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Sommaire

Nous traitons ici du modéle de Hubbard bidimensionnel a une bande, et jugeons de sa capacité
de rendre compte des comportements magnétiques de basse énergie observés dans I’état normal
des Laz_zSr,CuQy. Le hamiltonien est composé de termes de saut aux premiers (%) et seconds (¢')
voisins d’un réseau carré, auxquels s’ajoute un terme de répulsion coulombienne () qui agit lorsque
deux électrons occupent un méme site. Nous nous servons d’une approche analytique récemment
développée, la théorie auto-cohérente i deux particules (ACDP). En plus de satisfaire au théoréme de
Mermin-Wagner, celle-ci offre le meilleur accord quantitatif avec les résultats de simulations Monte-
Carlo du modetle, et ce, quels que soient le remplissage (n) de la bande et la température considérés.
Nous calculons le taux de relaxation nucléaire IrT HYetla susceptibilité de spin uniforme (Xsp) de
notre modele et comparons les résultats numériques aux données expérimentales de 77! (53Cu) et
Xsp- Qualitativement, on peut reproduire 2 la fois les dépendances de T}~ Letde Xsp €n dopage sion se
sert du paramétre ¢’ = —.28t et d’un couplage intermédiaire (U 2 6.5t). Néanmoins, la croissance
des fluctuations critiques 4 I’approche du régime classique renormalisé rend le comportement de
T Len température incompatible avec les expériences sur les matériaux dopés. Pour pallier a ce
probléme, nous envisageons deux modifications au modéle susceptibles d’amincir son diagramme
de crossover T — n: I'inclusion du désordre et la modélisation d’une cellule-unité orthorhombique.
Dans le premier cas, nous montrons qu’il est possible d’éviter de fagon phénoménologique le régime
classique renormalisé et de donner 2 Tl'1 une dépendance en T plus conforme a I’observation.
Enfin, nous simulons la présence d'un état structural orthorhombique en faisant le changement ¢ —
tz # ty dans le hamiltonien. Leffet recherché n’apparait que si la différence entre les parametres
de saut aux premiers voisins est importante (}% 2 40%), ce qui laisse croire que la cellule
orthorhombique des Las_ . Sr-CuO, faiblement dopés ne peut étre tenue responsable de I’étroitesse

de leur diagramme de phases T ~ z.
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Chapitre 1
Introduction

C’est il y a dix ans que la théorie 3 N corps s’est vue imposer ce qui pourrait constituer son plus
grand défi. Bednorz et Miiller [1] découvraient en 1986 une nouvelle classe de matériaux dont les
comportements inattendus continuent encore d’esquiver leur description microscopique compléte.
Les supraconducteurs  haute température de transition ont de remarquable qu’ils présentent une
phase de résistivité zéro, et ce, i des températures pouvant atteindre plusieurs dizaines de degrés
Kelvin. Citons en exemple le YBa;Cu307 dont la température critique est de 93K. Le T. de ces
matériaux étant beaucoup plus haut que tout ce qu’on avait pu observer jusqu’alors, il devint clair que
la théorie des supraconducteurs conventionnels, ot le couplage électron-phonon est tenu responsable

de la formation des paires de Cooper, ne saurait répondre des propriétés de ces nouveaux composés.

