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[ INTRODUCTION |







Historiquement, les composés & fermions lourds sont apparus avec l'étde du
magnétisme des systémes dits 2 "fluctuations de valence”. Dans de tels systdmes, les
sites atomiques de moment orbital élevé (4f, 5f,...) ont un nombre d'occupation qui
peut étre non entier. Cette propriété peut se comprendre par une hybridation des états
localisés f avec les états délocalisés des €lectrons de conductions. Les systeémes &
fluctuations de valence ont la particularité d'avoir des propriéiés magnétiques entre
magnétisme itinérant et magnétisme localisé. Les composés 2 fermions lourds sont
des alliages intermétalliques 2 base de terres rares (Ce, Yb,..) ou d'actinides (U, Np,
...), Ies plus couramment étudiés étant les composés A base de Cerium ou d'Uranium.
Dans ces systémes, ce sont les électrons de la couche atomique partiellement remplie
4f (pour les terres rares) ou 5f (pour les actinides) qui gouvernent V'essentiel des
propriétés physiques.

1) Ph normal fermions lour

A haute température, les composés 4 fermions lourds sont des métaux qui
possédent des bandes de conduction p ou d avec parfois une bande de conduction f.
Leurs propriétés magnétiques sont celles d'un composé paramagnétique (la
susceptibilité suit une loi de Curic Weiss). Dans certains composés, un ordre
magnélique apparait & basse température et les systémes qui restent désordonnés sont
toujours proches d'une instabilité magnétique. En fait, c'est 'une des caractéristiques
fondamentales des fermions lourds que d'étre proche d'une instabilité magnétique:
une faible variation des distances interatomiques (en appliquant par exemple une
pression) fait facilement transiter d'un état fondamental magnétique 2 un état
fondamental paramagnétique et inversement. Mais, c'est en dessous d'une température
caractéristique T* (de 10K & 50K), que leurs propriétés deviennent tout a fait
particuligres, En dessous de cette température, la distinction entre Ies électrons de
conduction p ou d et les électrons plus ou moins Iocalisés f disparait. On a une
hybridation entre ces différents états électroniques et une bande de conduction de
largeur Ep=kgT* tr¢s étroite apparait. Cette hybridation s'accompagne d'une trés
forte renormalisation des masses effectives des électrons : aux électrons de
conduction, on associe des quasi-particules lourdes avec des masses de 100 & 1000
fois la masse d'un électron libre. Dans un autre langage, Ia densité d'état an niveau de
Fermi n(EF) des quasi-particules est trés grande. On peut mesurer n(ER) dans la
contribution ¢électronique A la chaleur spécifique C=yT avec Y~ k2gn(ER) supérieur 2
50mJ/mole.K alors que y<1ml/mole.K dans les métaux ordinaires. Mise 2 part cette
masse effective trés élevée et A cause du couplage spin orbite que subissent les
¢lectrons f, le spin des quasi-particules n'est pas un bon nombre quantique. On peut
quand méme leur associer un pseudo-spin®, Enfin, 4 cause du caractere localisé des
orbitales f, I'énergie coulombienne entre deux €lectrons sur un méme site f est grande,
ce qui se traduit par de fortes interactions coulombiennes entre quasi-particules. Par
exemple, 2 basse température, la résistivité suit généralement une loi p(T)=po+AT2,
et ces interactions s¢ traduisent par un coefficient A anormalement élevé : le terme en
AT? provient en effet des collisions électron-électron (pg est 1a résistivité résiduelle

(1} Cette propriété sera illustrée lorsqu'on présentera la classifications des différents états
supraconducteurs possibles (chapitre I §1).




due auvx collisions électron-impureté). Les fermions lourds font partie de la "famille”
des composés & électrons fortement corrélés,

A Theure actuelle, on ne sait pas expliquer microscopiquement le mécanisme
de renormalisation qui aboutit & des masses effectives aussi €levées. Jusqua
aujourd’hui, deux approches théoriques se sont développées pour tenter de décrire les
fermions lourds en dessous de T*. Ces deux approches correspondent
schématiquement & deux classes de fermions lourds :

— les composés & "fluctuations de spin" dans lesquels une bande de conduction f est
formée A haute température (approche théorique [Moriya95],[Millis93]) : des
exemples de ce type de composés sont UPty et URu»Sis.

— les composés type "réseau kondo" dans lesquels & haute température les électrons f
sont localis€s, 'exemple d'un tel syst2me étant donné par UBej3 (approche théorique
[Doniach77].fLacroix79] et dans Farticle de revue [Fulde88)).

D'un point de vue phénoménologique, les fermions lourds sont bien décrits par
une théorie de liquide de Fermi,

2) Généralités sur la phase supraconductrice des fermions lourds.

La supraconductivité dans les systémes 2 fermions lourds a été découverte en
1979 dans le composé CeCuySiy [Steglich79]. Du fait de l'existence de fortes
interactions magnétiques dans les fermions lourds, cette découverte a d'abord été une
surprise. Par la suite, d'autres supraconducteurs 4 fermions lourds ont étés découverts
avec des T, d'environ 1 Kelvin (UBe;3 [083], UPty [Stewart84], URu,Si,
[Schiabitz84], ...). Dans ces supraconducteurs, ce sont les quasi-particules lourdes qui
forment les paires de Cooper comme l'indique 1a valeur du sant en chaleur spécifique
4 la transition ou bien Ia pente initiale du champ critique. Il est trés vite apparu que Ia
supraconductivité de ces systémes présentait des aspects originaux. Le seul fait que ce
sont ces quasi-particules lourdes qui se condensent dans 1'état supraconducteur
implique un diagramme de phase sous champ trés particalier : le champ critique pent
étre limité par l'effet paramagnétique & basse température. Un autre aspect original est
la possibilité d'une supraconductivité non conventionnelle, c'est-A-dire un
- appariement des €lectrons des paires de Cooper dans un état autre que 1'état "'s" des
supraconducteurs conventionnels. La question de fond concernant la
supraconductivité des fermions lourds est l'origine du couplage attractif entre
électrons. En effet dans ces systémes les électrons pourraient trés bien s'attirer par
échange d'excitations magnétiques (comme c'est le cas dans IHe superfluide
[Leggeti75]) et pas par échange de phonons comme c'est le cas dans les
supraconducteurs ordinaires.

3) Plan de la thése.

L'objet de cette thése est 1'é¢tude de la phase supraconductrice des deux
fermions lourds UBeq3 et URu,Siy A travers des mesures de champ critique. Plus
précisément on s'est intéressé i Faspect "non-conventionnel” de Ia supraconductivité
de URu,Si, par des mesures d'anisotropie de son champ critique et par des mesures
de supraconductivité de surface. Dans le cas du composé UBey3, on s'est intéressé a
la limitation paramagnétique de son champ critique mais aussi aux aspects "couplage
fort" de ce supraconducteur. Des mesures sous pression ont été nécessaires pour



mener 4 bien le travail réalisé sur ce composé et ont offert une onverture inattendue
sur la question du mécanisme responsable de la sapraconductivité d'UBeq3.

Dans le chapitre I, nous introduisons de manidre trés générale la
supraconductivité non-conventionnelle ainsi que les caractéristiques du champ
critique des supraconducteurs et plus particuliérement des supraconducteurs 2
fermions lourds. Nous illustrerons ces généralités sur les deux composés URu,Si; et
UBe)4 avec le souci d'expliquer les motivations du travail réalisé pendant cette these.

Une grande partic de ce travail & consisté & mettre au point plusieurs
dispositifs expérimentanx nécessaires 4 nos mesures de champ critique. C'est ce que
nous détaillons dans le chapitre IT,

Dans Ie chapitre III sont présentés nos résultats sur URu,Si, et dans le
chapitre IV les résultats sur UBej5.

Dans la conclusion générale, nous présentons le bilan de ce travail et les
perspectives particuliéres qu'ouvrent les résultats obtenus sur le composé UBeq3.







ICHAPITRE 1: SUPRACONDUCTIVITE
ET CHAMP CRITIQUE DES
FERMIONS LOURDS







L1)YD 1 racon ivité des fermions lourds

L.1)a) Supraconductivité non conventionnelle

Symétries et supraconductivité

La théorie de Landaun décrit les transitions de phase d'un systéme en &tudiant
dans un premier temps les propriétés de symétrie de ce systtme [Bocecara77]. Pour
une transition de phase donnée, on peut définir un parametre d'ordre si le groupe de
symétrie de la phase ordonnée est inclus dans le groupe de symétrie de la phase
désordonnée. Dans de telles transitions, on dit qu'il y a une brisure de symétrie, c'est
le cas de la transition supraconductrice. D'un point de vue microscopique, le groupe
de symétrie de la phase désordonnée est le groupe de symétrie Gyy de 'hamiltonien
du systéme, La brisure de symétrie se traduit par l'existence d'un état fondamental de
symétrie plus basse que celle de G(D. Pour la transition supraconductrice,
T'hamiltonien du systéme des électrons en interaction s'écrit sous la forme :

sz gk, O'ai, ok, o+ % 2 VBJ,GLO':.U.i(k!k') ak.',- o1 a-'-k, Uza-k'. oaaK, oy L(D)

k.o kK, 01,02,63,04

ol & o est I'énergie cinétique(2) des électrons repérée par rapport an nivean de Fermi,
et ol le potentiel d'interaction V a deux corps est un potentiel effectif prenant en
compte, dans la gamme d'énergie qui entre en jeu, l'interaction coulombienne et celle
due aux phonons virtuels, Dans I'étude de la supraconductivité des fermions lourds
l'opérateur a* (respectivement a) crée (respectivement détruit) une quasi-particule
lourde qui posséde par conséquent tous les caractéres rappelés succinctement dans
lintroduction (trés grande masse effective, psendo-spin, forte interaction
coulombienne avec les autres guasi-particules), Le potentiel V doit prendre en compte
les différents types d'excitations possibles (phonons, paramagnons, ...) pouvant
conduire A une attraction effective entre électrons, Ces excitations sont toujours liées
au réseau cristallin, et, par conséquent, le potentiel Voy,02,03.64(k,k") résultant, et
donc H, posséde l1a symétrie du résean cristallin, Dans le tableau [I-1] sont précisées
les différentes symétries de 1'hamiltonien H.

Type de Générateur Opérateur de Notation
symétrie infinitésimal symétrie du groupe
Rotation d'un angle g Opérateur de i EB Groupe ponctuel
autour d'un axe u moment angulaire ¢ M cristallographique
total J
Rotation d'une méme |Opérateur nombre AN Groupe
phase ¢ de chague état]de PaftiCl_l'}eS 3 e d dJe trans({o h ";‘g"f; ac
individuel électronique] N=), 4} ja, © a“g%(le) espece
ko
Renversement Opération de
du temps >< conjugaison R
Yoy

Tableau [I-11: Les différentes symétries de I'hamiltonien H. Ne sont pas
mentionnées : les syméiries planes du groupe G et l'opération de parité (r->-r).

(13 Ce point est illustré en annexe IT pour 1'état [BCS> ct dans le cas de la brisure de symétrie de jauge.
() La relation de dispersion £(k,3) est celle de la bande de conduction des quasi-particules qui se
condensent en paires de Cooper.

(3} Pour plus de détails, voir §3.1.6 de V'ouvrage {Martin/Rothen90].
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Dans I'étude de la supraconductivité des fermions lourds, le groupe de
symétric de I'hamiltonien H est le produit tensoriel (cf annexe II) ;

Gp=RAGAU(1) L)

D'aprés 1a théorie de Landau, les différents paramétres d'ordres a priori
possibles doivent étre recherchés parmi les invariants, sous les opérations de
symélrie, des différents sous-gronpes de Gy. Cela revient en fait & déterminer les
représentations irréductibles (R.I. ) du groupe Gy (cf annexe I).

Pour le traitement en champ moyen de l'hamiltonien H, on introduit le
potentiel de paire Agy,q2 défini par :

Ag®)= Y VayoonekK)<aye aly q> L3)
K.o'.0'

Les crochets <A> définissent la moyenne statistique thermique tr[exp{-BH)A)/tr[exp(-
8H)]. La moyenne thermique <a*y , at pg> devient non nulle dans l'état
supraconducteur, ce qui traduit l'apparition de corrélations entre les deux états
individuels {k,ot} et {-k,3}. Dans le cadre de la théorie BCS, ce potentiel de paire est
simplement proportionnel av paramétre d'ordre supraconducteur, Dans la définition
L.(3), on voit bien que la symétrie du réscau intervient par le potentiel effectif
Vopea.0'1.02(k,K'). Leggelt, dans un article de revue [Leggett75], présente I'étude de
1a superfluidité de I'3He, systéme de symétrie sphérique. Dans cette présentation, le
potentiel d'atiraction effectif entre les atomes d3He est développé sur la base des
harmoniques sphériques (qui engendrent la R.1. du groupe SO5 de toutes les rotations
de l'espace). Dans le cas d'une symétrie cristalline, Ia bonne base pour un tel
développement, est une base {¢1} qui engendre les représentations irréductibles
(R.1) du groupe ponctuel cristallographique. Le paramgtre d'ordre se développe sous
la forme :
diml L
ARK=Y( ¥ nER@LW ) L)
i m=1

ol dim(I;} est 1a dimension de la R.I. T et R 1a position repérée dans le
volume du supraconducteur™®. La fonction @,(k), k étant 1a direction des quantités
de mouvement des électrons de la paire de Cooper, décrit la dépendance angulaire de
A. Dans la phase normale, tous les coefficients nki sont nuls. Lorsque le systéme
devient supraconducteur, les coefficients i, d'une R.I. particuli¢re I deviennent non
nuls(® [Bocarra77]. Dans le cas des supraconducteurs conventionnels, la symétrie
brisée est une symétrie du groupe de jauge U(1), autrement dit, la R.I. T est la
représentation identique notée Ay, (cf annexe I). Dans le cas des supraconducteurs
non conventionnels, en plus de cetie symétrie de jauge, le paramétre d'ordre brise une
symétric du groupe ponctuel cristallographique (voir figure [I-2]), dans ce cas, I est
une représentation autre que la représentation identique.

) Cette position correspond microscopiquement a la position du centre de masse des paires de
Cooper.
G 1 peut exister des dégénérescences accidentelles c'est-a-dire des cas on des coefficients 14

deviennent non nuls i ia m&éme température pour des R.L distinctes.
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Figure [1-2]: Exemples de symétries du gap supraconducteur comparées & la
symétrie de la surface de Fermi dans le cas bidimentionnel et tridimentionnel.

Dans 1'étude de la supraconductivité des fermions lourds, Ie systéme est
tridimensionnel. Dans ces composés, les rapports d'anisotropie entre masses
effectives suivant les différents axes sont inférieurs a 5, ce qui implique que les
rapports d'anisotropie entre longueurs de cohérence sont inférieurs 4 ¥5 (car d'aprés
L(14) et avec fkp= Ym*Eg, on a € oo 1/¥m™ ). On se trouve dans une situation plus
complexe que pour les oxydes supraconducteurs a hauts T, (bidimensionnels), dans
le sens ol Ie nombre de parameétres d'ordre a priori possibles est plus grand. De plus,
pour un systdéme 3D, il est possible d'avoir des paramdtres d'ordre & deux
composantes ou méme, dans le cas de la symétrie cubique, & trois composantes.
L'exemple d'un paramétre d'ordre Ejg (voir annexe I pour la notation) 3 deux
composantes ¢st donné en figure [I-2]. Cet exemple est valable aussi bien pour une
symétrie cristalline hexagonale que pour une symétrie tétragonale. Sur la base de Hy
donnée ici en exemple, le paramétre d'ordre se développe en A(k)=11k kx+n2kzk
oit M1 et 12 sont, dans le cas général, deux nombres complexes, Si, pour une dlrecuon
d aramétre d'ordre s'annule, alors le gap supraconducteur égal &
—tr(A(k)A (k)) s'annule aussi. C'est ce qu'on a représenté en figure [I-2] on
(M{,n2)=(1,i) pour indiquer, dans le cas de la R.L Elg, les zéros du gap (ligne pour
k,=0 et noeuds pour k,=k,=0) demeurant quels que soient les coefficients (1},,13)
choisis : ce sont les zéros vraiment liés 2 la syméirie du parameétre d'ordre. Les signes
+ et - correspondent, dans ce cas, & un déphasage de © de la phase du parameétre
d'ordre entre les deux hémispheres k,>0 et k,<0. A cause de cette différence de
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phase, on voit trés clairement que le paramétre d'ordre dessiné en figure [I-2] brise la
symeétrie par rapport au plan (ky.Ky). En fait, pour une R.1. de dimension supérieure
ou égale 4 2, il faut utiliser plus d'une base pour développer le paramétre d'ordre le
plus général possible(®. Une discussion détaillée de ce point, et une tabulation
complete de toutes les bases & considérer pour plusieurs symétries cristallines est
donnée en référence [Yip, Garg93].

Jusqu'a maintenant, on a laissé de c6té la question du spin des paires de
Cooper. Comme on I'a mentionné dans lintroduction, dans les fermions lourds, le
spin des quasi-particules associées aux électrons de conduction n'est pas un bon
nombre quantique. Par conséquent, on ne peut pas, & proprement parler, séparer les
différents états supraconducteurs en état singulet on triplet. En fait, on peut quand
méme séparer les états possibles en deux classes distinctes, en s'intéressant 2 la parité
de A(k), opération qui change k en -k et qui existe toujours dans les syst®mes &
fermions loards (leur groupe ponctuel G comprend la symétrie d'inversion). Cette
opération revient & échanger deux électrons puisque A(K) correspond 4 la fonction
d'onde relative des paires de Cooper (qui doit globalement, partie de spin incluse, 8tre
antisymétrique par cette opération d'échange). On obtient deux classes d'états. Les
états pairs (scalaires et analogues aux états singulets)

Ak)=ic,'¥'(k) {(avec ¥(K)=Y(Kk)) L(5)
Et les états impairs (vectoriels et analogues aux états triplets) :
Alk)=i(d (k).cs)csy {avec d(k)=-d(-Kk)} L(6)

oil 1'on a fait usage, dans ces deux expressions, de la notation de Balian et Werthamer
[Ueda/Sigrist91 . Pour un état impair, le scalaire ® (k) de la formule I.(4) est
remplacé par un vecteur d, (k). En ce qui conceme les fermions lourds, lorsqu'on
parle d'état triplet ou singulet, on fait allusion & des états de pseudo-spin
[UedasSigrist31] qui ont cependant des propriétés trés similaires au états triplets et
singulets de spin. Par exemple, un état impair (on triplet) n'est pas affecté par l'effet
paramagnétigue de 1a méme manitre qu'un état pair (ou singulet) {cf ci-dessous).

Champ critique et symétrie du paramétre d’'ordre

Comme on 1'a vu dans le paragraphe précédent, une brisure de symétrie
cristalline par le paramétre d'ordre supraconducteur, entraine que le gap
supraconducteur s'annule en certains points ou sur certaines lignes de la surface de
Fermi. Une indication expérimentale de la présence de ces lignes ou points de zéro est
la dépendance en température de certaines grandeurs physiques selon des lois de
puissances, et non pas en loi exponentielie comme c'est le cas pour un gap sans z€ros.
Ces grandeurs sont la chaleur spécifique, 'atténuation ultrasonore, le temps de
relaxation RMN 1/T;, 1a conductivité thermique, ... La détermination des exposants
de ces lois de sempérature permet, dans certains cas, de faire un premier tri parmi les
différents parametres d'ordre possibles [Gor'kov 87].

(6} D  maniére gt’i.nérale, les fonctions (I)E(k) (formule L.{4)} s'écrivent
F 1(1()(1)1:m(k)+F2(k)(I)2:m(k)+... oll Fy(k)F5(k),... sont des fonctions quelconques ayant toute
la symétrie de la surface de Fermi.
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Un antre moyen d'avoir des renseignements sur la symétrie du paramétre
d'ordre a été suggéré en 1985 dans un article théorique de Burlachkov
{Burlachkov85]. Dans cet article, il est montré & partir de la théorie de Ginzburg-
Landau que pour certaines symétries cristallines, I'étude de 1'anisotropie de la pente
initiale du deuxi¢me champ critique peut donner des renseignements sur la dimension
du paramétre d'ordre supraconducteur. Plus précisément, trois symétries cristallines
sont étudiées. Le systtme hexagonal pour lequel ancun effet sur 1a pente du H, n'est
prédit, quelque soit le parameétre d'ordre. Les syst®mes cubique et tétragonal, o une
anisotropie de la pente initiale de H.y indiquerait que le parametre d'ordre est
bidimentionnel,

Clest cette prédiction théorique élégante qui a motivé, sur le systtme URu,Sis
(de symétrie cristalline tétragonale) une partie du travail réalisé pendant cette thése.
Des mesures du He, par atténuation ultrasonore ont été réalisées en 1988 sur
URu;Si; afin de tenter de déceler cet éventuel effet [Moshchalkov88]. Ces mesures
ne montrent aucun effet avec une résolution de +5% en champ critique. Avec le
dispositif expérimental dont nous disposons (chap.II §2.b), on peut espérer améliorer
trds notablement cette résolution. Au chapitre I11, nous reviendrons plus en détail sur
la prédiction de Burlachkov.

11 upracon ren limi Pauli

Comme on 1'a précisé dans l'introduction, les questions abordées dans cette
thése sont essentiellement basées sur des mesures de champ critique. Pour un
supraconducteur de volume V, le champ critique thermodynamique H, est défini par :

F, T, =1 L7

oit F,, est I'énergie libre de tout le volume dans 1'état normal et F, est 'énergie
libre de tout le volume dans 1'état supraconducteur : cette définition correspond i un
bilan volumique en énergie. En fait, pour déterminer la vraie valeur du champ an
dessus duquel tout le volume du supraconducteur devient normal, il faut tenir compte
de I'énergie de surface entre la phase supraconductrice et la phase normale et aussi,
dans le cas des fermions Iourds, de I'énergie Zeeman des électrons. Dans cette partie,
on expose trés britvement les caracteres généraux du champ critique des
supraconducteurs en tenant compte de ces deux effets et en mettant I'accent sur les
particularités des fermions lourds. Nous reviendrons sur le champ critique au
paragraphe 1.3 ou I'effet d'une surface limitant le volume V sera examing.

Limite orbitale, limite de Pauli

Dans le cas des supraconducteurs de type II odl A, la longueur de pénétration
de London (voir [DeGennes66] pour définition) est supérieure A la longuenr de
cohérence § (c'est le cas des supraconducteurs a fermions lourds), il existe une phase
intermédiaire entre la phase normale et la phase sopraconductrice avec effet
Meissner. Dans cette phase intermédiaire, un champ magnétique appliqué pénétre
partiellement dans le volume du supraconducteur sous forme d'un réseau de voriex,
c'est la phase de Shubnikov (voir figure [L.3]) encore appelée "état mixte”. Cette
phase apparait pour des raisons de minimisation d'énergie de surface (/Saint-
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James/Sarma69] §2.4). Un vortex est schématiquement formé d'un coeur normal de
forme cylindrique (parall2le au champ magnétique) de diamétre £(T), autour duquel
circulent des courants d'écrantage. Le champ H pénétrant dans ces régions est écranté
sur une distance A par ces supercourants circulaires.

H
e B e e B B e
: Hep &M /1
[ (1D ]
o e (D i
gt — o
i o O ]
4 He
[— — T e— ../fr)rmule L{7)
Her B ~— ]
7 ~ .
) 1x
0 PR RN TS S TN N SR S S N W Y S | y Tc
o 0.2 0.4 0.6 6.8 1
Figure [I-3]: Diagramme de phase sous champ pour un supraconducteur de type IL

Lorsqu'on augmente la température,(chemin (1)) )la taille des vortex &T) augmente
Jusqu'd ce qu'ils soient en contact les uns avec les autres (on atteind alors la
température de la transition supra->métal normal). Si l'on augmente le champ
appligué (chemin (IT}), c'est la maille du réseau de vortex gqui diminue jusqu'a ce
que les vortex soient en contact. Lorsqu'on atteint la ligne de transition Hr pour

entrer dant 'état avec effet Meissner, les vortex sont expulsés d'un coup. Le champ
critique thermodynamique H , (ligne en tirets) se situe entre les champs H ; et H .

La limite orbitale du champ critique est atteinte lorsque les coeurs de vortex
occupent tout le volume du supraconductewnr. Sur la figure [1.3], est représentée
comment la ligne de transition H.;(T) est atteinte & champ constant (chemin (I)) o
bien a température constante (chemin (II)). Le nombre de voriex est donné par
N:S/Zmﬁz(T), S étant la section du supraconducteur perpendiculaire au champ
magnétique H appliqué. Chaque vortex portant un quantum de flux ®g= h/2e, le
champ critique H_,(T) en limite orbitale est obtenu lorsque le champ pénétre
totalement I'échantillon, soit ; Heo(T)*S = Ndy ou encore :

Ho(T)=— 20 1®
2mEX(T)

La formule I1.(8) est vrai aussi bien pour un supraconducteur en limite propre,
(c'est-a-dire un supraconducteur pour lequel le libre parcours moyen ¢ des électrons
est trés supéricur & &) que pour un supraconducteur en limite sale (o £>£), il faut
simplement utiliser la formule de £(T) adaptée & chaque limite [Tinkham75]:

— Dans le cas de Ia limite propre E(T) est donné par la relation :

&(T)=0.74—-§9--~ 1O
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— Dans le cas de 1a limite sale £(T) est donné par la relation :
VEof

E(T)=0.855——— L(10)
1..L
Te
En comparant les formules £.(9) et 1.(10} on voit que H_, (formule 1.(8)) est renforcé
dans la limite sale (ou £<<&p).

L'antre phénomene qui peut rendre énergétiquement favorable sous champ la
transition dans I'état normal est lié a 1a différence entre la susceptibilité magnétigue
de Pauli des électrons de conduction dans 1a phase normale ¥, et la susceptibilité
magnétique des électrons dans la phase supraconductrice X, [Saint-James/Sarma69].
La différence d'énergie Zeeman entre les deux phases est

2O L1

L'ordre de grandeur du champ critigue Hp en limite de Pauli est obtenu en
égalant la perte d'énergie Zeeman au gain en énergie de condensation AF=H_2(T)/2}l,
ol H, est le champ critique thermodynamique :

H
Hp= ——fee. L(12
P TRCATAY (12)
A température nulle, en utilisant I'expression BCS de H.(0), I'expression de
Xn=1/2 (gng)?N(Ep) (g est le facteur gyromagnétique des électrons de conduction, |y
le magnéton de Bohr, N(Ep) la densité d'état an niveau de Fermi) et le fait que pour
un état singulet ¥,(T=0)=0, 1.(10) se ramene A (Hp est en Tesla pour T, en Kelvin) :

Hp(0) = 220 - 1 85T, L13)
gUB

oit I'on a teny compte du fait que Ag=1,76kg T (dans le cadre de la théorie BCS), et
oil I'on a pris g=2 (cas des électrons libres).

