous de 390 mK. On peut ainsi
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voir que la correction a un C/T constant est énorme, puisqu'il
faudrait pratiquement (C/T)(0) = 2 x (C/THT¢).

e) Loi en T3

Que dire alors de la décroissance de'Cp en T3 en phase
supraconductrice ? Nous avons tracé (figure 28) Cp/T2 en fonction
de T. On peut ainsi constater qu'entre 150 mK et 500 mK, une loi
en T3 est sirement la meilleure interpolation possible. Mais l'aliure

de la courbe n'est guére convainquante et ne peut faire écarter

I'hypothése que la lente décroissance de Cp avec T refléterait
seulement la remontée du coefficient (Cp/T) de la phase normale.
Par contre, on peut noter qu'il est impossible d'extrapoler & partir
des points a température supérieure & 150 mK un terme C/T
constant a basse température. Cela rend peu plausible une
explication des termes résiduels en C/T (observés précédemment &

basse température) par la présence de phases parasites non
supraconductrices.
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Fig. 28 - Chaleur spécifique d'UBe13 : test de la loi Cp o< T3, "valable" en-dessous de
500 mK.
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f) Basses températures
Mais qu'en est-il justement du comportement basse

température de cet échantilion ? Nous avons reporté figure 29 un
agrandissement de la courbe en dessous de 200 mK:
I'extrapolation de Cp/T & 0 K donne toujours une valeur finie, mais
le fait nouveau est qu'on passe d'abord par un minimum vers 90 mK,
avant de "saturer" & une valeur de 72 mJ/K2.mol en dessous de
60 mK. Jusqu'a présent, le comportement de C/T & basse
temperature a toujours été trouvé strictement croissant sur les
autres échantilions. Nous avons pu vérifier plusieurs fois la
présence de ce minimum, et nous aurions aimé descendre en
dessous de 38 mK pour voir si effectivement, Cp/T restait
constant. Mais les problémes liés notamment aux impédances
thermiques de contact & basse température nous ont jusqu'a présent
empéchés d'améliorer la fuite thermique sans fausser la mesure de
température.

.25 - , T r
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O ] 1 1 |
0 50 100 150 200 250
T (mK)

Fig. 29 - Chaleur spécifique d'UBej3 de 38 mK A 250 mK, en phase
supraconductrice : C/T passe par un minimum & 90 mK avant de saturer en dessous de 60
mK a 72 mJ/K2 mol.
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Fig. 30 - Conductivité thermique d'UBe;3 a basse température, K suit grossidrement
une loi en T3, sans terme résiduel en oT.
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Fig. 31 - Mesure de conductivité thermique d'UBe13 sur un échantillon (1) montrant
un terme résiduel en o'T (D. Jaccard et al. {7]) et sur notre nouvel échantillon (2).
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il - CONDUCTIVITE_THERMIQUE

a) Phonons ..,

Avant de discuter ce comportement de la chaleur spécifique,
regardons aussi les mesures de conductivité thermique dans la
partie basse température (figure 30). Comme annoncé, aucune
extrapolation d'un terme constant en /T ne peut &tre faite
jusqu'aux plus basses températures atteintes (30 mK), et x suit
grossiérement un comportement en T3 en dessous de 300 mK. Mais
contrairement aux mesures de chaleur spécifique, il faut nous
préoccuper de la contribution des phonons: avec le terme en T3
trouvé dans les mesures entre 1,5K et 4,2 K, on peut estimer qu'a
Te, la part des phonons doit représenter environ 40 % de la
conductivité thermique totale. Néanmoins, cette contribution
devrait diminuer a trés basse température, ol le libre parcours
moyen ne sera plus seulement limité par les électrons, mais aussi
par la taille des cristallites. Des vues au microscope aprds
décapage de la surface par bombardement ionique permettent
d'estimer que la taille de ces cristallites ne doit pas excéder
10 um. Or, si le terme en T3 de la conductivité thermique qui
apparait en dessous de 300 mK était attribué entidrement aux
phonons, avec x = 1/3 Cpvgl on trouverait un libre parcours moyen
de 100 um. On peut donc en conclure qu'a basse température, la
contribution des phonons a x ne doit pas dépasser 10 %. C'est
d'ailleurs consistant avec le fait que des termes (électroniques !)
constants en x/T avaient été observés a basse température sur les
autres echantillons : si tout le terme en T3 devait étre attribué aux
phonons, ces termes auraient été complétement "noyés" dans la
contribution des phonons (cf. la comparaison de différentes
mesures de conductivité thermique, figure 31).
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b) Interprétation

Ceci dit, il paraft trés difficile de tirer une information plus
détaillée de la conductivité thermique en phase supraconductrice :
tout d'abord, parce qu'on ne sait pas extraire correctement la
contribution des phonons, entre les basses températures ol elle est
inférieure & 10 %, et T¢, ou elle est sGrement de l'ordre de 40 % :
il est méme possible qu'elle passe a plus de 40 % entre ces deux
limites, puisqu'aprés la transition supraconductrice, il y a moins
d'electrons capables de limiter le libre parcours moyen des
phonons { Ensuite, parce qu'a Tg, les électrons ne sont toujours pas
dans un régime simple : la résistivité électrique n'est pas dominée
par la resistivite résiduelle, le nombre de Lorentz est en train de
chuter, et les mesures sous champ magnétique montrent que /T ne
reste pas constant: on retrouve toujours les probléemes liés & Ja
phase normale, avec pour la conductivité thermique :

- la question de la chaleur spécifique (C/T n'est pas
constant)

- la question des interactions entre quasiparticules (qui
dominent la résistivité électrique a Te).

Pour ce dernier point, on peut raisonnablement estimer qu'a
basse température les interactions ne doivent plus jouer un réle
trés important dans la détermination du libre parcours moyen : |l
rest¢ peu de quasiparticules excitées | Par contre, la premiere
question rend l'interprétation des mesures basses températures
toujours aussi délicate. Il est simplement satisfaisant (mais guére
concluant !) de constater que la chaleur spécifique et la
conductivité thermique varient comme T3 ainsi qu'il est prédit pour
un supraconducteur ‘axial.

84



[V_- IMPURETES...

a) Intr i

Aprés ces vues pessimistes, on peut noter un point
paradoxalement positif! C'est I'extréme sensibilité de toutes les
propriétés supraconductrices (T, largeur de la transition en
chaleur spécifigue, termes résiduels en C/T, -second champ
critique,...) a la pureté des échantillons. Or il est bien connu que les
supraconducteurs classiques sont trés peu sensibles aux impuretés,
a moins qu'elles soient magnétiques. Bien qu'aucune analyse
systématique des impuretés présentes dans ces composés n'ait été
faite, il n'y a a pas lieu de supposer qu'elles soient majoritairement
d'origine magnétique. Cette grande sensibilité a des impuretés
normales est un excellent argument en faveur d'une
supraconductivité anisotrope, qui devrait effectivement &tre
également sensible a tous les types d'impuretés.

