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Sommaire

L’objectif principal de ce mémoire porte sur le calcul du coefficient d’at-
ténuation ultrasonore et de la déviation de la vitesse du son en fonction de
la température pour la transition de phase d’onde de densité de spin dans les
conducteurs organiques unidimensionnels. Pour ce faire, nous utiliserons la
méthode de champ moyen. Dans le cadre de cette démarche, nous allons aussi
étudier I'influence des facteurs de cohérence sur les anomalies de la vitesse
du son et de ’atténuation ultrasonore, prés de la température critique. Fina-
lement, une comparaison entre les prédictions théoriques et expérimentales

récentes sur les sels de Bechgaard sera également présentée.
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Introduction

C’est au début des années soixante-dix que les propriétés électriques dans
les cristaux organiques ont commencé a attirer ’attention des scientifiques.Un
transfert de charge au niveau moléculaire, une grande conductivité électrique
(anisotrope), une grande concentration de porteurs, un couplage électron-
phonon fort et des interactions coulombienne fortes en phase solide en sont
les principales propriétés.

Il y a plus d’une vingtaine d’années, la synthése de conducteurs orga-
niques quasi-unidimensionels a permis & la communauté d’identifier les états
fondamentaux de ceux-ci, on y trouve : 'onde de densité de charge, ’'onde
de densité de spin et la supraconductivité. Nous nous attarderons sur 1’état
onde de densité de spin (ODS).

L’ODS est une modulation spatiale des spins & l'intérieur du matériau.
Cet état fondamental fera du matériau un antiferroaimant itinérant en des-
sous de la température critique. Nous nous attarderons dans ce mémoire sur
cet état. Du point de vue de sa description microscopique, la propriété de
bon emboitement de la surface de Fermi sera nécessaire pour 'apparition de
I’ODS. La pression hydrostatique affectera également 1’ODS.

C’est en 1979 que les premiers supraconducteurs organiques ont été syn-
thétisés, les (I'MTSF), X [1]. On a remarqué plusieurs phases fondamen-
tales : une phase supraconductrice et une phase antiferromagnétique. Le che-
vauchement des phases supraconductrice et ODS a été d’une importance
critique pour la communauté et n’est pas tout a fait bien expliqué a I’heure
actuelle.

Les propriétés élastiques (vitesse du son et atténuation ultrasonore) du

matériau seront influencées par 'apparition d’un état ODS qui introduit un
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Introduction

gap au niveau de Fermi, réduisant ainsi les effets d’écrant des électrons sur la
constante élastique. Dans les conducteurs organiques, plus particuliérement
dans les sels de Bechgaard, les (TTMTSF), X, plusieurs études ont été effec-
tuées sur 'atténuation ultrasonore et la vitesse du son pour I'onde de densité
de spin.

L’objectif principal de ce mémoire est le calcul du coefficient d’atténua-
tion ultrasonore et de la déviation de la vitesse du son en fonction de la
température pour la transition de phase d’onde de densité de spin dans les
conducteurs organiques quasi-unidimensionnels. Pour ce faire, nous allons
modéliser la transition de phase et I’état condensée ODS a partir de I’ha-
miltonien de Hubbard et d’une théorie de champ moyen variationnelle [13].
Le coefficient d’atténuation ultrasonore et la déviation de la vitesse du son
seront calculés en utilisant une méthode perturbative diagrammatique.

Ce mémoire sera divisé en trois chapitres. Dans le premier chapitre, nous
allons présenter les caractéristiques physiques des sels de Bechgaard, la struc-
ture moléculaire, la structure cristalline et la structure électronique. Nous
allons aussi examiner les résultats expérimentaux comme le diagramme de
phase pression-température, les propriétés de la phase ODS vues par la ré-
sonance magnétique nucléaire et de muons sensible au parameétre d’ordre.
Enfin nous discuterons de quelques résultats pour ’atténuation ultrasonore
et la déviation a la vitesse du son.

Dans le second chapitre, nous allons modéliser 1’état onde de densité de
spin a partir de I’hamiltonien de Hubbard quasi-1D en utilisant une approche
variationnelle pour y calculer I’équation du gap magnétique et la température
critique dans les cas a emboitement parfait et imparfait de la surface de Fermi.

Dans le troisieme chapitre nous allons utiliser une approche diagramma-
tique pour calculer les parties imaginaire et réelle de la bulle de polarisation
électronique. A laide de I'équation de Dyson, nous calculerons Patténuation
ultrasonore et la déviation a la vitesse du son respectivement dans 1’état nor-
mal au-dessus de la température critique et en présence du gap magnétique
dans la phase ODS.

Le détail de certains calculs sera exposé dans les annexes.
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Chapitre 1

Les conducteurs organiques

unidimensionnels

1.1 Les sels de Bechgaard :(TMTSF), X

C’est Little [2] qui proposa que des chaines de polymeéres organiques
conductrices le long desquelles seraient attachés des complexes hautement
polarisables pourraient posséder une phase supraconductrice. Dans la pré-
diction de Little, la température critique de la phase supraconductrice serait
élevée, voire supérieure a la température ambiante. Bien que nous sachions
aujourd’hui que la supraconductivité des conducteurs organiques est d’un
type différent, cette idée a au moins suscité un vif intérét pour la synthése
de matériaux moléculaires organiques.

Les conducteurs organiques quasi-unidimensionels se sont avérés étre des
composés trés intéressants pour les théoriciens et les expérimentateurs car
ils montrent une grande variété de phénomeénes physiques. Parmi ces compo-
sés, il y a les sels de Bechgaard a ions radicaux les (ITMT'SF'), X, composés
de molécules organiques donneuses T"MT'SF et de molécules inorganiques
acceptrices X=PFg, AsFg, ... (voir fig.1.1). Les molécules organiques sont
en général constituées d’orbites moléculaires partiellement remplies par suite
d’un transfert de charge entre la molécule TMTSF et I'ion radical X~ (voir
figs.1.5 et 1.6). Les électrons qui appartiennent a la derniére orbitale molécu-

laire ménent a la formation d’une bande électronique et a leur délocalisation.
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Ils sont responsables des propriétés électroniques de ces sels. Leur géométrie
et leur empilement sous forme de chaines déterminent la dimensionalité de
leurs propriétés électroniques (voir fig.1.2) [13].

En phase solide, les molécules donneuses planaires TMT'SF (tétraméthyl-
tetraselenafulvaléne) sont empilées en colonne avec une légére dimérisation.
Le cristal ainsi formé posséde une symétrie triclinique (voir fig.1.3). Cest la
découverte d’une phase supraconductrice sous pression par Jérome et al.[l]
qui a suscité l'intérét de cette série. Les parametres du réseau triclinique (voir

fig.1.3) a température et pression normales sont [13]

a || 7.297A
b || 7.7T11A
c || 13.522A
(1.1)
o || 83.39°
5 || 86.27°
~ || 71.01°

L’espacement entre les molécules selon la direction de I’empilement est
de 3,96 fol, qui est & peu pres égale & la somme des rayons de van der Waals
des atomes de sélénium. Pour le (I'TMTSF'), PFg, la distance minimale entre
deux atomes de sélénium est de 3, 87 A. La chaine présente une faible dimé-
risation (voir fig.1.5) [13].

La plus haute orbitale moléculaire occupée, est 'orbitale 7. La structure
de bande est donc déterminée sur la base de cette orbitale moléculaire. Les
orbitales moléculaires 7 sont formées par les orbitales atomiques p, du sélé-
nium (voir fig.1.6). Les orbitales 7 contribuent & la formation d’une bande a

caractére presque unidimensionnel (quasi-unidimensionnel).

1.1.1 Transfert de charges, formation d’une bande de

conduction.

Pour un conducteur organique nous avons un transfert d’électrons du

donneur (organique) vers l'accepteur (inorganique), c’est ce qu’on appelle
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F1G. 1.1 — Colonne de (TTMTSF), PFs qui montre le motif en zigzag des
molécules de (TMTSF), empilement favorise la conduction électronique
quasi-1D.

le transfert de charge. En termes d’une théorie monoparticulaire, la mobi-
lité augmente avec la largeur de la bande énergétique électronique. Pour les
composés a transfert de charge, cette bande de conduction est formée par le
recouvrement des orbitales moléculaire 7, et la largeur augmente avec le de-
gré de recouvrement (voir fig.1.6). Pour des cristaux organiques moléculaires
composés de couches de molécules planaires, le transfert électronique et la
conduction électronique deviennent anisotropes. Le rapport du transfert de
charge est d'un électron pour deux molécules de TMTSF'.