D'un point de vue microscopique, la limite orbitale traduit l'effet de la force de
Lorentz sur les électrons des paires de Cooper. En effet, le couplage est réalisé entre
éats {-k, 6} et {k, -0}, la force de Lorentz est opposée pour chaque électrons ce qui
se traduit par un effet de brisure de paire. Ainsi, le fait que 1'effet orbitale du champ
magnétique se fasse moins sentir en limite sale vient de la réduction des effets de
cette force par moyennage sur les directions de k qui varie aléatoirement A chaque
collision. La limite de Panli quant 4 elle, traduit l'effet du champ magnétique sur les
spins des électrons composant les paires de Cooper. Les spins d'une paire de Cooper
dans un état singulet sont opposés, si bien qu'un seul des électrons de la paire peut
s'aligner dans la bonne direction par rapport au champ magnétique et gagner I'dnergie
Zeeman 1/2 gugH, T'autre électron perd une énergie 1/2gnpH. La formule 1.(10)
s'interpréte alors simplement : I'état supraconducteur devient instable sous champ
lorsque la perte en énergie Zeeman de 1'état singulet est de l'ordre du gap
supraconducteur Ay. Une remarque importante sur la limite de Pauli: si les électrons
sont couplés dans un état triplet (spins (T T) comme dans la phase A de 13He
superfluide [Leggett75]), alors, l'effet paramagnétique disparaft car les deux spins
peuvent s'aligner swivant la direction du champ appliqué. Ceci n'est plus vrai dans le
cas ou les électrons subissent un couplage spin orbite fort. Dans ce cas, les spins des
électrons vont s'aligner dans une direction préférentielle par rapport au réseau
cristallin (c'est la direction perpendiculaire & d car 4.8=0), et si le champ magnétique
est aligné dans cette direction, il n'y aura pas de limitation paramagnétique. Un
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champ critique cn limite de Pauli est donc trés sensible A 1'état de spin des paires de
Cooper. Par contre, on s'attend 4 ce que les effets de supraconductivité non
conventionnelle soient faibles sur un champ critique en limite orbitale (voir par
exemple les calculs effecteés par Scharnberg et Rieck pour les différentes R.1. De
UPd,Al; [Hessert97]).

Comparaison des deux limites, cas des fermions lourds

En figure [I-4], sont représentées les différentes limites du champ critique H,.
H
T (/KD

L] l L] I L4 I
i Limite orbitale: m*=100 |

1
—— —— Supraconducteur.

L:mztci orbitale: ordinaires

m¥*=] \

N: A 1
0.'.0.'2"‘0.'zl"tﬂf6"‘0.8 ITC
Figure [I-4]: Comparaison des différentes limites au champ critique.

On a, en limite orbitale, et d'aprés L(8) : Ho(T=0) oo m*2 car :
Eg=E (T=0)=—TE__ L(14)

m*kgTe

Dans le cas des supraconducteurs ordinaires oll m*=1, la limite de Pauli est
bien trop grande par rapport 2 la limite orbitale pour avoir un effet limitatif sur le
champ critique, on est dans la situation ot le champ critique est en limite orbitale
quelque soit la température. Dans le cas des supraconducteurs a fermions lourds et 4
basse température, la sitnation est inversée du fait que les masses effectives des quasi-
particules sont suffisamment grandes. (m*=100) pour que la limite orbitale soit trés
supérieure 2 la limite de Pauli. D’an point de viee microscopique, les vitesses de Fermi
des quasi-particules sont petites et donc la force de Lorentz agissant sur la paire de
Cooper est faible. Prés de T, par contre, on est toujours en limite orbitale car la pente
initiale du champ critique en limite de Pauli est infinie. Dans tout ce qu'on a expliqué
jusqu'a maintenant sur le champ critique, on a sous entendu que les fermions lourds
sont bien décrits par la théorie BCS (c'est-a-dire par une théorie de couplage faible).
Or, nous verrons au chapitre IV que le champ critique d'UBeq5 ne peut pas étre
compris dans une théorie de couplage faible, il faut utiliser une théorie en couplage
fort qui modifie le champ critique en renforcant par exemple la limite de Pauli. La
théorie du couplage fort ainsi que ses conséquences sur le champ critique seront
brigvement décrites dans le chapitre IV. Cependant, les idées générales présentées ici
restent vraies en couplage fort.
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Sur la figure [1-5], est présenté un autre mécanisme susceptible de renforcer le
champ critique en limite de Pauli : c'est I'apparition de la phase FFLO correspondant
a une modulation spatiale du parametre d'ordre et qui a été prédite indépendamment
en 1964 par Fulde et Ferrel et par Larkin et Ovchinikov (d'od son nom de phase
FFLO).

Phase FFLO

Pour optimiser I'énergie de condensation dans I'état supraconducteur, il est
nécessaire de coupler deux états dégénénérés [Anderson59], Dans le cadre de la
théorie BCS, ce sont les états {-k.0} et {k,0). Sous champ magnétique, et lorsque
I'énergie Zeeman n'est pas négligeable, ces deux étais ne sont plus dégénérés. Dans le
cas 1D, Ia solution exacte de 1'état fondamental 3 T=0 est connue : 3 fort champ, Ia

différence d'énergie Zeeman est compensée par une différence d'énergie cinétique en
couplant les états {-k+q,c} et {k+q,0}(cf figure [I-5]).

H
e(k)
'
\l (n R
X
L\ Zoupn
l 2
()"\ -k \ (2)"/ k
\ (1)’ ky
1 \ .
q - supH
\ 2 I
\ E(2) 7IN2)

/
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Figure {I-5]: Relation de dispersion g(k) pour un systéme unidimensionnel sous
champ. Les états dégénérés de spins Opposés ne sont plus les états (1):{-k, 0} et
(2):(k,-T} mais les dtats {1):f-k+q.0} et (2)"(k+q,-G} {ou bien {1)":f-k-q,5} et
(2)":{k-q,~0)}) oik q est déterminé parla relation: fAg= etpHivy.

Le vecteur hq=(gugH/vp)k, correspond i I'impulsion du centre de masse des
paires de Cooper (nulle pour un état BCS). Ainsi, en couplant tous les électrons avec
un méme vecteur q, on obtient un état IMACroscopique avec un courant moyen non
nul. En fait, il faut aussi considérer les paires de Cooper avec une quantité de
mouvement -7iq pour obtenir la solution d'énergie minimale. Dans ce cas, le courant
moyen de paires de Cooper est nul. Le vecteur q correspond aussi 4 une fréquence de
modulation spatiale du paramétre d'ordre o encore de la fonction d'onde relative des

paires de Cooper. En effet, pour obtenir I'état FFLO on somme des fonctions d'onde
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multipliées par un facteur el4R (o0 R est 1a position du centre de masse des paire de
Cooper) avec des fonctions d'onde multipliées par un facteur ¢-9R,

Dans Ie cas 2D ou 3D, la situation est plus compliquée, puisque la direction de
q qui minimise 1'énergie des électrons n'est plus imposée par la dimension du
systéme. Mais, en limite de Pauli pure, on peut montrer qu'en dessous d'une certaine
température en couplant les paires de Cooper par états {-k+q,6} et {k+q,0}, le
champ critique se trouve renforcé (q dépend de la température)/Saint-
James/Sarma69]. Dans le cas 3D, si l'effet orbitale agit sur le champ critique, le
vecteur q est aligné avec le champ magnétique appliqué, sinon, sa direction est
arbitraire.

Pour que la phase FFLO apparaisse, outre la condition d'avoir un champ
critique fortement controlé par la limite de Pauli, le supraconducteur doit étre en
limite propre. En effet, dans un supraconducteur en limite sale les états de Bloch des
électrons s¢ mélangent a cause des diffusions par les impuretés : la quantité de
mouvement 7k n'est plus un bon nombre quantique. Cela n'empéche pas de construire
un état BCS (il faut simplement que les états électroniques couplés soient symétriques
par renversement du temps pour &tre dégénérés en énergie, cf argument d’Anderson
[Anderson59]). Par contre, on ne peut plus construire un état FFLO puisque q n'est
plus défini.

Jusqu'a aujourd'hui, cette phase FFLO n'a jamais €t observée
expérimentalement car comme on I'a déja expliqué, les supraconducteurs ordinaires
ne sont que trés faiblement influencés par la limite de Pauli. Les candidats potentiels
ol pourrait exister cette phase sont :

- Les phases de Chevrel, car dans ces systémes, la limite de Pauli est trés
fortement réduite par rapport 4 la limite orbitale du fait que le facteur gyromagnétique
g des électrons supraconducteurs est grand (3 cause d'interactions d‘échange avec des
moments localisés). Le probléme est qu'il faut aussi qu'elles soient en limite propre.

- Les Fermions lourds [Brison97] oii, comme on l'a expliqué, la limite de
Pauli peut étre dominante 4 basse température, et qui sont presque tous en limite
propre.

- Les supraconducteurs de dimension 1 ou 2 oi la limite orbitale peut &tre
presque supprimée; la difficulté est alors d'obtenir de bons échantillons en limite
propre.

Les deux fermions lourds étudiés dans cette thése URu,Siy et UBeq3 sont
deux supraconducteurs ol pourrait apparaitre cettc phase modulée. Dans le
paragraphe qui suit, nous introduisons-les caracteres généraux de ces deux composés
pour illustrer les idées que nous venons d'exposer sur le champ critique des fermions
lourds.
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L2} Exemple des composés UBe13.et URu2Sis
1.2)a)UBe]3

Phase normale

UBeq3 a €€ découvert en 1983 par Ott e al fOn83]. 1 cristallise selon Ia
structure cubique (cf figure [1-6]) avec un paramdtre de maille ay=10.249A
[Goldman85-86]. La distance minimale entre atomes d'Uranium est égale 3
ag/2=5.12A. Elle est trop grande pour qu'il puisse se former une bande de conduction
f: UBeq3 fait partie de la famille de fermions lourds type "résean Kondo",

O Uranium

@ Beiilium Gite

Figure [I-6]: Structure cristalline de UBel3. Sur ce schéma, on n'a pus
représenté tous les atomes de Bérylium présents dans la maille élémentaire.

La valeur de la constante de Sommerfeld & basse température est y=1100
ml.mol-L.K-2 [O184], ce qui confire aux quasi-particules une masse effective de
T'ordre de 1000 fois la masse d'un électron libre. La température de cohérence, repérée
par le maximum de résistivité ou de chaleur spécifique, est de 2 Kelvin, Par
conséquent, on s'attend a ce que le régime de liquide de Fermi soit clairement établi &
une température de I'ordre de 200mK. Des mesures par muons ne montrent aucun
indice d'ordre magnétique dans UBe;3 avec une résolution de 0.001pp par atome
d'Uranium [Heffner90].

Phase supraconductrice

Concernant les caractéristiques de 1a phase supraconductrice, UBe;3 est en
limite propre: le libre parcours moyen est estimé 4 £=600A par des calculs de bande
et des mesures de resistivité [Normang87], alors que la longueur de cohérence vaut
£,=50A. D'antre part, deux indications expérimentales généralement considérées
comme des indices de supraconductvité en couplage fort sont clairement mesuré dans
le composé UBeq3 :

=> A T=950mK, UBe;3 n'est pas un bon liquide de Fermi [0187k],
[Grewe91], [Beyermann95]. 1l faut descendre plus bas en température et appliquer un
champ élevé pour voir, dans la phase normale, un comportement de liquide de Fermi
[Remenyi86]. Un autre moyen de faire apparaitre le régime liquide de Fermi est
d'appliquer une pression (Tg augmente avec P [Thompson87]).

=> Les mesures de chaleur spécifique (voir figure[I-7]) donnent une valeur dn
saut relatif AC/C 2 la transition de l'ordre de 3 alors que ce méme rapport vaut 1.43
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dans le cadre de Ia théorie BCS, et elles ont toutes été rapprochées de celles réalisées
sur I'3He superfluide, lui aussi en couplage fort fO184].

La transition en chaleur spécifique montrée en figure [I-7] indique clairement
que le saut relatif AC/Cp, est de l'ordre 3, 1a valeur normale Cpy étant celle des quasi-
particules lourdes (ce qui se prouve que ce sont bien ces quasi-particules lourdes qui
se condensent dans l'état supraconducteur). L'échantillon présenté ici est le
monocristal mesuré par F,Thomas er al {Thomas96] (cf chapitre IV).
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Figare [I-7]: Saut relatif de chaleur spécifique
la transition supraconductrice [Thomas96].

En ce qui concerne la possibilité d'une supraconductivité non conventionnelle,
les différentes mesures 2 basse température indiquent la présence de points de zéro
dans le gap supraconducteur : par exemple en chaleur spécifique on mesure une loi en
T3 [O1t84]. Seules des mesures de temps de relaxation spin réseau par RMN
indiquent la présence d'an moins une ligne de zéros (une revue des différentes
mesures est donnée par {Ou87]). Bn figure [I-8] est représenté le diagamme de phase
de UBeq4 sous champ.
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Figure [1-81: Diagramme de phase sous champ de UBe ;3 [Thomas96].
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Ce diagramme de phase présente des caractéristiques générales trés
particuligres. Tout d'abord, la pente initiale (AH/dT) 1T, est estimée A -50 T/kelvin.
Cette valeur trés élevée est une conséquence directe de la valeur de 1a masse effective
des quasi-particules ((dH/dT)T.. est en effet proportionnel au carré de la masse
effective). De plus, le champ critique a une courbure négative trds grande pour des
températures proches de T,. Cette courbure importante rend d'ailleurs difficile une
estimation précise de (dH/AT)p-r.. En figure [I-7], on a représenté en pointillé la
limite orbitale compte tenu d'ane pente initiale estimée 3 -50 T/K. Trés clairement, et
comme l'ont fait remarquer les premiers Maple ef al {Maple85], le champ critique est
limité & basse température par I'effet paramagnétique. Enfin, 4 T= T./2, le champ
critique présente une courbure positive trés prononcée. Les caraciéres généraux de ce
diagramme de phase n'ont &t compris que trés récemment [Thomas96].
L'interprétation proposée par Thomas ef af prévoit notemment I'apparition de la phase
FFLO. Les mesures sous pression que nous avons réalisées sur ce systéme et qui
seront exposées au chapitre IV ont pour but principal de tester la validité de cette
interprétation.

L2)bURW)Sin

Phase normale

URu,8i, a été découvert en 1984 par Schlabitz et al [Schlabitz84],
{Schlabitz86]. Ce composé cristallise selon la structure tétragonale (cf figure [1-9])
avec des paramétres de maille a=4.121 A et c=9.681 A [Cordier85].

@ Rutenium

@ Ssilicium

Eigure [I-9]: Structure cristalline et ordre antiferromagnétique dans URtzSis.

La distance minimale entre atomes d'Uranium étant de 4.121A, on peut avoir
dans ce composé recouvrement des orbitales f et formation d'une bande de conduction
f a haute température. URu,Si; est A classer parmi les fermions lourds 3 "fluctuations
de spin”. En figure [1-0], est aussi représenté l'ordre antiférromagnétique qui apparaft
a4 Ty= 17.5K [Broholm87] avec un moment magnétique extrémement faible
(0.03£0.01)up par atome d'Uranium et un vecteur de propagation Q=(0,0,1). La
température de cohérence, repérée par un maximum de résistivité [Palstra83] est de
l'ordre de 10K. Par conséquent, le régime de liquide de Fermi est bien établi 3 1a
transition supraconductrice (Tc=1.5K). La constante de Sommerfeld passe de =180
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mJ.mol-1X-2 & Ty, 2 v=65 mJ.mol-1.K-2 & basse température, ce qui correspond & une
masse effective des quasi-particules de 50 fois la masse d'un électron libre. Des
mesures d'oscillations de De Haas Van Alphen et de Shubnikov de Haas [Brison95]
ont par ailleurs permis de mettre en évidence plusieurs poches de la surface de Fermi.
Le libre parcours moyen a pu &tre estimé 3 900 A.
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Figure [I-10]: Variation de la résistivité de URu;Siy on
peut voir la transition antiferromagnétique & Ty=17.5 et la
transition supraconductrice & T,=1.5K.

Phase supraconductrice

URu,Si, est le premier composé ol a été observée la coexistence d'un ordre
antiferromagnétique et d'un ordre supraconducteur {Palstra85]. Le saut relatif de
chaleur spécifique i la transition supraconductrice vaut 0.8 : il n'y a pas dans
URu,Si, d'évidence expérimentale d'effet de couplage fort. La longueur de cohérence
£, est de Vordre de 100 A [Palstra86], et donc, si I'on compare au libre parcours
moyen #=900A mesuré par oscillations de Shubnikov de Haas [Brison95], URu,Siy
est en limite propre. Pour ce qui est du caractere non conventionnel de la
suptaconductivité, les différentes mesures (chaleur spécifique [Hasselbach91a],
temps de relaxation spin réscav par RMN [Asyama88]) montrent l'existence d'au
moins une ligne de zéro dans le gap supraconducteur ou bien de podles d'ordre
supérieur ou égal A un. Cependant, dans un modgle proposé par Brison er al ol est
pris en compte un couplage entre le parametre d'ordre antiferromagnétique et le
paramétre d'ordre supraconducteur supposé de type "s", il est montré qu'une ligne
z6ro dans le plan basal peut exister indépendamment du type de couplage responsable
de la supraconductivité [Brison94]. Des mesures de spectrascopie de pointe (donnant
accds 4 la densité d'état par la détermination de dI/dV) ont été réalisées
[Hasselbach92]. Les auteurs concluent sur l'existence d'une ligne de zéros.
Cependant, d'autres auteurs [DeWilde94] pensent plutdt détecter des pdles dans le
gap supraconducteur. Des mesures plus récentes [Naidyuk96], sont interprétées
comme une preuve expérimentale de l'existence d'une ligne de zéros du gap
supraconductenr dans le plan basal. Les mesures de spectroscopie de pointe
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permettent de détecter des zéros dans le gap supraconducteurs mais ne permettent pas
de savoir si ces zéros correspondent i une brisure de syméirie cristalline,

Le diagramme de phase sous champ de la phase supraconductrice d'URu,Sis,
(figure [1-10]) est trés anisotrope [Palstra85], [Delong90], [Koziol94], [Brison95].
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Figure (I-11]: Diagramme de phase de URuySiy. La mesure

suivant l'axe ¢ a été réalisée en utilisant le mécanisme de

rotation décrit dans le paragraphe I1.3.c. La mesure dans le

plan basal est due & L.Schmidt [Schmidi93].

Du fait que prés de T, le champ critique est en limite orbitale, 'anisotropie
entre I'axe ¢ et le plan basal s'exprime simplement en fonction de Fanisotropic des
masses effectives m,/m,, (§18.7fAbrikosov88]).

. _
H(T,8)= Hep(1) L(15)
sin?g 4%0%29

pour T proche de T, et oli 6 est I'angle entre le plan basal et 'axe ¢ et HS»(T) Ie
champ critique selon l'axe c.

Par contre, la forie anisotropie 4 basse température est beaucoup plus difficile
a interpréter. Comme on 1'a expliqué précédemment, on s'attend a ce que la limite de
Pauli détermine le champ critique a basse température. Or, dans le cas d'URu,Siy,
I'effet paramagnétique ne se manifeste que selon l'axe ¢ : selon l'axe a, scule la limite
orbitale détermine le champ magnétique. A l'heure actuelle, cette trds forte
anisotropie A basse température n'est pas comprise. On peut invoquer une forte
anisotropie du facteur gyromagnétique des électrons supraconducteurs causée par le
couplage spin-orbite ou due & des corrections de liquide de Fermi, mais il est difficile
d'expliquer pourquoi g=0 dans lc plan basal. Une interprétation possible, serait de
considérer les paires de Cooper couplées dans un état triplet avec les spins confinés
dans le plan basal (& cause du couplage spin-orbite), antrement dit, I'état
supraconducteur serait un état impair avec d parallele a I'axe ¢. Dans ce cas, la
disparition de la limitation de Pauli pour H dans le plan basal s'expliquerait de
maniére naturelle.
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I'expression implicite du champ critique H pour un supraconducteur en limite
propre et en tenant compte de l'effet orbital et de l'effet paramagnétique est
[Brison95] :

0 ,s¥2{12?) H
] sh( )I x{ms{o 28 Hyn(0) t}xeXp 2 Hoh(®) ) 1] 1(16)

ol t=T/T est la température réduite, o=y2 Hyu,(T=0)Hp(T=0) (voir L(8) et 1.(13)
pour les expressions de Hyy, et Hp) est le parametre de Maki [Maki64]. Dans le
chapitre III, on utilisera la dépendance angulaire du champ critique déduite de cette
formule (l'anisotropie entre l'axe ¢ et le plan basal est introduite "4 la main" dans le
facteur gyromagnétigue g des électrons supraconducteurs).

Comme on I'a déja indiqué, URu,Si; est un bon candidat pour l'apparition de
la phase FFLO. L'installation d'un mécanisme de rotation sur le dispositif
expérimental "12Teslas" (cf. chapitre II) avait pour but d'étudier plus en détail la
question de V'anisotropie de H_,, afin de tester la possibilit€ de I'existence de la phasc
FFLO. Les mesures ont jusque 14 été reportées faute d'avoir un échantilion de qualité
suffisante & mesurer sous champ magnétique élevé. Nous ne reviendrons plus sur
cette guestion dans 1a suite.

Concernant URn4Si,y, nous nous sommes concentrés sur la recherche d'indices
expérimentaux concernant la symétrie du paramétre d'ordre supraconductenr. Comme
on le verra an chapitre III, cette étude nous a conduit & nous intéresser de prés aux
effets de supraconductivité de surface, et plus particulierement aux effets de
supraconductivité de surface dans un supraconducteur non conventionnel, L'étude de
ce sujet assez nouveau (le premier article théorique date de 1995 [Samokhin95]) a été
motivée par les mesures de N.Keller sur le fermion lourd UPty [Keller94]. Dans l¢
paragraphe gui suit, nous décrivons Ie phénomene de supraconductivité de surface.

L3)Supraconductivité de surface

L3)a)Cas d'un supraconducteur conventionnel

Dans ce paragraphe, on résume la technique de calcul de Hgy & partir des
équations de Ginzburg-Landan pour un supraconducteur conventionnel, Pour un
calcul détaillé, on pourra se référer aux ouvrages de DeGennes (chap.6), de Saint-
James et Sarma (chap.3) ou de Tinkham (§4.9) [DeGennes66], [Saint-
James/Sarma69], [Tinkham75].

Détermination de H,

Avant de nous intéresser an H. g proprement dit, nous montrons comment
redériver Iexpression 1.(8) de H, & partir des équations de Ginzburg-Landau pour
mieux comprendre 'origine du champ critique de surface.

Dans la théorie de Ginzburg-Landau, 'expression de I'énergie libre ¥ en
fonction du paramétre d'ordre A(r) est donnée par :

F=F,, + (-acrc-T)IA(r)F+ %{A(r)lﬁﬁm(r)]"}dr L(17)

v
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oit F,, est I'énergie libre de la phase normale et ol le terme de rigidité VA(r) traduit le
cofit en énergie d'une variation spatiale du parametre d'ordre. Si on applique un
champ magnétique H=rot(A) au supraconducteur, 1.{17) devient :

F=Fp + | |-aT-DAcf+ -g-lA(r)I"+ ﬁl(-ihV—ZeA)A(r)l% é1:1}1—20—)@ 1(18)

¥
Dans 'expression L(18), on tient seulement compte de l'effet orbital du champ
magnétique A travers le terme (-iAi ¥V - 2eA) qui traduit V'effet de la force de Lorentz.
En limite de Pauli pure, il n'y a pas d'effet de supraconductivité de surface. En
minimisant variationnellement F par rapport A et par rapport 4 A, on obtient les deux
équations de Ginzburg Landau ainsi qu'une condition aux Hmites L(19).c :

ﬁ{-ihv-%A)zA(r)=a(Tc-T)A(r) +RA@PAD) L(19)a
j%A(r)'VA(r)-A(r)VA(r)* )%A(r)"A(r)A:O L19)b
(-i#V-2eALAM)=0 L(19)c

Oil n est la normale A la surface du supraconductewr, La premigre équation
{I.(19).a) permet de calculer A(r,T), la deuxieme (I.(19).b) permet de calculer la
densité de courant j dans le supraconductenr connaissant A et le potentiel vecteur A,
enfin, la condition aux limites 1.(19).c exprime qu'aucun courant ne sort du
supraconducteur : j.n=0 (on multiplie l'expression L(19).c par A* puis on somme
I'expression obtenu avec son complexe conjugué ce qui nous donne la projection de
1.{19).b selon n égale a zéro). Pour T=T,, A{r)<<1 et on peut lindariser 1.{19).a et on
obtient :

ﬁ (-ihV-2eA)A(r) = a(T-T)A(r) L(20)

Si I'on ne tient pas compte de la condition aux limites I.(19).c, 1.(20) est
analogue 4 I'équation de Schrodinger d'une particule de fonction d'onde A, de masse
m et de charge 2e dans un champ magnétique uniforme. Dans cette analogie, le
niveau d'énergie E, de la particule est équivalent 4 (T,-T), E,, étant donnée par :

- 17kg L L@t
Enlkp)=5 p 2+ hic(n+2) 21

oil W =2eH/m et oi k, est le vecteur d'onde de la particule selon la direction du
champ magnétique. Si l'on se réfere 4 la figure [I-12], on voit que, pour un champ
donné, la valeur de la température de transition est obtenue a partir de 1.(21) en
prenant le plus bas niveau d'énergie : a(T -T)=Eg(0)=e%H/m.
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b"T

Figure [112]: Pour un champ H donné, la ligne de transition
est atteinte pour {T,-T) le plus petit possible, ¢'est-a-dire
pour le plus bas niveau d'énergie dans l'éguation 1(21).

On peut amsi déterminer H (T} pour T proche de T, et vérifier notamment
qu'on retrouve la formule L(8).

Détermination de H.4

Le probléme est de résondre 1.(20), avec en plus la condition aux limites
1.{(19).c. On se place dans le cas idéal d'une surface parfaitement plane avec un
volume supraconducteur pour x>0 et e vide ou un isolant pour x<0. Dans la réalité
oil la surface n'est pas parfaitement plane, pour que le calcul résumé ci-dessous soit
applicable (validité des équations de Ginzburg Landau), on doit avoir §(T)<<R ol R
est le rayon de courbure minimum de la surface du supraconducteur et &(T) la
longueur de cohérence du supraconducteur,

Si le champ est perpendiculaire 4 la surface du supraconducteur, on est en fait
ramené au cas précédent et on obtient H=H»(T).

Si le champ est paralligte i la surface, on peut montrer que I'équation 1.(20}) se
rameéne 3 :

B @F |, 2e2H? (o 4 \2f = a(T..- dr _ _ )
m g2 + " (x-xg)“f a(’Al"c TX avec ™ Oenx=0 L{22}

ol f est ]a dépendance en x de A(x,y,z).

L'équation 1.(22) est analogue 4 1'équation d'un oscillateur harmonique dont le
minimum d'énergie potenticlle est centré en xy. X est arbitraire et doit &tre choisi
pour minimiser I'énergie libre.

Dans cette analogie on a les équivalences suivantes :

E<=>(T_-T) {comme pour le caicul de H )
k<=>H?2

ol k est 1a constante de raideur de l'oscillateur harmonique.
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L'équivalence de E et de (T;-T), nous permet de déterminer la ligne de
transition H(T) de la méme manitre que dans le paragraphe précédent, c'est-a-dire &
partir du niveau minimum d'énergie (cf fig [I-12))(P.

St le puits de potentiel est centré en Xo=0 ou bien trés loin de la surface (dans
ces deux cas la condition aux limites (I.(19).c) est vérifiée), en résolvant 1.(22), on
retrouve le champ critique Hey calculé précédemment qui correspond donc 2 la
nucléation de la supraconductivité dans le volume du supraconducteur. En fait, on
trouve que la supraconductivité peut nucléer prés de la surface, c'est-a-dire qu'il existe
une solution He3(T) supérieure 3 H(T) en choisissant xg de l'ordre de £(T). On peut
qualitativement le comprendre en s'appuyant sur I'analogie avec l'oscillatenr
harmonique et en choisissant un potentiel pair suggéré par DeGennes (1.(23)) pour
que f vérifie antomatiguement la condition aux lmites df/dx=0 (cf fig [I-13]) :

V1(x)=2e2H2(x-x()2/mc2
V1 (®)=V (=0 si x<0 123)

Vox) v, )

Eg(H o)

Eqg(Hc3) /

SN

A

X0

Eigure (I.13): Analogic avec Voscillateur harmonique. Le potentiel V; est
plus large que le potentiel Vi centrd en xy=0. Par conséquent, il posséde
un niveaw d'énergie fondamental Eg(H 3) plus bas. Ceci correspond & une
température plus proche de T, et donc & un champ critique H 3 plus raide.