Il'y a également un deuxiéme point positif, relatif & la phase
normale qui cette fois pourrait simplifier les choses (!): c'est,
comme on l|'a mentionné lors de la discussion sur la résistivité
résiduelle, que ces impuretés (ou ces défauts...) sont peut-étre
caractérisées par un déphasage proche de =n/2 (UBeqs étant un
exemple de "réseau Kondo"). Nous allons voir que cette hypothése
permettrait en effet de comprendre le lien existant entre la chaleur
spécifique et la conductivité thermique aux plus basses
températures.

b) Théori rl racon r
Rappelons tout d'abord que pour les supraconducteurs classiques,

Abrikosov et Gorkov ont montré (cf. [10]}) que lintroduction
d'impuretés magnétiques avait pour conséquence
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Fig. 32 - Courbes de densité d'états montrant T'apparition d'états liés dans le gap de

B.C.S. en présence d'impuretés magnétiques, caractérisées par:

T =¢/(2nNoA), ol ¢ est la concentration des impuretés, et Yo, pour la position du niveau
lié : yo ~ 1 pour T¢ >> Tk ou T << Tk (T : température Kondo de I'impureté). yo~0
pour T¢ ~ Tk ; v = g/A.

A est ici le parametre d'ordre (A = V < ¥, ¥, >) qui ne correspond au gap du spectre
d'excitations que pour ¢ = 0 (extrait de [13], J. Zittartz et al.).

d'aboutir @ un régime ol le gap A des excitations a disparu : on a
alors une densité d'états finie & T =0, et on retrouve donc 3 basse
température les caractéristiques de la phase normale : chaleur
spécifique en y'T, conductivité thermique en kT [11]... Cette étude a
ensuite été reprise notamment par E. Miller-Hartmann et
J. Zittartz (cf. [12,13]) qui ont montré qu'avant d'aboutir & cette

phase "gapless", I'introduction d'impuretés magnétiques a faible
~ concentration donnait lieu a des états liés dans le gap. Ces états
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sont elargis en bande par suite de la concentration finie des
impuretés, et leur position dans le gap peut varier suivant le

rapport Tk/Tg, ou Tk est la température de Kondo des impuretés (cf.
fig. 32).

C) raconducteurs anisotr

Ces calculs délicats (les impuretés ayant de gros effets,il
faut aller au-deld de ['approximation de Born, tenir compte des
"diffusions” multiples) ont été repris par de nombreux auteurs pour
les supraconducteurs anisotropes (cf. [14], [9], [15], [16]), ol ils
bénéficient tout de méme d'une simplification par rapport au cas
B.C.S.: les impuretés étant normales, leur description est beaucoup
plus facile et se fajt généralement & I'aide d'un simple déphasage.
On a alors des résultats analogues a ceux de [13], mais au lieu
d'avoir des états liés, on a simplement des résonances
"superposées” a la densité d'états des excitations du
supraconducteur pur. La hauteur et la largeur de ces résonances
dependent de la concentration des impuretés (c'est un probléme de
diffusions multiples ), et d'un paramétre de "pair-breaking”, qui
caracterise, dans une image simple, le temps au bout duguel les
collisions sur les impuretés ont complétement déphasé les
fonctions d'ondes des deux électrons d'une paire de Cooper (a
comparer au temps d'évolution du systéeme seul: R/A): c'est une
mesure de I'effet destructeur des impuretés sur la
supraconductivite. Il y a enfin un troisiéme paramétre qui entre en
ligne de compte, et c'est le déphasage de l'impureté en phase
normale : or, pour un supraconducteur axial, si le déphasage de
Fimpurete vaut =n/2, la résonance apparait quelque soit le taux
d'impuretés, et elle est centrée a énergie nulle. Si le déphasage
s'ecarte de n/2, la résonance se déplace a énergie finie, et peut
méme disparaitre, I'effet des impuretés étant trop affaibli (cf. [9]
et figure 33).

Ainsi, dans le cas ou les impuretés ont un déphasage proche
de w/2, on a toujours une densité d'états finie a T=0. Mais le
régime alors atteint est différent du régime "gapless" de Abrikosov
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Fig, 33 - Densité d'états (a), chaleur spécifique (b), et conductivité thermique (c), pour
un supraconducteur polaire ou axial, pour différentes valeurs du déphasage des impuretés
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la valeur du taux de "pair-breaking" qui est prise ici : v = 0.01). Extrait de [9],
P. Hirschfeld et al.

Gorkov : on ne retrouve pas les propriétés de la phase normale
(méme si C/T est fini), la conductivité thermique par exemple
chutant en T3 avec la température (au lieu d'étre linéaire en T :
ceci vient de ce que l'effet du déphasage n/2 est trés fort sur le
libre parcours moyen, qui varie comme le carré de I'énergie,
compensant la présence d'une densité d'états finie. On trouve alors
finalement que la conductivité thermique doit chuter comme T3.

T/T.



d) Comparaison avec UBeqs

Les calculs faits dans [9] avec des valeurs raisonnables du
taux dimpuretés (100 ppm) et du paramétre de pair-breaking, en
déphasage unitaire, correspondent trés bien, en ordre de grandeur, a
la structure mesurée a basse température dans la chaleur
spécifique de notre échantillon (figure 34). Méme si cet accord est
quelque peu fortuit (cf. le couplage fort, C/T de la phase normale,
valeur des paramétres...), il montre que quantitativement les effets
envisagés peuvent exister. De plus, les calculs invoqués expliquent
bien pourquoi nous avons mesuré une chaleur spécifique avec un C/T
fini, alors qu'aucun terme linéaire en température n'a été vu en
conductivité thermique. '
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Fig. 34 . Comparaison des résultats de nos mesures et des prédictions théoriques de
Hirschfeld et al., ([9]) et fig. 33b, 29), pour un supraconducteur axial, avec une

concentration d'impuretés de 100 ppm, un taux de pair breaking vy = 0.01, et pour un
déphasage ®/2, ou inférieur au déphasage critique (équivalent & § = Q).
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Que dire alors des mesures sur les précédents échantillons ?
Il faut tout d'abord rappeler que les calculs invoqués précédemment
ne sont valables qu'a faible taux d'impuretés par exemple, |'effet
des impuretés sur le saut de chaleur spécifique est minime. Or les
mesures montrent au contraire que les effets a T, sont importants
(cf. figure 27). Il n'y a pas de calculs disponibles pour les
supraconducteurs anisotropes & forts taux d'impuretés, mais on
peut s'inspirer des résultats obtenus pour la théorie B.C.S. {cf. [13]
et figure 32) et supposer que si le taux d'impuretés augmente, la
résonance va s'élargir et se fondre dans la densité d'états ol aucun

minimum n'apparaitra plus, et qu'on va finir par atteindre un régime’

style "Abrikosov-Gorkov", ol on retrouve les propriétés de la phase
normale avec, par exemple, un libre parcours moyen fini et donc une
conductivité thermique linéaire en température. Avec la différence
par rapport a B.C.S. que ce régime pourrait étre atteint a des taux
d'impuretés beaucoup plus faibles (il n'y a pas de gap a détruire), et
donc avant que le saut de chaleur spécifique ne soit trés fortement
réduit.