A basse température, les porteurs de charge interagissent via la répulsion
Coulombienne. A une dimension cette interaction est plus forte que pour un
métal isotrope. Les corrélations sont plus fortes entre les porteurs de charges.
La courbe de résistivité en fonction de la température (voir fig.1.11) montre
bien ce phénomeéne. En comparant la résistivité du (TMTSF), PFs et du
(IT'MTSF), ClOy4, on voit qu’a la température critique, le (ITMTSF), PFg

devient un isolant, qui est comme nous le verrons un antiferroaimant itinérant
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Fi1G. 1.2 — Le dimére de TMTSF dans la cellule triclinique.

o,B,y =90

27

Fic. 1.3 — Géométrie de la cellule unitaire triclinique.

(onde de densité de spin), alors que le (ITMTSF'),ClO4 devient supracon-
ducteur a plus basses températures.

Les propriétés générales des systemes électroniques quasi-unidimensionnels
sont : une conduction électrique fortement anisotrope, i.e. avec des rapports
de conductivité o, > 01 > 0. 0u a,get ¢ sont les axes cristallographiques.
Avec un recouvrement d’orbitales 7 finie dans les directions transverses aux
chaines, nous avons une amplitude de saut électronique aussi fini dans les
mémes directions transverses selon b et c. D’aprés un calcul de bande de type
Hiickel étendu, nous avons les rapports suivants pour les largeurs de bandes
(voir fig.1.7) [14].

W, ~ 0.38¢V/ (1.2)
W, & 0.038 eV (1.3)
W, ~ 0.0012eV (1.4)
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F1G. 1.4 — La structure (I'MTSF'), PFg en zig-zag (avec dimérisation) avec
ses orbitales P, du sélénium & 'origine de la formation des orbitales 7.

Les anisotropies conduisent aux rapports suivants pour les intégrales de saut

to A~ 10t, ~ 300t, (1.5)

La surface de Fermi de ces composés sera donc ouverte et propice aux pro-

priétés d’emboitement du spectre (voir figs. 1.8, 1.9), & savoir

g? - _6?—&-60 (16)

Ici 50 est le vecteur d’emboitement. Ce vecteur joue un role essentiel dans
la formation d’onde de densité de charge ou de spin dans les conducteurs
quasi-unidimensionnels. Si le degré de distorsion est faible, i.e. si le degré de
déviation a ’emboitement est faible (voir fig.1.7), on peut toujours translater
la surface de gauche sur la surface de droite via un vecteur d’onde CZ; . L’em-
boitement de la surface de Fermi est le mécanisme nécessaire pour induire la
transition de I’état normal vers 1’état d’onde de densité de spin. Par contre,
si la déviation a I’emboitement dépasse une certaine limite, I’onde de densité
de spin sera détruite et la translation d’une surface de Fermi & I'autre ne

pourra étre réalisée.
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F1a. 1.5 — Calcul de structure de bande du composé (TTMTSF),PFg [3]

1.1.2 Diagramme de phase des sels de Bechgaard et de
Fabre :

Le diagramme de phase pression vs température est montré schématique-
ment (voir fig.1.9). Ce diagramme inclut les sels de Fabre, les (TMTTF), X,
ou la molécule de TMTTF differe du TMTSF par la substitution du sélé-
nium par du souffre. Les sels de Fabre présentent & basse pression une phase
isolante de Mott ainsi qu’une phase spin-Peierls (SP) et de Néel (antiferroma-
gnétique). A suffisamment haute pression, leur comportement est similaire
a celui des sels de Bechgaard comme le (I'MT'SF'), PFs. Ainsi & pression

ambiante, le composé (I'MTSF), PFy présente une transition métal-isolant
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Y
V

Fic. 1.6 — Surface de Fermi d’un conducteur quasi-unidimensionel calculé a
l'aide de la méthode Hiickel étendue. [4]

aT,. ~12K.

D’aprés des mesures de susceptibilité magnétique (voir fig. 1.10), nous
avons la formation d’une phase de type magnétique d’onde de densité de spin
a cette température. Cette phase est antiferromagnétique et les corrélations
divergentes & 1" — T, sont clairement visibles suite & la mesure du taux de
relaxation nucléaire (7} ') par résonance magnétique nucléaire (RMN), lequel
diverge a la transition [6].

Pour I'antiferroaimant itinérant, ’ordre de la transition entre la phase
métallique et la phase d’onde de densité de spin est controversé. D’apres des
mesures de RMN [6] [9] et de spectroscopie des muons [7] (voir fig.1.11), la
transition serait faiblement du premier ordre. On note en effet une légere
discontinuité pour le paramétre d’ordre en-dessous de 7.

La présence d’'un ordre antiferromagnétique peut se voir également par

des mesures de vitesse du son et d’atténuation ultrasonore. On montre effec-
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Q=(2kg ,n/b,0)

@-‘-------

ke,

FiG. 1.7 — Schématisation de la surface de Fermi quasi-unidimensionelle dans
un modele de bande avec structure orthorombique. La ligne sinusoidale avec
doublement de période représente une possibilité (amplifiée)de déviation a
I’emboitement.

tivement une anomalie de la vitesse du son 4 la température de transition [11]
(voir fig.1.12). La vitesse subit un amortissement rapide suivi d’un durcisse-
ment jusqu’aux basses températures. Par contre ’anomalie treés prés de 7
n’est pas présente dans les résultats de M. Poirier et al. (2005) (voir fig.1.13).
L’anomalie tout prés de T, n’a pas a ce jour recu d’explication satisfaisante.
Nous tenterons dans ce travail de trouver son origine a I’aide d’une théorie de
champ moyen [13]. L’atténuation ultrasonore montre un maximum trés net
a T, suivi d'une diminution substantielle lorsque le systéme devient isolant
dans la phase antiferromagnétique.

Sous pression hydrostatique, la transition antiferromagnétique est gra-
duellement supprimée, la température critique chute vers zéro pour une pres-
sion critique P, =~ 6 Kbar, une transition supraconductrice est alors observée
pour le (TTMTSF), PFs, tout comme pour le (I'MTSF'), ClO, a la pression
ambiante. On remarque ainsi la suppression du taux de relaxation nucléaire

(T; ') en fonction de la pression, (voir fig.1.9). On note que des corrélations
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Fi1a. 1.8 — Résistivité vs température pour les composés (IT'MTSF)sPFy et
(TMTSF)yClO, & pression ambiante [5].

antiferromagnétiques persistent méme au-dessus de la pression critique.

Du point de vue des propriétés ultrasonores, nous analyserons comment
I’anomalie d’atténuation et de vitesse du son est déplacées vers les basses
températures sous pression hydrostatique. Nous utiliserons une théorie de
champ moyen [12] [13] et la théorie de perturbation [17] [18] [19] pour I'inter-
action électron-phonon [11] [12]. Les déviations a I’'emboitement simuleront

la pression hydrostatique.
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Fic. 1.9 — Diagramme de phase température vs pression indiquant les dif-

férentes phases possibles des sels de Bechgaard ("M T'SF), X et de Fabre
(TMTTF), X.
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F1G. 1.10 — Mesures du taux de relaxation obtenu par résonance magnétique
nucléaire du sélénium & P = 1 bar (triangles) et P = 5 Kbar (carrés) mon-
trant clairement la divergence de T, 'a la transition ODS . Les courbes &
P =8 Kbar (croix) et P =11 Kbar (points) correspondent & des pressions
au-dessus de la pression critique oul le composé est supraconducteur [8].
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Fi1G. 1.11 — Variation du parameétre d’ordre ODS en température telle qu’ob-
tenue par la résonance de muons et RMN. [7]et[9]
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Fi1a. 1.12 — Mesures de la déviation de la vitesse du son (cercles pleins) et
de latténuation ultrasonore (carré ouvert) pour le mode acoustique quasi-

longitudinal en fonction de la température pour le (I'MT'SF'), PFg a pression
ambiante. [10]
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Fi1c. 1.13 — Mesure de la déviation de la vitesse du son et de ’atténuation
ultrasonore en fonction de la température et de la pression hydrostatique
pour le (TTMTSF).,, PFs. Mario Poirier et al., résultat non-publié.
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Chapitre 2

Théorie de champ moyen onde
de densité de spin pour un
conducteur

quasi-unidimensionel

Le modele de Hubbard [21] [22] [23] est certainement le modéle le plus
simple pour rendre compte de I'importance des corrélations coulombiennes
dans les systéemes a dimensionalité réduite. Il est également apte a décrire
la phase onde de densité de spin en théorie du magnétisme itinérant. Soit

’hamiltonien

H = Hy+ H, (2.1)

qui est composé de deux termes. Le premier est le terme de bande Hy, c’est
le terme qui décrit le saut d’électrons de site en site. Il contribue a la dé-
localisation des électrons. Il est diagonal dans les états de Bloch. Le second
terme H, est le terme d’interaction qui tend & localiser les électrons. Nous
allons dans ce qui suit nous intéresser a ’hamiltonien de Hubbard quasi-1D,
et allons déterminer les relations d’autocohérence pour le gap en théorie du
champ moyen [12] [13]. Nous le ferons dans les deux cas types, soit sans dé-

viations & ’emboitement et avec déviations & ’emboitement de la surface de

15



CHAPITRE 2. THEORIE DE CHAMP MOYEN ONDE DE DENSITE
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Fermi.