Le calcul exact peut étre mené en utilisant pour f des combinaisons linéaires
de fonctions de Weber. Avec de telles fonctions, on obtient :

Hea(TY Hp(T)=1.695 et x3=0.5001£(T) L(24)
La condition aux limites df/dx=0 dans 1.(22) n'est valable que pour une

interface supraconducteur vide ou isolant. Dans le cas ol le supraconducteur est
recouvert d'un métal, la condition aux limites est plus résirictive et devient :

() On peut vérifier avec cette analogie qu'on décrit qualitativement le comportement de H(T). Quand
H augmente, k augmente et le puit de potentiel de I'oscillateur se creuse. Donc, quand H augmente le
niveau fondamental d'énergie augmente, ce qui revient & diminver T. En résumé, sur la ligne de
transition H augmente quand T décroit, ce qui comespond bien au comportement d'un champ critique.
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ar_1, L5
dx bf (25)

oil b est un paramétre microscopique qui dépend du composé en contact avec
le supraconducteur, de la température et du champ magnétique appliqué.

Dans le cas d'un supraconducteur non conventionnel, la condition aux limites
df/dx peut aussi prendre 1a forme 1.(25) méme si le supraconducteur est en contact
avec un isolant ou avec le vide fSamokhin95]. Ceci a pour conséquence que le
rapport H3/H 5 peut &tre inférieur 4 la valeur standard de 1.695. Comme on va le
voir dans le paragraphaphe suivant, il pent méme exister des parametres d'ordre et des
géométries pour lesquelles on a He3/H»=1, c'est-a-dire des paramétres d'ordre pour
lesquels la supraconductivité de surface n'existe pas (la condition 1.(25) est
remplacée par £=0).

L3)b)Cas d'un supraconducteur non conventionnel

On considére un paramétre d'ordre ayant les composantes {1;} sur la base
{¢;}, ¢; pouvant &tre un scalaire (supraconductivité paire) ou un vecteur
(supraconductivité impaire) (cf § [.1)a)). Avec un tel parametre d'ordre, I'expression
de 1a densité de courant j est plus compliquée/ Chen/Garg96] :

=i 3 kD avee Dy=(ihY; - Ze ) 1.226)
jsns
oll les coefficients ¥ sont Ies coefficients phénoménologiques des termes en gradient
D; de I'énergie libre. Dans le cas ot le plan qui limite la surface du supraconducteur
est perpendiculaire 4 un axe cristallin et od la réflexion des électrons sur la surface est
parfaitement spéculaire, la condition aux limites j.n=0 se résume aux relations L(27)
sur les composantes du paramétre d'ordre :

i =0 si &;(Rk)=-¢y(k) L(27)a
(n.D)n; =0 s (RK) = + ¢y(k) L@Db

oli I'on a noté R la symétrie de réflexion par rapport au plan gui limite le
supraconducteur et oil n, paralléle 3 un axe cristallin, est Ia normale a ce plan. Les
auteurs de cet article ont supposé que les différents coefficients microscopiques by
que l'on peut associé aux différent paramétres d'ordre (et qui sont équivalenis au
coefficient b intervenant dans Ia condition 1.(27)) sont égaux a P'infini.

On peut comprendre la relation L.(27).a en considérant un potentiel symétrique
comme en figure [I-13]. La solution f 4 rechercher n'est plus une solution symétrique
comme dans le paragraphe précédent mais une solution antisyméirique pour vérifier
1a condition 1.(27).a. Cette solution correspond & un niveau d'énergie plus élevé que la
solution dans le volume {c'est-a-dire pour xg->e) (voir figure 1.(14)).
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Figure (I-14): Lorsqu'on rapproche deux puits de potentiel, on léve la
dégénéréscence de I'état fondamental (0) en créant un état symétrique (+)
d'énergie plus basse et un état antisymétrique (-) d'énergie plus élevée.

Pour illustrer les relations 1.(27), prenons l'exemple d'un supraconductenr de
symétrie tétragonale {ou hexagonale) limité par un plan perpendiculaire 4 l'axe
cristallin ¢. Une réflexion par rapport 2 ce plan change k=(kyky,k,) en (kxky, k). Si
par exemple le parametre d'ordre de ce supraconducteur se développe sur la base
(kzkx,kzky) de By, avec les composantes (11,M2) (cf § L.1.a), les conditions 1.(27)
impliquent {(N4,72)=(0,0). Dans cet exemple de géométrie et de paramétre d'ordre, la
supraconductivité de surface n'existe pas. Ainsi, la recherche de l'existence ou de 1a
suppression de !a supraconductivité de surface en jovant sur la géométrie de mesure
peut se révéler €tre un moyen d'investigation intéressant pour avoir des
renseignements sur les composantes des différents paramétres d'ordres a priori
possibles.

D'un point de vue expérimental et si 'on s¢ réfere a la littérature [Burger64],
[Hempstead64], les mesures quantitatives de H.z en résistivité se font sur des
couches minces pour bien contrbler I'état de surface. Pour mesurer H 3 sur des
échantillons avec un petit facteur géométrique (c.2.d plus massifs et réalisés par des
méthodes de métallurgie classiques), ce sont préférenticllement des mesures
d'aimantation qui sont utilisées [Tomasch64], [Kleiman89]. Malheurcusement, les
couches minces de fermions lourds sont trés difficiles & €laborer. Ce n'est que trés
récemment que des films d'UPd,Al; ont éi6 réalisés [Jourdan97]. Cependant, comme
on le verra au chapitre III, nos mesures de résistivité sont sensibles aux effets de
supraconductivité de surface.
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CHAPITRE II: DESCRIPTION DES DEUX
DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX







Comme il a €18 précisé dans I'introduction et dans le chapitre I, 1e sujet de 1a
these s'articule autour de deux axes principaux

- recherche d'un indice de supraconductivité non conventionnelle 3 travers
I'étude du diagramme de phase de URu2Sin pres de Te (= 1.5 K), a bas champ (H<1
tesla), et en faisant tourner le champ dans le plan téiragonal, par des mesures de
résistivité et de dilatation thermique,

- recherche de la phase modulée FFLO 2 travers I'étude du diagramme de
phase de UBe13 2 trés basse température et & plus haut champ, par des mesures de
résistivité. Pour étudier plus en détail les effets de couplage fort, on a été amené 3
faire des mesures sous pression (chap I §1.2.a) jusqu'a 20kbars.

Pour mener ces deux études, on a disposé de deux montages expérimentaux ;

- Une dilution rapide avec un systéme de trois bobines pour Taire des mesures
angulaires trés précises prés de T¢. Ce montage est baptisé "manip 3-axes" dans la
suite,

- Une dilution permettant de faire des mesures dans une bobine de 12 Teslas.
Cette dilution peut étre équipée d'un mécanisme de rotation mécanique permetiant de
réorienter (selon un axe) I'échantillon A froid. Ce montage est baptisé "manip
12Teslas" .

11.1) Parties communes aux deux montages
- ILDa) Automatisation

Les mesures systématiques nécessaires 4 nos études requiérent une
automatisation assez poussée qui a été réalisée sur les denx montages en dilution. Le
fonctionnement des cryostats proprement dit a cependant ét6 laissé en mode
"manuel”! Les deux dispositifs expérimentaux sont pilotés par le méme appareillage
qui peut se déplacer d'un cryostat 4 l'autre. Sur la figure [II-1] est représenté cet
ensemble mobile.

2> § Vess chauffage ef MAC Lc 475
£ ey — ey -Lher{mm“es afroid rSssmmmoy
4 o

| | Ohmtre régulateur PX-2

L ] L ] - .
I 14 13 12 11 IMPCT: Interface]
Détection Signaj Voies série RS232 Mac-Instruments
l synchrone Phase l /
Voies logiques
| I Jlos 87 65 4 32
Convertisseur AN.16 bits f® " 0 o 0 .4 0
| ot gL lcbi] S |
- —_— e — ==
Echantillon Mesure de résistivité
a froid ox de capacité

Figure [II-11: Automatisation : partie mobile.

L'appareil appelé IMPCI (pour Interface Macintosh ou PC / Instruments)
fonctionne comme "un poste d'aiguillage”. Clest un multiplexeur qui permet 4 partir
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du Macintosh et via une seule voie série RS§232 de lire des données ou d'envoyer des
ordres aux différents appareils 2 travers 10 voies logiques différentes ou bien A travers
4 voies RS§232. Deux programmes en C (sous Code Warrior) ont été réalisés (un pour
chaque montage) A partir d'un "logiciel maison” appelé "Manip" et développé par
A.Benoit et L.Puech. Ce logiciel permet d'écrire simplement des programmes
conviviaux (interface graphique) pour gérer les mesures. Par exemple, on dispose de
fonctions en C qui permettent d'écrire ou de lire sur une voie RS232.

I1.1)b) Mesure de résistivité

Pour les mesures de résistivité, on utilise 1a technique classique au laboratoire
de mesure de pont quatre fils avec une détection synchrone. Le matériel utilisé est un
pont basse impédance Barras-Provence/CRTBT fonctionnant a une fréquence de
43Hz et avec un bruit de 0.2 nV/¥Hz. La bande passante en fréquence apres filtrage
(deux filtres RC en cascade de constante de temps T =0.3s) & la sortie de la détection
synchrone est AF=1/8t=0.4167Hz. Par conséquent, le bruit AR sur la mesure de
résistance est donné par :

AR(UQ)=130/ T 1L

0l Ipeg €5t le courant de mesure, en microampere, injecté dans I'échantillon.

Le signal analogique, mesurant la déviation du pont & I'équilibre, est converti
en signal numérique par un convertisseur 16 bits {(cf figure {II-1]). Ce signal varie
linéairement avec l'écart entre résistance de mesure et résistance de référence.
L'équilibrage du pont a été automatisé avec "un multiplieur programmable” contriié
par liaison RS232, et qui remplace une boite de résistances variables.

.1 c) Thermométrie, régulation en température

Dans la gamme de température de 100mK 4 2K, les thermomatres utilisés sont
des résistances de Germanium Lake Shore. On a veillé & ne pas avoir d'effet de
magnétorésistance sur les thermométres en les placant dans la zone de champ
compensé dans le cas de la "manip 12 Teslas"” (§11.3.b). Dans le cas de 12 "manip trois
axes”, il n'y a pas de zone de champ compensé (§$11.2b) : la résistance de germanium
est placée loin du centre du champ et est isolée par un écran en plomb
(supraconducteur et donc diamagnétique parfait aux températures et aux champs de
mesure). Dans le cas de la "manip 12 Teslas" et pour des températures inférieures &
100mK, on utilise une résistance de Carbone placée elle aussi dans la zone de champ
compensée. Ces résistances sont mesurées grice A un ORPX (Ohmmétre Régulateur
commandé par un ordinateur PX-16 Barras-Provence-ABB-CRTBT). Cet appareil
permet de lire huit thermométres et dispose d'un P.LD. programmable pour la
régulation en température, Il se commande par une liaison RS232 et nous a permis
d'automatiser completement la régulation de température dans la gamme de
température 30mK-4.2K, avec éventuellement une interruption autour de 1 Kelvin
pour la "manip-12-Teslas" pour rentrer le mélange du cryostat dans les réserves et
travailler en "gaz sec” entre 1 et 4K.
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IL.2) Manip 3-axes

L2 ogénie

Le réfrigérateur 3 dilution utilisé dans e syst2me des trois bobines, est une
"dilvette Caussignac” dont la température minimale est environ S0mK. Cette dilution
est décrite dans la thése de Niels Keller [Keller94]. Pour avoir une idée du principe
de fonctionnement d'une dilution, on peut se référer a la figure (II-15] (§ 11.3.a).

Une fuite thermique constituée simplement d'un petit cylindre de laiton a été
installée entre la bofte & mélange et Ies échantillons pour pouvoir réguler A des
températures supérieures 1 Kelvin , ce qui est nécessaire pour les mesures sur
URu28i2 dont le Tg est d'environ 1.5 Kelvin. L'installation de cette fuite thermigue a
permis d'améliorer considérablement la régulation en température : T=(Tconsignei
0,0002)K pour une gamme de température de 500mK 2 1.8K. En moyennant sur une
quarantaine de points, on arrive 2 un écart type en température de moins de 0.05 mK.

oz h magnétique : systéme des trois bobines

Le systéme des trois bobines est décrit dans la thise de N Keller [Keller94]. 11
permet d'appliquer un champ de 0 A 1 Tesla dans n'importe quelle direction de
I'espace. En figure [II-2] est représenté Ie cablage de lecture et de commande du
champ, ainsi qu'un schéma des trois bobines supraconductrices.

Macintosh
I RS 232

Voies série R§232 I
IMPC: Interface Mac-Instruments

Voies logiques
109 8 7 6 %q“ 121 Insertion dela

F p_p. P s o+ s o cantiie & dilution
& i: t Commande du ch #30 mm
Lecture ’

du champ

Convertisseurs
AN, 24 bits

1\

Alimentation triple|

Figure [IF-2]: Cablage de la commande et
de la lecture du systéme des trois bobines.

L'alimentation des bobines est constituée de trois sources de courant
identiques de 30 Amperes pilotées numériquement avec une résolution de (.92
mA/bit (de -30A 2 30A pour (216-1) bits). Le courant est régulé A la consigne voulue
par un P.L.D. Le coefficient de conversion courant/champ est d'environ :
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0.35 Gauss/mA pour les bobines X et Z, et 0.6 Gauss/mA pour la bobine Y.

On a donc une résolution numérique inférieure 4 0.7 Gauss/bit. La régulation en
champ autour d'une consigne donnée est seulement de quelgues bits (environ 3 bits)
conduisant 4 une résolution en champ de 2 gauss. 1 faut ainsi moyenner au moins sur
25 points pour retrouver notre résolution numérique de l'ordre de 0.5 Gauss.

L'automatisation de la commande des trois bobines avait été réalisée en Basic
sur un ordinatenr Apple GS par N Keller. Je l'ai reprogrammée en langage C sur
Macintosh avec principalement des modifications sur la lecture du champ. Dans le
dispositif précédemment utilisé [Keller94], la lecture du champ se faisait par
l'intermédiaire de convertisseurs 12bits, si bien que la résolution en lecture était
moins bonne que la résolution en commande de champ. On ne pouvait pas se fier & la
valeur de champ mesurée pour tester 1a stabilité en champ ou méme pour calculer la
consigne de champ A appliquer. Les consignes étaient calculées & partir des consignes
précédentes et il n'y avait aucun moyen de correction par rapport au champ réel
appliqué. Pour remédier A ce probleme, et n'étre limité que par la résolution en
commande de champ, on a remplacé les convertisseurs 12 bits par des convertisseurs
24 bits. De plus, la lecture du champ est moyennée (en norme et en angie) et on
recalcule la consigne & partir du champ mesuré. ‘

En figure [II-3], on présente une mesure du champ pour une rotation de plus
de 360° avec un pas de 2°. A chaque angle, on a moyenné sur 40 mesures,

H(Gauss) y 1
8504 .
8502 7]

8500

8498 | .

8496 [ .
L loas |l o d oo ba o b Ll o
R N T 7 7 R T R

Figure [TI-31: Résolution en norme de champ.

On constate qu'on a bien une résolution de l'ordre de 0.5 Gauss avec
cependant un cffet de periode de 180° et d'amplitude de I'ordre de 1 Gauss. On a
remarqué qu'en fait, lorsqu'on programme les alimentations de courant & une consigne
donnée, le courant vrai injecté dans les bobines est un peu inférieur a cette consigne
(1a différence est de moins de 1% et dépend des bobines). La solution serait d'attendre
pour chaque angle que les sources de courants se stabilisent et de reprogrammer une
deuxitme fois 4 la méme consigne. En fait, on a choisit de ne pas modifier la
programmation (la mesure présentée en figure [1I-3] dure déja plus de 6 heures!) et de
se contenter d'une résolution de 1 Gauss car, comme on le verra au chapitre HI (§1.a),
ce sont surtout la régalation en température et la mesure de résistance qui limitent la
résolation de nos mesures, Une résolution de 1 Gauss correspond, pour un champ
appliqué H, 2 une résolution angulaire (figure [[1.4]} :

AB(*)=120/ H(Gauss)
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Ce qui nous donne par exemple pour un champ de 2000 Gauss une résolution
meilleure que 0.1°,

\/
-

1 Gauss

Figure [II-4]: Résolution angulaire en champ. Si on ajoute une petite
composante de 1 Gauss & un champ appliqué H, on fait varier U'orientation
de ce champ H d'un angle AG tel que sinAB=1/H soit A& °)=360/(27*H)

La technique de détermination de l'orientation de I'échantillon sera décrite
dans le chapitre III (§111.1).

En dehors des problémes d'automatisation, une bonne partie du travail
expérimental réalisé pendant cetie thése a été focalisé sur le montage de mesures
nouvelles répondant aux besoins de nos études sur la supraconductivité des fermions
lourds. On va maintenant préciser les performances et les difficuliés rencontrées lors
de la mise an point des mesures ;

— de dilatation thermique (collaboration avec L. Puech et I.J.Préjean)
— 1mnise en route d'une nouvelle dilution sur la "manip 12 Teslas".
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11.2)¢) Mesure de dilatation thermique

L'idée d'utiliser des mesures de dilatation thermique était d’obtenir une
détermination thermodynamique du champ critique sans problémes spécifiques dus a
Ia magnétorésistance des thermometres (qui pourraient nous géner par exemple dans
une mesure de chaleur spécifique).

Principe de Ia mesare de dilatation thermique

La mesure de la dilatation thermique est obtenue & partir de la mesure de la
capacité d'un condensateur plan : une des armatures de ce condensateur est fixe,
Yautre armature suit la dilatation ou la contraction de I'échantillon 4 mesurer. La
capacité de ce type de condensateur est donnée par la formule :

ot
ol A est la surface des armatures en regard, d est la distances enire ces
armatures et ol £y est la permittivité du vide. Dans notre montage, les armatures en
regard ont une surface de 'ordre de 2 cm?2, et la formule I1.(2) devient :
C(pF)=2078.6/d(pim)
Le principe du montage électrique est représenté en figure [1I-5].

L&

qped
vdor
INPUT 2 Indectance INPUT 3
variable
{décatran)
“WerAp
GRD
CP] | C)f |
11 |_ 11
Ccom — > betection
Ampli synchrone
A

Figure {II-57: Montage électrique.

Le principe est le méme que pour une mesure de résistivité sauf qu'au lieu
d'équilibrer le pont avec une boite de résistances variables, on utilise une boite
d'inductances variables (on doit équilibrer la composante capacitive et donc
imaginaire du signal). La capacité & mesurer est Cx, Cg est 1a capacité de référence
qui doit &tre de l'ordre de grandeur de Cy. Dans notre montage, Cr est un
condensateur en mica placé a froid au niveau de 1a boite 3 1 Kelvin et dont la capacité
vaut 9.888pF (2 4.2K). La fréquence de Ia déiection synchrone est 1kHz. Pour ne pas
diminuer ie gain lorsque le pont est déséquilibré, il est important que la capacité Cgqp
(avec 1a masse) du cable coaxial commun aux capacités Cy et Cr soit la plus petite
possible (une dizaine de pF). Le signal analogique de la détection synchrone est
converti en un signal numérique par un convertisseur 16 bits (cf figure [II-1]).
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Description et mode d’emploi du dilatomeétre

(i) Vue générale et mode d'emploi

. A
S 0 ; § || X
&

Figure [II-61: Vue générale du dilatomaire.

La figure [II-6] représente le dilatometre en coupe (monté) et en perspective
(démonté). Le principe de fonctionnement est dii & L.Puech. Les deux armatures de la
capacité sont les piéces (2) et (4), elles ne doivent pas &tre en contact avec la masse.
Lorsque I'échantillon se dilate ou se contracte, il fait varier I'inclinaison de Parmature
inféricure (couvercle (4)) par rapport a l'armature supérieure (2) (la lame de ressort

=] Laiton
%5 Fibre de verre
B Cuivie
4~ 100pm
n"\ R y _»
\z\ 1 h
2 — -
NN
N :\ 20 mm
[ N
b i Coupe A-A
& 20mm

@ Raccord dilatométre-dilution

@ Armature supérieur de la capacité

@ Plaguettes isolantes (fibre de verre)
de l'armature supérieure de la capacité
Couvercle du dilatom@tre: armature
inférieur de ta capacité

@ Lame de ressort en cuivre bérilivm

Plaquette en fibre de vemre (pour isoles
T'armature inférieure de la capacité)

@ Echantillon

(8)Feuilles dargent(9) Vis porte échan&uonﬂ
(thermalisation)

; Corps du
Plaquettes :solant@ .
@ (alumine) dilatomdtre
(12) Vis en laiton ® gj‘l’:if:é .
@ Cables coaxiaux @ Fil (cuivre)
de thermalisation
@ Contre écrou @ Anneaux espaceurs
{alumine)

(5) wavaille en torsion). Ainsi, on détecte les variations de longueur de 'échantillon.
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On peut faire une remarque : puisque les armatures ne restent pas parallles, la
formule I1.(2) n'est pas tout i fait exacte. On utilisera quand méme cette formule pour
déterminer d, car on ne cherche pas a faire une mesure absolue de la dilatation
thermique de 1'échantillon, on veut simplement repérer la transion métal-
supraconducteur (chap.II §II1.1). La lame de ressort (5) est soudée au duratrode sur
le couvercle {4) au niveau de la surface S. L’angle entre cette surface S et le plan du
couvercle (4) sous lequel pousse I'échantillon est 1égérement infériear & 90° de
maniére 3 ce que le ressort subisse une torsion lorsque le plan de I'armature (4) est &
I'horizontale (figure (b){I1-8]). Cela rigidifie le montage et permet ainsi d'étre moins
sensible aux vibrations. La plaquette de fibre de verre (6) est collée sur le couvercle
(4) a la colle pour jauge de contrainte. L'isolation électrique entre l'armature
inférieure de la capacité {c-a-d le couvercle (4)) et la masse (pitces (11) et (12)) est
assurée par de petites plaquettes (10) en alumine. L'armature supérieure (2) de la
capacité est isoléc de la masse par des plaquettes en fibre de verre (3) et (6) collées &
la colle pour jange de contrainte et par des anneaux espaceurs en alumine (17) qui
Ecartent (2) da raccord (1).

L'écart d entre les armatures de la capacité a été ajusté en pongant les petites
cales en fibre de verre (3). 1l est de l'ordre de 100 Lim 4 chaud et reste proche de cetie
valeur 4 froid (4.2K).

Pour monter 1 cellule, on procéde en deux étapes :

)- On monte d’abord les piéces (4) et (11) ensemble. On place ces denx
pigces A I'envers sur une surface parfaitement plane (un marbre). En appuyant trés fort
sur le couvercle (4) et sur Ia pidce (11), on serre les vis (12) qui maintiennent la lame
de ressort (5) entre les plaquettes (10). Ensuite, on monte les pigces (1), (2) et (11}
ensemble.

ii)- Au début du montage, I'échantillon (7) est maintenu sur la vis
porte-échantillon (9) par le fil de thermalisation (15) (soudé sur la vis (9) et sur
I'échantilion). Le porte-échantillon (9) est vissé sur la pigce (13) de maniére & avoir
grossigrement la bonne distance h (de Fordre de 5Smm) pour que 'échantillon pousse
sur le couvercle (4) en le maintenant horizontal. Le réglage fin se fait simplement par
la mesure de 1a capacité de la maniére suivante : on maintient le couvercle (4) incliné
vers le haut avec le pouce de manigre & pouvoir monter ou descendre librement
I'échantillon en tournant ia vis (). Lorsque, couvercle reliché, on mesure une
capacité de l'ordre de 20pF (ce qui correspond a d=100pum), on peut estimer que le
réglage est bon. '

(ii)Cablage, thermalisation

Les cables coaxiaux atrivant de 300K, sont thermalisés a4 4.2K puis 4 1.6K (au
nivean de bofte & un Kelvin) par de fines lamelles de cuivre collées avec du stycast
noir (isolant électrique) sur une pitce en cuivre thermalisée sur le bain 4 4.2K ou sur
la boite & 1Kelvin. Les masses des cables coaxiaux sont soudées A chaque extrémité &
la masse du cryostat.
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Au niveau de Ia boite & mélange, la thermalisation des cables coaxianx se fait
par l'intermédiaire de capacités cylindriques (figure. [II-7]). Le principe du montage
et de la thermalisation 4 froid a été suggéré par J.J.Préjean.

Vers
boite & 1K

Tube en

mélange

-
Vers la capacité
Cy & mesurer

Figure [JI.71: Les thermalisations sont des capacités cylindrigues réalisées @
partir d'un tube de cuivre {en comtact avec la masse de la dilution) et d'un
capillaire de cupronickel (sur lequel sont soudées les dmes des coaxes), Iz
capillaire étant noyé dans de la stycaste noire @ Vintérienr du tube en cuivre, Les
cOles sont déterminées de manidre  avoir une capacité négligeable avec lg masse.

La capacité C d'un condensateur cylindrique étant donnée par Ia formule :

02416 xL x¢e
Co ———— IL(3)

D,
LOglo(—D-z—)

ob £ est la permittivité diélectrique relative du milicu entre les deux armatures
de la capacité (pour le stycast & 4 Kelvin et A une fréquence de 1kHz: & = 5,1) et oil la
signification des paramétres géométriques L, D; et D, est précisée figure [II-7]. Avec
L=1cm, D1=3mm et Dy=0.3mm, on obtient C=1.4pF. On peut estimer grossierement
quelle puissance parasite on peut évacuer grice A ce petit montage. La conductivité
thermique du stycast 4 une température de l'ordre de 1K vaut <k>=100mW.cm-1.K-1.
Donc pour un gradient d'au moins AT=100mK entze le capillaire de cupronickel et le
tube en cuivre on peut évacuer une puissance parasite P=wL<k>AT/In(D D7)
d'environ 10mW ce qui est largement suffisant (on peut s'attendre 2 un apport de
chaleur maximum de quelques dizaines de UW), A chaque thermalisation, on a veillé
& ce que les Ames des coaxes soient blindées. La capacité de référence est elle aussi
blindée par une petite bofte de cuivre.

(iit) Caractéristiques de la lame de ressort

La lame de ressort st en cuivre béryllium. Elle a subi un traitement thermique
pour augmenter son module d'Young. La constante de torsion d'un tel ressort (de
géométrie indiquée en figure (a)[1I-8]) est donnée par la formule :

ExI,

2(1+v)

ou E est le module d'Young du cuivre béryllium (E=10!1 Pa) v son
coefficient de Poisson (v=1/3) et oii

{en rd/m) IL(4)
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L= ”yidydz =l11§21 1L(S)

est le moment quadratique de Ia lame de cuivre bérilium par rapport & 'axe x (avec
les notations de la figure (a)[II-8]).

Longueur

subissant
la torsion ﬁ

masse du couvercle=2g

L=6mm _ ? ;\[
2

Position du couvercle

y  Echantillon ~ & vide (sans tenir con

Parties fixes (égquivalent & un 7 d4 poids du couvercl
de la lame ressort trés rigide)
de ressort

)

(a)

Figure [TI-8]; ajGéométrie de la lame de ressort.
b) Force appliguée sur I'échantillon.