Pour conclure de fagon optimiste sur ces mesures a basse
température, nous pouvons dire que, si les dependances en
température observées ne sont peut-étre pas significatives pour
déterminer si la supraconductivité est axiale ou polaire (cf. le
comportement de la phase normale), I'effet des impuretés et
l'accord quantitatif avec les prévisions théoriques appuient trés
fortement I'hypothése d'une supraconductivité anisotrope, et
soutiennent aussi l'idée de Pethick et Pines {[23], chap. 1), que les
impuretés dans un réseau Kondo sont dans la limite unitaire.

Pour entamer maintenant I'étude des proprietés
supraconductrices sous champ magnétique, regardons le diagramme
de phase.
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V - DIAGRAMME DE PHASE (Figure 35)

Il a été établi au cours des différentes mesures de
magnétorésistance. Les largeurs de transition résistive sont assez
bien definies (AT/T ~ 2% en champ nul) et nous avons déterminé

He2 en prenant la valeur du champ & mi-hauteur de la transition.
a) racon lvité !

Suite a la grande résistivité d'UBet3 juste avant la
transition supraconductrice (p~ 150 uQem en champ nul), il a
souvent été considéré comme un supraconducteur dans la limite
sale. En fait, I'expérience semble contredire cette supposition, car
au fur et a mesure que la qualité des échantillons s'est améliorée,
le champ critique Hc2(0) n'a cessé d'augmenter, passant d'un peu
plus de 10T, a 12 ([17],[18],[19]), et avec ce dernier échantillon,
presque 14 T (les criteres de qualité qui permettent d'affirmer que
'échantillon qui nous intéresse est sGrement I'un des plus "propres”
jamais étudiés étant essentiellement la valeur de la résistivité
résiduelle en fort champ et la largeur de la transition
supraconductrice en champ nul en chaleur spécifique). Il n'est
cependant pas immédiat d'en conclure qu'UBei3 est dans la limite
propre : en effet, le taux d'impuretés présentes dans les
échantillons influence aussi la température critique en champ nul ;
elle est passée de 850 mK sur les premiers échantillons a 950 mK
sur ce dernier, ce qui doit se répercuter sur le diagramme de phase,
indépendamment de l'influence du libre parcours moyen sur la
longueur de cohérence de Ginzburg-Landau.

Néanmoins, un calcul d'ordre de grandeur confirme bien
qu'UBeq13 n'est slrement pas dans la limite sale : le libre parcours
moyen, si on exclut les calculs trop naifs évoqués au premier

chapitre peut étre estimé au moins supérieur a la centaine
d'Angstrom.
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Do
Or, He2 (T) = 2re2(T)

avec pres de T, dans la limite propre :

aC)
E(T) = 0,74

-7y

(le facteur 0,74 vient de résultats exacts de ia théorie B.C.S. peut-

étre inapplicables pour UBes3. Mais c'est sans grande importance
pour notre calcul d'ordre de grandeur ).

®o est le quantum de flux, qui vaut h/2e.

14

HC2 (T)

O .2 .4 6 .8 1
T (K)
Fig. 35 - (a) Second champ critique d'UBey3, avec une forte courbure en bas champ,
une rupture de pente 4 6 T, et pas de tangente horizontale 2 Heo(0) 1. :



La pente initiale est difficile & déterminer a partir de la
courbe, mais avec les points les plus proches de Tg, on peut
I'estimer au moins & :

dH

o
= 37,5 T/K ,
dT T
c

et on trouve une longueur de cohérence &, de 40 A. Cette valeur
trés petite n'est cependant pas surprenante dans un composé ou les
paires de Cooper sont formées de quasiparticules trés localisées.
Toujours en appliqguant les formules de la théorie B.C.S., on peut
écrire .

Tve .
€o = 0,18 keTo (en couplage faible)

ce qui donnerait une vitesse de Fermi de l'ordre de 2500 m/s. C'est
trés faible par rapport aux vitesses de Fermi des métaux usuels
(vi ~ 108 m/s) mais correspond parfaitement aux masses
effectives de plusieurs centaines de fois la masse des électrons
libres estimées a partir des mesures de chaleur spécifique et des
calculs de bande. On est donc beaucoup plus proche de la limite :
¢ » & que de la limite sale.

b) Champ critique thermodynamique

Pour discuter maintenant l'allure de ce diagramme de phase,
il est intéressant de se référer au champ critique thermodynamique
d'UBeq3, que nous avons calculé par intégration des courbes de
chaleur spécifique de la figure 26 :
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HC
F - F, = =
n S 2!'L0
2 T | T T
H(T) SAA
= | [S/(T)-S(T)1dT" = | dT | dT"| =-
2K, T T
Tc Tc 0

Le champ obtenu est reporté figure 35b, avec une pente a Tg
de 0,156 T/K et un champ & T=0 de Hc(0) = 0,084 T. C'est
beaucoup pour une T¢ de 1K, mais & rapprocher de la grande valeur
de la chaleur spécifique & T¢, donnant une grande "densité d'états" :
la théorie B.C.S. prédit: (1/2pg) [He(0)]2 = 1/2 N(0)A2. Notons
encore que si la courbe de chaleur spécifique ne suit pas celle
prédite par B.C.S., le champ critique thermodynamique suit, lui,
parfaitement bien la loi B.C.S.

2 | 1
E 08 -""“-....,___'” -
O
T .04} §
0 .
0 .25 1

Fig. 35 - (b) Champ critique thermodynamique d'UBey3, déduit de l'intégration des
courbes de chaleur spécifique de la figure 26.



c) Allure duy diagramme de phase

L'allure générale du diagramme de phase de la figure 35a est
trés inhabituelle : dans les supraconducteurs "classiques" ol Heo
est déterminé seulement par la limite orbitale (due a I'énergie de
formation des vortex), le second champ critique s'écrit :

H'ez (T) = V2 x1(T) He(T) (1)

ou x{ varie lentement entre:

A
- k, paramétre de Ginzburg-Landau (x = —oU A est la

g
longueur de pénétration de London) pour T =Tc et :
- 1,25k, dans la limite propre, a T = O.