2.1 Modéle de Hubbard quasi-1D

La question centrale : est-ce que le modéle de Hubbard est capable de
générer ’état d’onde de densité de spin et de décrire les anomalies vues par
la mesure de la vitesse du son et de I’atténuation ultrasonore ?

La partie cinétique de ’hamiltonien est donnée explicitement par

_ § : +
H() = 5?0?100?30 (22)
—
k.o
ol ci]; est 'opérateur de création et e est 'opérateur d’annihilation des
0 0

%
électrons de vecteur d’onde k et de spin o. Le spectre dans I'approximation

des liaisons fortes incluant le potentiel chimique p est donné par

e = —2t,cos (k,a,) — 2t cos(kray) — p (2.3)

N
k

ou le vecteur d’onde a deux composantes (dans le cas des quasi-1D) est donné
par

H

k= (ki k) (2.4)

Le terme d’interaction de Hubbard sur les sites ¢ est donné par

+ +
C C— C C
g U _ v ®RHT KL R =T 2.5
u — 5 NigNij—o = + + ( . )
2 3 QLNJ- —— C— C— — C— C— —
v,o Ek'q k.l k+q,] k'\T k'=4¢.7

ou n;, = ¢, c; , et nous avons effectué une transformée de Fourier des opé-
+

rateurs c; avec L la longueur des chaines et N, le nombre de chaines. Ici
U > 0 est l'interaction répulsive entre deux électrons sur un méme site.
Compte tenu de la surface de Fermi ouverte, nous allons étre capable d’em-
~ . . - - — ., R
boiter les impulsions k et k + (o des électrons et des trous. Ici @)y est
un vecteur d’emboitement de la surface de Fermi qui sera aussi le vecteur

de modulation de 'onde de densité de spin. A ce vecteur, nous rappelons la
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condition d’emboitement

R = %L T, (2.6)

Définissons les opérateurs de spin transverses
(k’ Q()) = C? UC?+607 (27)
S (K@) =k, oo ep, (2.8)

N . ’ . . . . —_—
a l'aide desquels, nous pourrons réécrire la partie d’interaction pour un ¢ =

Qo sous la forme

Hy = _QL(le 25 <?_”)>

— —

k., ko

S: (E’ Q0> (2.9)

qui est obtenue par permutation des opérateurs Co et ci;, et qui est main-
tenant attractive pour des paires électron-trou. Notons que nous avons laissé
tomber le terme de type charge de Hy qui n’intervient pas dans la transition

d’onde de densité de spin si U > 0.

2.2 Approche variationnelle

L’expression de la fonction de partition grand canonique est donnée par

Z =TrePH (2.10)

Z est impossible a calculer exactement pour le modéle de Hubbard. Nous
allons donc employer une méthode d’approximation qui est celle du champ
moyen. Dans cette approximation, la possibilité d’une fluctuation du para-
metre d’ordre est interdite [21]. Nous allons utiliser cette méthode a demi-
remplissage de la bande. Nous appliquerons une approche variationnelle a la
théorie de champ moyen [13]. On utilise comme point de départ ’hamiltonien

d’essai & un corps suivant

Hy = Zeﬁcﬁ et Z (S+ (? ) M=+ S; (? Zjo> M%) (2.11)
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ou M est le parameétre variationnel (parameétre d’ordre) de champ moyen
ﬁ
qui est une amplitude de paires électron-trou de vecteur (o pouvant étre
—)
dépendante du vecteur d’onde k .
. . . — — —
Nous allons écrire cet hamiltonien autour des états k£ et k£ + (¢ sous sa

forme étendue

5?C—> C—
k,o k,o
E— = Ci — C— —
= E ]H'QO k+Qo,0c k+Qoo (2 12)
e M-
7| TR TG R
+ct - e MY
L k+Qo,—0 k,o k _

A Pemboitement parfait, nous aurons sous sa forme matricielle ’hamiltonien
— - =
d’essai pour les états (k,0) et (K + Qo,0)

Hp = [ci ot L o 2.1
b Z: K1 kL E+Gel  K+Qol (2.13)
k
8? 0 0 M? C?,T
0 ez M? 0 %
* —E— —
0 M? 816 0 C 0.1
M= 0 0 —z| |c ol

La diagonalisation s’effectue a 1’aide d’une transformation de Bogolioubov

+ + +
o, =u—c V=C 2.14
?O’ k ?,0'—1— k ?-{—Qo,—a ( )
+ uhet x4

= LT URer 2.15
Fee = U% “F Qo Ko (2.15)

ol les opérations oz% et 6% obéissent & la statistique de Fermi-Dirac avec
ag

(o

les facteurs de cohérence complexes

. 0
up = "1 % sin <7k> (2.16)

0—)
v?—e%k cos( 2’“) (2.17)

ol !u | + ’v | =1let O3 et gb — sont liés a 'amplitude et a la phase des

facteurs de cohérence respectlvement. Apreés substitution, on obtient la forme

18
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diagonale
Hp = [6? [u?u% — v?v%] + [M?u-w? + M%U?U?H as ap
o
+ [8? [v?v% - u?u%] — [M?u%v? + M%U?U%H ﬁ%o o
(2.18)
si la condition
2ep —upvp — Mpvpup + M%u?u? =0 (2.19)
est appliquée avec
MY = | M| ettt (2.20)
k k
Notre hamiltonien sous sa forme diagonale s’écrit
_ + +
Hp = ) Etal ag, (2.21)
k,o

- at
+ELBL B7,

La diagonalisation donne bien lieu & deux bandes d’énergie dans le cas sans

déviation a I’emboitement :

BE = 4y/e2 4 M|’ (2.22)
avec Y
sin f— = —— M| _ (2.23)
g4, + |M~|
(%)
£
cosf = - (2.24)
g2, + }M—>|

qui sont similaires aux facteurs rencontrées dans la théorie BCS [16], mais
dans notre cas il s’agit d’un parametre d’ordre magnétique, i.e. un gap magné-
tique. Pour trouver notre relation d’autocohérence pour le parameétre d’ordre

M= et donc I'équation du gap magnétique, nous allons utiliser le grand po-
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tentiel d’essai qui est donné par
Ap=(H), —TSg (2.25)

qui contient un terme d’énergie interne et un terme entropique. Aprés plu-
sieurs étapes de calcul, nous arrivons enfin & l’expression finale du grand

potentiel d’essai dans la limite sans déviations a I’emboitement

| M| 5 sin b
+ |M?| %Siﬂ@ﬁ

Ap = Z [8? [— COSQ?} +

—

ko

+ |e2 [cos 0?} —

k

‘Mﬂ %sin 6? . (EL)
+ ‘M? %Sinﬁz k

_|_( u ) Z efi(¢1,?+¢2,?>ei((ﬁl,?’*%,?’)

LN, ) £

k ko
Linotsino- (1—on(E- 1—2n(ES TS
o S B ?< - "( ?))( - n( ?))_ E

ou ’entropie est donnée par

Sy — —Z [ n(Ei) 1nn< %) ] (2.27)

Tl (e n( (o))

et les fonctions de distribution sont données par

1
n (E%) = m = <Oé%ga?0> (228)
. 1 .
n (E?> e <5?0_5?0> (2.29)

- et E%’ sont les deux parametres variationnels. Ici les phases ¢, 2, ¢, 2,
sont simplement absorbées dans la définition de M7 et n’interviennent pas

dans la minimisation. En appliquant la condition de minimisation g‘;;f =0,
k
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nous obtenons I’équation d’autocohérence pour le gap d’onde de densité de

spin sans déviations & 'emboitement :

M=
s

U ML (1o ()
= 1—2n(EL (2.30)

2.3 Température critique et équation du gap

magnétique a ’emboitement parfait

H
Comme l'interaction U est indépendante de &, le terme de droite apres

sera aussi

— —
sommation sur k- est indépendant de k. On voit donc que ‘M%

_>
indépendant de k. En passant de la somme a l'intégrale sur 1’énergie, nous

avons
D Er 1 1
=Y 2(0)/ ———— |t A=+ (MP)Ee (231)
0 \e2+ [ M|?
ou .
D(0) = — 2.32
(0) p— (2.32)

est la densité d’états pour les deux spins. En calculant cette intégrale, nous
obtenons I’équation du gap qui sera semblable & celle obtenue dans la théorie
BCS [17]. Lorsque M — 0, la température tend vers la température critique

T — TP, ce qui donne

, - UD() / o (M) de (2.33)

2 €

Cette intégrale pour 70 (52 = ) est similaire a celle rencontrée dans la

théorie BCS. Une intégration par partie dans la limite ou B(C)EF > 1 donne
le résultat (Annexe A)

T° = 1,14epe” P00 (2.34)
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dans le cas limite de T'— 0 ou tanh(3 e (k)) — 1 et [M| — | M|, I'équation
devient

U [Fr 1
L= / — | de (2.35)
TUF Jo \/e2 + | My

ce qui permet d’extraire le gap & température nulle (Annexe A)

—2mvp

M() = 2€F€ Ul (236)

Au voisinage de T,, | M| est faible et on aura (Annexe A)

| 8”2 z T (2.37)

ou ( (3) est la fonction zéta de Riemann. Le gap prés de T° se comporte
comme

T
1 - —
T,
typique dans ’approximation du champ moyen. La solution numérique de

I’équation du gap sur toute la gamme en température est donné en figure
2.1.