Ainsi, on peut calculer la force F appliquée sur I'échantillon (figure (b){1I-8])
pour le maintenir fixe :

Fad= %e—soitF = % L)

ol d=5mm est la distance entre 'axe de torsion du ressort et le point de contact de
I'échantillon sous le couvercle du dilatometre, Pour s'assurer de la rigidité de notre
systeme & froid c'est-2-dire ne pas avoir de saut de capacité traduisant le décollement
du couvercle (2) de I'échantillon (7) (figure [II-7]), on a fait le petit test suivant. On
excite notre systéme en tapant sur le cryostat (). A l'oscilloscope, on mesure ia sortic
de la détection synchrone pour estimer la pulsation des oscillations ressenties par la
capacité : on trouve ®=250rd.s"t. La force d'inertie maximale F.y, qui pourrait
décoller le couvercle (2) est déterminée par Fy=m Ay ,x®2 o A ax=20A est
I'amplitude initiale des oscillations (mesarée a 1'oscilloscope) et m la masse du
couvercle. On calcule F=7.10-2N et Fy;;=2,5 10-7N. Par conséquent, on a bien
F>>F ;, : notre systéme est suffisamment rigide.
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Effets de cellule et résolution
(i) Effet de cellule en température

En figure (a)}{II-9] est reportée la mesure d'un échantillon de laiton pour
estimer Feffet de cellule en température. On obtient une variation relative de la
capacité de 103 par Kelvin, soit 10 A par Kelvin pour un écart de 100pm.
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Figure [11-9]: Effet en température sur les capacités :
(a) Cx, la capacité de la cellule autour de la T, d'URuySi,
(b) Cp. la capacité de Iréférence thenmalisée sur la boite 3 I K.

On a aussi mesurer 'effet de la température sur la capacité de référence (figure
(b)[II-9]) en faisant varier la température de la boite & 1Kelvin. On obtient une
variation relative sur le signal de 8.10-% par Kelvin. Or, pendant une mesure de 5
heures, la température de Ia bofte 4 1K dérive de moins de 10mK ce qui correspond a
un effet relatif sur le signal de 8.10-8 qu'on peut négliger.

(ii)Résolution

L(A)
1

0 160 320 480 640
t(sec)

Figure [TI-101: Bruit, résolution,




En figure [II-10] est reportée une mesure du bruit sur une durée d'environ 10
mn. L'amplitude du bruit est de AC/C=1,5,10"7 correspondant & moins de 0,2A. Si
I'on moyenne sur une vingtaine de points, on obtient une résolution de l'ordre de :

Alpps= 0.05 A IL(T)

(iii) Effet de cellule en champ

Pour des mesures de rotation en champ, on a constaté gque la cellule de
dilatation présente un effet dont on n'a malheurcusement pas réussi i déterminer
l'origine. C'est un effet de periode 180° et d'amplitude relative 1,2 10-6
(respectivement 3 10-5) pour H dans le plan horizontal (x,¥y) (respectivement H dans
un plan vertical perpendiculaire 2 (x,¥)) (ﬁggfg [-11D).

ACiC .
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610.75 K, * 510-6
410" F 1 8 3
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o:-‘\ M " 21 -510°
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-2107 :—\/ w' 1 a1
'410'7 T su e 1 1 Lss: s _1.5165
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o )

H dans le plan horizontal H dans un plan vertical

Figure [II-111: Mesure d'un échantillon en laiton a
T=1.5K, effet de cellule pour un champ de 8500 Gauss.

Malgré plasieurs modifications de la cellule de dilatation, on n'a pas réussi a
éliminer cet effet parasite. Cependant, on a pu vérifier que cet effet ne dépend pas de
la température en faisant Ia méme mesure présentée figure [II-11] 4 une température
de 900mK. Par conséquent, on ne doit pas étre géné par cet effet si on module la
température (voir § suivant pour la description de la méthode). On n'a pas pu fester
directement ce point sur un échantilion en laiton car avec une modulation en
température d'amplitade 50mK et du fait que l'effet de cellule en température est petit
(figure (a)[II-9]), on obtient un signal en capacité dont I'amplitude sort & peine du
bruit. Quoi gu'il en soit, nos mesures avec modulation de température sur un
échantillon d'URu,Si, (chapitre IIT §II1.1) ne montrent aucun effet de cellule en
champ entre les deux directions H dans le plan {x,y) et H paralléle 4 z,

Mesure avec modulation de température
fi) Principe, montage expérimental

Le principe est d'appliquer une petite modulation de température AT i
1'échantillon et de mesurer la variation de longueur AL correspondante. On mesure
ainsi directement le coefficient de dilatation thermique ot=L-1dL/dT=1-1AL/AT, Lors
d'une transition de phase du deuxiéme ordre la grandeur thermodynamique o subit un
saut puisqu'elle correspond & une dérivée seconde de 1'énergie libre,
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En figure [TI-12] est schématisé le montage expérimental réalisé pour
moduler la température de I'échantillon.

Boitea
. mélange

Ly s Ol fge constan &
Thyg, : Themomdne
¢ e wanlarion

Cuivre Cy - Clafage
:E-«M* mdule 2 f=20 mHs
Reen
Cetlule de dilatation ﬁ
U P Bchantition

Eigure [[I-12]: Montage expérimental avec modulation de températiire,

Avec le chauffage C,, on envoie une puissance sinusoidale de période Ty, .q.
Le chauffage C permet de changer la température moyenne de cette modulation. On
peut ainsi faire une rampe en termepérature. La mesure se fait en continu dans le temps
en prenant une vingtaine de points par période T, 4. Les données sont ensuite
traitées numériquement 4 l'aide d'un programme (réalisé par L.Puech) qui permet
d'extraire pour chaque période la valeur moyenne et l'amplitude de la modulation en
fittant le signal par une sinusoide plus une droite. Avec ce programme, on traite le
signal en température et le signal en capacité et on obtient le déphasage entre les deux
signaux (il est bien constant au cours de la rampe en température). Une petite
difficulté est que 1a période du signal n'est pas exactement la periode de traitement
numérique. En annexe I est expliquée la méthode pour résondre ce petit probléme,
D'un point de vue thermique, notre montage est équivalent A un circuit électrique en
régime forcé ot une capacité est équivalente A une chaleur spéeifique Cp et une
résistance €lectrique est équivalente A une résistance thermique Ry,. Le temps de
relaxation de notre systeme est donc T=RnCyp.

En fait, comme on le verra au chapitre I, cc montage n'est pas adapté A une
mesure avec modulation de température autour d'une moyenne fixe. Le mieux qu'on
puisse faire est d'appliquer une puissance constante avec le chauffage C;. Cette
méthode marche en dessous de 900mK. Au dessus de cette température, la
température moyenne dérive avec le temps, le montage s'échauffc lentement. On ne
peut pas réguler la température moyenne étant donné la lenteur des modulations. Ii
faudrait que le thermometre de régulation Thy¢, ait une constante de temps
suffisamment grande pour ne pas réagir aux modulations appliquées 2 I'échantillon, le
cas idéal étant : T\;,,4<<7. La solution envisagée est, d'une part de coller le chauffage
de modulation C; sur I'échantillon pour pouvoir moduler & une fréquence plus élevée
(on diminue le temps de relaxation au niveau de I'échantillon), d'autre part de mieux
découpler 1'échantillon et le thermomeétre de régulation en angmentant Reon pour
pouvoir réguler la température moyenne sans &tre géné par les modulations de
température (on augmente le temps de relaxation au niveau de la régulation).

A cause de cette dérive en température, on n'a pas atteint le but qu'on s'était
fixé au départ, c'est-2-dire une mesure avec rotation du champ 2 une température fixe
proche de 1.5K. Cependant, on a pu estimer notre résolution en champ critique avec
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cette méthode (§II1.1.a) d'une mesure du bruit & angle de champ fixe {voir ci-
dessous). D'autre part, ce montage permet de réaliser facilement des rampes en
température. Ainsi, on a pu mesurer la transition de URu5Si, en dilatation thermique
et comparer les mesures de pente initiale du champ critique en résistivité et en
dilatation thermique (§111.4.a).

{ii} Résolution

En figure [TI-13] est présentée une mesure de la transition de URu,S8i; en
modulant de température (AT=30mK) aprés traitement numérique et sans aucune
correction d'effet de cellule.

SN RARE RIS RS RS RS L R

E-Y

M= O Teda

T(K)

Figure {IL13]: Transition supraconductrice en
dilatation thermique de URu,81y : mesure du bruit.

Le traitement numérique agit comme un filtre synchrone (le signal est
moyenné par une sinusoide} qui filtre Ie bruit haute fréquence. Par contre, comme
chaque point correspond i une seule période de modulation, le bruit basse fréquence
n'est pas filtré. 11 faudrait moyenner sur plusieurs périodes mais on est limité par
Tmoa=50s. L encore, 'augmentation de la fréquence de modulation devrait améliorer
le montage en permettant de moyenner sur plusieurs périodes. D'autre part, le bruit de
mesure dépend bien évidemment de I'amplitnde de modulation de température : plus
'amplitude de modulation est grande, plus on diminuera le bruit sur notre mesure. On
le voit bien si 'on se référe A la mesure présentée figure [I1-13], o, du fait qu'on a
modulé la température avec la méme puissance de chauffage pour 0.6<T<2.2,
I'amplitude de modulation vaut AT=30mK pour T<1.4K et diminue jusqu'a
AT=20mK pour T>1.4K alors que le bruit de mesure augmente pour T>1.4K.
Toujours en se référant A cette figure et pour T<1.4K, on estime notre bruit de mesure
a:

1 = -7 11
A[i%) =1.107K IL(8)

Pour les mesures d'anisotropie de champ critique (chapitre II1), a priori, on a
intérét 3 moduler la température avec une amplitude de l'ordre de la Jargeur de la
transition. En figure (a)[II-14], on reporte une mesure 4 une température moyenne de
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670mK (pour étre stable en température) et avec une amplitnde de modulation
AT=110mK.

T

-1 7
T =T .16)
] e Rkt Ea s et —
T 0.7 35 E J
{oss 3F ]
] 2.5 :""Wj
o6 F s
2F ]
< 055 15 F 3
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100 200 300 400 300 50 100 150 200 250 300 350 400 450
temps(sec) temps(sec)
Figure [IL14]:

(a) modulation de température de AT=110mK, signal de
réponse de I'échantillon

{b) résultat obtenu & partir de (a) aprés traitement
numérigue.

Le résultat du traitement numérique des données est reporté sur la figure
(b}II-14] & partir de laquelle on peut estimer notre bruit 3 :

1dL -Tir-1
A(LdT)=O,3 (107KY L
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I1.3) Manip 12 Teslas
I.3)a) Cryogénie

Schéma du réfrigérateur 3 dilution

Le réfrigérateur 4 diluton utilisé dans Ia bobine 12 Teslas a été mis en service
en début de thése en collaboratien avec D.Trichot (stage TUT). En figure [I1-157 est
présenté un schéma de cette dilution,

Pompage “He injection JHe

Piguage sur —, H
Ie bain d"He h .‘Pompage 3He - -
Bowte 2 1 K
Impédance, Iy
% ¢
WY
Evaporateur AR
i VAR N
AN
l Support en fibre de verre
’#
Echangeur
continu \e o
@
‘He

IHe e ; phase concentrée

Ite-4He phase dilude

o Vapei:rd'3He

00LO00HO

ANANNNANARARRNNY

000000000

Basaas] Cuivre

. . i ... =t Echangeur
Laiton Superfuites 1 T discret
m Fibre de verre Argent frité

Bofte @ mélange

| a
(dessin I}, Trichot).

Figure (II-15]: Dilution 3 He - 4He en coupe.

L'originalité de ce systtme réside dans I'emplacement de I'échangeur frité ; il
Se trouve au méme niveau que I'échangeur continu pour raccourcir la canne i dilution
afin d'éloigner au maximum la boite A mélange de la zone de champ maximum, ct de
gagner en autonomie d'¢He. Des superfuites ont été installées pour purger 1'4He
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superfluide aux points bas de I'échangeur discret : '4He pourrait s'y accumuler par
gravité et nuire 3 I'efficacité de la dilution.

Performances

Sur 1a figure [II-16], est reporiée une mesure de la température minimale
atteinte par le réfrigératenr 4 dilution pour une puissance de chauffage donnée sur la
boite 2 mélange (notée PR_M.). On a tracé en fait PR M. en fonction de T2 car la
chaleur latente L(T) de dilution de 'Helium 3 dans I'Helium 4 varie en T2. En effet,

L(T)=86*T2 et on a par conséquent :
— dnsye, 2
Ppm = 86)(—————(;t EXT* - Pperte 1L.(10)

oiy BsHe est le débit d'3He en nombre de moles par seconde, débit qui dépend
dela puissaﬂl& de chauffage de 1'évaporateur (1.26 mW pour la courbe figure [II-16])
et ot Pperte est la puissance parasite de chauffage sur la bofte 2 mélange.

P(uW)

12 rTryrrjrrrryryrryre1rrrrrrrvvr

ot PW) = 0.8642642609.2¢ 12 ]

oF 3

sf 3

af E

2 -;

of P_évaporateur = 1,26 mW "

2 I L i L - Tz(Kz)

0 0.001 §.602 06,003 0004 0.005

Figure [II ' ]6]: Performances de la dilution du dispositif 12 Teslas.

Un fit linéaire de cette courbe nous donne Pperte = 0.86 pW. Une autre
détermination de Pperte pour P_¢vaporateur = 2.1 mW donne Pperte = 1.19 pW. De
plus la température minimale atteinte par la dilution en coupant l'injection d'3He (one
shot) est de 6 mK. Ces deux observations laissent penser que F'échangeur fritté n'est
peut-étre pas aussi efficace qu'il devrait I'étre. Quoi qu'il en soit, les performances de
la dilution sont suffisantes pour les différentes études entreprises dans cette thése,
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JIN hamp magnétique : 1a bobine 12T

En figure [H-17] est schématisé le cablage de lecture et de commande du
champ, ainsi que la bobine principale et 1a bobine de compensation.

Macintosh
IRS 232
I Voies série RS232 ]
IMPC: Interface Mac-Instruments
Voies logiques
109 8 7 6 4 3 21
s _o__ % ® p s 8 o s = Bobine de
l < compensation
Boite de Convertissenrs
programmation A.N. 16 bits
0 A 12
B Alimentation pour
bobine supraconductrice
T i 2 60 mm
i Bobine
7 Alimentation pour principale
bobine supraconductrice

Figure [IE-J71: Lecture et commande du champ pour le systéme 12 Teslas.

Le coefficient de conversion courant champ magnétique pour la bobine

12Teslas est de 7.8918 A/T. La résolution numérique en lecture de champ est de
3.8 Gauss.

La mesure de I'homogénéité du champ est représentée figure [11-18] Le
champ est homogéne & 0.05% sur une hauteur de un centimetre.

H(Tesla)
64T T T T T T T T

6asf
63f

6.25F

62:" A TP FTTE PPRPE PP POTL T I
40 -390 20 -10 ¢ 10 20 30 40

z{mm)

Figure [II-18]: Homogénéité du champ de la bobine 12 Teslas.
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1I Mécanism rotation de I'échantillon

Le mécanisme de rotation a été congu et réalisé par .M. Martinod (SPSMS-
CENG). Un schéma de principe est représenté en figure (2)[II-19].

r o=(-5)
Hali 2
(b}
Porte échantillon
&)
Figure [II-X9]: (a) Schéma de principe du mécanisme de rotation.

(b) Méthode de van der Paww.

Les fils de Kévlar entre 4.2K ei l'échantillon ont une conductivité
thermique trés faible. La tige en inox entre 300K et 4.2K assure une compensation
des variations de dilatation du cryostat avec le nivean d'Helium. Le porte
¢chantillon Ini-méme est fait dans un plastique i faible coefficient de frottement
pour €viter (par rapport 4 un mécanisme métallique) les probl2mes de grippage et
les échauffements par courants de Foucault dans les mesures sous champ.

Ce mécanisme a été testé et étalonné en mesurant l'effet Hall d'un
échantillon d'UBe13 par la méthode de van der Pauw (figure(b){II-19]). Dans ce
fermion lourd, 'effet Hall est particulidrement grand et est trés sensible i
l'orientation du champ par rapport i I'échantillon [Fer187]. 'étalonnage (figure
(II-20]) donne une valeur pour le coefficient de conversion AB / Alym de
(9.5440.01) °/mm. La figure [1I-20] en encart indique que la résolution angulaire
du systéme est inférieure 4 0.5°,
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Figure [I1-20]: Test du mécanisme de rotation, étalonnage avec H=2Teslas et T=4.2K.

L'idée de départ qui a motivé la mise en place de ce mécanisme &tait de
mesurer le diagramme de phase de URu,Si, pour différents angles entre le plan
basal et I'axe ¢ pour éludier Ia possibilité de Pexistence de la phase FIL.O dans ce
systéme, Ces mesures ont été repoussées faute d'avoir un échantillon suffisamment
bon & mesurer (I'élargissement de 1a transition sous champ est rés grande). Avec
ce systéme on a tout de méme mesuré le champ critique de URu,8i, selon l'axe ¢
avec une précision sur I'orientation de quelques dixiémes de degrés (chap.I figure
[I-117} et en utilisant le principe d'orientation de 1'échantillon décrit au chapitre 111

(§111.1.b).
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II 1ul

1

Les mesures sous pression ont été faites en collaboration avec D.Jaccard
(DPMC-Gengve), M.Ribault {LPS Orsay) et I.Cheikine (SPSMS-CENG). La
cellule de pression est montrée {en coupe) en figure [[I-21].

.f;!{!.f 44
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@ @ Cales

@ Pistons en carbnre de tungstene

Pt

@ Boulon de maintien de pression
@ Chambre de prasion
@ Corps de la borbe

@ Passage des fils
® Boulon de soutien

@ Pidce anti-extrusion

@ Capsule en téflon
@ Echantillon
Joint d'@anchéité:
bague en cuivre
@ Obturatenr

@ Passage de fils;
bouchon de colle

Figure fII-211: Cellule de pression 20kbars en cuivre béryllium.

Elle a été construite par C.Fierz et est décrite dans sa thése [Fierz88]. La
pression appliquée A chaud 4 I'aide d'une presse hydraulique est maintenue grice a
I'écrou (3) et est transmise & 'échantillon dans le corps de la bombe (5) par un
liquide (mélange d'aicool). Cette cellule est réalisée en matériaux non magnétiques
(CuBe) pour éviter les échauffements par courants de Foucault, el permet
d'appliquer jusqua 20kbars. Elle nous a permis de faire des mesures jusqu'a
P=10kbars (chap. IV}, La mesure & 20kbars a été faite & 'aide d'une cellule de
pression basée sur le méme principe mais un peu plus massive,
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CHAPITRE 1II: RECHERCHE D'UN INDICE
EXPERIMENTAL SUR LA SYMETRIE DU
PARAMETRE D'ORDRE DE URusSiy







Ce chapitre présente nos résultats sur I'étade de F'anisotropie du diagramme de
phase de URu,Si;. Avant de discuter les résultats proprement dits (§1IL4), nous
précisons la procédure expérimentale que l'on a utilisée pour obtenir des mesures
haute résolution de la dépendance angulaire do champ critique.

LD Procédure de mesure '

Da) M détermination de 1'ani ie du cham
critique, résolution

Une détermination directe du diagramme de phase pour différentes
orientations du champ dans le plan basal s'avére peu précise. En effet, quelque soit le
critére utilisé ("milien de transition” ou "onset" (§I11.4.a)), & cause de 1a largeur de la
transition, on a une grande incertitude sur la détermination de la température de
transition. Une méthode permettant de faire des mesures 3 haute résolution d'une
anisotropie du champ critique est exposée dans ce paragraphe, I'idée est de mesurer &
température et A norme de champ fixe. On indique aussi dans cette partie quelle
résolution sur le champ critique on peut espérer atteindre en utilisant cette méthode.

Méthode de mesure en résistivité et en dilatation thermique

On discute ict spécifiquement le cas d'une transition résistive, mais pour le cas
d'une transition en dilatation thermique, le principe de mesure est le méme : il suffic
simplement de remplacer la résistance R par le coefficient de dilatation thermique
o=1/L dL/dT et la température de régulation par la température moyenne <T> autour
de laquelle on module (voir §I1.2.¢ pour la technique de modulation). En principe, on
peut déterminer une anisotropie de champ critique a partir d'une mesure d'anisotropie
de résistivité (ou de dilatation thermique). En effet, si I'on se réfere a la figure [111-1],
on voit que si 'on mesure la résistivité de '“chantillon en se placant dans la transition
et en régulant la température & une valeur fixe Tygguation, al0rs un déplacement de la
transition AT, sera mesuré par une variation AR de Ia résistance.

o=
A

Acx(vb)I

";'égulal.ion = 'I(‘:(Hmes“re)

Mesure de résistivité Mesure de dilatation
thermigue

Figure [III-11: Déplacement de la transition en fonction de l'orientation du champ.
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Si maintenant la température de transition dépend, 2 norme de champ fixe, de
l'orientation ¢ du champ (ce qui revient & avoir un champ critique plus grand ou plus
petit suivant la direction du champ), en mesurant R(¢) 4 norme de champ et
température fixes, on mesurera une variation de résistance AR(¢) correspondant A un
déplacement de la température de transition de AT (¢) (figure [III-1]). Pour convertir
une variation AR(¢) en déplacement AT (9), il suffit de déterminer la pente dec la
transition dR/dT et I'on aura simplement AT ($)=AR(¢)*(dR/dT)-!. Dans la zone prés
de T, on peut encore déduire de AT, (¢) la variation du champ critique AHc(¢) &
partir de la relation :

H
AHADV=AT (DI mesure
C( ) C( ) (TC(H‘—_O)“TC(HHIESWB)-ATC) III(l)

Sur la figure [I11-2], la formule ITE.(1) est illustrée dans le cas AT >0,

H, |

!
H

mesure

A TH=0) T
T(gHmesure)
Figure [II-2]: Détermination de AH_ & partir de AT,

Cette méthode revient a déterminer H, en prenant comme critére le milien de
1a transition résistive. Dans le cas d'unc mesure par dilatation thermique, on a iniéét &
faire une modulation de température d'amplitude égale i la largeur de 1a transition
pour avoir la résolution la meilleure possible (cf §11.2.c).

Résolution en champ critique pour une mesure de résistivité

Cing param¢tres déterminent notre résolution en champ critigue :

— la résolution en mesure et régulation de température ATRps=0.05mK
(§11.2.2)

— la résolution en mesure de résistance ARppg=0.51 ($11.1.b formule I1.(1)
avec Iy, .=40pA et pour une moyenne sur 40 points (ARpps=AR/V30))

— la résolution en champ appliqué AHps=1 Gauss (§11.2.b)

— la pente de la transition dR/AT qui lic AT, 4 AR

— la pente dH /AT du champ critique selon l'axe a qui lie AH_ A AT,

Pour comparer entre elles les résolutions en champ, en résistivité et en
température, on peut tout ramener 4 une résolution équivalente en champ critique.
(i) Résolution en résistance : On pourra mesurer une variation AT, d'antant plus petite
que (dR/dT) sera grand (AT =AR*(dR/dT)-1). Avec la pente Ia plus raide (échantillon
n°2, tableau {111-7]} dR/dT=28.6uQ.mK-1, on obtient, pour une variation ARp s de
0.5p€2, un déplacement équivalent de la transition égal 4 0.015 mK. Etant donné que
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pour URu,8iy dH/dT>75 Gauss/mK suivant l'axe a, e déplacement de 0.015mK
correspond A une variation de champ critique de 1.2 Gauss.
(ii) Résolution en température : Avec dH /dT>75 Gauss/mK suivant l'axe a, un
déplacement de 0.05mK correspond a une variation de champ critique de 3.75 Gauss.
En résumé, avec une transition résistive d'an moins 20p€/mK, pour ne pas
étre limité¢ en résolution par ARgys, on peut espérer voir un déplacement de la
transition de quelques dixiémes de millikelvin. Ce déplacement correspond 3 une
variation du champ critique de l'ordre de la dizaine de Gauss. Dans ces conditions,
c'est la stabilit€ en température (0.05mK) qui limite la résolution en champ critique.
Dans les mesures qu'on a réalisées, on a effectivement atteint cette limite de
résolution sur 'échantillon n°2 (§I11.3.b).

Résolution en champ critique pour une mesure de dilatation thermique

Pour estimer notre résolution, la seule différence avec une mesure de
résistivité, c'est qu'il faut considérer la pente de la transition en dilatation thermique
da/dT 4 la place de la pente de la transition résistive. Pour URu,Sis, on a do/dT=-
35.57 10-7K-2 par conséquent, avec Ax=0.15 10-7 (bruit donné par la formule I1.(9)
moyenné sur 40 points pour comparer & une mesure de résistivité) on obtient
AT=ImK ce qui correspond en champ critique 2 une résolution de 75 Gauss. Une
mesure compléte avec cette résolution n'a pas été réalisée du fait de notre instabilité
en température, et de la période trop Iongue de nos modulations en température,

II1.1)b) Technique de recherche des axes cristallins de 1'échantillon
Cas d'une mesure de résistivité

La premitre étape de nos mesures d'anisotropie de champ critique consiste 2
déterminer précisément "in sitn” la position des axes cristallins de nos échantillons
par rapport a ceux des bobines de champ. L'idée est d'utiliser la forte anisotropie de
H,y entre axe a et c.

Dans toute la suite, le référentiel des bobines est noté {xyz}, et le référentiel
de I'échantillon {abc}. Un référentiel est repéré par rapport au référenticl {xyz} par
les angles d'Buler (0uB,7). Le champ magnétique H est repéré dans un référentiel
donné par ses coordonnées polaires (H,$,8).

Pour déterminer les angles d'Euler de {abc} par rapport & {xyz}, on repére
l'axe cristallin ¢ de 1'échantillon en utilisant I'anisotropie de champ critique entre le
plan tétragonal et 1'axe ¢. On procéde en 3 étapes (une version du programme a
permis d'antomatiser les étapes 2 et 3) ;

(1) On mesure la transition supraconductrice en appliquant le champ
maximum H=8500 Gauss pour avoir le maximum de résolution.

(2) On utilise la méthode décrite précédemment : on régule en température de
maniére A se placer au milieu de la transition et on fait tourner le champ dans le plan
xy (0=P=y=0° ¢ : 0°->360°, 6=90°). Dans la plupart des cas, on doit recommencer
cette opération en changeant la température de régulation de manidre 4 obtenir un
maximum de résistivité au milieu de la transition (pour avoir un maximum de
résolution, il faut repérer le maximum de resistivité & 1'endroit oil la transition est Ia
plus raide possible). De cette manigre, on repére I'angle ¢, du maximum de
résistivité, cette direction correspond 4 la projection de 1'axe ¢ dans le plan xy.

(3) Toujours en régulant 4 la méme température, on fait tourner le champ
magnétique dans le plan xyy; perpendiculaire au plan xy et dont la direction
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d'intersection avec xy est définie par l'angle ¢, (le plan Xy, est repéré par
0=y, B=0°,v=90°; et le champ H dans x;yq par (¢ : 0°->360°, 8=90°)}, on repére
alors angle ¢7 du maximum de résistivité. Cet angle nous donne la direction de ¢
dans le plan x;¥;.

La figure [II1.3] donne un exemple d'orientation d'un échantillon (il s'agit de
I'échantillon n°2 (€crit dans le paragraphe II1.3).
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Figure [II1-3]: Détermination de la direction de l'axe ¢, Le

référentiel de I'échantillon est repéré parles angles
d'Buler : 0=(9 5907, B=0°, y=(90°+9)

Cas d'une mesure de dilatation thermique

En principe, la technique décrite dans le cas d'wne mesure de résistivité est
applicable 4 une mesure de dilatation thermique. En fait, avec notre géométric de
mesure, on n'a pas besoin de déterminer la position des axes cristallins de
I'échantillon par rapport aux axes des bobines : Faxe ¢ de I'échantillon est confondu
avec I'axe de la bobine z. En effet, I'échantillon est un cylindre d'axe ¢ posé sur un
plan horizontal.
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1) Mesur le plan tétragonal de 1'échantillon

Cas d'une mesure de résistivité

Pour faire tourner le champ dans le plan tétragonal de I'échantillon, il suffit de
programmer une rotation en champ avec a=((¢-90°%), B=0°, Y=(90°+¢.); ¢ : 0°-
>360°, 8=90° en régulant 4 unc température fixe, une fois encore, de maniére & se
placer dans de la transition supraconductrice. Un effet intrinséque d'anisotropie du
champ critique doit nous permetire de repérer les axes (a,b) dans le plan basal.