Avec les pentes a T¢ de Hcz (37 T/K) et H; (0,156 T/K) on
déduit un ¥ de 170 pour UBeys.

L'expression (1) montre ainsi gu'on devrait avoir un régime
tres lineaire prés de T¢, et une tangente horizontale & Hca(0) (cf.
figure 35b). Le contraste avec la figure 35a est éloquent: UBeqs
n'‘est visiblement pas dans la limite orbitale: avec la valeur
x =170, on devrait obtenir d'aprés (1) Hco(0) =25T, & comparer
aux 13,9 T extrapolés sur la figure 35a.

d) Limite de Paulj

La cause la plus courante d'une réduction de Hez par rapport a
la limite orbitale est, dans le cas des forts champs critiques, la
limitation de Pauli: il doit y avoir transition & I'état normal
lorsque I'énergie de condensation de la phase supraconductrice est
inférieure a I'énergie paramagnétique de la phase normale. Soit, en
supposant une susceptibilité xn pour la phase normale (et une
susceptibilité ys pour la phase supraconductrice), un champ critique
Hp(T) tel que:
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HAT) = H(T) = 1 H.(T)

—H ;
2H, Holx, %)

1.2
5 HM 1) =

En prenant xs =0 et poxn = 2,32 10-3 (cf. [21]), on trouve :
Hp(0) = 1,74 T.

On est donc bien dans un cas ol cette limite doit intervenir.
Néanmoins, le second champ critique est en général supérieur a
Hp(0) (si H'¢2(0) > MHp(0) 1), & cause de l'effet spin-orbite qui peut
intervenir de deux fagons : ‘

- soit parce que les impuretés qui sont dans le supraconducteur
présentent un couplage spin-orbite qui force les paires de Cooper
a ne plus étre dans un état singulet : ainsi, Xs n'est plus nulle, et
Hp doit augmenter. Un tel effet intervient dans la limite sale,
lorsque ¢ « £, et est & exclure pour UBeq3 : l'amélioration de |a
pureté des échantilions devrait réduire encore He2, ce qui n'est
pas du tout observé ;

- lautre possibilité est bien sir qu'il y ait un fort couplage spin-
orbite pour les électrons du systeme pur, auquel cas
'appariement des électrons aura peu d'influence sur la
susceptibilité du systéme, quelque soit la symétrie (s,p,d...) de
I'état orbital (cf. [22]). :

C'est cette deuxiéme hypothése qui est généralement retenue
pour UBe13. Mais de toute facon, cette limite de Pauli, méme
partiellement levée par I'effet spin orbite ne permet pas
d'expliquer les courbures qui interviennent vers 2T et 8 T.

e) Phases de Chevrel

Les autres composés connus pour présenter des courbures
inhabituelles dans leur diagramme de phase sont les phases de
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Chevrel, avec les ErMogSg et EuxSn1.xMogSg (cf. [23]). Les effets
qui interviennent sont que, en bas champ, la forte polarisation des
ions magnétiques d'Er ou d'Eu crée un champ interne intense, qui
réduit fortement Hgo par rapport aux limites orbitales ou de Pauli
(avec couplage spin-orbite ). Si néanmoins le champ critique reste
assez grand pour gu'on puisse atteindre des valeurs de Heo de l'ordre
du champ interne et que le couplage entre les ions magnétiques et
les électrons de conduction est antiferromagnétique (ils voient
alors un champ interne de signe contraire au champ appliqué), le
champ appliqué peut compenser le champ interne, d'oll une remontée
en fort champ de Hc2 : c'est l'effet Jaccarino-Peter [24], qui peut
méme aller jusqu'a une supraconductivité réentrante (cf. [25]).

La situation semble assez différente pour UBeqs,
l'aimantation étant parfaitement linéaire en champ et indépendante
de la température (au-dessus de T¢) : avec une tendance a
I'antiferromagnétisme plutét qu'au ferromagnétisme, il ne devrait
pas y avoir d'effets de "champ interne" dans UBe13.

f) Lien avec A(H)

Comme nous l'avons dit & la fin du chapitre I, il est en fait
possible de rendre compte de l'allure de Hco en se tournant vers les
propriétés de la phase normale.

L'idee est de considérer que linteraction V entre
quasiparticules qui donne lieu & un terme en T2 dans la résistivité
est elle-méme responsable de la supraconductivité. La décroissance
de A(H) sous champ est interprétée comme un affaiblissement des
interactions sous champ, et donc, indépendamment des effets
orbitaux, il doit y avoir (contrairement au cas ol les interactions
ont lieu par échange de phonons) une variation de la “"température
critique B.C.S." sous champ.

En supposant : A(H) = V2 (cf. la régle d'or de Fermi),

et Te (H) = exp [- 1/(pgV)]
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on doit avoir une température critique B.C.S. sous champ en :

TH) [ 14
Tc(O)"e"p[“(VA(H) VA(0) ’} 2

Pour calculer Heg, nous avons simplement repris la formule
orbitale (1), mais en tenant compte de la variation sous champ de
Tc donneée par (2): il faut pour cela réexprimer toutes les
quantités, en faisant apparaitre explicitement la dépendance en Tg.

T . £ . : .
Nous poserons t=T—ou Tc désignera désormais la température
c

critique en champ nul, et Tg(H) la température critique sous champ.
Le champ critique thermodynamique donné par B.C.S. vaut :

He(t) = He(0) f(t) « T¢ f(t) , ol f est une fonction "universelle”
de t.

Et nous avons pris : x1({t) = kg (1.25 ‘tT) (limite propre)

Dans un champ H, a une "température réduite" t, le champ
critique thermodynamique vaut donc :

Ho(t,H) = (T—"T%m]x He (t X T:(‘l:n]

t T
et k1 vaut @ kq(t,H) = xo x (1.25 - 7 X ﬁ(-gH_))

Pour trouver Hcz a la température réduite t, il suffit donc de
résoudre de fagon "autoconsistante" I"équation (1) (en prenant les
résultats du chapitre Il pour A(H)) :

Hea(t) = V2 x1(t,Hez) He(t,Hez) (3)

ou Te(Heg) est déterminée par (2).
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Les seuls paramétres arbitraires du modeéle sont donc Ko et a.
On peut réexprimer o en fonction de Hea(0) (pour t=0):

(3) donne Hca(0) = [V2 x 1.25 Ko X Hc(0)] I-C-(H%(w
H
- H*CZ(O) TC( -?CE(O))

soit : a = [W H (Wcjl%l]

En prenant la valeur de Hca(0) extrapolée sur la figure 35a,
il ne reste plus que xo comme paramétre “arbitraire”. :

La meilleure courbe "théorique” a été obtenue pour:
He2(0) = 13,5 T et xo =800 et est présentée figure 36a (avec la

Te(H
courbe Te(H)

T correspondante figure 36b).
c

On reproduit parfaitement le comportement de Hcs en
dessous de 6 T, et l'allure de la courbe en plus fort champ : mais, la
courbure n'est alors pas trés bonne, le modéle ne reproduisant pas
le comportement trés linéaire au-dessus de 7 Teslas.

g) Sensibilité aux différents paramétres

- K1 . sa dépendance en température est sans effets ° gu'on
fasse varier x1(0) de xo & 1,5 k¢ n'a aucune incidence significative
sur la courbe. On peut donc se satisfaire de I'approximation lindaire
utilisée.