M

f .
0.8 | N
0.6 N

04 \
0.2 "

02 04 06 08 1
e

FiG. 2.1 — Graphique du gap magnétique en fonction de la température dans
le cas sans déviations a ’emboitement.
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On voit bien que le gap magnétique devient nul si 'on s’approche de
la température critique. Or, cette température critique peut varier selon la

composition, la pression ou les propriétés d’emboitement.

2.4 Equation du gap avec déviations a I’em-

boitement

Dans ce qui suit, nous allons introduire des déviations & ’emboitement

qui impliquent des déviations a la symétrie particule-trou
e F —€%.50 (2.38)
Pour ce faire, nous allons nous servir du spectre suivant
Ep = U (‘k||| — k:p) —2t; cos(kiay) —egcos(2k a)) (2.39)

ou I’énergie ¢y représente une correction de deuxieme harmonique apportée
au spectre (saut aux seconds voisins) et paramétrise la déviation a 1’emboi-
tement. Nous allons reprendre ’hamiltonien d’essai (2.11) qui sous sa forme
matricielle s’écrit pour les états (?, o) et (? + 630, o) en présence de dévia-

tion & ’emboitement.

Hy = [ci ot s o 4
g Z: Foo kL k4Gl E+Go.l (2.40)
k
e 0 0 Mz C?,T
0 ep My %
0 M exige 0| %G
ME} 0 0 534—50 % +Go,l
On déduit donc ’hamiltonien diagonal
_ + o+ - 3t
Hp = ZE?%U%U + EZf% B (2.41)

=
k,o
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suivant 'utilisation de la condition

* * *
—EQUTVY g, up vy T Mpuup + Moz vT =0 (2.42)

laquelle élimine les termes non-diagonaux. Ici nous avons les mémes défini-

tions pour la transformation de Bogolioubov (2.13) et (2.14) mais avec

— | M=

sin f— = M| (2.43)

1 2

\/z (5? - 6?;5) + [ M|
E— —E— —
cos () = i k+Q2° (2.44)
1 2
\/z (67 —e.q) + 1Mzl
les énergies de bandes sont données par
1 1 2 2
+ _

B2 =g (ra+oe) 25 (o) Tl e

Pour le grand potentiel d’essai, nous aurons, en présence de déviation a I’em-

boitement,
ez (5 —Fcosb-)
(Ap) = Z +6k+Qo (3 + 3 cosby) " (E%> (2.46)
—Sln6’—> + }Mﬁ| 3sinfp
( + Lcos 9—>)
| g Gotestn) | (#2)
2 +‘M7€ 1sinf— + | M- | $sinb-
U i Trios T i T ® L g VL
(L) 3 (T o TnT L (0) Lain )
Kk
(1-2n(BL)) (1-20(BL))
L k'’
—TS (Dg)

avec notre nouvelle condition pour I’énergie et en appliquant la condition de

minimisation gg‘E = 0, nous obtenons
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*

Mo = LZI{&Z\/ L (1 — (E%)) (2.47)

= 1 2 2
\d(ez—erag) M

qui selon la forme donnée par ET est notre relation d’autocohérence avec
déviation a I’emboitement. De la méme maniére que précédemment M- est

H
indépendant de k et apres simplification, nous avons

Ep
1= 25@/ 1 21 2 (1 —om (E%)) de (2.48)
o \i& T | M|
qui est similaire a I’équation sans déviation a I’emboitement avec cependant
la dépendance de E sur gy telle que donnée par notre nouveau spectre

en (2.36). Pour la résolution des limites asymptotiques, nous avons d’aprés

Pannexe A dans limite " — T, |M| — 0, I’équation pour T,

(D) (G e

ou ¢ (z) est la fonction digamma et

(b, = NTZ (2.50)

est la moyenne sur k.
Nous voyons que la température critique est progressivement supprimée
en fonction de 'amplitude des déviations a ’emboitement ¢y (voir fig.2.2).

M
décrit assez bien celui observé sous pression pour le (TTMTSF)yPFg (voir

Lorsque 5—00 atteint la valeur critique de 0, 275 , T,. s’annule. Ce comportement

€o
Mo

Pour la résolution de I’équation du gap avec déviation a ’emboitement pres

fig.1.12). Nous fixerons donc et notre équation ne dépendra que de M.

de T' = 0, nous avons selon I’annexe A

S T T
‘M’ = |M0’ — 21T |MO eiLi{Ol (1 — m) [0 (580) (251)
0
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Ri—
--I-|EI
0.8
0.6 g
\'\.
0.4
U - ]
0.05 i1 0.15 0.2 0.25
Ea
Mo

Fi1G. 2.2 — Variation de la température critique en fonction de la déviation a
I’emboitement.

ou
efno 1
Iy (Bneg) ~ Jonbne. <1 — 85n50> (2.52)

est la fonction de Bessel modifiée. On voit que malgré la présence de déviation
a emboitement, la valeur du gap a T' — 0 reste fixée a sa valeur maximum
|My| obtenue en absence de déviation. La variation complete de Mﬁo en fonc-
tion de la température est donnée en fig. 2.3 pour différentes déviations a

emboitement.
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M
L
“'““-u.\;:q'"“'-m T -
0.8 NN N
| NN ‘H\
0.6 \ N\
: \ KRN
04 v\ \
| I| I| '.1
02 04 06 08 1

Fic. 2.3 — Graphique de I’équation du gap magnétique en fonction de la
température pour plusieurs déviations a ’emboitement :

0,95 (droite & gauche.) ou gq_. ~ 0.27 - M.

£

<0 —0,0.5, 0.8 et
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Chapitre 3

Approche perturbative au
calcul de la vitesse du son et de

I’atténuation ultrasonore

Nous allons utiliser une méthode perturbative pour calculer la variation
de la vitesse du son et le coefficient d’atténuation ultrasonore. Nous allons
appliquer le formalisme des fonctions de Green a température finie. Dans un
premier temps, nous évaluerons les corrections de polarisation électronique a
la vitesse du son et & 'atténuation ultrasonore pour un gaz d’électron quasi-
unidimensionel sans interaction. Ensuite nous allons reprendre les mémes

calculs, mais avec un gap magnétique en théorie du champ moyen.

3.1 Hamiltonien avec couplage électron-phonon
Nous allons considérer ’hamiltonien suivant :
H=H), +H)+ Hy + He_p, (3.1)

Nous avons déja discuté au chapitre précédant la partie HO + Hy qui est
I’hamiltonien de Hubbard purement électronique. Les vibrations cristallines
(modes longitudinaux) modulent les parameétres de bande électronique, ce

qui introduit un couplage entre les électrons et les phonons. L’hamiltonien
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impliquant les phonons est donné par

Byt How= Yoty + Y 050t pen o thg 62)

£ ¢+ ko
q k,q,0

Le premier terme de I’hamiltonien correspond aux phonons libres avec b%
et b? comme opérateurs de création et d’annihilation de phonon de vecteur

d’onde ¢ avec le spectre

|

4k sin? LT
T2 (3.3)

&)

w7:

qui est la relation de dispersion des phonons ot & est la constante élastique et
M la masse des ions (molécules). La constante g - est le couplage électron-
phonon qui est donné pour une polarisation longitudinale aux chaines. Son

expression est connue et est donnée par

ou
= — (3.5)

est la dérivée de I'intégrale de saut intrachaine en approximation liaison forte.

3.2 Vitesse du son et atténuation ultrasonore

Pour calculer 'effet des corrélations électroniques sur la vitesse et 'at-
ténuation ultrasonore, nous allons utiliser I’approche perturbative diagram-
matique (formalisme de Matsubara). Selon cette approche, les corrections

¢électroniques au propagateur de phonon sont reliées par 1’équation de Dyson :

DO (G iw,,)

D (7, iw,,) =
(@ iom) = A o) DO (7 30m)]

(3.6)
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ol ce qui peut également s’écrire D=t = DO-1 1]

2w 2w
DO (7 iw,) = d = — d 3.7
(g ) (iwm)2 — w% w2, + w% (3.7)

est le propagateur libre (non-perturbé) de phonons en fonction du vecteur
d’onde ¢ et de la fréquence de Matsubara & w,, = 2mzT. Ici D (¢, iwy,)
est le propagateur de phonon exact et IIV) (7, iw,,) est la "self-énergie" de
type électronique. Elle consiste en une série de contributions I1(") (¢, iwm)

irréductibles a tous les ordres n > 1 en |g,|>.