Cas d'une mesure de dilatation thermique

Pour faire tourner le champ dans le plan tétragonal de I'échantillon et étant
donné notre géométrie de mesure (un cylindre d'axe ¢ posé sur un plan horizontat), il
suffit de programmer une rotation en champ dans le plan (x, y) (0=B=y=0°; ¢ : 0°-
>360°),

IIL.2) Les différents eff ‘ani i ibl

Dans cette partie, on explique plus en détail le possible effet d'anisotropie du
champ critique dans le plan basal dont on a dé&ja parlé dans le chapitre I (§1.1.a), le
but initial de nos mesures étant d'essayer de détecter cet éventuel effet. Dans cette
partie, on énumére aussi les différents effets d'anisotropie autres que Feffet recherché
auxquels nos mesures peuvent ére sensibles, En ce qui concerne les effets liés 4 la
géométrie, la philosophie a été de chercher a les €éliminer au maximum en jouant sur
notre géométrie de mesure. Dans le cas ol certains effets ne sont pas éliminables
(c'est le cas par exemple de la magnétorésistance en résistivité avec un courant de
mesure dirigé selon l'axe a de I'échantillon), on explique dans le paragraphe IIL2.c
commeni les différencier d'un éventuel effei d'anisotropie 1ié 4 la symétrie du
parameétre d'ordre.

II1.2)a} Effets liés & Ia géométrie de mesure

Cas d'une mesure de résistivité _
(i) Susceptibilité magnétigue, champ démagnétisant

Tout d'abord, il faut étze siir que Péchantillon mesuré voit bien le champ
magnétique Hy,gpines qu'on pense lui appliquer ! Une estimation rapide montre que la
perturbation du champ magnétique causée par I'échantillon du fait de ses propriétés
magnétiques est tout A fait négligeable, En effet, en dessous de 10K, URn,Si» a in
comportement paramagnétique avec une susceptibilité selon I'axe a de 10-3 uem/mole
[Palstra85]. Une borne supérieure de la correction A apporter au champ appliqué est
donnée par I'aimantation M de I'échantillon : M=) XH,, ines. Pour un échantillon de
URu,Si; de 5 mg seit 10-5mol, on a ¥=10-8x4x10-6 S I, valeur qui correspond 2 la
correction relative & apporter au champ exprimé en Tesla. Les effets de géométrie gui
tendent & aligner l'aimantation M selon la longueur maximale de 1'échantillon quelque
soit l'orientation du champ donnent un effet inférieur & cette valeur. On voit donc que
les effets de champ démagnétisant sont complétement négligeables.
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(ii) Magnétoresistance, effer Hall

Un autre type d'effet parasite est la variation de la résistivité sous champ
magnétique. De maniére générale, Ia loi d'Ohm pour un conducteur somnis a un
champ magnétique B prend la forme suivante :

Ei=pikB)Jk

ou E; sont les composantes de champ électrique et oil J,. sont les composantes de
dens1te de courant injectées dans I'échantillon,

Pour un systéme a symétrie tétragonale, le tenseur de résistivité s'éerit (les
composantes des différentes grandeurs sont repérées par rapport au systéme d'axes
cristallins) en fonction des composantes ByByB, du champ B :

pxx=A+A(2IB2,+B(2)B2y+D(2)BZ,
pxy=A(LB+2F(2)ByBy
pxz_-B(l)B +2G(2)B4B,
pyx_-A(l)Bz+2F(2)B
vy=AO+AOB2+B@B2+D®B2,
pyz-B(l)Bx-i-ZG(ﬁB Bz

sz—B(l)B +ZG(2)BXBZ
pzy—-B(l)Bx-i“ZG(z)B By
1:0;,7,_C(0)+C(2)B2,{+C(2)B2V+1«:(2)B2Z

11K §A]

L'ensembie des coefficients avec les indices (1) rendent compte de I'effet Hall,
les coefficients avec les indices (2) traduisent la magnétorésistance. Pour interpréter
qualitativement les formules I11.(2), dans pij, 1 indique la composante Ej qui doit &tre
projetée dans la direction des contacts de tension pour obtenir la composante de
champ électrique mesurée, j indique la composante Jj de courant injecté. Les
différentes composantes de courant injecté sont determinées par l'orientation des
contacts de courant par rapport aux axes cristallins de 'échantillon,

Tous les coefficients p;; n'ont pas été mesurés, Dans la littérature ont peut
trouver pour une température de 1 Kelvin les valeuors de
AO=CO=33uQ.cm-1, A@/A®=2.1,10-3T-2, C@/A=3.10-3 Tesla2 [Palstra86]
Le coefficient de Hall 4 1 Kelvin : Rpy < 104 cm3/Coulombf Onuki87] (les auteurs ne
précisent pas suffisamment leur géométrie de mesure pour savoir si ce Ry correspond
au coefficient A1) ou B de Ia formuile TIL(2)).

Méme si I'on ne connait pas quantitativement tous les effets possibles, T'intérét
des formules I11(2) est de savoir a priori quelles composantes sont présentes pour une
géométrie donnée et quelle est la période de l'effet qu'elles produisent. L'effet Hall
correspond 4 une modulation de la résistance de période 27 et la magnétoresistance a
une modulation de periode .

{iii) Supraconductivité de surface

Le dernier effet 1i€ & la géométrie est dii an phénomene de supraconductivité
de surface. Ce phénomene est décrit dans le chapitre I (§L.1.c) ol l'on donne
notamment Ia valeur calculée du rapport H 3/H,». C'est en fait l'effet le plus génant,
car il se traduit par une anisotropie de la pente initiale, exactement comme 'effet
qu'on recherche (811.2.b). En plus du rapport H.3/H 5, on a besoin, pour interpréter

nos mesures, de connaitre la dépence angulaire H3(8) ot & est Pangle repéré par
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rapport & la surface limitant le supraconducteur. Un calcul de cette dépendance
angulaire dans le cas d'un supraconducteur isotrope (c-a-d avec H, isotrope) est
proposé par Yamafuji et Al [Yamafufi66]. La formule analytique obtenue est :

Hea(8) ['cos’(0) . Ha®) 1. o
HCS(QOO)} 02 Ll+|tan0!(1—[sm9l)] + Wlsnlel =1 L.(3)

ol 0=H3(0°)/H3(90°)=H3/H,, est le rapport d'anisotropie. On a ajouté des
vateurs absolues A la formule d'origine pour pouvoir faire varier 8 entre 0° et 360°.

H(6)

H(0)

Surface limitant
le supraconducteur

Géamétrie

a(°)

40 80

Figure [II-4]: Dépendance angulaire de Hgy prédite par

Yamafuji (formule II1(3)) avec un rapport d'anisotropie
a=1.695.

Si l'on prend pour le rapport d'anisotropie G, la valeur 1.695 prédite dans le
cadre de Ia théorie de Ginzburg-Landau (formule 1.(21)), I'effet de supraconductivité
de surface (figure [III-7]) est un effet trés important : il renforce le champ critique
H¢z de 70%. De plus, cet effet se manifeste par un point anguleux dans la dépendance
angulaire du champ.

Cas d'une mesure de dilatation thermique
(i) Champ démagnéiisant

Comme on I'a montré dans le paragraphe précédent, les effets de champ
démagnétisant sont tout & fait négligeables.

(i) Magnétostriction

Les différents coefficients de magnétostriction by, sont définis i partir de la
variation relative de longueur A;=(L;(B)-L;(0))/L;(0) (od i est 1a composante dans le
repere des axes cristallins (a,b,c) et B=(By,By,B,} le champ magnétique appliqué) par
Ia relation :

l’i=bijkBjBk IT.¢4)

ol 1a sommation sur les indices j et k est implicite.




Pour les géométries simples ol 1'on mesure la longueur de 1'échantillon selon
Ia direction d'un axe cristallin (repéré par 1'indice i) et oit le champ B est appliqué
selon ce méme axe ou selon un autre axe cristallin, la formule II1.(4) s'écrit
simplement ;
A;=b;B2 IL(5)
Les coefficients b; sont beaucoup plus grands pour B/fe (axe de facile
aimantation) que pour B//afKayzel87] [van Dijk94]. Notre géométrie de mesure est
tetle gue I'on mesure 1a longueur de I'échantilion selon son axe ¢. Or, pour un systéme
de symétrie tétragonale oil les axes a et b sont équivalents, on a A (B//a)=A(B//b) et
une anisotropie de A_ dans le plan basal, si elle existe, doit étre extrémement faible.
Par conséquent, notre géoméitrie est choisie de telle sorte que l'on doit &tre insensible
anx effets anisotropes de magnétostriction.

I11.2)b) Effets intrinséques

On discute maintenant les deux effets indépendants de la géométrie de mesure
et qui s¢ manifestent par une anisotropie du champ critique.

Symétrie du paramétre d'ordre

Comme on Pa expliqué dans le chapitre I, pour un systéme de symétrie
tétragonale, une anisotropie dans le plan basal de la pente initiale du champ critique
serait Ia signature d'un paramétre d'ordre bidimensionnel. Cette prédiction théorique
est basée sur la théorie de Ginzburg Landau [Burlakov85]. Pour une symétrie
tétragonale et pour un paramétre d'ordre bidimensionnel, l'expression 1.(13) de
I'énergie libre devient™ i l'ordre Ie plus bas

I(-a(T T)nl"hl+—8"ﬁ’*3ﬂ+—(8"‘ql"8}]+a*l1’?8 4._3"11"91-&,,_3&#32“1) P

=V - 2iecAk
et oll (n1,72) sont les composantes du paramtre d'ordre bidimensionnel.
C'est & partir de cette énergie libre et par un calcul variationnel que Burlakoy
obtient I'expression analytique de H.»(0), olt ¢ est I'angle polaire repéré dans le plan
basal:
o [+

He,®) = 2¢ 1L(T)

P, +P
APy /\/Pl +% - ;_\/(ch @ PPy +P.0) cos(2 @)

Les coefficients P; =1/2m; sont des paramétres phénoménologiques. Ainsi,
Tordre de grandeur de 'effet auguel on peut s'atiendre est indéterminé.

{I)es invariants de I'énergie libre et done les coefficients phénoménclogiques qui doivent apparaitre
dans le développement de I'énergie libre pour telle ou telle symétrie sont détermings grace & la théorie
des groupes (Cf [Ueda/Sigrist91] pour tabulation).
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Sur la figure [I1I-5] de gauche, le champ critique II1.{7) est représenté en
coordonnées polaires, 1'effet prédit a une période de 90°.

Paramétred'ordre He H 2
unidimensionnel T rr—r——
[ Effet de
L surface
L /a de Fermi
a L
> 5
- L
a* [ Effet de symétrie
Parqmérre. dordre du paramétre d'ordre
bidimensionnel
[ il
Ho2(To$) dans le plan basal et 0 FUPITRE BRI SEPEEPE B Te
pour T proche de T, 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Figure [III-5]: Effet prédit représenté en coordonnées polaires (& gauche) et sir le
diagramme de phase (H,T) (& droite). Sur la figure de droite, on montre que Ueffet de
symétrie du paramétre d'ordre apparail tout prés de T, ou, autrement dit, il est

calculable & partir du développement de l'énergie libre F & l'ordre le plus bas
(IIL(6)). Cet effet correspond & une anisotropie de la pente initiale du champ critique
et se manifeste linéairement en température. Sur cette méme figure, on a aussi
représenté un autre effet possible d'anisotropie du champ critique dans le plan basal
: Veffet d'une anisotropie de la surface de Fermi (S.F.). Le point important & noter
st gue pour un sysidme de symétrie tétragonale, il faut pousser le développement de
F (formule III(6)) & Vordre supérieur pour calculer cet effet. I correspond & une
anisotropie de la courbure du champ critique et se manifeste non linéairement en
température.

Sur la figure [1II-5] de droite, on a représenté l'effet prédit prés de T, ainsi
qu'un autre effet d'anisotropie possible, Ce deuxiéme effet est 1ié & l'anisotropie de 1a
surface de Fermi.

Anisotropie de la surface de Fermi

Comme on I'a expliqué dans le chapitre I, le champ critique H, pres de T,
est toujours déterminé par la limite orbitale. Ainsi, le champ critique est sensible A
l'anisotropie éventuelle des masses effectives cyclotron (c'est-a-dire le tenseur des
masses effectives dans le plan perpendiculaire au champ appliqué} ou, autrement dit,
a I'anisotropie de la surface de Fermi. Sur Ia figure [I11.5] de droite est représenté cet
effet intrinséque qui se manifeste sur 1a courbure du champ critique. Pour le calculer,
il fandrait pousser i l'ordre supéricur le développement I11.(6) de 'énergie libre,

IIL.2 ritér: ur différencier 1 ifférents eff

On a vu que les effets de champ démagnétisant sont négligeables.

Pour une rotation du champ dans le plan basal, Ia géométrie idéale pour ne pas
avoir d'effets 1iés 4 des variations de la résistivité sous champ est d'injecter le courant
selon I'axe ¢ de 1'échantillon et de mesurer le champ électrique, ou de manidre
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- équivalente la différence de potentiel, dans cette méme direction, Dans ce cas, on
mesure seulement la composante p,, du tenseur de résistivité (formule IIL(2)). De
plus, comme on fait tourner H dans le plan basal, on a B,=0 et donc il ne reste dans
P2z que le terme isotrope : C(O+CIH2, Cela dit, on a mesuré des géométries od
apparaissent des effets anisotropes de magnétorésistance. On procéde alors de la
maniére suivante : on mesure l'anistropie de la résistivité de 1'échantillon dans sa
phase normale pour s'assurer que l'on n'a pas de contribution de période /2 et pour
estimer l'ordre de grandeur des composantes de periode 1 {magnétoresistance).
Ensuite, on corrige de cet effet la mesure dans la phase supraconductrice. Les effets
d'anisotropie de transport sont proportionnels 2 Ia résistance mesurée, Par conséquent,
pour un champ donné, ces effets augmentent avec fa température (figure {a)[111-6]).

R 4 Ry

—————

AT )

T T

a) b)
Figure [I1I-61: Différence de comportement en température le

long d'une transition supraconductrice entre (a) une anisotropie
de transport et (b) une anisotropie de champ critique.

Y

s o

La supraconductivité de surface, est une anisotropie du champ critique. Ce
phénoméne se manifeste donc par un déplacement de la transition (figure (b)[II-6]),
il faut jouer sur Ia géométrie de mesure pour I'éliminer, la géométrie idéale étant celle
d'un disque d'axe ¢ (§IIL.4.c).

Enfin, pour différencier les deux effets intrinséques sur Hy» qui se manifestent
par un déplacement de la transition (figure (b)[III-6]), on mesure son changement
d'amplitude pour différentes valeurs de champ magnétique, ¢ce qui nous donne la
dépendance de l'effet en température le long du diagramme de phase. L'effet de
symétrie du parameétre d'ordre est linéaire en température, alors que le comportement
en température de I'effet d'anisotropie de surface de Fermi est quadratique (cf légende
figure [III-5]),

11 ualité des échantillons mesurés
Elaboration des échantillons, critéres de qualité

D'une maniére générale, les propriétés supraconductrices des fermions lourds
sont trés sensibles a la qualité des échantillons. Un effort trds important a &€ réalisé
par P. Lejay (CRTBT/CNRS) pour améliorer Ia qualité des échantillons d'URu,Si,
pendant la durée de cette thése. L'élaboration se fait en trois étapes. Tout d'abord, les
trois éléments de Y'alliage URu4Si, sont purifiés par 1a technique de fusion de zone
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sous ultravide(). Ensnite, un polycristal d'URu,Si, est obtenu en faisant fondre dans
un four i induction le mélange stoechiométrique des composés de départ, L'alliage en
fusion est maintenu en Iévitation (pour éviter la contamination par des impuretés) an-
dessus d'un crevset refroidi, dans une atmosphere d'argon purifié. Pour terminer, un
monocristal est €laboré i partir de ce polycristal dans un four "tri-arc” par Ia méthode
du tirage de Czochralsky sous atmosphére d'argon purifié. Il est possible que cette
méthode engendre des inhomogénéités (surtont radiales) dans les échantillons
d'URu,Si, 2 cause de 'établissement d'un gradient thermique (voir figure [I11-7]).

|/ Axe du tirage

Genne monocristallin
en rotation et en
translation verticale

Solide

Gradient
thermique Interface
r Liguide/Solide
Polycristal
Jfondu

Creuset

Figure [IN-7]: Schéma de principe d'un tirage de Czochralsky. L'échantillon
est tiré a partir d'un germe en rotation continue. Il peut exister un gradient
thermique entre le centre et la périphérie de la colonne de tirage .

Deux types d'inhomogénéités peuvent exister dans I'échantillon :

— une inhomogénéité chimique. Le degré de substitution dépend de la
position r dans le cristal, la structure chimique ayant la forme URuy g()Sig4g¢r)- Une
¢étude expérimentale du composé UlrySiy [Verniére95], uds proche chimiquement de
URu,Si,, a mis en évidence l'existence de substitntions des atomes Ir par des atomes
Si (de l'ordre de 1%).

— une inhomogénéité mécanique c'est-d-dire un champ de contrainte dans
I'échantillon. Dans le cas d'URu,Si,, des mesures sous pression montrent que T,
diminue fortement avec la pression : dT./dP=-100mK/kbars [Onuki87],
[McElfresh87]. Si I'on prend 1m module d'Young pour URujSij égal A 3.103kbars
{Bullock90], une variation de T de 100mK correspond 2 une variation relative en
volume de 3.10-4 soit, si l'on suppose une compression isotrope, une variation relative
du paramétre de maille de 10-4, Tous les échantillons ont été découpés A 1a scie 2 fil
excepté le disque n°5 (clivé puis ponsé) et l'échantillon n°6 (clivé aux deux
extrémités). Ils ont tous subi un recuit aprés modification de leur géométrie.
L'optimisation du temps et de la température du recuit présente une grande
importance dans les composés a fermions lourds. Le but des recuits est de diminuer
ies inhomogénéités d'origine mécanique {en faisant relaxer les contraintes) et de

2 Cette technique consiste & fondre localement 1'élément a purifier puis i le balayer plusieurs fois par
cette zone de fusion locale. Au dernier balayage, on laisse se réchauffer la zone liquide au bout de
I'échantillon puis on coupe ce bout d'échantillon, L'efficacité de cette technique réside dans le fait que
les impuretés sont plus solubles dans le liquide que dans ie solide.
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diminuer le nombre de défauts présents dans l'échantillon, Avec nos températures de
recuit, on ne change ni le taux d'impuretés ni le taux de substitutions.

Pour évaluer Ia qualité des échantillons mesurés, on dispose de 4 critéres :

(i) L.e premier critére concerne la pureté chimique des échantillons. Des
mesures par microsonde montrent que la composition chimique de nos meilleurs
échantillons d'URu,Si, est exacte 4 0.01% prés. Autrement dit, si on écrit la
composition de I'alliage sous la forme URUy_¢(r)Sizg(ry ON @ £(r}<0.0002 et donc si
des sobstitutions existent elles sont 100 fois moins nombrenses que ce qui a éé
observé dans Ulr,Si, [Verniére95].

(ii) Le deuxiéme critdre concerne la qualité cristallographique des
échantillons, Des mesures au rayonnement synchrotron (ESRF) montrent sur les
meilleurs cristaux une mosaique avec des désalignements inférieurs & 0.01 degrés
(pour un cristal de 1 cm de long) et un paramétre de maille constant, en valeur
relative, 2 moins de 104 prés pour tout le volume de I'échantitlon. Autrement dit, les
échantillons sont tr&s bons au niveau cristallographique. Cependant, il faut bien
réaliser qu'une variation relative de 3,104 du volume de I'échantillon correspond 2 un
déplacement de la transition de 100mK.

(iii) Le troisitme critére qui donme une mesure indirecte des défauts et du taux
d'impuretés de 1'échantillon (lacunes, substitutions, dislocations), est le rapport de
résistivité entre 300K et 4.2K: r.r. = p(300K)/p{(4.2K) : plus il est important, et plus
on peut s'attendre 4 une résistivité résiduelle pg petite. Pour comparer les échantillons
entre eux, on a préféré considérer r.r.plutdt que pg comme critére de qualité car pg
mesure bien sfir l'effet des collisions résiduelles électron-impureté et électron-défaut
mais aussi les propriétés magnétiques intrinséques de 'échantillon. De plus, sa
détermination se fait avec une incertitude expérimentale importante (taille des
contacts, extrapolation de la résistance & T=0 Kelvin) : pg=(10+5) I2.cm pour nos
différents échantillons & champ nul et pour I//a ou I//e. Compte tenu de la qualité
cristallographique des échantillons, on peut estimer que la quantité r.r. mesure surtout
Ie taux d'impuretés et Ie taux de lacunes et de substitutions dans le cristal.

(iv) Enfin, le dernier critére mesure les inhomogénéités du cristal : c'est la
largeur de transition supraconductrice. En effet, dans un échantillon inhomogéne, les
différentes zones de 1'échantillon ne transitent pas & la méme température, ce qui se
traduit par on ¢largissement de la transition. Dans ce cas, plus le champ magnétique
est élevé, plus la transition s'élargit®®. En principe, les mesures de dilatation
thermique sont particulierement sensibles aux inhomogénéités : on "somme" les
inhomogénéités sur toute la longueur de 1'échantillon, ce qui n'est pas le cas pour une
mesure en résistivité oit les zones qui transitent & plus haute température "court-
circuitent” les zones qui transitent 3 plus basse température.

Dans le tableaun [III-8] sont résumés les résultats des critdres de qualité (iii) et
(iv) ainsi que les géométries de mesure des différents échantillons. Par ailleurs, on a
indiqué en dernitre colonne la pente de la transition dR/dT en p€2.K-1, Cette pente
dépend de 1a qualité des échantillons (raideur de la transition) mais dépend aussi de la
géométrie de I'échantillon (distance entre contacts,...). Cette grandeur nous intéresse
en pratique pour connaitre notre résolution expérimentale en champ critique
{§II1.1.a). Les échantillons n°4 et 5 proviennent du méme tirage, 'échantillon n°5 a
été mesuré en dilatation thermique,

(3 Les différents diagrammes de phase des différentes zones de 1'échantillon s'écartent sous champ, ce
qui se traduit par un élargissement de la transition supraconductrice lorsgi'on angmente le champ
magnétique.
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Tublean [TII-81: Caractéristiques des différents échantillons mesurés.

En fait, de tous les critéres dont on dispose, le plus sensible 4 la qualité des
échantillons est le critére (iv). En effet, si 'on se fie aux critéres (i) et (ii), les
échantillons (2) & (5) sont parfaits alors que leur transition supraconductrice reste
large. Ce point est illustré dans les deux paragraphes qui suivent.

Echantillon n°1, test d"homogénéité par une mesure de résistivité

Le tirage des monocristaux est, comme on I'a dit au paragraphe précédent,
réalisé par la méthode de Czochralsky. Dans le cas d'URu,Sis, on suppose que cette
technique engendre surtout des inhomogenéités radialement i I'axe de tirage.

R_rormalisé(w.a.)

1.2

R, 1

1 R 0.8

0.6

0.4
Géoméirie 0.2 4
F F4 1
[}, XY FERT Y R T T e TK)

135 1.4 145 1.5 1.55 1.6 165 1.7

Pigure [IIT-9]: Inkontogénéités des échantillons, effet de recuit.

L.a mesure reportée en figure [III-9] illustre de fagon trés claire ce probléme
d'inhomogénéité€s. L'échantillon n°1 a été tiré selon I'axe c. Les contacts de tension
sont donc disposés radialement A I'axe de tirage. Contrairement i 1'échantillon n°1,

(4) Mesuré en dilatation thermique.
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I'échantillon n°3 a éié recwit, ce qui diminue considérablement sa largeur de
transition, Cette observation impligue que les inhomogénéités sont en grande partie
d'origine mécanique. On a cherché au maximum i rapprocher les contacts de tension
pour mesurer des parties d'échantillon les plus homogeénes possibles. Cependant, le
fait d'avoir une transition moins haute en résistivité diminue la pente dR/dT et donc la
résolution en AT (voir § L1 sur la méthode de mesure). 11 faut trouver un compromis
entre les deux.,

Paralltlement 4 ce test d'inhomogénéité radiale, on a étudié 'homogénéité d'un
¢échantillon selon son axe de tirage (axe ¢) par une mesure de dilatation thermique.

Echantillon n°5, test d’homogénéité par une mesure de dilatation thermique

Les échantillons n°4 et n°5 sont issus d'un méme tirage sunivant l'axe c.
L'échantillon n°4 est le meilleur échantillon mesuré avec une largeur de transition de
30mK et un rapport de résistivité de 25, les contacts de tension étant trés rapprochés
du centre de V'échantillon. En figure [II1-10], on comparc les transitions des
échantillons en dilatation thermique et en résistivité.

1 dL 47

L dL 57

L4t R(uQ)
4 T vor
3 : Echantillon n°4 200
2k 150

Echantilon n5

1' 100
oF

F 50
_2:.-;.I1.-.I-.- 0

1 L1 12 13 14 15 g
Figure [ITI-101: Transition résistive (n°4) et en dilatation thermigque (n°5)

L'idée de cette comparaison &tait de chercher 3 voir si la transition mesurée
radialement A l'axe de tirage (échantillon n°4) s'élargit plus sous champ que la
transition mesurée longitudinalement A cet axe de tirage (échantillon n°5), Le résultat
est qu'aussi bien pour 1'échantillon n°4 que pour I'échantillon n®5, la transition ne
s'élargit pas sensiblement sous champ.

Par ailleurs, on a comparé notre Echantillon n°5 & un échantillon d'URu,S8iy
mesuré en dilatation thermique par [fvan Dijk94a] (figure (b)[III-11]) et de largeur de
transition 4 champ nuol comparable.
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Figure [III-111: En comparaison & un échantillon mesuré sous champ
en dilatation themique par van Dijk (b), la transition de notre
échantillon n°5 {a) semble moins s'élargir au niveau du pied .

Malheurcusement, compte tenu des largeurs de transition initiale, le résultat
n'est pas trés clair : il semble que notre échantillon s'élargiemoins sous champ que
I'échantilion mesuré par van Dijk, mais pour pouvoir 'affirmer avec certitude, il
aurait falln pouvoir comparer des mestres & chamyp plus élevé,

Conclusion

L'ensemble des tests qui ont pu étre réalisés sur la qualité des échantillons
d'URu,8i, montrent que leur élaboration est particulierement critique si 'on
s'intéresse anx propriétés de la phase supraconductrice de ce composé. Des
inhomogénéités sont présentes méme dans les meilleurs échantillons. 11 est rés peu
probable que ces inhomogénéités soient d'origine chimique, on suspecte plutét que ce
sont des inhomogéndités mécaniques, c'est-a-dire des contraintes qui élargissent la
transition supraconductrice. Ces contraintes pourraient venir de la méthode
d'élaboration ou bien encore de 1a découpe des échantillons. Cependant, 1'échantillon
n°4 (voir figure [11-10]) est de trés bonne qualité : sa largeur relative de transition
vaut senlement AT/T =2%. ‘ _

Quoi qu'il en soit, une étude est en cours pour comparer un tirage selon l'axe a
aux résultats obtenus sur les échantillon n°4 et n°5.

Nous allons revenir sur les problémes d'inhomogénéité dans le paragraphe
suivant ol I'on détermine la pente initiale du deuxiéme champ critique.
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II1.4) Résultats expérimentaux

Au départ, Ie but de nos mesures était d'essayer de détecter une anisotropie de
H., dans le plan basal. En fait, comme on va le voir dans ce paragraphe, il est irés
vite apparu que nos mesures sont génées par des effets de supraconductivité de
surface. Par la suite, et aprés parution de plusicurs articles théoriques sur la
supraconductivité de surface des supraconducteurs non conventionnels (voir §1.3), Ia
mesure de supraconductivité de surface s'est révélée &ire un moyen original de tester
la symétrie du paramétre d'ordre. Dans ce paragraphe on s'intéresse donc & deux
guestions : Existe-t-il une anisotropie du H_» dans le plan basal 7 Quelles sont les
directions cristallines et les géométries pour lesquelles on détecte de la
supraconductivité de surface ?