- Ko : il a lui un effet trés important : pour des valeurs un peu
plus petites que 800, on ne reproduit plus le comportement bas
champ ni la remontée au-dessus de 6 T : voir figure 36¢, avec la
courbe présentée pour ko =300. Pour des valeurs plus grandes, on

passe en-dessous des points bas champs (figure 38¢c, avec
= 1100).
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(T)

HC
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T/Tc

Fig. 36 - (a) Points expérimentaux et "meilleure courbe" obtenue avec notre modele,

pour Ko = 800 et Hc(0) = 13,5 T : on reproduit & la fois 1a courbure en bas champ et la

rupture de pente au-dessus de 6 T, toutefois sans avoir le comportement trés linéaire de
Hcy en-dessous de 500 mK.

100



101

14 | §
12

—
()

E g
(a)

N B -
T

4 4

2 .

0

14 i

12 |

10 .
S
oy (b)
Q 6 B
I

4 -

5 |

0

0o 2 .4 & .8 1
T/Tc

Fig. 36 - (b) En trait plein : Hcy pour x, = 800 donné par notre modele. En pointillés :
variation de la "température critique B.C.S.", pour la méme valeur de x,.
(¢) Hep donné par le modele pour kg = 300, 800 et 1100, montrant notamment

la nécessité¢ d'une grande valeur de «, pour reproduire la rupture de pente au-dessus de
6 teslas.




Enfin, le fait de prendre [A(H)] plutdét que [A(H)]1/2 pour
l'interaction V. détériore un peu la qualité de Il'accord avec
I'expérience, et conduit & des valeurs de Ko encore plus grandes : de
l'ordre de 1500 environ. C'est satisfaisant pour I'hypothése faite
sur l'origine du terme en T2 |

h) Discussion de x,

Une autre conséquence de ce modele est donc de fournir une
valeur plus précise pour la pente de Hco a Te @ avec xo = 800 au

dHco
dT

lieu de 170, on a; Te = 176.5 T/K.

C'est beaucoup, mais les mesures de Hece (T) de
U. Rauchschwalbe et al. [26] effectuées prés de T¢ en continu
donnent une limite inférieure de 100 T/K, une limite supérieure
infinie, et une valeur "la plus probable" de 200 T/K: la valeur
proposée est donc en accord avec les "intuitions expérimentales”.
On obtient ainsi une valeur de o de 19 A. Cela donne pour la
longueur de pénétration de London une valeur de 15200 A, en dehors
de la fourchette : 4000 - 8000 A, donnée par F. Gross et al. [20]
(déduite d'un ajustement de courbes théoriques & une mesure de
A{T)-1(0)). C'est un point & éclaircir ! Notons cependant qu'avec une
grande masse effective, et une faible densité d'électrons (cf. les
calculs de bande), il apparait bien possible d'avoir une longueur de
pénetration de London 100 fois plus grande que dans les métaux

! , o m* /2
ciassiques . AL = one82 .

i) Conclusion

Nous avons donc pu avec ce modéle trés simple reproduire 3
la fois le comportement de Hcs pres de Tc et le changement de
pente en fort champ : le petit désaccord au-dessus de 7 teslas est
peut étre du a la "rusticité" du modéle, ou peut aussi avoir une
origine plus profonde, avec la possibilité de la coexistence d'une
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phase normale antiferromagnétique et de la phase
supraconductrice, voir le prochain paragraphe.

Cependant, l'accord global du modéle et des points
expérimentaux permet d'avancer avec une certaine confiance que :

- l'origine du terme en T2 de la résistivité doit bien étre
celle proposée au chapitre Il : un temps de transport égal au temps
de vie des quasiparticules, dans un modéle de liquide de ferm
classique,

- le diagramme de phase d'UBei3 est dominé par la variation
sous champ des interactions entre quasiparticules, prouvant leur

origine "magnétique” : UBet3 est bien un supraconducteur
"exotique".

Enfin, avec la valeur de ko trouvée, nous verrons au

paragraphe VIl que l'observation de fluctuations critiques prés de
Tc n'apparalt plus impossible.

103




(J/K .mo1l)

Cp/T

2.

Fig. 37 - Chaleur spécifique d'UBe3 sous champ magnétique, montrant I'invariance de

la chaleur spécifique de la phase normale sous champ, et une deuxidme transition vers
160 mK.
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Vi - CHALEUR SPECIFIQUE SOUS CHAMP

a) Mesures

Nous avons utilisé le méme montage que pour les mesures en
champ nul. La difficulté nouvelle est venue de la grande
magnétorésistance de la Silicium-Phosphore utilisée comme
thermometre. Il a fallu la réétalonner sous champ, ce que nous
avons fait en utilisant un thermomeétre de référence- placé dans une
zone de champ compensé. Les résultats se sont révéiés
extrémement sensibles au degré effectif de la compensation du
champ, quélques centaines de gauss sur le thermométre de
référence (une résistance de carbone matsushita) suffisant a faire
apparaitre des structures indésirables dans la chaleur spécifique...

Les courbes obtenues jusque dans 8 T sont présentées
figure 37. Comme annoncé, la chaleur spécifique dans la phase
normale est indépendante du champ : les courbes de 0 a 8T se
superposent parfaitement au-dessus des transitions
supraconductrices, ce qui permettra de faire un bilan entropique a
partir de la chaleur spécifique en champ nul. Et on peut noter
'augmentation de C/T lorsque la température diminue.