(7, iwn) = TY (7, iwy) + @ (7, iwn) + ... (3.8)

A Dordre le plus bas, II() (¢, iwn,) est la bulle de polarisation électronique.
Nous allons calculer la bulle de polarisation électronique ™ (¢, dw,,) qui
apres prolongement analytique iw,, — w4170 nous donne acces a la correction
de la vitesse du son & travers la partie réelle ReII() (¢',w) et a l'atténua-
tion ultrasonore & travers la partie imaginaire ImIT (¢’,w). Comme & basse
fréquence (ultrasonore) w4 ~ v%¢ ~ w prend la forme d’un spectre de Debye

(& considérer que notre composé posseéde une faible température de Debye),

%ZQJLEBEQlﬂ 39)

nous avons

(v2)°
1Re[lI (¢
L (3.10)

qui est la variation de la vitesse du son. Ici v? est la vitesse du son nu. De
plus,
a(q,iw) =Im[I(7,w)] (3.11)

est le coefficient d’atténuation ultrasonore a la fréquence externe w.

3.3 FEtat normal

A partir du développement diagrammaticque (voir fig.3.1), nous avons

pour la bulle de polarisation en temps imaginaire de Matsubara
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ks

ke it m

Fi1G. 3.1 — Bulle de polarisation électronique pour la contribution a la self-
énergie 11V (¢, w,,) .

1 1
H(l) (?77'2—7'1):51“7\7L

zz< (e (M, (T (m) e, (7))

k: oo’

(3.12)

ou (...), désigne la partie connexe. Dans le cas d'un gaz d’électrons sans
interaction pouvant décrire I’état normal du systeme, cette expression dans

I’espace de Fourier-Matsubara est donnée par

o0 (7, wp) = 6 LN Z ‘gk - (3.13)
ZG(O (k: ,wn> G© (? + 77, Wm +wn>
ou )

GO (?wn> - (3.14)

Wy, — €=

i

1
IR A, p— (3.15)
Wy, + Wy — 5? R

q
sont les propagateurs d’électrons libres fermioniques. Ici w,, est la fréquence
de fermions w,, = (2n + 1) 77" et w,,, = 27mT est la fréquence de boson (ici
de phonon). Aprés avoir effectué la somme sur les fréquences w,, suivie de
la continuation analytique iw,, — w + i0", la partie réelle de la bulle de

polarisation électronique s’écrit

31



CHAPITRE 3. APPROCHE PERTURBATIVE AU CALCUL DE LA
VITESSE DU SON ET DE L’ATTENUATION ULTRASONORE

ReTIV (7, w) = |g7‘2 P/ (3.16)

(2r)  wtex —ex

ou P est la partie principale. Ici nous avons utilisé 'approximation g - R
ﬁ 9
Gkp g = g7 pour des k au voisinage du niveau de Fermi qui devient

gH)—m(— ) mCOS F—’—? - T SIn ?'T ( )

Et la partie imaginaire de la bulle de polarisation électronique IT(V (?,w)

est donnée par

10 (7. = rloel* [ 55 b5 = co.) o () o0 o)
(3.18)

suite & des manipulations (Annexe B, Eq.B19), la partie réelle est donc égale

a basse température a

2 1 i —
Rell0) (7 .) = (g7)*{ — + 3 ommelwra—w)
F L \/(w —pupq)” — (2t1q,)
(3.19)
valable pour la condition (pvpq — w)2 > (2t,q L)z. Alors que nous obtenons
ReII® (E’,w) = 0 pour (pvpq — w)2 < (221(&)2. La vitesse du son prend

donc la forme a faible g

Vg =V

2
') 2, 1 s i -
g_ ‘gqu(! 2 = w signe (p:Fq w) : (3.20)
E F L —} \/(w —pupq)” — (2t1q))

2

P correspond a la densité d’états au

pour (pupq — w)® > (2t,¢,)°. Comme
niveau de Fermi, pour les deux orientations de spin et la branche p égale a
=+, nous voyons que la correction électronique a la vitesse est sensible aux

porteurs de charge au niveau de Fermi. Puisque w — 0, les corrections en
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fréquence sont ici faibles mais pas inexistantes. Selon ’annexe B (Eq.B.23),

la partie imaginaire de la bulle de polarisation est égale &

2 1 w
I 1V (7, w) = |g+| > - ) (3.21)
p==+1 \/(222%) — (w — purq)

Pour (pvpq — w)2 < (2t q L)2, Patténuation ultrasonore est donc proportion-

nelle & la densité d’états et a la fréquence.

2 1 w
an (77“’) = ‘g?} 477'1) Z 2 2 (322)
Fp—+1 \/(271%) — (w — pupq)

On a pour la condition ci-dessus une contribution électronique a I’atténuation

qui est donc essentiellement faible dans la phase normale.

3.4 Vitesse du son et atténuation en présence
d’un gap magnétique

H
En présence d’'un gap magnétique, nous allons distinguer les états k
— —
et k + Qo impliqués dans la formation du gap magnétique. La bulle de

polarisation électronique devient

1 1
W (7 7, — ——

Kk 90

+ +
(¢h g, Moz, )+ g 5, (W e 5, (M)

<TT % (Ci — (T2) e,  (T2) + (TQ)CE; (72)> >(3'23)

+
K+q ol k'o! CE/’ .3 Ao
qo +q' +Qoo +Qoo connexe

ou la ) s’applique sur la moiti¢ de la zone de Brillouin initiale. Ici nous

k
devons utiliser les relations de Bogolioubov en présence du gap magnétique.

Selon (2.13) et (2.14), les relations inverses des opérateurs sont données par

+ ok o+ +
o, = URAT T U?B?’ia (3.24)
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+ * + +
c =u e} —v 3.25
F+7.0 K47 k47,0 ?+7B?+?,ﬂr (3.25)
+ * 4+ +

c =S U 3.26
FiGow — VR o TU2PT L, (3.26)

+ * + +
c = «Q +u 3.27
?4—604—7,0 ?*F? ?—I—?,—o ?+?6?+7,—0 ( )

Sachant que pour des valeurs moyennes effectuées avec un hamiltonien dia-
gonal pour les opérateurs "o et 573, la bulle de polarisation électronique

connexe s’écrira

o * % % *
) +<“z“z’+7 ”E’w”?) U7 T YmeeVw )
T. (5?70 () B (m) 3<T ap, - (m)ak (1)

Dans 'espace de Fourier-Matsubara, la bulle de polarisation électronique
contient quatre contributions (voir fig. 3.2) : deux intrabandes 15 et H(Blﬁ) et

deux interbandes HS; et H(ﬂlcz Nous avons ainsi

MW (7, w,) = TY (7, w) + T (T, 0) + 1) (7, w) + 115

a

(¢,w) (3.29)
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Apreés sommation sur les spins nous avons
= ol S
LN, =

ZG&O) (?, iwn> Gao) <? + 77, iw, + wm>

‘2 (3.30)

* *
vt _u—+ 05 v
T+7lE T V%7V

* *
u?Jr?u? + v v

1 2
+m|9ﬂ Z:
k

ZG%O) (?, iwn> G(ﬁo) <? + 77, iw, + wm>

1

+— |g7‘2 Z ’u—> U=+ V- _U—
il

2
k+4q k k+74q k‘

ZG%O) (? + 7, iwn + wm> Gg)) (?, iwn>
2 2
v ol Xz e + g g
k

ZG&O) (? + 7, iwn + wm> Gg)) (?, iwn>

Ici les propagateurs libres des bandes ¢ = «,  sont donnés par

GO (? iwn> - ! (3.31)

iwn__g%

et
1
G§°) (? + 7, W + wn> = - , - (3.32)
Wy, + Wy — 5?

i=a,f
—
k

sont définis comme

i=a,8 _ 2 2
Sl = FE = &/ + M| (3.33)

ol o — + et f§ — — sans déviation & I’emboitement et par

ou &

- —E?—é(&fz—i—é‘?_i_@):t Z(&?z—&??%%) + | M| (3.34)
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ks g

[
+
ki g
- -.h -y,

FaNr o NFo Y T N N

- - -
—f

kAo gt
+

ki g

ook e

A &
b - - -
~—ifp =
L
+
ko g
.-

- b
S A1

ke

ktgain gt gy
Fi1Gc. 3.2 — Quatre contributions a la bulle de polarisation électronique. En

présence d’un gap magnétique. Les lignes pleines correspondent & la bande
a et les lignes hachurées a la bande /.