IIL.4)a) Pente initiale du champ critigue

Dans ce paragraphe, avant de s'intéresser 4 unc détermination fine de
I'anisotropie du champ critigue dans le plan basal, on présente la détermination de la
pente du champ critique selon l'axe a et selon I'axe ¢ par des mesures résistives et par
des mesures de dilatation thermique.

Mesure résistive

La pente initiale du champ critique est présentée en figure [HI-12] pour deux
crittres différents. Le crittre "onset” est, en principe, moins sensible aux
inhomogénéités de Véchantilion puisqu'on suit sous champ la transition de la zone de
I'échantillon qui transite le plus haut en température.

ch(TeSh)

Tc
0.6

0.5

0.4

03 T, critére "Onset"

0.2

8 To_onset
e Te_50%

a1

TYIT[ T IV I I T eI f I 1131

0
093 094 095 09 097 098 099 1
TMc

T, critére milieu de transition

Figure fIIT-12]: Pente initiale du champ critique pour Hia déterminée
par une mesure résistive sur le échantillon n°4 & partir de deux critéres.

Sur la figure [III-12], on voit que le champ critique présente une courbure
positive lorsqu'il est déterminé 2 partir du critére "milieu de transition”. Par contre,
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cette courbure est beaucoup plus faible si Fon détermine H, par le critére "onset". La
pente initiale du champ critique selon I'axe ¢ est présentée en figure [11E-13],
H,o(Tesla)

Tc
0.6

CUELELEE BB L I e LB BN BN BN

0.5

04 |
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| AL AL

0.1

TRy
r

0 recl o e Lo an o2y s lons Ve ] paly W

084 086 088 09 092 094 09 098 1

T/Te
Figure {III-13]: Pente initinle du champ critique H//c déterminde
par une mesure résistive sur le échantillon n°4 & partir de deux

critéres.

Selon I'axe ¢ et pour I'échantillon présenté ici Ia courbure positive n'apparait
pas. Sur certains échantillons, on mesure aussi une faible courbure selon l'axe c.
L'existence d'une courbure positive a été considérée par certains auteurs comme une
preuve de supraconductivité non conventionnelle [Kwok90] : le changement la
courbure est interprété comme un changement de pente au niveau d'un point
tétracritique T* (figure [I11-14]).
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Figure [III-14]: Courbure positive interprétée comme une
preuve de lexistence d'une température tétracritigue T*,
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en supposant que le changement total de volume est le méme que pour la transition
mesurée (ce qui revient 4 égaliser les aires (+) et (-)).

Ho(Tesla)

1 Frrrrrree

..... T
" 1t @) !
B ] e -—
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[ ] [
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L | © B ]
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1.05 1.1 1.15 1.2 Critére de détermination de T,
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Figure {[II-18]: Pente initiale du champ critique déterminée par
une mesure de dilatation thermique sur U'échantillon n°5.

Les valeurs des pentes initiales sont reportées dans le tablean {I1I-19].

H//a Hi/e

dH»

il (-12+3)TK -6 1D TK

Tableau (III-19]: Pente initiale du champ critigue de
l'échantilion n°5 mesuré par dilatation thermigue.

Si I'on compare aux résultats du tablean [III-16], on voit que les mesures
résistives donnent, dans les barres d'erreur, les mémes valeurs que les mesures
thermodynamiques pour les pentes initiales du champ critique. On mesure bien H,
par les mesures de résistivité : le facteur de renforcement de 1.7 du H 3 est inexistant
ou foriement réduit (voir les barres d'erreur!). Néanmoins, un petit effet de Hz est
clairement vu sur les mesures d'anisotropie de Hg; que nous allons maitenant
présenter.

I11.4)b) Mesure d'échantillons en forme de parallélépipéde:

Echantillon n°2 et 3, supraconductivité de surface.
(i) Résultats

En figure [III-20] sont reportées les mesures effectuées sur les échantillons
n°2 et n°3, en forme de parallélépipddes avec le courant suivant 1'axe ¢ (échantillon
n°2) et suivant I'axe a (échantillon n°3). Dans les deux cas, on fait tourner l¢ champ
magnétique de 8500 Ganss dans le plan tétragonal de I'échantillon et on régule &
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température fixe de maniére i se placer au milieu de la transition pour ¢=0°, comme
décrit au §1.1.

~p
R(n0) H=8500 Gauss dans le plan tétragonal 1
1100 LI I I B ML N N B L R B R B B R
Echaniillon n°2, 1
T=1.372K -
1000 ’-\ -
/ f“’\f" NNy
; ~ & e
s00 | % b k
800 -
700 .
Echantillon n 3, N
600 T=1.480 . ' ..i)
500 -\H
400 ETVE IEETE IEETI NETN] RTINS P TEy FETE

0 56 100 150 200 250 300 350 Géoméirie de mesure
$C)

Figure [III-20]: Rotation du champ dans le plan basal de URu,8i; &
température fixe dans le milieu de la transition résistive et pour deux
géométries différentes. La premiére géoméirie fait apparaitre des
modulations de T {H} de période 90°, la seconde de période 180°.

Dans le cas de Véchantillon n°3, l'effet est corrigé de Yanisotropie due 4 la
magnétorésistance, On observe dans la premigre géométrie (chantillon n°2) une
modulation avec une péricde de 90°, et dans la seconde de 180°. L'effet mesuré dans
les deux cas correspond & une anisotropie du champ critique. En effet, on a vérifié
qu'il s'agit bien d'une translation de la transition supraconductrice et pas d'un effet
d'anisotropie de transport dans la phase normale: 'amplitude de l'effet ne dépend pas
de la température i laquelle on se place dans la transition (figure [TI1-27]) et l'effet
n'apparait pas dans la phase normale.

(ii) Interprétation en termes de supraconductivité de surface

De manitre évidente, l'effet détecté (figure [IIE-20]) dépend de notre
géométrie de mesure et n'a rien d'intrinséque. En fait, en mettant de c6té pour l'instant
la dépendance en température, on peut I'interpréter en termes de supraconductivité de
surface. Si 1'on calcule I'amplitude de la modulation en champ critique dans le cas de
I'échantillon n°3, on obtient le résultat reporté en figure [IT1-21]. Pour comparer ce
résultat & la dépendance angulaire du Hy prédite par Yamafuji et al (formule I1L.(3))
avec un rapport d'anisotropie o=Hy3/Hy2 €gal a 1.7 (formule 1.(21)), on fait
{'hypothése importante suivante : lorsque le chamyp est perpendiculaire ¢ la surface,
on mesure H,.,. Cette hypothese n'a rien d'évident a priori, car on pourrait imaginer
que les surfaces court-circuitent complétement I'échantillon avant méme que son
volume ne commence A transiter. Ainsi, par nos mesures de résistivité, on n'anrait pas
accds 4 Hen . Un tel "court-circuit” est décrit par exemple dans la référence
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[Hempstead64] on pour des densitds de courant suffisamment faible (100 fois
supéricures & notre densité de courant), les auteurs ne voient transiter que la surface
de I'échantillon, Ce sont les valeurs trés comparables des pentes initialcs du champ
critique déterminées en dilation thermique et par des mesures de résistivité (§1I1.4.a)
qui justifient cette hypothése.
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Figure [III-211: Comparaison de leffet mesuré sur

Péchantillon n°3 et de la dépendance angulaire calculé par
Yamafuji avec le rapport d'anisotropie H.3/H,2=1.7.

Géométrie

L'anisotropie mesurée sur URu,S8i4 est sculement de 7% pour un champ de
8500Gauss, soit dix fois plus petite que la valeur prédite. Cette constatation est
examinée dans le paragraphe (iii) suivant. Pour interpéter les mesures des deux
échantillon n°2 et n°3, on représente schématiquement un échantillon (fig [111-22])
comme composé de deux résistances de surface en paralléle Rg; et Rgy (qui transitent
sous un champ H>H_,) en série avec une résistance de volume normale Ry (qui
transite sous H,, le Ry comprend aussi les portions de surface qui restent normales),
Dans la géométrie de I'échantillon n°®2, les résistances Rgy et Rg, varient avec
TI'orientation du champ et les deux variations sont déphasées de 90°. Par contre, dans
la géométrie de I'échantillon n®3, une des paires de surface est parallzle au plan {(a,b),
si bien que leur résistance ne varie pas lorsqu'on fait tourner le champ dans le plan
basal.

Figure [JT-22]: Interpretation de l'effet mesuré. L'échantillon est,
de maniére schématique, équivalent & deux résistances en paralltle
Rg; et Rgy dont la résistance varie qvec U'orientation du champ en

série avec une résistante constante Ry,

On peut ainsi expliquer l'effet mesuré sur I'échantillon n°®2 3 partir de la
mesure de I'échantillon n°3, On considére l'effet en champ mesuoré sur 'échantillon
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n°3 (environ 7%}). On traduit cet effet en résistivité en utilisant les températures de
trangition et la pente de la transition résistive de 1'échantillon n°2. Ensuite, on ajoute
deux résistances en paralléle subissant cet effet avec un déphasage de 90°. On
retrouve en amplitude 'effet mesuré sur I'échantillon n°2 {(figure [II1-23]).

Effet distuit de
R(u2) Véchantillon n%

% 1 6)
0 50 100 150 206 250 300 350 400

Figure [TII-23]: Interprétation de l'effet mesuré sur l'échantillon
n°2 comme superposition de deux effets déphasés de 90°,

On a, par ailleurs mesuré Ia dépendance en champ de cet effet. On s'attend A
ce que le rapport (H ot AHVH  egure (voir figure [111-2] pour 1a signification des
notations) soit constant quelque soit le champ appliqué. Dans le cas de I'échantillon
1°2 on obtient le résulat reporté en figure (a){111-24].
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Eigure [III-24]: (a)Variation de leffet avec le champ magnétique. (b)
Interprétatation de (a) en variation relative de champ critique. Les valeurs
numériques associées & chaque courbe correspondent au rapport T/T o

A partir de la figure (a){111-24], on obtient la variation avec la température de
I'effet (formule II.(1)). On constate que 'amplitnde relative de la modulation croit
lorsqu'on se rapproche de T..

En résumé, I'amplitude de V'effet mesuré, si on l'interpréte comme un effet de
supraconductivité de surface, est inférieur 4 l'amplitude prévue et ne s¢ comporte pas
en température comme on s'y attend. Pour essayer de comprendre ce comportement, il
est nécessaire de s'intéresser de plus pres 2 I'état de surface de nos échantillons.
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(iii} Etat de surface des échantillons

L'effet d'une découpe 2 la scie a fil est d'écraser la surface sur une longueur de
quelques dizaines de microns mais aussi de créer des défauts en arrachant des
portions de surface. Le recuit permet enr principe d'améliorer la surface en faisant
relaxer les contraintes. Pour définir de maniére plus précise 'état de notre surface, on
introduit 1'échelle caractéristique L des défauts de surface que I'on doit comparer &
l'autre échelle caractéristique de notre systéme ; la longueur de cohérence E(T) du
supraconducteur. Trés schématiquement, on a deux cas limites (figure [I1I-25]).

i
W}m 1%

Figure [III-25]: Nucléation prés de la surface du supraconducteur, comparaison
de la longueur de cohérence £ & l'échelle caractéristique des défauts L.

— Le cas oi £>>L : la supraconductivité peut nucléer sur toute la surface
d'un seul coup.
— Le cas ol E<<L. : 1a supraconductivité peut nucléer seulement dans des
petites zones de surface parallele an champ appliqué.
Dans le cas d'un supraconducteur en limite propre, on a, prés de T, [Tinkham75]

E(T)=0.74xEgx (1-T/T)-1/2 IL(8)

Par conséquent, pour notre domaine de température de mesure on obtient:
IxE<E(T)<6XEg. Or, pour URn,Siy, £y=100A si bien que I'échelle caractéristique 2
laquelle on doit comparer nos défauts de surface est compris entre 300A et 600A.

Les mécanismes susceptibles de diminuer le rapport d'anisotropie auxquels on
peut penser sont au nombre de trois :

(1) Impuretés déposées sur la surface de 'échantillon. On sait que 1a présence
d'une couche métallique ou magnétique diminue le rapport H.3/H,, en modifiant la
condition aux limites a la surface du supraconducteur (§I.1.c). Ce mécanisme peut
jouer aussi bicn dans le cas (a) que dans le cas (b) (figure [III-25]). Toutes les
mesures présentées ici sont pour des échantillons "bruts", avec une interface
supraconducteur-vide. Cependant, nous avons essayé de déposer une couche
ferromagnétique pour diminuer la taille de notre effet (§(v)). Cette tentative n'a pas
diminué la taille de I'effet, mais les couches déposées tenaient trés mal, ce qui laisse
penser que les surfaces de nos échantillons pouvaient présenter systématiquement une
couche d'oxyde.

(2) La condition de réflexion spéculaire des électrons 4 la surface du
supraconducteur pour avoir un maximum de Hq est particulidrement importante dans
le cas des supraconducteurs non conventionnels. En effet, pour de tels
supraconducteurs, la rugosité de la surface a un effet de brisure de paires de Cooper.
On peut interpréter l'effet de rugosité de surface sur un supraconducteur non
conventionnel comme un¢ modification de la condition aux limites, exactement
comme dans le cas d'une couche métallique ou magnétique [Samokhin95]. Ce
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mécanisme est & prendre en considération dans le cas (a), et il pourrait intervenir dans
le cas (b) si I'on avait une deuxi®éme échelle caractéristique de défauts L, telle gue
Ly<<&(T). Mais un tel mécanisme explique difficilement pourquoi Yeffet observé
croit lorsqu'on s'approche de T.

(3) Enfin, en supposant qu'on est dans le cas (b) o E(T)<<L, l'effet
d'anisotropie mesuré serait plutét une mesure indirecte du rapport Syaye/Sdésotents OO
Sifexe €St 1a superficie de la surface orientée dans la direction préférentielle de
découpe et Syzeonents 18 superficie des surfaces désinclinées par rapport a cette
direction préférentielle. Cette interprétation permet de comprendre le comportement
en température de notre effet : lorsque 'on s'approche de T, la longueur de cohérence
diverge (formule III.(8)), et, par conséquent, la portion de surface devenant
supraconductrice sous H3 croft lorsqu'on s'approche de T..

En observant la surface d'un de nos échantillons au microscope électronique
{cet échantillon avait des contacts de courant et de tension), on a d'une part détecté de
l'oxyde d'étain (I'étain vient de la soudure des contacts de courant et de tension) ainsi
que des zones d'échantillon trés oxydée. D'autre part, on a observé une échelle de
rugosité 1>>E(T) {on n'a pas pu sonder I'état de surface & une échelle inférieure 3
&(T).

En résumé, l'explication (3) parait la plus cohérente compte tenn de nos
différentes observations.

{iv} Effet a 45° des axes cristallins

En dehors de l'effet de supraconductivité de surface d'environ 7% en champ
critique (pour T/T = 0.935), on a pu repérer la présence de minima reproductibles
45° des axes cristallins a et b (figure [III-26]). On le voit assez clairement sur
Péchantillon n°2, nettement moins clairement sur I'échantillon n°3.
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Figure [IIT-26]: Effet & 45° des axes cristallins.

Omn a vérifié sur I'échantillon n°2 que 'effet ne dépend pas de I'endroit ot 1'on
se place dans la transition (figure [HI-27]), plus précisément ['effet est le plus marqué
Ia oii 1a transition est la plus raide, il semble donc 1ié 4 une anisotropie du champ
critique et pas & une anisotropie de transport.
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Eigure [III-27]: L'effer & 45° des axes cristallins est
maximum 1& o la transition résistive est la plus raide: il
peut donc s'interpréter cotrune un effet sur le champ critique.

Une interprétation possible est I'existence d'une proportion non négligeable de
surfaces inclindes a4 45° de l'axe de découpe, surfaces gui deviendraient
supraconductrices pour un champ orienté dans cette direction. Dans ce cas, l'effet
mesuré serait encore une manifestation du phénomeéne de supraconductivité de
surface. 11 est difficile de déterminer si cet effet a le méme comportement en
température que l'effet dominant (supérieur 4 7%, car il est trop petit pour &ire étudié
précisément. On ne le détecte plus pour un champ inférieur 4 2500 Gauss. Une autre
interprétation possible serait un effet dii 4 une anisotropie de la surface de Fermi.
Dans ce cas, et contrairement 2 l'interprétation précédente, l'effet doit décroitre (non
linéairement) lorsqu'on s'approche de T.,.

(v) Comment éliminer les effets de surface?

Pour éliminer l'effet de surface susceptible de masquer un éventuel effet
d'anisotropie du H,, on a pensé a trois méthodes :

— D'une part, on a essayé de déposer une couche métalliqgue ou
ferromagnétique sur nos échantillons pour tuer la supraconductivité de surface (cf
§1.1.c). Nos tentatives pour utiliser cette méthode ont échoué, En fait, il s'avére tras
difficile de faire tenir une couche métallique (ou ferromagnétique) sur URu4Sis. I est
tres probable que la surface de 1'échantillon soit oxydée avant qu'on ait fait le dép6t,
et un décapage ionique serait sans doute nécessaire avang dépét.

— D'autre part, on a changé la géométric de mesure pour éliminer les effets de
surface. C'est ce qu'on a tenté de faire en mesurant un échantilion en forme de disque
(voir §I1L.4.d). On peut faire une remarque : en mesurant un disque clivé
perpendiculairement 4 'axe ¢, on pourrait espérer ne mesurer que le H g dans le plan
basal. Dans ce cas, ce & quoi on pourrait s'attendre, c'est de mesurer l'effet du H,,, sl
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existe, sur le H 3 mais avec une amplitude plus grande (dans le cadre de la théorie
BCS H; "amplifie" H 5 d'un facteur 1.7 chapitre I §1.1)c)). Cette remarque est tout a
fait spéculative étant donné qu'a notre connaissance, un calcul rigoureux du Heg &
partir de la théorie de Ginzburg Landau pour une symétrie tétragonale et un parametre
d'ordre bidimensionnel n'a jamais été mené. Malheureusement, I'échantillon était de
qualité médiocre. D'autre part, un gros inconvénient du clivage est qu'on ne peut
éviter de créer des marches sur la surface de clivage. Ainsi, avec des contacts de
courant et de tension sur cette surface on induit une composante J, de courant et on
mesure une composante E, de champ électrique. Autrement dit, on mesure toates les
composantes p;; du tenseur de résistivité avec i=z ou j=z, on mesure de I'effet Hall et
de 1a magnétorésistance et le mélange des deux peut faire apparaitre un effet de
periode.. /2 (c'est effectivement ce qu'on voit sur nos mesures dans la phase
normale). Quoi qu'il en soit ce disque clivé nous a permis de tester I'existence du H 3
pour une des trois géométries présentées dans le paragraphe I11.4.d.

— Mesurer le H» par une mesure thermodynamique directe, et non par une
mesure de transport sensible au H 4. La technique de mesure retenue est une mesure
de dilatation thermique. Le gros inconvénient de cette technique est qu'a priori on
risque de ne pas avoir une trés bonne résolution (comparée anx mesures de
résistivité). On a tout de méme essayé de metire en oeuvre cette technique pour voir
quelle résolution on pouvait atteindre. Les mesures de dilatation nouns ont par aillenrs
permis de savoir si les mesures de résistivité, malgré les effets de surface, nous
donnent accés au H,.

1I1.4)c) Mesure d'un échantillon en forme de disque

En figure [III-28], on présente le résultat d'une mesure d'un échantillon en
forme de disque.

¢()

Géométrie

0 50 100 150 200 250 300 350
Figare [III-28] Mesure d'ur échantillon en forme de disque.

Ce disqune a ét€ poli & la pate diamant de 11tm. Par conséquent, notre état de
surface est caractérisé par une échelle maximum L de défaut de surface de l'ordre de
1 pm (ce gu'on a vérifié au microscope électronique). A priori, on peut done supposer
qu'on est dans le cas L>>&(T) mais avec des portions de surface orientées dans toutes
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les directions. On ne devrait pas détecter d'effet d'anisotropie liée 4 la
supraconductivité de surface. Malheureusement, on a observé des rayures dans une
direction privilégiée. Par ailleurs, le facteur géométrique de notre disque est trop petit
pour qu'on puisse conclure sur I'élimination de l'anisotropie liée a la
supraconductivité de surface (dR/dT petit entraine une faible résolution de mesure, cf
tablean [III-7]). Un meilleur polissage de I'échantilion n®5 est en cours pour amincir
le disque et donc pour augmenter son facteur géométrique. 1 faut au moins diviser
I'épaisseur du disque par 8 pour étre dans de bonnes conditions de mesures.

14 upraconductivité de surf; our les différents axe.

cristalling

L'idéal pour tester l'existence de la supraconductivité de surface serait de
mesurer un whisker comme il a été fait par N.Keller sur UPt3 [Keller94]. Pour de tels
échantillons, les surfaces sont quasiment parfaites, on est donc extrémement sensible
au H 3. Malheureusement, il n'est pas possible d'élaborer des whiskers de URu,Si;.
Quot qu'il en soit, comme on I'a vu précédemment et avec 'état de surface de nos
échantillons, on est sensible & la supraconductivité de surface.

Les trois géométries simples & tester

Dans le cas d'un systtme de symétric tétragonale, on peut tester trois
configurations simples dans deux géomérries différentes :

— (a) : H//a et pour une surface perpendiculaire a I'axe a

— (b) : H//c et pour une surface perpendiculaire 4 'axe a

— (c) : H//a et pour une surface perpendiculaire  'axe ¢

a HJO a  H(®
e =}
a [+
¢ a
o)

(a) (©)

Figure [ITIT-29] : Les trois configurations simples pour lesquelles on pent
tester l'existence du H3 dans le cas d'un systéme de symétrie tétragonale.

En principe, ces configurations doivent nous permettre de faire la différence
entre les parameétres d'ordre avec une ligne de noeuds équatoriale (pas de Hgz dans la
géométrie (c)) et certains parametres d’ordre avec une ligne de noeuds méridienne
(pas de Hez dans la géométrie (a) et (b))
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Test de la supraconductivité de surface pour les géométries (a) et (b).

11 faut noter tout d'abord, en liaison avec la question de I'existence du H, dans
les supraconducteurs non conventionnels, que c'est le méme plan de réflexion (celui
qui limite e supraconductenr) qui intervient dans les configurations (a) et (b) et donc
dans les considérations sur les opérations de symétrie sur le paramétre d'ordre. Par
conséquent, si I'on détecte H 3 dans la configuration (a), alors, de manidre
€quivalente, on doit détecter H;3 dans la configuration (b). Inversement, si Hy
n'existe pas dans la configuration (a), de mani¢re équivalente il ne doit pas exister
dans la configuration (b). Comme on I'a expliqué précédemment, l'effet principal
détecté est interprété comme I'existence de Hez dans la géométrie (a). Une géométrie
qui nous permet de tester la supraconductivité de surface selon I'axe c est la géométrie
de I'échantillon n°3, Malheureusement, selon l'axe ¢, on est géné par l'anisotropic de
H,;, entre le plan basal et l'axe ¢ (c'est d'ailleurs cet effet qui nous permet de
déterminer l'orientation de I'échantillon cf §1.1), anisotropie qui, lorsque le champ est
proche de l'axe ¢, varie en sens inverse de I'effet de supraconductivité de surface.
Cependant, on peut comparer une mesure de l'anisotropic du Hy pur 4 une mesure de
I'anisotropie du H, plus celle due au Hgy en procédant comme décrit en figure [I11-
30]. 1l nous faut préciser que cette mesure a été faite pour rechercher I'axe c. Elle est
donc réalisée pour H=8500G et A T/T=0.867. Or, comme on I'a vu précédemment,
effet de supraconductivité de surface diminue lorsqu'on s'éloigne de T,. Par
conséquent, pour détecter H 3, le plus judicienx serait de faire une mesure & un
champ plus faible pour s'approcher de T, et renforcer l'effet de surface par rapport 4
l'anisotropi¢ due aux masses effectives. Néanmoins, le résultat obtenu pour tenter de
détecter H 3 suivant 'axe ¢ est reporté en figure [TI1-30].
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Ligure [III-30]: Recherche d'un indice de supraconductivité de surface pour H/fe.
Lorsque H iourne dans le plan Py, il reste paralidle & la surface Sy, on mesure donc
lanisotropie de H,, (plus exactement celle de H -3 qui une fois renormalisée, devrait
ére identique & U'anisotropie de H ) plus 'effet de la surface 8. Lorsque H tourne
dans le plan Py, on mesure l'anisotropie du H 5 plus les effets des surfaces § 7 et 8.

La rotation dans le plan P, a été corrigée de I'cffet de magnétorésistance
{inférieur a 1%). On peut légitimement oublier I'effet de 1a surface S, puisqu'on est 3
moins de 30° de sa normale. De toute fagon, l'effet de cette surface est le méme pour
Ia rotation dans e plan Py que pour la rotation dans le plan P,. Pour ©=25° si on
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avait un effet de supraconductivité de surface par exemple de Pordre de 5% selon
l'axe ¢, Hgz aurait diminué de 3% 4 4% par rapport 4 sa valeur maximale mesurée au
méme angle © pour H dans le plan Py. Or, on ne déiecte pas de différence entre les
deux courbes de la figure [II1-30].

En résumé, on détecte H 3 dans la géométrie (a) et pas dans la géométrie (b).
11 faut cependant garder a l'esprit que la détection de H.y dans 1a géométrie (b) est
plus difficile que dans la géométrie (a) d'une part parce qu'on est géné par
I'anisotropie de Hc, entre le plan basal et I'axe ¢ et d'autre part parce que pour un
méme champ l'effet est plus petit en valeur relative selon I'axe ¢ que selon l'axe a (la
pente du champ critique est moins raide selon I'axe ¢). Cela dit, la détection de H_y
dans la géomértrie (b) est nécessaire pour que nos résultats soient cohérents; une
mesure du type de celle présentée en figure [11I-30] doit étre faite & un champ plus
faible pour tenter de détecter Hcs, car plus le rapport /T, est grand, phus l'effet de
supraconductivité doit étre renforcé par rapport 4 'anisotropie du He,.

Test de la supraconductivité de surface selon I'axe a, pour une surface
perpendiculaire i 'axe c.

Pour tenter de détecter la supraconductivité de surface suivant a et pour une
surface perpendiculaire & l'axe ¢ on a mesuré un échantillon clivé
perpendiculairement 4 son axe ¢. Malheureusement cet échantillon est de qualité
médiocre (largeur de transition de 150mkK, il n'est pas présenté dans le tableaun [II1-
71). Néanmoins, Ie fait que sa surface soit clivée est intéressant pour tester I'existence
du Hgg. Le résultat obtenu pour un champ de 0.85Tesla et un rapport T/T, de 0.855
est reporté en figure [MI-31].
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Figure [III-31]: Supraconductité de surface sur un échantilion en forme de disque
clivé perpendiculairement & l'axe c. On détecte H,3 par sa dépendance angulaire

beaucoup plus piquée qu'une dépendance lide & l'anisotropie des masses effectives
(courbe calculée numériquement & partir de la formule I1.(16)).

Sur cette figure, on voit trés clairement que la dépendance angulaire du champ
critique prés de T, ne peut pas s'expliquer par la scule anisotropie du Hy, : on détecte
de la supraconductivité de surface qui renforce le champ critique prés de I'axe a.
Méme si I'amplitude de I'effet est inféricure & la valeur classique de 1.7H 5, on voit
que l'effet est facilement déiectable a4 T/T =0.835.
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11.5) Conclusion

Le travail entrepris sur URu,Si, pour tenter de détecter une anisotropie de He
dans le plan basal n'a pour l'instant pas abouti 4 une conclusion définitive. A I'heure
actuelle, tout ce que 'on peut dire, ¢'est que 1'on ne détecte pas d'indice d'anisotropie
de H, dans le plan basal liée & Ia symétrie du parameétre d'ordre. Le probleéme est que
T'on ne peut pas préciser avec quelle résolution on peut affirmer ce résultat, car l'effet
de supraconductivité de surface pourrait trés bien masquer un petit effet 1ié 2 la
symétrie du paramétre d'ordre. On estime pour linstant 3 1% la borne supérieure
d'une possible anisotropie du H_,. La mesure de l'échantillon n®5 aminci devrait
permettre d'apporter des précisions sur ce point.