Les transitions supraconductrices sous champ restent assez
bien définies, et les températures critiques déduites des mesures
de resistivité électrique correspondent au démarrage de la montée
de C/T, bien avant donc que tout I'échantillon soit devenu
supraconducteur.

b) Loi en température de la phase supraconductrice

Avant de s'intéresser a la remontée de C/T a basse
température (en dessous de 100 mK) on peut noter que la
dependance en température de la chaleur spécifique dans 2, 4 et
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6T en phase supraconductrice est trés proche d'une loi -
Cp=0aT+ T2, sans aucun rapport avec la courbe en champ nul
(Cp = ¥T3). L'idée simple qu'inspire cette décomposition est que T
est du aux vortex (on retrouve peu & peu sous champ la chaleur
specifique de la phase normale), et que le terme BT2 serait lui
attribuable a la phase supraconductrice. Cependant, le terme
lineaire en température n'a pas de dépendance simple en champ, ce
qui laisse supposer que la contribution des vortex varie de fagon
non triviale : c'est peut-étre dG au fait que pour un
supraconducteur anisotrope, les excitations dans les vortex ne sont
pius les mémes que dans les supraconducteurs "conventionnels" :
par exemple les excitations de vecteur d'onde correspondant a un
noeud du gap n'ont plus aucune raison d'étre confinées dans les
vortex. Ce peut étre aussi lié & la variation de Tec sous champ. H est
donc difficile d'extraire simplement la contribution des vortex a la
chaleur spécifique et on ne peut affirmer que le terme en T2 refléte
effectivement la dépendance en température de la chaleur
specifiqgue de la phase supraconductrice : il aurait été tentant de
rapprocher une loi en T2 pour la chaleur spécifique sous champ, de
la dépendance en 1/T3 du temps de relaxation des noyaux observée
par RMN pour cette méme phase supraconductrice, dans un champ
d'environ 1,5 T (cf. [27]) : ces -deux résultats semblent indiquer que
le gap s'annule en une ligne sur la surface de Fermi, et pourraient
suggerer que l'on passe d'une supraconductivité axiale en champ nul
a une supraconductivité polaire sous champ. Malheureusement, les
lois de puissance suivies par la chaleur spécifique d'UBeqy3 sous
champ semblent encore moins significatives qu'en champ nul, et
quant aux mesures de RMN il est curieux de constater que la loi en
T3 est trouvée pour tous les fermions lourds, et méme pour les
supraconducteurs & haut Te. Elle est peut-étre liée a autre chose
qu'a la structure du gap !

c) Remontée 3 basse température

Reste la remontée de chaleur spécifique & basse température.
La courbe dans 6 T nous a permis de voir nettement que la chaleur
specifique passe par un maximum & 107 mK, ainsi que Cp/T (a
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104 mK). Dans 8 T, Cp doit passer par un maximum vers 120 mK,
mais une anomalie caractéristique d'un probléme de thermométrie
(sUrement di a l'augmentation du bruit en fort champ qui fausse le
réétalonnage du thermométre) ne nous a pas permis de tracer les

points obtenus jusqu'a 90 mK. Il apparait cependant assez
~ clairement qu'il y a une deuxiéme transition 4 basse température,
et qu'elle est bien nécessaire au bilan entropique : nous avons
reporté dans le tableau ci-dessous I'entropie contenue sous les
courbes expérimentales jusqu'a 1,1 K:

1.1

S(1.1) - §(T_. ) = ng

min)

min

elle est toujours inférieure & l'entropie déduite de la courbe en
champ nul. Nous avons aussi reporté I'entropie que donnerait une
extrapolation des courbes (quand elle est réalisable !) ignorant le
deuxieme pic : il apparait donc que ce deuxidme pic est bien lié¢ a
une propriété électronique intrinséque, et non a des impuretés
magneétiques ou a du paramagnétisme nucléaire.

min

1 1
Ho| T [ S| G sexf—;fim/T dT |(C/7)(0

e
min 0 Zex‘rr
{T) __;imK} J{J/Kmol} {(J/Kmol) {JIK mol}
0] O 1.06
289 1.04 105 06
4 1101 989 103 40
6 | 945 980 940 22
B (125 940

Tableau donnant, pour les différentes valeurs de champ :

- la température minimale Tiyi, des points de mesure

- l'entropie contenue sous les points expérimentaux, de Tryjn 2 1,1 K

- lentropie contenue sous les courbes extrapolées & T = 0 A partir des points au-dessus de

la deuxi€éme transition, suivant la loi : Cp/T = o + BT. (impossible a vérifier sur la
courbe 2 8 T)

- la valeur du coefficient o de la loi précédente
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A ce propos, signalons que pour les courbes a 6 et 87T, une
modification trés nette est apparue dans la relaxation de la
temperature du thermométre aprés le pulse de chaleur, en dessous
du maximum de Cp: au lieu d'avoir une relaxation exponentielle, il
y a alors deux régimes : juste aprés le pulse de chaleur, pendant
une dizaine de secondes, la température chute rapidement, puis elle
descend beaucoup plus lentement, avec des constantes de temps de
lordre de la minute (cf. figure 38). C'est typique de Il'intervention
d'une contribution nucléaire, le premier régime correspondant & une
relaxation de la chaleur a travers la fuite thermique et vers les
noyaux, le second correspondant a la relaxation du systéme
{ électrons + noyaux } dans la fuite thermique.

105
103 L -
1041 -

T (mK)

87 -

. I

0 20 40 60 80 100
t (sec)

Fig. 38 - Exemple de point de chaleur spécifique (dans H = 6 T) montrant une relaxation
non exponentielle de la température, avec un premier régime o la température chute
rapidement, puis un deuxiéme régime ayant une grande constante de temps.

En traits pleins : loi exponentielle aux temps longs, et détermination du saut de la
température €lectronique suite au pulse de chaleur, par extrapolation "manuelle” de la
décroissance de T dans le régime rapide.
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Et en effet, la contribution du paramagnétisme nucléaire des
noyaux de Béryllium a la chaleur spécifique a le méme ordre de
grandeur que celle des électrons, & 100 mK, dans 6 T :

2
n N _1_ (ueH)
p 3

J + 1) | (N =nombre de noyaux).

2
KT

avec J=23/2 et ug = 1,177 up (00 pn = 5,05 10-27 J/T), on
trouve

2 .
H :
C; =25 10'2( T ] mJ/K.mol. (H en tesla et T en kelvin).