36



CHAPITRE 3. APPROCHE PERTURBATIVE AU CALCUL DE LA
VITESSE DU SON ET DE L’ATTENUATION ULTRASONORE

avec déviation & ’emboitement. Aprés sommation sur les fréquences w,, et la
continuation analytique 1w — w + 0 aux fréquences réelles, la bulle prend la

forme

I (7, w)= > Y {Rell” (§,w) +iImII¥ (7, w)} (3.35)
i=a,Bi=a,f

ou les parties réelles et imaginaires sont pour les termes intrabandes i = j

i (> 2 &’k
Rell" (¢ ,w) = ‘gﬂ P/m

2

X 1 ? 1
€?+7 —&p W
et
ImIl" (¢, w) = —nx ‘g } /d2 % v%+7”?‘ (3.37)

) ) -

alors que pour les parties interbandes ¢ # j

y q
i j
S
g 2
ImIlY (¢, w) = —W‘g | /dzk‘uq v Uz Lt —»‘ (3.39)

(o) 2 (6)3 (e85 )

ol P est la partie principale de l'intégrale. Il nous faut cependant remar-

quer que nous travaillons a trés basse fréquence (ultrasonore). Pour la partie
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imaginaire, les deux termes interbandes, sont soumis a la condition de conser-
vation d’énergie 5%+7 — §i = w qui ne peut pas étre respectée puisque w est
bien inférieure au gap. Pour la partie réel les contributions interbandes seront
négligeables. Il nous reste donc a calculer les deux parties intrabandes. Dans
le cas quasi-1D, le calcul de la partie imaginaire intrabande & I’emboitement
parfait est donnée en annexe B (Eq. B-44 et B-45)

Im (¢, w) + Im I (7, w) (3.40)
- } 93 | -
47WF \/(QMQL)2 — (vpq)”
—|M|  Ep 9
/ / d{ §+w)+\]\/[] (_3HF)
EA— —IMP e +w? - PN

En normalisant par la partie normale & w < vpq (Eq. B-23) nous aurons

pour le rapport ag’—ﬁs des atténuations des états normal et ODS

—-|M|  Ep
OéODS . / / df €+w)+\M‘2 (_égzp) (341)
“Ep (M| — |M]| \/5+ — | M :

En présence de déviations a 'emboitement nous avons selon (Eq. B-46)

o E(E+w) +|MP

Qops w
N[ —
—Er M| ’M| €+W | M|

y ﬁ
4 cosh? [ [eo cos 2k + f” ky

ot (...}, est la moyenne sur le vecteur d’onde transverse.

Ici la coupure Ey = EF est identifiée a 1’énergie de Fermi. Lorsqu’on trace
la courbe d’atténuation en fonction de la température (voir Fig. 3.3). Nous
avons donc un pic de d’atténuation (effet Hebel-Slichter) juste en-dessous de
T, qui est trés similaire au pic de cohérence vu en relaxation nucléaire pour

les supraconducteurs conventionnels.
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(ops 6
GL"

4

2

0.2 0.4 0.6 0.8

Te

Fic. 3.3 — Atténuation ultrasonore en fonction de la température redulte
. Pour différentes déviations a l’embmtement = =10.5,0.8,0.95 (en partant
de droite a gauche) ou &g, =~ 0.27 - M,. Iei = est de Vordre de 1073

Selon la classification de Tinkham, il s’agit d’un effet des facteurs de co-
hérence de type II. Cet effet est lié au pic de densité d’états qui se forme
lorsque il y a apparition du gap juste en-dessous de T,. Lorsque ce pic de
densité d’états est situé en énergie prés de la température critique, il y a
un surplus de densité d’états électroniques qui participe a l'atténuation. Si
la température baisse et le pic se déplace vers les plus hautes énergies ’ac-
tivation thermique des porteurs produit une décroissance exponentielle de
QODS-

Nous voyons bien que pour différentes fréquences la largeur du pic de
cohérence reste sensiblement la méme. Mais son amplitude augmente.

Pour la vitesse du son, nous avons pour la partie réelle intrabande (Eq.

3.40) de la self-énergie les expressions (Eq. B.34) et (Eq. B.36), ce qui donne
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0.2 0.4 0.6 0.8

0
Te
Fic. 3.4 — Schéma de 'atténuation ultrasonore en fonction de la température

redulte . Pour différentes fréquences (Plus la fréquence sera faible, plus le
pic d’ attenuatlon sera étroit et prononcé).

sans déviation a ’emboitement

Rell** (¢, w) + ReT1”? (¢, w) (3.43)
—|M|

Br
€]
ép é & — M

| M| 3
<1+ £ ><4cosh2%>

ce qui donne pour la vitesse du son

] > Rell”
0 i
s = Vo — — 3.44
n=ef - (3.44)
Nous avons tracé la variation de la vitesse du son
Hll
Bu, | 1% (3.45)
L |
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en fonction de % a la figure 3.5. Nous remarquons 'existence d’une anomalie
a T, (ramollisse;nent), un creux de cohérence qui est aussi un effet de den-
sité d’état en fonction de la température qui amplifie ’amolissement de la
constante élastique. Lorsque T" — 0, la contribution électronique est éliminée
et nous avons formation d’'un gap et les modes accoustiques se durcissent.
Cet effet n’avait jamais été souligné auparavant et constitue le résultat im-
portant de ce mémoire. En présence de déviation a I’emboitement, la partie
réelle intrabande de la self-énergie avec déviation & ’emboitement dans la li-
mite w — 0 et ¢ — 0 selon 'annexe B (Eq. B-58, Eq. B-59). Ce qui donne le
méme type d’anomalie ou de creux de cohérence juste en-dessous de 7, pour
go # 0. Lorsque T' — 0 nous avons un durcissement en raison de ’activation
thermique des porteurs de charges par la présence d’un gap, ce qui élimine

I’écrantage de la constante élastique.

Te

AV 0.2 0.4 0.6 0,8
v
0.998
0.996
0.994
0.992
0.99

Fic. 3.5 — Déviation de la vitesse du son en fonction de la température.
Pour différentes déviations a ’emboitement ESO = 0.5,0.8,0.95 (En partant

de droite a gauche) ou g¢, ~ 0.27 - My. Ici la partie normale a été prise

2
o ) e |97
indépendamment de la température et nous avons utilisé % ~ 0,01.

En comparaison avec les résultats expérimentaux, on peut voir I’anoma-

lie dans les résultats de Zherlitsyn et al. [10] Fig. 1.12. Par contre nous ne
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pouvons la voir dans les résultats de Poirier et al. Fig. 1.13 ce qui pour-
rait indiquer que ’anomalie est dépendante de la polarisation des phonons
et/ou que nous sommes en présence de mode mixte (superposition de modes

acoustiques).
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Conclusion

Nous avons dans ce mémoire étudié la transition ODS métal-isolant dans
les conducteurs organiques quasi-unidimensionels et effectué un traitement
théorique champ moyen avec et sans déviations a ’emboitement de la surface
de Fermi ouverte. Et finalement, nous avons utilisé une approche diagram-
matique afin de calculer la déviation de la vitesse du son et de I’atténuation
ultrasonore en fonction de la température.

A la question est-ce que I’hamiltonien de Hubbard peut générer I’état
d’onde de densité de spin et décrire les anomalies mesurées par la vitesse
du son et atténuation ultrasonore? La réponse a cette question est oui.
L’hamiltonien de Hubbard est bien en mesure de générer ’état d’onde de
densité de spin et de décrire les anomalies mesurées par la vitesse du son et
I’atténuation ultrasonore.

Nous avons, selon nos calculs, remarqué une anomalie Hebel-Slichter dans
latténuation ultrasonore (pic de cohérence). Ce pic est causé par la densité
d’états en présence d’un gap magnétique. Cette anomalie est dépendante de
la fréquence. Plus la fréquence diminue plus le pic de cohérence devient pro-
noncé. Nous avons remarqué aussi que le pic de cohérence suit la température
critique en fonction de la déviation a ’emboitement.

Nous avons, selon nos calculs, remarqué une anomalie Hebel-Slichter in-
versée pour la déviation de la vitesse ultrasonore (creux de cohérence) liée
également & un effet de densité d’états en fonction de la température pres
de T.. Plus la température décroit, plus le gap magnétique introduit une
activation thermique des porteurs, ce qui réduit d’autant I’écrantage de la

constante élastique. Les modes acoustiques se durcissent et la vitesse devient
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Conclusion

plus grande qu’en phase normale. Nous remarquons que cette anomalie &
T, est peu sensible aux déviations a ’emboitement et varie trés peu avec la
fréquence.

Ces deux anomalies pour 'atténuation ultrasonore et pour la déviation de
la vitesse du son montrent bien le réle primordial des facteurs de cohérence.
Ces deux phénomeénes se produisent simultanément montrant qu’a I'intérieur
du composé une augmentation de ’atténuation ultrasonore et une diminution
de la déviation de la vitesse du son jusqu’a un point d’inversion.

En comparant avec les résultats de 'expérience de S. Zherlitsyn et al. [11]
(fig. 1.12) sur (I'MTSF), PFg, on voit que nos résultats concordent qualita-
tivement avec leurs résultats expérimentaux. Nous avons, selon nos calculs,
un creux et un pic de cohérence correspondant a la déviation de la vitesse du
son et a I’atténuation ultrasonore. Par contre les résultats expérimentaux de
Poirier et al. (2005), s’écartent de nos prédictions théoriques et des résultats
expérimentaux de S. Zherlitsyn et al. [11]. La cause pourrait étre une super-
position de modes purs dans une structure triclinique ; ou encore, un effet de
la polarisation des phonons.