Par ailleurs, la sensibilité de nos mesures au H 3 nous a aiguillé sur une
nouvelle voie d'investigation. On a testé sur les trois configurations simples dans le
cas d'une symétrie tétragonale (cf figure [I11-29]) l'existence de H. Actuellement, le
bilan de ces mesures est le suivant:

— on détecte Heg selon Paxe a pour une surface parallgle & I'axe ¢ et pour une surface
perpendiculaire 4 P'axe ¢ (géométries (a) et (¢) de 1a figure [I11-297]).

— on n'a pas réussi & mettre en évidence I'existence du Hg selon l'axe c
(configuration (b)).

Comme on 1'a expligué précédemment, ia supraconductivité de surface est
plus difficile & détecter selon I'axe ¢ que selon 'axe a du fait que la pente initiale du
champ critique est moins raide suivant 'axe e, En metiant de c8té le fait qu'on n'a pas
réussi 4 détecter H.g dans la configuration (b) alors qu'on le détecte dans la
configuration (a), on peut tester la compatibilité de nos résultats avec les différents
paramétres d'ordre possibles. Dans le tableau [T11-32], on a résumé les différents .
paramétres d'ordres possibles dans le cas d'une symétrie tétragonale et la”
compatibilité de chacun avec nos mesures de H . Celle-ci est basée sur les résultats
de Chen et Garg [Chen/Garg96] qui prédisent que H.3 ne peunt exister pour H dans
une surface correspondant a un plan d'inversion du paramétre d'ordre.

Compatible Compatible
R.L Base avec nos R.I Buse avec nos
mesures mesures
Alg 1 oui Ay azkz+b(xkx+yky) non si b=0
2 .2 2.2
Azg kxky(kx -ky) ? Any (xky+ykx)(kx—ky oui
Big (k,% - k?, ) oui - By xXky-yky oui
Bog kxky ? Bay xky+ykx oui
k k. ,
Ey k, (k ;‘) non E, z k;‘) oul
Paramétre d'ordre pair Paraméire d'ordre impair

Tableay [II1-32]: Compatibilité des différents paramétres d'ordre possibles pour un systéme
térragonal compte tenu de nos résultats expérimentaux. Les R1 A gt By sont testées dans

les configurations (a) ou (b). On a indiqué un point d'interrogation pour ces R.I car on

détecte H g dans la configuration (a) et pas dans la configuration (b). Cela dit, du fait qu'on
détecte H,3 dans la configuration (a) et qu'on n'est pas dans les conditions optimales pour

tester la configuration (b) (on est trop loin de T ) fait plutdt pencher vers la réponse “non" a
la question de la compatibilité de ces R.I avec nos mesures.
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Le fait qu'on détecte H 5 dans la configuration (a) (cf. figures [III-29] et [III-
20]) défavorise les paramétres d'ordre A2g et By, (cf. 1€gende du tableau [111-32]),
Une configuration intéressante A tester serait celle d'un &chantillon avec une surface S
contenant 1'axe ¢ et & 45° des axes a et b, Dans ce cas, on pourralt tester les
paramatres dordre Big )oAyy @ s Aoy

. {cf. [ Ueda/chnst91 ] oll les operanons de
symétnes sur le vecteur d(k) sont aussi exammées dans le cas d'un fort couplage spin-
orbite),

L'anisotropie du diagramme de phase de URu,Si, favorise un paramétre
d'ordre impair avec d//z (cf chapitre I), Dans ce cas, le parametre d'ordre A, est
possible avec b=0, c'est ce qui explique pourguoi on considére la condition b=0 dans
le tableau [III-32]. Une autre raison pour considérer le cas b=0 est que si Ay, est
possible avec a#0 et b=0, la chaleur spécifique doit suivre une loi exponentielle A
basse température [Gorkov87] car alors on n'a ni ligne ni point de zéro dans le gap
supraconducteur. En résumé, si l'on fait confiance aux critéres de Chen et Garg
[Chen/Garg96], le fait qu'on détecte une supraconductivité de surface dans un plan
perpendiculaire A l'axe ¢ interdit une ligne de zéro liée A une brisure de symétrie
cristalline dans le plan basal de URu,Si; : les parametres d'ordre Eg ou Agy sont
défavorisés.

Enfin, pour conclure, il semble nécessaire de mieux contrdler 1'état de surface
de nos échantillons afin de déterminer de manidre plus quantitative le rapport
H¢3/Hco. En effet, le critére que l'on a utilisé n'est strictement valable que pour une
surface parfaite (pour satisfaire 1a condition de réflexion spéculaire) et Ie fait que 'on
mesure un rapport trés inféricur 4 1.7 (cas d'une surface parfaite) ne nous permet pas
d'interpréter nos mesures en toute fiabilité.
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CHAPITRE 1V: RECHERCHE DE LA PHASE FFLO
DANS LE COMPOSE UBej3, COUPLAGE FORT







Comme on 1'a précisé dans le chapitre 1, le fermion lourd UBe¢qq est un bon
candidat pour 1a recherche de la phase FFLO puisque ¢'est un supraconducteur 3D en
limite propre et subissant, A basse température, une limitation de son champ critique
par l'effet paramagnétique. I.'étude entreprise sur ce composé avait pour but initial de
vérifier par une mesure de son champ critique si l'apparition de cette phase FFLO est
plausible, On savait déja, et ceci dés les premires mesures, qu'UBeq3 esi un
supraconducteur en couplage fort (mesure du saut de chaleur spécifique 2 la transition
supraconductrice [O84], régime de liquide de Fermi mal défini A T, fO#87b]). En
confrongant la mesure du champ critique d'UBe 3 & un modéle théorique simple
proposé par A LBuzdin [Thomas96], il est apparn que la valeur de la constante de
couplage fort A (voir ci-dessous pour définition) dans UBe est particuliérement
élevée. Ce résultat nous a poussé A étudier plus en détail les effets de couplage fort en
réalisant des mesures sous pression. Avant de présenter les résultats expérimentaux
proprement dits, nous allons bridvement exposer les caractéristiques de la théorie du
couplage fort en nous concentrant sur ses effets sur le champ critique Ho.

IV,1 rAcon ivité en 1 f i rl mp criti

Nous allons trés brigvement décrire la théorie du couplage fort. Cette théorie
est exposée dans le volume (1) des ouvrages de Parks [Scalapino69]. Pour un article
de revue récent sur ce sujet on pourra se référer & [Carbotte90] ol la discussion est
orientée sur le probléme des oxydes supraconducteurs i haute température critique,

1 lage faible. couplage fi

Dans toute la discussion de ce paragraphe, on suppose que les électrons
s'attirent par échange de phonons dont V'échelle caractéristique d'énergie est la
température de Debye ©p. Pour une approche théorique récente d'un couplage
attractif entre électrons d'origine magnétigue, on pourra se référer a [Nakamura96] ou
le cas des supraconducteurs 3D est étudié dans le cadre d'une théorie de couplage fort.

Couplage faible

Un supraconducteur est en couplage faible si les échelles d'énergie le

caractérisant vérifient la relation :
kBTc<<kB®D<<EF wv.(1)

oll T, est la température critiqgue du supraconducteur et Ep 1'énergie du niveau de
Fermi dans la phase normale. Ainsi, & T, le régime de liquide de Fermi est trés bien
défini car il n'existe quasiment plus d'excitations thermiques du réseau. C'est 1a
polarisabilité du réseau qui est seule responsable du couplage attractif entre électrons :
les électrons échangent des phonons virtuels. L'hypothése IV.(1) simplifie le
traitement du probléme puisqu'il n'y a pas a tenir compte des interactions des électrons
avec le "gaz de phonons". La théorie du couplage faible a la particularité d'étre une
théorie 2 un senl paramétre : la température critique (voir par exemple les formules
L(1D,I(12),I(14),...). L'interaction électron-phonon n'intervient que dans l'expression
de T, qui dans le cadre de cette théorie, est relié A la densité d'état an niveau de Fermi
N(0), au potentiel effectif attractif V entre électrons et i la température de Debye par
la relation :

-1
kpTe=1.1 3kB@DCXp(N(())V) V.(2)
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L'exemple type de supraconducteur trés bien décrit par la théorie BCS est
l'aluminium. Dans cette approximation de couplage faible, on n'a aucune sensibilité
aux détails du mécanisme c'est-d-dire au spectre d'excitation des phonons.

Couplage fort

Dans 1a théorie du couplage fort, les hypothéses TV.(1) sont remises en
question : on suppose qu'on peut avoir kg T =kgOp. A T,, il reste alors beaucoup de
phonons thermiques. Par conséquent, les interactions électron-phonon sont fortes et
entrainent un temps de vie trés court pour les quasi-particules associées aux électrons
de conduction : le liquide de Fermi est alors mal défini & T, Dans le cas des
- fermions lourds, les interactions responsables du raccourcissement du temps de vie
des quasi-particules peuvent avoir des origines maltiples : électron-phonon, électron-
€lectron, électron-excitation magnétique. Le formalisme des fonctions de Green
permet de traiter de front les deux problémes & N corps : le gaz d'électrons et le gaz de
phonons. Sen application au probléme de la supraconductivité permet d'établir les
équations d'Eliashberg. Ce sont deux équations non linéaires qui couplent les deux
grandeurs Z(w) et A{w). La fonction Z(®) contient l'information sur la
renormalisation des masses effectives des quasi-particules due aux interactions
€lectron-phonon. La fonction A(®) contient I'information sur 1a structure en énergic
des excitations au dessus du gap supraconducteur. Le fait que Z(@) soit couplé & A(w)
signifie que la renormalisation des masses effectives (on autrement dit les interactions
¢lectron-phonon) est modifiée par Papparition de la supraconductivité®®. Par contre,
dans cette théorie, il est supposé que ni les interactions électron-électron ni le spectre
des phonons n'est modifié par I'apparition de 1a phase supraconductrice.

Dans les équations d'Eliashberg, on a comme paramétres :

— La densité€ spectrale d'interaction électron-phonon 02(m)F(®) ol ol@)=o.
est 12 force du couplage et F(w) 1a densité spectrale des phonons.

— Le potentiel écranté d'interaction Coulombienne entre les électrons
W (w)=* qui s'oppose 2 la supraconductivité.
A partir de la densité spectrale d'interaction électron-phonon, on définit le paramétre

de couplage fort A ;
" g2
o 20 g, o
il

Ce parametre qui traduit la force du couplage est aussi appelé parametre effectif de
renormalisation puisqu'il est reli€ A la masse effective m* des quasi-particules par la
relation :

1+l=Z(m=O)=‘l—I}1”i V@)

{1} $i on considére la relation d'incertitude d'Heisenberg AEAt>% (odl At est la durée de vie du niveau
excité et AE lincertitude en énergie sur ce niveau excité), quand At diminue, l'incertitude sur les
niveaux d'énergies des quasi-particules augmente et lorsque AE est de Yordre de grandeur de I'écart

entre niveaux excités du systéme, on ne peut plus utiliser la description en termes de liquide de Fermi.
) Dans Ies équations d'Eliashberg, on introduit la relation de dispersion de la bande de conduction des
€lectrons supposés sans interaction avec le bain de phonons, relation de dispersion qui définit la masse
de bande m, la vitesse de Fermi de bande v, etc...
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oll m est la masse des électrons de la bande de conduction supposés sans interaction
avec les phonons et m* la masse m renormalisée par les interactions avec les phonons.
Pour faire le lHen avec la théorie du couplage faible, A joue le méme rdle que le
paramétre de couplage N(O)V :

A=N({OWV IV.(5)

Du fait que la densité de phonons thermiques, qui ont un effet de brisure de
paires de Cooper, diminue avec la température, on a un renforcement de la
supraconductivité pour T->0 et donc un renforcement du gap supraconducteur A(T) a
T=0.

Un exemple connu de supraconducteur en couplage fort est le plomb pour
lequel A=1.5 et u*=0.1, Le plomb a été tres étudié dans les années soixantes pour
tester la théorie du couplage fort: en mesurant la densité des états excités de ce
supraconducteur (¢.A.d. A(w)) par effet wnnel [MacMillan65], on retrouve la densité
spectrale des phonons (dans o2F(@)) mesurée par diffraction inélastique de neutrons
[Stedman69].

Deux indications expérimentales d'une supraconductivité en couplage fort
sont :

— La phase normale est un mauvais liquide de Fermi

— Le saut de chaleur spécifique 2 Ia transition est supérieur 4 Ia prédiction en
couplage faible : AC/C=1.43 dans le cadre de la théorie BCS alors que AC/C=3 par
exemple pour le plomb. Cette dernitre indication n'est valable que pour A pas trop
grand car pour A >> 1, AC/C devient inférieur 4 la valeur BCS [ Carbot1e90].

Comme on va le voir dans le paragraphe TV.1)b), et dans le cas des fermions
lourds, la détermination du champ critique permet aussi de tester si l'on est dans la
limite du couplage fort ou du couplage faible.

Effets du couplage fort sur la phase normale

Dans la phase normale, le gap supraconducteur A(®) est nul. Par contre ie
phénomene de renormalisation des masses effectives ou autrement dit les interactions
¢lectron-phonon sont bien évidemment déja présentes dans la phase normale. Par
conséquent, Ja fonction de renormalisation Z(m) et donc le paramétre de couplage A
sont aussi bien définis dans la phase normale que dans la phase supraconductrice.
Expérimentalement, les parametres électroniques que Fon mesure sont les parameétres
renormalisés : la relation de dispersion, la surface de Fermi déterminent vg¥*, m*,
p*Ep), ... Si l'on peut calculer théoriquement l'effet du réseau périodique sur les
électrons de conduction ou autrement dit la relation de dispersion de bande (qui
définit v, my, ...), ON a accés au parameétre A puisque :

ve*=vp/(1+A) et 1+A=m*/m, 1V.(6)

Dans la plupart des métaux, les interactions €lectron-phonon jouent un rdle
important. Ces interactions ont ét¢ tres étudiées et sont bien comprises [Parks..]. Leur
effet principal est d'augmenter la densité d'états au niveau de Fermi en modifiant la
relation de dispersion prés du niveau de Fermi fAshcroft76] (voir figure {IV-1]).
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Figure [IV- 1]: Effet des interactions électron-phonon sur la relation de
dispersion de bande, c'est-& dire la relation de dispersion des électrons
de conduction, si 'on tient seulement compte de Ueffet du réseau
periodique (courbe en pointillés). Les interaction électron-phonon
augmentent la- densité d'états au niveau de Fermi sur une largeur kp6pn
en énergie: pour une méme gamme d'énergie 8, il y a plus d'états
accessibles en énergie sur la courbe continue que sur la courbe en
pointillés.

Par contre, il est beancoup plus difficile de traiter théoriquement les
interactions électron-électron et électron-excitation magnétique ce qui explique
pourquoi, comme on I'a déji précisé dans I'introduction, on ne sait pas expliquer de
maniére satisfaisante la trés forte renormalisation des masses effectives dans les
systemes # fermions lourds. Pour cette raison, le modile proposé dans Ia suite pour
interpréter le champ critique d'UBe;3 ne présume en rien de I'origine de Ia
renormalisation des masses effectives et de Ia valeur de M.

IV.1)b) Effets du couplage fort sur le champ critique

Pour considérer les effets sur le champ critique, les deux points importants
sont bien évidemment la renormalisation des masses effectives mais aussi le
renforcement du gap supraconducteur 4 basse température.

Limite orbitale

En limite orbitale, I'effet se fait surtout ressentir sur la pente initiale du champ
critique & cause de la renormalisation de la masse effective ou bien, de maniére
équivalente, de Ia vitesse de Fermi : ve*=(1+A)ytvp (IV.(6)). Par ailleurs, on a une
légere augmentation du rapport :

Hea(0)

( dT =TOXT°

comparé 4 sa valeur en couplage faible, 4 cause de la dimination du nombre des
phonons & basse température.,

Une théorie de couplage faible avec une vitesse de Fermi renormalisée permet
de calculer un champ critique assez proche de celui obtenu en coupiage fort lorsque

A=1.
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Limite de Pauli

En limitation paramagnétique, les effets de couplage fort sont beaucoup plus
importants : la limite de Pauli est fortement relevée a cause du renforcement de A(T) a
basse température (formule 1.(13)). HF(0) ne dépend plus seulement de T, mais
dépend aussi de A. Pour A>>1, HP(0) croft comme :

HP(0) ot VAT, V.(7)

En couplage faible, l'effet de renforcement de HP(Q) par apparition de la phase
FFLO est de quelques pourcents (=5%). Ce renforcement du champ critique est
beaucoup plus important dans la limite du couplage fort.

H
Te
25 L] 1 L) I L] T L] | L] L3 L] 1 T T T 1 1 T T A
[ A=30 | e sans FFLO i
[ Limite de Pauli Pure : avec FFLO 3
20r — — — sans FFLO, transition
A du premier ordre ’
15 |
[ ™ " e, :
" 7
10 |- 3
i i
3
L g T/ic
5L _ 0.8
i TN S T 8 D
) ] 1 1 1 | 1 i 1 1 1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 T,

Figure [IV-2]: Renforcement du champ critique en limite de Pauli pure par
apparition de la phase FFLO (d'apres calcul numérique). La ligne en pointillés
correspond au calcul d'une transition du deuxiéme ordre sans FFLO. En fait, la
ligne de transition sans FFLO en limite de Pauli pure (non traitée par le calcul) est
représentée en tirets et correspond & une transition du premier ordre. In encart est
représentée la variation avec la température du vecteur de modulation g : g non nul
marque l'apparition de la phase FFLO.

En effet, si 'on se réfere a la figure {IV-2] oil Ton a tracé pour deux valeurs de
% ia limite de Pauli pure avec et sans phase FFLO, on voit que l'effet de renforcement
du champ critique est de quelques dizaines de pourcents (=50% pour A=2, presque
100% pour A=30). Sur la figure [IV-2], on a représenté en tirets la "vraie" ligne de
transition en limite de Pauli pure sans phase FFLO. Cette ligne de transition (non
déterminée par le calcul) est du premier ordre [Sarma63], et la transition entre la
phase modulée et la phase uniforme devrait &tre aussi du premier ordre. On a aussi
représenté en encart sur la figure [IV-2] la variation du vecteur q avec 1a température :
q est de l'ordre de &1

Un effet remarquable en couplage fort {(di & la sensibilité de HP(0) 2
l'apparition d'une phase modulée) est le renforcement de la limite de Pauli pure sans
phase FFLO lorsqu'on tient compte aussi de l'effet orbital. Sur la figure [IV-3],ona
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tracé pour une valeur de A=15 et une limite orbitale caractérisée par une pente initiale
de -50T/K (le cas d'UBeq3) trois courbes ;

-— en tirets, la limite de Pauli pure en phase uniforme.

— €n trait plein, un calcul complet : limite de Pauli + limite orbitale + phase FFLO ;
un fort renforcement de H, apparait en dessous de 0.4T,, dd a la phase FFLO.,

— mais, en pointillé, on a aussi tracé le calcul avec simplement la limitation orbitale
et celle de Pauli, sans la phase FFLO : le renforcement en dessous de 0.4T, par
rapport A Ia limite de Pauli pure sans phase FFLO existe déja !

Hax

TC(T )

15 !

10 1

; -
[ — — - Pauli pur ]
B Paulivorbital
a Pauli+orbital+ FF1.O
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1

Figure [IV-31: Renforcement du champ eritique en limite de Pauli pure par
dapparition de la phase mixte et par apparition de la phase FFLO (d'apreés
calcul numérigue).

Ce résultat est surprenant an premier abord dans Ia mesure ol T'ajout de deux
mécanismes de brisure de paire (effet paramagnétique et effet orbital) devrait au
contraire diminuer le champ critique et Ie rabaisser en dessous de la limite de Pauli
pure sans phase FFLO. Pour comprendre ce renforcement, il faut réaliser que la phase
mixie correspond 4 une modulation spatiale du paramétre d'ordre dans la direction
perpendiculaire au champ appliqué : méme si cette modulation spatiale n'est pas
l'optimum réalisé par la phase FFLO (la phase mixte n'a ni la bonne direction de
modulation, ni la forme periodique optimale), elle renforce 1a limite de Pauli parce
que la période de modulation qu'elle introduit a le bon ordre de grandeur (=),
Néanmoins, si la limitation orbitale est plus basse et que H» s'éloigne de Ia limite de
Pauli pure, on retrouve le cas "normal” oi la prise en compte des deux effets de
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brisure de paire conduit & un champ critique inférieur aux champs critiques calculés
pour chaque limite séparément. L'apparition de la phase FIFLO, quant A elle est alors
repoussée A plus basse température, voire méme supprimée.

En résumé, le couplage fort renforce He,(0) par rapport ala valeur en couplage
faible. Comme on va le voir dans la suite, ces effets de renforcement de Hp(0) sont
spectaculaires sur UBe3.

IV.2) Mesure d'un monocristal d'UBey3  pression nulle
IV.2)a) Qualité du monocristal

Le monocristal a €t¢ élaboré dans la groupe de G.Stewart (Gainsville-
Université de Floride). En figure [TV-4] est reportée la mesure de la chaleur spécifique
de cet échantillon, On voit sur cette courbe que I'échantilion est de trés bonne qualité :
1a Jargeur de transition est seulement de AT =50mK pour un T  de 900mK.
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Figure [[V-41: Saut de chaleur spécifique & la transition supraconductrice de
I'échantillon monocristallin. La largeur de transition est seulement de S0mK
pour une température critique de 900mK. En pointillés : transition "idéale”
déduite d'un bilan entropique. En ligne continue : chaleur spécifique de la
phase normale extrapolée & T=0 e1 satisfaisant le bilan entropique & T

La remontée de la courbe de chaleur spécifique 2 tres basse température (pour
T<100mK) est attribuée a la contribution des niveaux magnétiques nucléaires 2
I'entropie du systéme. Comme on 1'a fait remarquer dans le chapitre I, le saut de
chaleur spécifique AC/C=3 est trés supérieur a la valeur 1.43 de la théorie BCS. Mais,
la hauteur de ce saut n'est pas reliée directement 4 la valeur de A (variation non
monotone de AC/C avec A [Carbotte90]).
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IV.2)b) Diagramme de phase sous cham

La détermination du diagramme de phase H_»(T) a pression nulle a été réalisée
par F.Thomas & Grenoble pour les mesures A bas champ et 4 Darmstadt pour les
mesures A haut champ (collaboration avec le groupe de Steglich). En figure [IV-5] est
représentée la mesure obtenue. Un effort a été fait pour mesurer de 1a manidre la plus
précise possible la valeur de (dH,,/dT) 1t et la valeur de H»(0) : 1a détermination
de T est faite & partir du crittre "onset” (pour étre moins sensible & I'élargissement de
la transition sous champ cf chapitre II} et avec un faible courant de mesure {(pour
éviter de chauffer 'échantillon et d'élargir 1a transition).
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Figure [IV-5]: CMﬁp critique de UBe 3 & pression nulle.
La ligne continue est le meilleur fit obtenu avec un moddle
de couplage faible on l'on a tenu compte de la limite de

Pauli, de la limite orbitale et de la possible apparition de la
phase FFLO,

Sur la figure [IV-5], est aussi représenté le meilleur fit avec un moddle de
couplage faible sans aucune hypothése particuli¢re la limitation de Pauli (2=0.6) a ét¢
ajustée pour bien reproduire la courbure de Hco(T) 2 bas champ. Comme on peut le
voir, la déviation avec le champ critique mesuré est énorme : il n'est pas possible
d'expliquer le champ critique d'UBey3 simplement si T'on se base sur une théorie de
couplage faible. Pour rester dans le cadre d'une théorie de couplage faible, il faut faire
des hypothéses supplémentaires. Jusqu'a maintenant, deux idées principales ont été
développées :

101



— On suppose que UBeq; est un supraconducteur non conventionnel dont le
parametre d'ordre est un mélange de deux R.1. distinctes de son groupe de ponctuel
[Rauchschwalbe87]. Sous champ, on passerait confiniement de l'une 2 l'avtre de ces
R.1, ce qui explique la courbure positive 4 T=T/2.
— On suppose, en s'appuyant sur la us forte magnétorésistance négative d'UBeys
(voir figure [IV-12]), que l'interaction attractive entre électrons est renforcée sous
champ fMaple85], [Tachiki85], [Rauchschwalbe85], [Brison89a]. Cette explication
est trés phénoménologique car, A I'heure actuelle, on ne comprend pas l'origine de
cette trés forte magnétorésistance. De plus, des mesures de chaleurs spécifiques sous
champ magnétique [Mayer86], montrent que la constante de Sommerfeld est
invariante sous champ, ce qui suggeére plutbt que les interactions que subissent les
électrons sont indépendantes du champ.

Comme on va le voir dans les paragraphes qui suivent, 'avantage d'un modele
en couplage fort est qu'il n'est pas utile de faire d'hypotheses particulires pour
expliquer le champ critique d'UBe;3.

IV.2)) In tion, précisions sur le modéle utilisé

Une premigre difficulté pour construire un modéle microscopique de la
supraconductivité d'UBeq3 (et des fermions lourds cn général) est que 1'on ne sait pas
décrire microscopiquement le mécanisme de renormalisation des masses effectives.
Ce point est surtout critique dans un mod2le de couplage fort ol une partie au moins
de la renormalisation des masses effectives est incluse dans les équations
d'Eliashberg. Par ailleurs, on pense que les excitations responsables de l'attraction des
électrons, ne sont sans doute pas des phonons mais plutdt des excitations
magnétiques. Dans ce cas, on peut avoir modification du spectre des excitations
magnétiques par feedback (comme dans 13He superfluide [Leggett75]) lorsque la
phase superconductrice apparait. En résumé, on dispose de peu de renseignements
microscopiques sur UBe3 et le modele proposé pour interpréter le champ critique ne
peut étre qu'approximatif.

Modele microscopique

Expérimentalement, on sait que UBe 3 est un supraconducteur en limite propre
et trés vraisemblablement en couplage fort. L'idée est de tester les effets de couplage
fort avec le modéle microscopique le plus simple possible :

— On suppose que le supraconducteur a une surface de Fermi sphérique.

— On suppose que les paires de Cooper sont couplées dans un état s.

— On suppose que le facteur gyromagnétique g des électrons est proche de la valeur
pour les électrons libres @ g=2.

En ce qui concerne les paramétres qui interviennent dans le couplage fort :

— Le potentiel coulombien p* est supposé nul. En fait, on peut ajouter p* comme
paramgtre au calcul du champ critique, on constate alors qu'il ne doit pas dépasser la
valeur de 0.05 ('augmentation de p* diminue la courbure positive a T*<T/2).

— Dans la densité spectrale d'interaction électron-phonon ot?F(), on considére pour
F le spectre des phonons du modéle d'Einstein qui donne un seul mode d'interaction
electron- phonon 4 £

o 2F(@)=hQ & w-2) IV.(8)
2
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Dans ce modele qui est le plus simple qu'on puisse construire, la fréquence £ peut
etre comprise comme la fréquence moyenne du spectre des phonons qui donne un
couplage effectif attractif entre les électrons. Pour un mécanisme provenant de
I'interaction électron-phonon, € est I'analogue de la température de Debye ©p
introduite dans une théorie de couplage faible. Dans les fermions lourds, on suspecte
trés fortement que le mécanisme responsable de la supraconductivité n'est pas lié aux
phonons mais plut6t i des excitations magnétiques. Dans ce cas, Q s'interprdte comme
I'énergie caractéristique de ces excitations magnétiques.