D'ou pour H=6T et T=0,1K: Chp = 80 md/K.mol. Par
contre, l'extrapolation des résuitats de D.E. Mac Laughlin et al. [28]
de mesure du temps de relaxation électrons-noyaux ten par RMN
dans UBey3z monire qu'a cette température et pour ce champ, le
temps ten devrait étre de i'ordre de 500 secondes, beaucoup plus
long que la dizaine de secondes sur laquelle apparait la déformation
de l'exponentielle. Cette deuxiéme transition s'accompagnerait donc
d'une diminution du temps de relaxation noyaux-électrons par
rapport a sa valeur dans la phase supraconductrice "haute
température”, mesurée par Mac Laughlin et al. Comme nous voulions
la contribution a Cp des électrons seuls (Cep) nous avons extrapolé
les courbes de relaxation de T dans le régime initial, considérant
que le pulse de chaleur (d'une durée de I'ordre de 0,1 seconde) est
intégralement transféré aux électrons, qui aprés seulement
transmettent de la chaleur aux noyaux. Enfin, en considérant que la
résistivité thermique R de la fuite ne varie pas sous champ, nous
avons pu verifier que le temps de relaxation dans le régime de
décroissance lente de la température était bien compatible avec la
relation : tjong = R(C®p + Chp). Précisons bien que les courbes de la
figure 37 sont censées représenter seulement Cep.
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d) Origine du deuxiéme pic

Le probleme est maintenant de savoir quelle est la nature de
cette deuxiéme transition: il peut s'agir de I!'apparition d'une
deuxieme phase supraconductrice, qui serait plus stable sous champ
magnétique. Mais le fait que le pic augmente beaucoup sous champ
alors que la température de la transition varie peu suggére qu'il
puisse étre li¢ & une transition magnétique de la phase normale,
visible grce aux vortex induits sous champ. C'est appuyé aussi par
la modification de 1¢n qui accompagne la transition: a ces champs
et ces temperatures ce sont essentiellement les excitations
présentes dans les vortex qui dominent le temps de relaxation
noyaux-electrons (cf. [28]), et le changement de gy est donc a priori
reli¢ @ une modification de ces excitations, qui sont grossiérement
celles de la phase normale. D'oi l'idée que, s'ii ne devenait
supraconducteur, UBe13 serait ordonné magnétiquement & basse
température (en dessous de 150 mK ?) en champ nul. C'est a
rapprocher des mesures de pouvoir thermoélectrique effectuées par
D. Jaccard et al. [29] qui montrent que, sous pression, le pouvoir
thermoélectrique devient trés sensible au champ magnétique :
signe qu'UBeq3 pourrait 8tre magnétique a "haute température" sous
pression {(cf. figure 39).

Une mesure de ditfraction de neutrons sous champ a basse
temperature pourra peut-étre bientdt apporter une réponse claire a
ce probleme. En attendant, on peut encore rapprocher cette
éventuelle transition magnétique de la forte remontée de C/T de la
phase normale en dessous de 500mK: il y a peut-étre la un
renforcement des corrélations magnétiques avant la transition.
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Fig. 39 - Pouvoir thermoélectrique sous pression d'UBe13 montrant une forte variation
sous champ, signe de la présence d'un ordre magnétique 2 haute température sous
pression (extrait de S.Y. Mao et al. [29]).

Comme nous l'avons dit au paragraphe précédent, il y a peut
étre aussi une influence de cette transition sur le second champ
critique : sur la courbe & 8T (figure 37), il apparait nettement que
les deux transitions deviennent trés proches (ce pourrait d'ailleurs
étre vrai aussi dans le cas oU la deuxiéme transition est due & un
changement de phase supraconductrice ).
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Notons enfin que les mesures de magnétorésistance & basse
température au-dessus de Hcz n'ont montré aucune anomalie,
suggérant que le champ critique de cette éventuelle transition
magnetique resterait toujours inférieur & Hgoz. On peut ainsi
proposer un diagramme de phase trés hypothétique, que nous avons
reporté figure 40.

14

12

10

(0) (80
I

Hc, (T)

o
R

o .2 .4 .6 .8 1
T (K)

Fig. 40 - Diagramme de phase hypothétique d'UBe 3

------ limite du domaine (H,T) pour I'antiferromagnétisme de la phase normale en
présence de la phase supraconductrice

o limite du domaine (H,T) pour l'antiferromagnétisme de la phase normale s'il
n'y avait pas de transition supraconductrice
Hco(T), donné par les points expérimentaux !

= sens de variation sous pression de la limite des différentes phases



VII - FLUCTUATIONS...

Pour finir, revenons sur la mesure de chaleur spécifique en
champ nul, mais prés de T cette fois. La courbe semble indiquer
une rupture de pente assez nette vers 750 mK, avec une
augmentation de chaleur spécifique prés de T.. Cette allure
inhabituelle est peut-étre due au "couplage fort", mais la faible
longueur de cohérence trouvée par la mesure du champ critique Hgo
suggére une autre explication : que les fluctuations critiques prés
de T¢ ne soiént plus négligeables, dans une gamme de températures
accessible expérimentalement. Le critére de Ginzburg fixant la
taille du domaine critique dans lequel les théories de champ moyen
sont insuffisantes peut s'exprimer sous la forme :

H(T) |

C .
£ ~ kgT ~ kT, ;

2u°

quand ['énergie de condensation dans un volume E3(T), (E(T) étant
'echelle de longueur sur laquelle peut varier le paramétre d'ordre)
devient comparable a l'énergie d'agitation thermique, il est clair
que les fluctuations autour de la valeur moyenne du paramétre
d'ordre (fixée par la minimisation de I'énergie libre) vont prendre
une importance considérable. -

Avec
dHC T
HC(T)= —_ (T-T)=(-H')T(1-t); (t=~_J
dT ¢ ¢t ¢ T
'TC c
> i 1]




on obtient, en posant e = (1-t), taille relative du domaine
critique

3/2

{ T, H'2]' @ -1/2
—_———— = £

2u k. ¢ 2nT (-H'

Hy )

H'c = 0,156 T/K ; Hca = 176 T/K (avec notre modéle)

Soit :

N ,
_ 2 2¢ Y ("H'c) 7
£ = (zuokB) T, ?\- —-I-I'T-- = 0,3 .

Il apparalt donc bien que ces fluctuations critiques doivent
étre tout a fait observables, et devraient méme persister sous
champ : ¢ varie comme Tc(H)/Tc. Cela pourrait expliquer qu'on voit
toujours une rupture de pente sur les courbes & 2 et 4 teslas.

Notons enfin que la complexité du régime de la phase normale
nous empéche de tester si les fluctuations critiques ne se
manifesteraient pas par une diminution de la résistivité a
l'approche de la transition supraconductrice : on ne sait pas
calculer ce que devrait étre la résistivité en I'absence de transition
et la forte magnétorésistance (négative) interdit de pouvoir étudier
expérimentalement ce que serait la résistivité en champ nul et
sans ftransition, donc d'extraire |'éventuelle contribution des
fluctuations a la chute de la résistivité. A moins qu'une mesure
précise de la magnétorésistance & température fixe, prés de Tg, ne
montre en bas champ des écarts & une loi: p(H) = A(H)o(T) + po(T)
(qui serait testée, en bas champ, a des valeurs a plus haute
température), interprétables en termes de ces fluctuations...
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Nous avions promis dans lintroduction d'examiner trois
questions : I'heure du bilan est arrivée !