Enfin pour les perspectives de ce mémoire, on pourrait dans les graphiques
théoriques faire un lissage afin de raccorder davantage les résultats théoriques
des résultats expérimentaux. Examiner également de plus prés I'influence de
la polarisation des phonons et la superposition de modes sur la disparition

du creux dans la déviation de la vitesse du son.
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Annexe A

Equation du gap magnétique

A.1 Résolution de I’équation du gap avec dé-

viations a ’emboitement.

L’équation du gap obtenue au chapitre 2 en présence de déviation & ’em-

boitement est donnée par
dE—> 1 —2n (Ei))
/ / ds i (A1)
W*E\ «/E%+!M|2
E;:»socos2k:L+1/E%+|M|2 (A.2)

—
E?:UFQ]{?’—]{?F)—QtLCOS]{?L (A.3)

ou
et

I'intégrale de surface devient aprés simplification

U (1-2n(27))
~ (2m) UF/ kZNL ( \/W ) (A.4)
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A.2 Cas Limites T' — 1., T — 0

Dans la limite 7" — 1. , M — 0 ’équation du gap avec déviations a
I’emboitement devient :

A T, :

A cette température nous avons M — 0 et o (k1) = ggcos (2k1ay) et

E—-=F

N
k

U 11 1E° tanh%(o(lﬁ)—l—E)
i s [ (M)

ot g9 (k1) = egcos (2kray) et B = E. En posant v = L e = %dE,

cette équation s’écrit

BcEg
U1 y tanh (13,c0(k1) + )
1= —_— d 2 ¢ A.6
2 UF; / o ( T (A-6)
L BcEg

En passant dans le plan complexe x — z , notre fonction

tanh (38,60 + 2)
2

(A7)

posséde un poéle simple a z =0 .Et a

. <n + %) i — %5050 (k1) (A8)

Le résidu au poéle z, de la fonction hyperbolique est I'unité. D’apres le théo-

réeme de Cauchy, nous avons

QWUFZZ eo(kL) (AQ)

kL n>0”+ + 150 2710

Avec l'aide de la représentation en série

U(z)=—7— Z(Zin ni1> (A.10)

n=0
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Fic. A.1 — Shéma du demi-cercle, représentant le parcours d’intégration. Les
points représentent approximativement les poles le long de ’axe imaginaire.

dela fonction digamma W (2) avec v qui est la constante d’Euler (y = 0.577...)

1nous avons

U 1 =1 1 eo(ky)
1= — — e A1l
2mup N 4 ( 7+Z;n—|—1 (2+ZQWTC(’ (A.11)
il n=
ou encore
U 1 1y & 1 1 eo(ky)
1= — vl - e A.12
v 2 V() v (Genl))
1 n=
Or, nous posons 'identification
o0 br L2
1 1 tanh ==
S = / dp— 2t (A.13)
n+ s 2 x
n=0 2 “Ep
| 1.13EFr
= In
T
Sachant que
27T?)F EF
= In 70 (A.14)

Nous tirons finalement

ln% = (%) - <\11 (% +f§7§%)>>h (A.15)

47




ANNEXE A. EQUATION DU GAP MAGNETIQUE

Maintenant on s’intéresse & M — 0 au gap au voisinage de T, . Soit

Eo 1 +

1 tanh (—BE_>>

1:_&_/@;? __\2 k) (A.16)
NJ_27T/UFO kL /E%—F'MF

posons

1
Eiki:§€OCOSQkLaL+,/E%+|M\2Zx+\/E2?+|M]2 (A.17)

(%3

o /dEZ N

1 1
<€—éﬁ(x+\/W) +1 - 6%5<X+\/W) + 1)

on considére M petit de sorte que le développement de Taylor a Pordre | M |2,

(A.18)

notre intégrale devient

Ey

2muEp 1 1
1 0 kL L
o tanh 6 (x + E=) é%
1 L1
cosh? %5(X+E?) E% 4
En posant
-
T = ﬁT’“ (A.20)
dE—
dx = ”BT’f (A.21)
6] Beo (k
¢ = 7X = % (A.22)
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alors notre intégrale devient

2R y tanh (z + ¢)
_ dE—- 22—\ T 7 A.23
S ) D (a2)
RPN i
1 (ﬁ) 2 tanh(z+¢)
- M—>|2 2 \2 x3
} k L (2 1 1
2 ) w2 cosh? Lp(x+o) 4

Par un calcul de résidus, nous avons pour le premier terme, le deuxiéme

terme, le troisiéme terme

lim —= Z@'( ! (A.24)

lim L > — ! (A.25)

2 1
lim — =2 E . (A.26)
on a donc a ordre ]Mk|2

DD (e yme)

2mUp ux’ =0 2)
_ n= v A27)
N 2 -1 102 (
U ki NJ_ + |M| Tgo(iw)s[(n—l—%)—%]s (gﬁ )
posons
) 1
= ok A28
ity =2k (4.28)
> R
V2T = [n+2(k )] (A.29)
— 12 )
U+ IME E oy (657)

on peut écrire pour le terme de gauche en introduisant ¥ (z (k) qui est une

fonction Digamma

i ! —1(60:0)—1—7—1—\1’(%) (A.30)

nzon—l—l N
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{1 (0=0)+T (%) —U(z (/u))] (A.31)

temo= Jur (L) e

0

V(o)) e

_v+n§::0(ni1 _n+z1(@))] (A-34)

nous avons finalement avec déviation a I’emboitement

Uz (k) =)

ki

, ol (BB~ (M) — () + (2 (k)
MP =D P — i (A.35)
b 2 Gl = (e )7 B
Le dénominateur se simplifie en une fonction Digamma (n = 2)
M2 = ZIWTZ In (fy) ¥ (3) + ¥ (= (k) (A.36)
A ¥ (2 (k) |
1
ou o ()
—1E9 (KL
= - A-37
2(h) = =22 (A37)
dz (kJ_) iEO (kJ_)
— A.38
dT 2mT? ( )
nous allons développer le numérateur autour de T,
T 1
167%T% In (ﬁ) — v <§> + ¥ (2 (k1)) (A.39)
— 1672 [ Tcg [% i \p<1)(z(§7¢%22iao(m)}T:T (T —T) ]
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Le numeérateur se simplifie en une fonction Digamma (n = 1) donc

e e W)

|M|? = L (A.40)

(U (z (kL))

dans la limite d’un emboitement parfait
go(k)=0 (A.41)
T. - T° (A.42)
w | 7 (&) @27 |

MP = . (A43)

—L

n=o(n+3)

82
(T2-T)

M=z | 70/ 50 | (A.44)

qui est bien le résultat champ moyen [12] [13]de la théorie BCS [18].
On s’intéresse maintenant a l’expression du gap dans la limite " — 0

avec déviation a ’emboitement on réécrit I’équation de départ

, 1—2n E*
-5 // éEE| ( k)z (A.45)
™) VB + [ Mz

ou nous utilisons

i
1 a|
— Ny = A4
N2 / 2k, (440
L _

dE—
J—"=
\ EZ | My |
L

o UCLL 1 +2 f e—,@nsg cos(2k_ a]) dlﬁ_
(2m) v ~ar

(A.47)

o0

1 Z (_1)n+1 —n,BE—>dE_)

,/E%+|M?|2 n=1

o1
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en utilisant les résultats déja connus pour la fonction de Bessel modifiée
d’ordre 0. En comparant avec le premier terme (n = 1) de la deuxiéme

intégrale et la fonction de Bessel modifié. Nous obtenons :

_ U <ln (%) <’%>2 ’ 1) (A.48)

23 Iy (Bneo) (=)™ Ko (BnMy)
n=1

mais & basse température Sney < 1 nous devrons procédé au
développement asymptotique des deux fonctions de Bessel. En calculant
le développement asymptotique pour K, et [, . Dans notre cas v = 0 donc

i = 0. On obtient en prenant seulement le premier terme de la somme n =1

o | (w0 )

1= (A.49)
2muEp — o
+2 {\/ T (1 SBMO)} Iy (B=o)
que 'on peut réécrire en posant
feo = 5M0M0 (A.50)

nous fixerons donc ]\64—00 et notre équation ne dépendra que de M,

M1 = |l — VIR (1= g ) ho(e) (A
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Annexe B

Parties réelle et imaginaire de
la bulle de polarisation

électronique

B.1 Partie réelle de la self-énergie : état nor-

mal.