Calcul du champ critique

Pour le calcul du champ critique, on considre bien siir les deux mécanismes
de brisure de paires : I'effet paramagnétique et I'effet orbital. Moyennant toutes les
hypotheses énoncées ci-dessus, le champ critique a été calculé par Bulacvskii
[Bulaevskii88] pour étudier notamment le cas des composés supraconductenrs Al5.
A.L.Buzdin a ajouté la possibilité de Fapparition de la phase FFLO nécessaire pour
renforcer la limite de Pauli [Thomas96]. En fait, comme on l'a expliqué
précédemment, le simple fait d'ajouter un mécanisme orbital renforce déja la limite de
Pauli (voir figure [IV-3]). Précisons que le calcul de I'apparition de la phase FFLQO,
n'ajoute aucun parametre.

On résoud numériquement V'équation implicite dérivée par A.l.Buzdin pour
déterminer H (programme réalisé par I.P.Brison). Dans cette résolution numérique,
les parameétres introduits sont
— le facteur gyromagnétique g qui gouverne la limite de Pauli et qui est, a priori,
supposé de l'ordre de 2,

— la pente initiale du champ critique dH,,/dT ou de manidre équivalente 1a vitesse de
Fermi renormalisée v*p qui gouverne la limite orbitale et qui est déterminée par les
mesures prés de T,

— la constante de couplage fort A qui est en fait le seul paramétre arbitraire du
modéle.
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Résultat

Avec g=2.1 et dHpdT=-55T/K, la valeur obtenuc pour A est égale & 15 (voir
figure [IV-6]). Par ailleurs, le modéle prévoit I'apparition de 1a phase FFLO 2 une
température T/T=0.4.
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Figure [IV-56: Champ critique de UBe 3 & pression nulle : fits en couplage for,
En encart : zoom sur la pente initiale. La ligne continue correspond au meilleur
fit en couplage fort oi I'on a tenu compte de la limite de Pauli, de la limite
orbitale et de la possible apparition de la phase FFLO, on obtient pour les
parametres du fits : g=2.1; dH o/ dT=-55T/K et L =15.

La valeur trés élevée de A pour UBe;3 et jamais mesurée jusqu'a anjourdhui
dans aucun supraconducteur (le "record” de constante de couplage fort était détenu
par les composés Al5 avec A=2) demande des confirmations expérimentales. Le
moyen qu'on a utilisé pour tester la validité du modele est d'appliquer une pression sur
UBey3. Comme on l'a déja précisé, lorsqu'on augmente la pression le régime de
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liquide de Fermi est de mieux en mieux établi dans UBe 3. En figure [IV-7] sont
reportées les mesures de résistivité sous pression de Thompson et al [Thompson87].
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Figure[IV-7]: Mesure de résistivité d'UBe 13 pour différentes pressions

{Thompson87]. Sur la figure de gauche on constate que la température
Ty du maximum de résistivité augmente avec ia pression. Sur la figure
de droite, on voit que lorsque la pression augmente, Vévolution de la
résistivité avec la température (en pointillés) se rapproche de la loi AT2
(en ligne continue) d'un bon liquide de Fermi.

Sur la figure de gauche, on voit que le maximum de résistivité se déplace vers
les plus hautes températures lorsqu'on avugmente la pression. Sur la figure de droite,
T'augmentation de la résistivité avec la température est comparée a la loi AT2
caractéristique des liquides de Fermi. On constate que le comportement d'UBe3 se
rapproche du comportement d'un liquide de Fermi lorsque la pression augmente. On
peut aussi vérifier ce rapprochement du régime de liquide de Fermi par des mesures
de chaleur spécifique sous pression. Sur la figure {TV-8] sont reportées les mesures de
Philips et al [Philips87].
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Figure[IV-8]: Mesure de chaleur spécifique d'UBe 13 SOUS pression

[Philips87]. Lorsque la pression augmente, il apparait une zone de
température dans laquelle C suit une loi de liquide de Fermi en .
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La chaleur spécifique se rapproche de la loi C=YT d'un liguide de Fermi
lorsque la pression augmente. On voit aussi que la constante de Sommerfeld v
diminue avec la pression ol autrement dit que la masse effective des quasi-particules
diminue avec la pression.

Si I'on fait le bilan de ces différentes mesures, on conclut qu'en faisant varier la
pression, le paramétre A ainsi que la pente initiale du champ critique doivent diminuer
puisque 'on se rapproche d'un régime de liquide de Fermi (figure [IV-7]} et que la
renormalisation des masses effectives devient moins forte (figure Iv-8].
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IV.3) Mesures d'un polycristal d"UBe, 3 sous pression
IV.3)a) Comparaison du polyeristal au monoceristal mesuré 3
pression nulle

Les mesures sous pression ont été réalisées sur un polycristal. Avant de
présenter les résultats obtenus, on compare ce polycristal au monocristal mesuré 3

pression nulle. En figure [IV-9] est présentée une mesure comparative en chaleur
spécifique.
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Figure[IV-9]: Comparaison par mesure de chaleur spécifique du
monocristal [Thomas96] au polyeristal {Brison89b],

On voit que I'échantillon polycristallin est de moins bonne qualit¢ que Ie
monocristal. Pour les deux échantillons, la résistivité résiduclle Pgo sous champ
magnétique €levé est de Yordre de 10 puQ.cm (cf figure [IV-12] pour le polycristal) ce
qui correspond aux valeurs reportées dans la littérature pour les meillenrs
€chantilions. On a aussi comparé le champ critique de ces deux échantillons (figure
{IV-10]). Le critére qui avait été utilisé pour déterminer le champ critique du
polycristal est le critére "milieu de transition" (voir §11L.4.a) : on est donc (rés sensible

a l'élargissement de la transition A basse température ol le champ magnétique
appliqué est trés élevé.
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Figure[TV-10]: Champ critique & pression nulle de
I'échantillon monecristallin [Thomas96] comparé &
I'échantillon palycn’siallin [Brison89b].

Ceci explique que le champ critique mesuré sur le polycristal ne sature pas a
basse température et dévie de la valeur beaucoup plus fiable du champ critigue
déterminée sur le monocristal. Hormis cette déviation 2 basse température {expliquée
par la différence de critére), les deux champs critiques sont confondus ce qui autorise
une comparaison de nos mesures sous pression au champ critique du monocristal
mesuré & pression nulle. '

IV.3)b) Résultats expérimentaux

Les données expérimentales disponibles concernant la phase supraconductrice
d'UBey3 sous pression s¢ résument 2 la dépendance de 1a température critique avec 1a
pression T.(P) (premiere mesuref Chen84]). On a mesuré pour la premiere fois toute
1a dépendance en température du champ critique de UBey3 pour différentes pressions.
Ces mesures sont nécessaires pour tester le modele de couplage fort.

Mesure de la pression

Pour mesurer 1a pression, on a monté dans la cellule de pression (chapitre
T1§11.3.d) eten plus de Y'échantillon d'UBeq3, une feuille laminée d'étain trds pur dont
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Yo m* déduite de mesures de chaleur spécifique [Phillips87] (voir figure [IV-8]) :
Pensemble des résultats est tout A fait cohérent compte tenu de la simplicité du moddle
(on ne peut pas prétendre déterminer les coefficients 3 mieux de 10%). Par
conséquent, les mesures sous pression confirment Vexplication du champ critigne de
UBey3 par un modtle en couplage fort avec apparition de la phase FFLO A basse
température. Par ailleurs, le fait que noire détermination de m* 2 partir de A coincide
avec les mesures de Philips e al nous indique que Ie mécanisme responsable de
I'appariement des électrons est aussi celyi qui renormalise les masses effectives de
bande. Ceci a pour conséquence que le mécanisme responsable de 1a
supraconductivité dans UBey3 n'est sirement pas d'origine phononique puisque la
température de Debye ©p, vaut environ 600K dans ce composé : Ia renormalisation
des masses effective par les phonons se faisant sur unc échelie d'énergie kgOp, (figure
{V-1]) une renormalisation avec un paramétre effectif A=15 est tres peu
probablement 1i€ aux phonons.

En ce qui concerne Ia phase FFLO, UBe13 est Ie seul candidat sérieux pour son
apparition car les mesures failes sur les autres fermions lourds se sont révélées peu
concluantes. Des mesures pour tenter de détecter la ligne de transition du 1er ordre
entre 1a phase FFLO et la phase des vortex ont &iés tentées sur plusieurs fermions
lourds [Gloos93], [Huxley93], {Modler96], [Haga97], {Tenya97]. Une ligne de
transition du premier ordre a été effectivement détectée mais Jusqu'd T, ce qui ne
corrcspond pas A comportement attendu (on doit avoir une ligne de transition du
premier ordre pour T<T./2). Les lignes de transition détectées semblent plutdt lide A
un "peak effect” ou A un effet de piégeage collectif faible du résecau de vortex
[Larkin79], [Huxley96]. Une détection microscopique de cette phase modulée est
nécessaire pour s'assurer de sa réelle existence,
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Dans cette thése, nous avons moniré comment des mesures de champ critique
permettent d'aborder deux problémes concernant la supraconductivité des fermions
lourds : Ia symétrie du parametre d'ordre et les propriétés d'un supraconducteur en
limite de Pauli.

Concernant le composé URu,Siy, on ne peut pas encore tirer de conclusion
définitive A partir des résultats obtenus. Ce qu'on peut dire, c'est que jusqu'a
maintenant et avec nos mesures de champ critique, on n'a pas détecté d'évidence
expérimentale indiquant que URu;Si, est un supraconducteur non-conventionnel.
Plus précisément, on n'a pas détecté d'anisotropic du champ critique dans le plan
basal signalant I'apparition d'un paramtre d'ordre bidimensionnel dans c¢ composé.
La résolution estimée sur ce résultat est que I'effet, ¢'il existe, doit étre inférieur & 1%.
Par ailleurs, nos mesures de snpraconductivité de surface sont incompatibles avec un
parametre d'ordre possédant une ligne de zéro dans le plan basal par raison de
symétrie, ce qui va 2 I'encontre des hypotheses les plus "populaires” sur la
supraconductivité de ce systeme,

Concemant le composé UBey3, nos mesures sous pression confirment
l'interprétation du champ critique par un modele de couplage fort avec apparition &
basse température d'une phase modulée spatialement (phase FFLQO). Malgré la
simplicité du modele microscopique utilis¢, les résultats sont remarquablement
cohérents. Le résultat le plus marquant dans cette interprétation est la valeur
extrémement élevée de la constante de couplage : A=15. Le lien qui a pu &tre établi
entre la forte renormalisation de la masse effective des guasi-particules et le
mécanisme responsable de la supraconductivité nous a donné la premiére indication
un tant soit peu quantitative que ce mécanisme ne peut étre dominé par F'interaction
électron-phonon. Ceci ouvre des perpectives nouvelles sur les possibilités d'étude du
mécanisme responsable de la supraconductivité dans UBey3. En effet, étant donné la
valeur élevée de A, le spectre d'excitation des quasi-particules de ce supraconducteur
devrait faire apparaitre assez distinctement des structures lides aux excitations
responsables de la supraconductivité. Dans les supraconducteurs ordinaires oli A=1,
les structures crées par les phonons dans la dépendance en fréquence du gap
supraconducteur A(w) sont de Fordre du pourcent. La réalisation de jonctions tunnel
sur UBey4 donnant accés & A(®) pourrait donc permettre un test de ce mécanisme. A
noter que jusqu'a présent, les tentatives de réalisation de telies jonctions ont
échouées.
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Annexe I: Notation utilisée en théorie des groupes (groupes ponctuels).

Le but de cette annexe est de préciser 1a notation de Ia théorie des groupes, et
de rappeler le lien, de manidre trés basique, entre la théorie des groupes et la
mécanique quantique. Pour une présentation simple et rapide de la théorie des
groupes ct de son utilisation en physique, on pourra par exemple se référer a
[Leech69].

Représentation irréductible d'un groupe

Un groupe est entiérement caractérisé de manitre abstraite par sa table de
multiplication, Une caractérisation plus concréte est oblenue en représentant chaque
élément du groupe par une matrice. Il existe des bases(!) dans lesquelles ces matrices
s'écrivent sous forme de blocs de Jordan irréductibles (voir fig.[A.I-1]).

I I
R(A)= 0 I R(2)A) | 0
o o RO
1
jgure 1]: Quelque soit la représentation R d'un groupe G on peut

toujours trouver une base on les matrices R{A) (pour tout élémentA de G}
s'écrivent sous forme de blocs irréductibles (notés RI(A), RI2HA), R3NA)).
Les ensembles de sous matrices blocs R11), R(2), R3) forment eux mémes des
représentations de G appelées représentations irréductibles du groupe.

Ces sous matrices blocs irréductibles sont appelées des représentations
irréductibles (R.L) du groupe. Deux représentations sont dites équivalentes si 'une se
déduit de l'auntre en faisant agir sur elle un élément du groupe. Pour les groupes
ponctuels cristallographiques, les différentes représentations irréductibles sont
connues®, et I'on présente souvent les traces de leurs matrices sous forme de
tables(® appellées tables de caracteres.

Notation pour les groupes ponctuels

R.L de dimension 1 :

Alw Argr Azur A2gs oo A Ajg,.. silatrace de la matrice de la rotation
principale du groupe {c'est-a-dire la rotation d'angle minimum) est +1.

(1) Dans Ie cas de l'stude de la supraconductivité, il faut effectivement déterminer ces bases (ce qui
n'est pas toujours le cas dans les applications de la théorie des groupes en physique).

) par cxemple, les R.L du groupe ponctuel de toutes les rotations de Fespace (appelé SO3) sont
engendrées par les harmoniques sphériques.

(3) En effet, pour une représentation quelconque, I'étude des traces des matrices (ol plus précisement
de certaines relations algébriques qui les lient) et 1'wiilisation de ces tables fournie énormément de
renseignements sur cefte représentation (on peut savoir notamment si on a a faire 3 une R.I1. ou pas et
méme quelles R.L sont a priori présentes dans cette Teprésentation).
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Biw Byg, By, Bag, .., By, B si'la trace de la matrice de Ia rotation

principale du groupe est -1.

g

R.L de dimension 2 :
Eiw Elg’ By, E2g: oy Bjp Eigv---

R de dimension 3 :
T1w Tig Tow Togs s Tigy Tigyene

Il'y a antant d'indices i que de représentations irréductibles non équivalentes.
Les indices u et g signifient impaire ou paire, ces indices apparaissent pour classer
les-R.1. dans le cas ol le groupe posséde la symétrie d'inversion (ce qui est le cas de
tous les groupes ponctuels cristallographiques). La représentation Alg est aussi
appelée représentation identique du groupe : 3 chaque élément du groupe est associé
la matrice identité unidimensionnelle, ainsi, le vecteur (unidimentionnel) qui
engendre cette représentation est invariant par tous les éléments du groupe. Par
exemple, I'harmonique sphérique s engendre la R I A1g du groupe SO3 de toutes les
rotations de l'espace.

Une propri€té fondamentale et trés importante est qu'une représentation
irréductible pour un groupe G ne l'est pas forcément pour tous les sous groupes de G.

Dans les articles ot sont tabulées les bases des différentes R.I. intervenant
dans la supraconductivité (/Gor'kov 87], [ Ueda/Sigrist91], [Yip,Garg93], ..), on
s'intéresse seulement 2 la partic angulaire de la transformée de Fourier des fonctions
d'ondes car la dépendance radiale (oi en Ikl dans I'espace réciproque) de ces
fonctions a peu d'importance dans les calculs, du fait que les électrons qui se
condensent dans I'état supraconducteur, sont ceux qui sont proches de la surface de
Fermi (petit domaine de variation de Ikl on de licll dans I'espace direct).

On rencontre parfois, dans certains articles, une notation moins précise. Les
R.I sont simplement notées I'y* - sans précision sur Ia dimension de T et ol Ie signe +
{respectivement -) signifie que T est paire (respectivement impaire).

Théorie des groupes et mécanique quantique

En mécanique quantique, un hamiltonien H est invariant par un opérateur de
symétrie A si A* H A = H c'est-a-dire si H commute avec A. On peut toujours
trouver une base commune de vecteurs propres de l'opérateur H et des opérateurs de
son groupe de symétrie Gy (H commute avec les éléments de G). Or, les vecteurs
propres des opéraicurs de Gy sont justement les vecteurs qui engendrent les R.I. de
Gy, on comprend l'interét de s'intéresser an représentations irréductibles des groupes
de symétric.

Le fait qu'une représentation puisse étre irréductible pour un groupe G sans
I'étre obligatoirement pour tous les sous groupes de G se traduit en physique
quantique par une possible levée de dégénerécence lors d'un abaissement de
symétrie. Par exemple, une perturbation de symétrie plus basse que celle d'un
hamilionien non perturbé Hy peut lever des dégénéréscences sur les états propres de
Hg.
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Annexe II: Symétrie et supraconductivité

Comme indiqué dans le chapitre I, le groupe de symétrie Gy de 'hamiltonien
décrivant Ia supraconductivité des fermions lourds est donné par;

Gp=R@G®U(1) AIL(D

oil les notations R, G et U(1) sont précisées dans le tableau La du chap.L

Brisure de éymétrie de jauge

L'invariance de H par les éléments de U(1) implique qu'il conserve le nombre
de particules. En effet, pour que e-iNoxHxeiNe soit égal 4 H, il fant qu'il y ait, dans le
terme d'interaction entre les électrons (écrit en seconde quantification), autant de
créateurs que d'annihilateurs, ce qui revient i dire que H conserve le nombre de
particules (c'est bien le cas de I'hamiltonien 1(1) du chapitre I)

Cas d'un état fondamental métallique

Si I'on fait agir e™N® sur 1'état fondamental métallique :

[F>= T] aﬁ [0> AIL®)
k<kg

¢tat dans lequel le nombres d'électrons n est fixé, on obtient le méme état
(avec un facteur de phase ei"® gui ne change rien aux grandeurs physiques du
systeme), [F> est invariant par les opérations de symétrie de (1),

Cas d'un état fondamental supraconducteur

Si I'on fait agir ¢IN® sur 1'état 4 nombre de particules non fixé (ol uy et vy sont
deux réels) :

[BCS>=] | (uervieioagty, afc o) 0> AIL()
k

on ne peut plus mettre en facteur la phase o. En effet, dans le développement
de [BCS>, on a une somme d'états & 0 particule (ce qui donne un facteur ei*0%0=1
quand on fait agir eiN®), 3 deux particules (facteur e2i), 3 quatres particules {facteur
eti%), etc... En fin de compte, on obtient un état, toujours état fondamental de H, mais
différent de I'état de départ. L'état supraconducteur [BCS> brise Ia symétrie de jauge
u().

Dans I'état [BCS>, le nombre de particule N n'est plus fixé. Dans la limite
thermodynamique, ce nombre est tout de méme trés piqué autour d'une valeur
moyenne [DeGennes66] . Dans cet état, c'est la phase qui est fixe. La phasec en
question est la phase relative entre les électrons qui composent les paires de Cooper,
elle est la méme pour toutes les paires de Cooper (on le voit bien dans la formule
A.IL(3) avec le méme facteur €1 pour toutes les paires de Cooper),

Dans le cadre de la théorie BCS, on ne tient pas du tout compte des symétries
cristallines. Le potentiel effectif attractif a la symétrie sphérique. Les paires de
Cooper sont dans un état orbital s, [BCS> ne brise ancune symétrie sphérique
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(Iharmonique sphérique s engendre la représention identique Aqg de S05 (cf annexe
I)). En dehors des fermions lourds, des oxydes supraconducteurs et de certains
composés organiques, tous les supraconducteurs gardent la symétrie du réseau, méme
s'il peuvent avoir des propriétés anisotropes: par exemple, dans le plomb trés pur
(limite propre), le potenticl effectif entre électrons qui composent les paires de
Cooper est considéré comme trés anisotrope. Cette anisotropie se retrouve
directement en mesurant son gap supraconducteur, le paramétre d'ordre engendre
aussi Ay, mais est anisotrope (avec toutefois encore la symétrie du réseau cristallin
sous-jacent).

Précisions sur Gy, autres brisures de symétrie possibles

Comme on 1'a expliqué an chapitre I, un supraconducteur non conventionnel
brise, en plus de la symétric de jauge, une symétric du groupe ponctuel
cristallographique G. On peut faire trois commentaires sur le groupe de symétrie Gy
de la formule A.JL(1).

D'une part, n'apparaissent pas dans Gy, les €léments de symétrie de translation
du réseau. La raison est que le potentiel effectif est moyenné plusicurs fois sur a, le
pas du réseau cristallin. Autrement dit, pour les paires de Cooper de taille moyenne &,
le résean cristallin est un milien homogene et anisotrope (E>>a). Cela est vrai pour
les supraconducteurs en général et reste vrai pour les supraconducteurs 4 fermions
lourds o & est petit mais tout de méme trés supérieur & a. Cependant on peut
imaginer des paramétres d'ordres qui brisent la symétrie de translation d'un systeme
homogeéne, c'est le cas de la phase FFLO (§1.1.b) oll le paramétre d'ordre
supraconducteur est modulé spatialement & une fréquence . Dans ce cas, la théorie
des groupes ne nous renscigne pas beaucoup sur les q possibles : il y en a une
infinité! Seule la minimisation de l'énergie du systéme permet de trancher. A priori,
on peut tout de méme donner une borne supérieure a q : on ne peut pas moduler le
parameétre d'ordre sur une distance plus petite que & qui mesure 'échelle minimale de
rigidité du parametre d'ordre.

D'autre part, on ne tient pas compte non plus dans Gy des degrés de liberté de
spin. A cause du couplage spin orbite, les degrés de liberté de spin sont gelés, et le
spin n'intervient pas dans la classification des différents états possibles.

Enfin, jusqu'a maintenant , le seul état superfluide connu qui brise I'invariance
par renversement du temps est 1a phase A de I'He superfluide [Legge#75]. Dans cet
état, les paires de Cooper posstdent un moment magnétique (la brisure de symétrie
par renversement du temps correspond 2 {'établissement d'un ordre magnétique). Des
tentatives ont été faites sur certains fermions lourds pour déceller cet éventuel
moment magnétique, qui doit apparaitre dans le cas d'un paramétre d'ordre complexe
(qui n'est plus invariant par 'opération de conjuguaison) {Luke93], [Brawner97].
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ANNEXE III: Correction de la fréquence de modulation de la température.

La fréquence de modulation de la température dans la mesure de dilatation
thermique a été prise (minimum accessible) égale A : F=(20,0+0,1)mHz. Pour pouvoir
traiter correctement nos données, on a besoin de connaftre F 3 moins de 0,1mHz prés.
Dans cette annexe est décrite la procédure A suivre pour corriger 1a fréquence de
modulation F d'une valeur f connaissant le signal en phase et en guadrature détecté A
la fréquence F.,

Supposons qu'on détecte un signal S dont on ne connait pas a priori
exactement la fréquence d'oscillation ;
S(O=A(tycosZmF+Dt +d0)

ol f est la correction en fréquence qu'on cherche & déterminer et oit ¢ est une
phase constante déterminée par le temps 2 partir duquel on commence 3 délecter le

signal.
Si on détecte de manitre synchrone le signal S  la fréquence F, on va mesorer un

signal

At composante du signal en cos(2nFt) (phase)

S(n=
B'(t) composante du signal en sin(2rFt) (quadrature de phase)

avec A(t) = A()cos(2nft + $p) et B'(H=-A(t)sin(2rft+ ¢g). Une erreur de fréquence
de détection f, se traduit donc par une modulation sinusoidale de notre signal $' 2 la
fréquence f. Pour déterminer f, on calcule ¢(t)=-Arctan(B'(1)/A'(t)) qui correspond &
Fangle dont tournent les composantes de S' au cours du temps, si l'on trace ¢(t) en
fonction du temps, on obtient une droite de pente 2nf et d'abscisse A l'origine ¢(). Pour
corriger le signal, il suffit alors d'appliquer une rotation d'angle -¢(t) aux composantes
de S'(t) ;

A'(D)=>cos(2rft + GOIA'(D+sin(2Rlt+ HO)B'(L)
B'(t}=>cos(2rft + ¢p0)B'(0)-sin(2nft+ HO)A'(D)

Cette rotation permet d'annuler la composante en quadrature B'(t) et de ramener tout

le signal sur la composante en phase. On obtient le méme résultat en traitant
numériquement les données avec la bonne fréquence F+f,
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- Résumé

Dans cette thése, on montre comment des mesures de champs critiques
permettent d'aborder des aspects fondamentaux de la supraconductivité des fermions
lourds. Aprés nne introduction générale sur He», le deuxiéme champ critique, on
décrit les différentes procédures expérimentales et les différents dispositifs
expérimentaux developpés pendant cette thése.

On expose ensuite comment I'aspect non-conventionnel des supraconducteurs
a fermions lourds a ét6 étudié sur URu,Si, de denx manigres différentes. D'une part,
une €tude fine prés de T, de l'anisotropie du H, de ce composé permet en principe
d'identifier un paramétre d'ordre supraconducteur bidimensionnel. D'autre part, la
suppression de la supraconductivité de surface pour certaines configurations
géométriques de I'échantillon par rapport au champ magnétique appliqué doit aussi -
permeitre d'identifier un parameétre d'ordre non-conventionnel. Le résultat de ces
mesures est qu'on ne détecte pas d'évidence expérimentale indiguant que URu,Si, est
un supraconducteur non-conventionnel aussi bien par les mesures d'une éventuelle
anisotropie de H;y (avec une résolution de 1%) que par les mesures de
supraconductivité de surface, . ‘

Enfin, on s'est intéressé i la limitation de Pauli du champ critique de UBeq3.
Nos mesures résistives sous pression confirment I'interprétation de ce champ critique
par un modele de couplage fort extréme (constante de couplage A de Tordre de 15)
avec, a basse température, une limitation paramagnétique de son champ critique et
apparition d'une phase modulée spatialement (phase FFLO) prédite dans les années
soixante et jamais observée jusqu'a aujourd'hui, Par ailleurs, le lien qui a pu étre
établi entre la forte renormalisation de la masse effective des quasi-particules et le
mécanisme responsable de la supraconductivité donne la premiére indication un tant -
80it pen quantitative que ce mécanisme ne peut étre dominé par l'interaction électron-
phonon. '

Mots clés

Fermions lourds ‘ Supraconductivité non-conventionnelle
URu,8iy : Couplage fort
UBe3 ' . Supraconductivité de surface

Champs critiques Limite de Pauli
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Abstract

In this thesis, we show how measurements of critical fields can help to deal
with fundamental questions concerning the superconductivity of heavy fermions. .

' After an introduction presenting the gencral features of the upper critical field
H¢y, we describe the experimental set ups developed and used during this thesis,

In the third chapter we discuss two different effects, which are of interest
because they may convey information concerning the unconventional aspects of the
superconductor URu,Si,. Firstly, a careful study of the H_, anisotropy around T,
should allow to identify a bidimensional order parameter in a superconducting crystal
with a tetragonal syinmetry (as is the case for URn,Siy). Secondly, the suppression of
surface superconductivity for some specific geometrical configurations should allow
the identification of a non conventional order parameter. In our experiments, we have
found no evidence for non conventional superconductivity in this compound.

Finally, we have studied the Pauli limit of the upper critical field of UBeys.
~ Our resistivity measurements under pressure are very well understood in the
framework of a model which calculates the upper critical field in an extreme strong
coupling regime (the value that is found for the coupling constant lambda equals 15 at
zero pressure), taking into account the appearance at low temperature of a spatially
modulated phase (FFLO phase) arising from the Pauli limit.

Moreover, the link that we have established between the huge renormalization
of the mass of quasi-particles in the normal phase and the mechanism responsible for
superconduciivity in this system gives the first quantitative indication for a non
phonon-like mechanism. :

Keywords

Heavy Fermions Non-conventional Supraconductivity
URusSi, ‘ ~ . Strong coupling

UBeys Surface supraconductivity -

- Critical fields . Pauli Limit