- Pour e couplage entre les électrons f et les élecirons de

conduction., Notons tout d'abord que les mesures de
magnétorésistance au-dessus de 2,5K s'interprétent bien dans le
cadre d'un magnétisme localisé puisque nous avons pu verifier
qu'entre 4,2K et 35K, les courbes p(H) satisfont a une loi
d'échelle :

BT, (B
0.1 (B'm}

w0 |

Il'y a une séparation simple entre les effets du champ et de
la température. Par contre, la fonction o(B/B") suit mal les
prédictions théoriques pour la diffusion par des impuretés ayant un
spin 1/2.

L'ensemble des mesures de transport entre 2 et 10 K semble
cependant bien confirmer un couplage de style "effet Kondo" entre
les electrons f et les électrons de conduction. La remontée de la
résistivité en dessous de 15K (effet caractéristique du régime a
une impureté) marque ce renforcement des interactions mais le
point nouveau viendrait des mesures de conductivité thermigue et
de resistivité résiduelle (dans la phase basse température) : nous
avons vu que, méme une fois la contribution des phonons retirée, le
nombre de Lorentz L = k/oT est trés grand devant le nombre de
Lorentz des électrons libres Lo (L ~ 3Lo), ce qui peut s'expliquer
par une forte structure en énergie du taux de relaxation 1/7(e),
surtout si celui-ci est trés important pour & proche du niveau de
Fermi e. C'est consistant avec les mesures de résistivité résiduelle
qui s'interprétent bien en disant que les impuretés se compartent
comme des "trous Kondo" (cf. la variation de p, sous champ, et le
comportement basse température de la chaleur spécifique et de la
conductivité thermique en phase supraconductrice) . ceci nécessite
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que les ions d'Uranium soient, au-dessus de la "température de
cohérence", proches de la limite unitaire (donc avec 1/t(e) maximum
en g).

Il'y a de bonnes raisons de penser qu'UBe{3 est un exemple
valable de réseau Kondo. Mais il reste un point a élucider :
'aimantation, qui devrait étre le test le plus probant du caractére
localisé du magnétisme d'UBeq3, et qui est en parfaite
contradiction avec les autres résultats |... (Peut étre a rapprocher
du désaccord entre les mesures de magnétorésistance et les
prédictions théoriques).

- Pour le régime de liquide de Fermi: La phase basse
température de I'état normal d'UBei3 est trés singuliére : la
magnétorésistance est toujours négative, quelque soit le domaine
de champ et de température considéré et le mécanisme responsable
de la variation sous champ et de la dépendance en température de p
semble différent de ceux invogués pour les autres fermions lourds :
il n'y a aucune corrélation entre la variation sous champ de A(H), et
celle de Tk ou de la limite de validité de la loi en T2. Par contre,
nos mesures s'accommodent trés bien d'une théorie "classique" de
liquides de Fermi: la dépendance en T2 de la résistivité serait lide
au temps de vie fini des quasiparticules di & leurs interactions,
particulierement efficaces a cause des grandes densités d'états en
présence et du fait qu'UBeq3 serait un métal compensé.

La reproduction du champ critique Hcz a partir de cette
hypothése en constitue un test satisfaisant.

- En.ce qui concerne la phase supraconductrice, les progrés
réalisés sur la pureté de I'échantillon et la gamme de température
accessible a I'expérience nous ont permis de misux analyser ['effet
des impuretés sur la chaleur spécifique et la conductivité
thermique & basse température. Nous avons vu qu'il y avait méme un
accord quantitatif avec les prévisions theoriques, qui appuie
fortement I'hypothése d'une supraconductivité anisotrope. Par
contre, s'il fallait conclure de fagon plus précise sur la nature de
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I'anisotropie, nous n'avancerions qu'avec beaucoup de prudence
'ildée d'une supraconductivité axiale, car aucune des lois de
puissance observées dans la dépendance en température de la
chaleur spécifique (T3), de la conductivité thermique (T3), de la
longueur de pénétration de London (T2) ou du temps de relaxation
nucléaire (T-3) ne semble vraiment significative. I 'y a d‘ailleurs
contradiction entre les mesures de RMN qui indiqueraient une
supraconductivité polaire, et les autres qui sont caracteristiques
d'une supraconductivité axiale.

Par contre, la reproduction de Hcz & partir des mesures de
magnétorésistance, en supposant que les interactions entre
électrons dépendent du champ, montre clairement le caractére
"exotique" de cette supraconductivité : elle est bien lige au
magnétisme, et non au couplage électrons-phonons.

De plus, on a pu estimer que la longueur de cohérence o
devait étre de l'ordre de 20 A, ce qui autorise linterprétation de

l'anomalie & T¢ en chaleur spécifique en termes de fluctuations
critiques.

Enfin, les mesures de chaleur specifiqgue sous champ nous
aménent a envisager que la phase normale d'UBe13 puisse étre
magnetiquement ordonnée a basse température : des mesures
directes (neutrons, R.M.N....) devraient permettre de préciser cette
hypotheése.
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RESUME:

L'objet de cette thése est I'étude du composé a fermions
lourds UBeq3, supraconducteur en dessous de 1 K.

L'étude de la phase normale d'UBeys est entreprise par des
~mesures de transport: résistivité électrique, conductivité
thermique, magnétoresistance ... Celles-ci montrent qu'en dessous
de 10 K les interactions entre électrons de conduction et électrons
f donnent lieu a un "effet Kondo", conduisant & un régime cohérent
en dessous de 2,5 K.

UBe13 est donc un bon exemple de "réseau Kondo". Les
mesures de magnétorésistance effectuées jusqu'a 30 mK, de 0 4 20
tesla, s'interprétent bien dans le cadre d'une théorie de liquides de
Fermi "classique". Mais le caractére "réseau Kondo" a, lui, des
implications sur le comportement des impuretés; ce dernier est
étudie par la variation de la résistivité résiduelle sous champ et
les propriétés de la phase supraconductrice (chaleur spécifique et
conductivité thermique) en dessous de 100 mK.

Le second champ critique d'UBeqy3 a pu étre reproduit par un
modele trées simple, reliant Hcz & la magnétorésistance de la phase
normale. Cela confirme bien le rdle du magnétisme dans la
supraconductivité d'UBejs.

Enfin les mesures de "chaleur spécifique sous champ
suggérent que la phase normale d'UBey3 puisse étre
magnétiquement ordonnée en dessous de 150 mK et pour des
champs inférieurs a Hca(0).
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