Prenons la partie réelle de la self-énergie pour un métal quasi-unidemensionnel

(excluant 1’élément de matrice électron-phonon) :

D N P
Rell(7,w)= —> P B.1
(Tw) =y 2P (B.1)

On utilisera

1 1 1 de
= —— dkdk, = — | — [ dS B.2
LN, = (27T)2 // + (27T)2 / |Ve| (B:2)

2
dS = \/dk? + dk> = dk, 1| (%) +1 (B.3)
1
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

Si le spectre est donné par

£ <?> = vp(pk — kp) — 2t, cosk, (B.4)

Ve = (pup, 2t sink)) (B.5)

ot p désigne la branche droite (4) ou gauche (-). Nous avons

2t sink,;)”
V] :vF\/HL;nM (B.6)

k
Uk
et pour une surface d’énergie constante

dk 2@_ sin /{?J_
= B.7
dk PUF (B.7)

ce qui permet d’écrire

P e o

oll on a posé d; = 1. La partie réelle devient

- (pvpq +2t, sink,q,)
Rell(7 de | dk, B.9
€ (Q7 2ﬂ. UFZil/ 6/ pUFq+2tJ_SlnkJ_qJ_)_w ( )

le pole simple de I'intégrant est déterminé par I’équation
w=pupq+2t, sink, ,q, (B.10)

pour k;, > 0 et k;, <0, nous aurons les conditions

W — PUfrq
— >0 B.11
2t1q1 ( )
et
W — PUfrq
—— <0 B.12
2t1q. ( )
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

N 1 dn
Ren(q,w)—ww/ (—d—€>da‘z[p(q,w) (B.13)
Zep p==+1
ou
,0+
2rt | sink
Ip / / vaq+ Tt S qu) ko_ (B14)
pqu—i- 2rt) sink,q,) —w

ki +0t

ou r vient de signe (pvpq — w). Ce qui incorpore les deux conditions sur k|,

. Cette intégrale est de la forme

A+ Bsinz B Ab— aB dzx
———dr = — B.1
/a+bsinx v bx+ b /a—l—bsinx (B.15)
dx 2 atan< + b
= tan ——2—— B.1
/a—i—bsinx Vaz — b2 arctan VaZ — b2 (B.16)
pour a? > b? et
dx 1 atan Z —i—b—m
/ M In (B.17)
a+bsinx b> —a? atang +b+ Vb2 —a?

pour a? < b? . On aura I, (¢ ,w) = 0 pour (w — va?)2 < (Qtqu)2 et pour

(w—purq)® > (2t1q.)? on aura

2
L(7.w) =27+ b (B.18)

\/(W — porq)? — (2tLq1)”

ol pupq —w >0 (+) et pupg — w < 0 (). Finalement, la partie réelle s’écrit

- w
ReH(q,w):Ej:Z - - (B.19)
p==£l1 \/(W —purq)” — (2t1q1)
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

B.2 Partie imaginaire de la self-énergie

Pour la partie imaginaire de la bulle de polarisation (excluant le couplage

électron-phonon)

ImI(q,w) = _LZLZ [n(ep +w) —n(ep)] (5(5?+? —&p —w)

—
*

' (B.20)

la fonction delta devient a faible ¢

ok —ki) d(kL — ki)

|(2t1 coski,)q| \/( (B.21)

) (?ké‘ : ? — w) = 5 5
2t1q1)" — (w — pupq)

ou k, est '’équation déterminant le pole simple. Cette équation est soumise

a la contrainte (2¢t,¢,)* > (w — pvpq)® .Donc on obtient & basse température

Il (qw) =Y ! ~ /ds <—2—Z> (B.22)

T\ J(201q,)° — (@ — porq)®

1 w

0 J@ta0) — (@ - porg)?

B.3 Partie réelle de la self-énergie en pré-
sence du gap magnétique

Il y a quatre contributions a la partie réelle de la self-énergie en présence
d’un gap. A basse fréquence, la partie interbande est négligeable et nous

pouvons donc écrire (excluant le couplage électron-phonon) :

Re H(aa) (?7w) + Re H(ﬁﬁ) (?’w) = Rell (?,W) (B24)

Regardons la contribution de la bande a d’énergie &, (?), qui apres
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

réduction des facteurs de cohérence s’écrit

aa (— 1 |‘]\4|2
Rell** (¢,w) = ——PZ 1+ — (B.25)

On & g
- /dk/dk;L 1+ |M* ( £a>vk5a

on a pour £, = 1/2 4+ |M|* et la relation
~ Ve - M
V¢ i - (B.27)

280 4 = (pvpq + 2t  sink,q,)

[l
Si on définit
Vo — IMJ*
Co = T (B.28)
notre intégrale devient donc
Rell** (¢,w) = G / —d¢,, /dkL (B.29)
IM ?
k + 7)
(pqu +2t, sink,q,)C,
(vaq +2t, sink,q,)C, —w
mais
dk pUR

— (B.30)

& -
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

€F

~ P £l
Rell** (q,w) = ——— [de, | —2el— (B.31)
2(2m)"or Mé &~ mP
[P
1+ — —
& (%) (% +7)

on (pvpq + 2t sink,q.)
- dk | . o
aE,, (pvpq + 2ty sink qr) — &

A fréquence w et vecteurs d’onde finis, Pexpression de la partie réelle
ne peut-étre obtenue analytiquement. Cependant on s’intéresse a la limite
w— 0 et ¢ — 0 pour la vitesse ultrasonore. Nous avons donc I'expression

simple

+er
2
Rem® (¢ ~0,w~0) = — /d{a _ &l (B.32)

U
i V& — |MJ?

|M? B
(1+ e > <4cosh2%) (B.33)

Un calcul similaire pour la contribution de la bande inférieure, 5 = /€2 + | M ?

donne

~IM|

2
Rell”” (7 ~0,w=0) = — [ d¢, T
TUE & — |M|?

—cfp

| MJ? B
1 B.35
( * 5% ) (4cosh2ﬁ%> ( )

En présence de déviation & I’emboitement un calcul analogue montre que la

(B.34)

dépendance sur g9 n’apparait que dans ’argument de la fonction hyperbo-

58



ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

lique. L’expression devient :

2
Rell* (¢ =~ 0,w~0) = —/dga _ Sl (B.36)
M

MY L -
X (1 + & ) QW/‘”” <4cosh2 [leocos 2k +&,] §}>

Rell” (7 ~0wm0) = — [ dgy | ——2—
Tor &5 — M|

—eR

MPY 1 8
. <1+ & ) 27r_/dkL (élcosh2 [[e0 cos 2k + &4] g})

B.4 Coefficient d’atténuation sonore en pré-

(B.37)

sence du gap magnétique :

Pour la partie imaginaire de la self-énergie électronique en présence d’un
gap, seules les contributions intrabandes sont considérées (excluant le cou-

plage électron-phonon)

g — T * * 2 i i
. 0] O I CAM R C)
5 (5%+ B w) (B.38)

s N . —_—
Pour la bande supérieure nous avons a faible ¢ :

Im I1*¢ (?,W) = —i [ f %dfa (1 + %> ]
8T | [ dki6(Co (@) V-7 —w) (np (€4 +w)) = (nr (£,))

(B.39)
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

ou

V(6o +w) = P
)

de &2 - IMP? (B.41)

a, e

La fonction Delta devient

Co (W) =— (B.40)

et

S(Ch (W) T T —w) = O (ks — ki) (B.42)

V@1LCo (@) 41)* — (@ — Ca (w) prra)®

ou k|, est déterminé par ’équation
0

(w — C4 (w) porq)
2t, Co (W) q1

sin kl-o =

La partie imaginaire de la bande o devient donc

Im I1** (¢, w) (B.43)

Er
1
— df
oY [,
Y

€ (€0 +w) + [MP] (5 (€0 +w) — (nr (£,))
Ve — IMP (€, +w)? — [MPy/(2t14.)° — (WOt (w) — porg)?

Dans la limite basse fréquence ou |Cypvpg| > w, nous avons
N 1 w
ImII* (¢, w) = 1 (B.44)
mor \/(ZMQL)Q — (vrq)®

Er

€0 (€0 +w) + | M) dn
de,, -
.4 Ve = IMPyf (€ +w)2 = M (i)
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ANNEXE B. PARTIES REELLE ET IMAGINAIRE DE LA BULLE DE
POLARISATION ELECTRONIQUE

Un calcul analogue pour la bande inférieure S donne dans la méme limite :

1
% (7,w) = ~ (B.45)

ety - (ora)

N 65 (65 +) |Mu an
4+ w) + |2 (_ )

/ e - P (g ) - s

En reprenant maintenant la méme démarche en présence de déviation a I’em-

boitement, nous aurons pour la contribution des deux bandes & la partie

imaginaire pour |C,pvprqg| > w

ImI1°® (¢, w) + Im 177 (7, w) (B.46)
1 w

dmur \/(QMQL)Q — (vpq)®

—|M]| Ep

[5(€+W)+IMH

_40 / Ve = IMP(E+w)2 — |MP

s
<4(3osh2 [[e0 cos 2k + €] g} >lu
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