Outre la persistance de leur phase supraconductrice, ces matériaux étonnent par les particularités
de leur état normal ou métallique. Parmi celles-ci, on peut signaler I'existence de maxima incom-
mensurables dans le facteur de structure magnétique du Lay_,Sr-CuQy, ou encore la présence d’un
gap de spin, deux phénomeénes mis en évidence par des expériences de diffusion magnétique de
neutrons. Au niveau structural, ces composés se rejoignent en ce qu’ils possédent tous des plans
identiques d’atomes de cuivre et d’oxygeéne. On parle donc d’oxydes de cuivre supraconducteurs.
Dans ces plans, les atomes sont disposés sur un réseau carré et adoptent le motif suivant: Cu(0,0),
O(%, 0) et O(0, %) Il est légitime de croire que ces arrangements bidimensionnels doivent étre dé-
terminants quant aux caractéristiques étonnantes qu’affichent ces matériaux. Les manifestations du
role privilégi€ que tiennent ces plans de cuivre et d’oxygene sont nombreuses. Par exemple, des me-
sures de transport effectuées sur les oxydes de cuivre dans leur phase métallique ont révélé la forte
anisotropie de leur conductivité électrique; ils sont environ cent fois plus conductibles paralléle-
ment aux plans que selon Iorientation normale i ceux-ci. De plus, au chapitre du magnétisme, Ia
diffusion de neutrons a su exposer la nature bidimensionnelle des fluctuations de spin qu’abritent

ces composes.
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Le contrdle de la stochiométrie lanthane-strontium du Lay_,Sr;CuOy4 permet de décider du nombre
de porteurs évoluant dans ses plans de cuivre et d’oxygene. Le remplacement d’un atome de lan-
thane par un de strontium peut étre modélisé par le retrait d’un électron de ces plans. Cette capacité
d’agir directement sur la concentration de porteurs pourrait s’avérer salutaire dans I’élucidation des
mécanismes menant 2 la supraconductivité dans les oxydes de cuivre. En effet, le diagramme de
phases T" — z du Lay_ ;Sr,CuQ4 améne 3 envisager une relation entre ses propriétés magnétiques et
son état supraconducteur. A basse température, ce dernier survient lorsque = = .05 pour disparaitre
az = .35. Or, dans I’intervalle de stochiométrie qui sépare le composé pur LayCuOy de la supra-
conduction, on retrouve d’abord des antiferro-aimants isolants, puis des composés qui semblent se
comporter comme des verres de spin. C’est cette contiguité des phases magnétiques et supracon-
ductrice qui suggére une relation entre les fluctuations bidimensionnelles de spin et I’appariement
des électrons. Il s’ensuit que la modélisation de ces matériaux doit inclure une forte répulsion cou-
lombienne entre les électrons, celle-ci étant susceptible d’instituer un ordre magnétique a longue

portée et de promouvoir un caractére isolant.

De toutes les démarches théoriques mises en oeuvre pour interpréter les fluctuations magnétiques
dans les oxydes de cuivre, c’est le hamiltonien de Hubbard que nous avons retenu pour décrire la
phase normale. C’est Anderson en 1987 [2] qui proposa I’emploi de celui-ci dans le domaine des
supraconducteurs a haute température de transition. Il s’agit du modele de magnétisme itinérant
le plus commode pour traiter 2 la fois des effets de la structure de bande et de la répulsion entre
électrons. Plusieurs versions de ce hamiltonien ont été formulées dans le seul contexte des oxydes
de cuivre. Elles se distinguent par le nombre de bandes considérées, leur forme, mais aussi par
la force et la portée des interactions entre particules. Nous nous restreindrons dans cet ouvrage
a des expressions simples du modéle 4 deux dimensions od il ne sera question que d’une seule
bande de type liaison forte et ol les électrons ne se repousseront que s’ils occupent le méme site
effectif. Ce dernier incame ici le produit de la forte hybridation des orbitales Cu(3d) et O(2p) des
atomes constitutifs des plans conducteurs. Dans le LapCuQy4, chaque site est habité d’un électron en
moyenne, ce qui correspond au demi-remplissage de la bande. Nous imiterons I’ajout de strontium

en ajustant cette occupation moyenne.

Au regard de I’amplitude de I'énergie de répulsion U, on retrouve dans Ia littérature ces deux ten-
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dances: les méthodes dites de couplage fort et celles de couplage faible, comme la RPA (Random
Phase Approximation). Ces deux approches paraissent a priori contradictoires et incompatibles avec
I"observation. En effet, la premiére suppose le paramétre d’interaction U beaucoup plus grand que
la largeur de bande W alors que la seconde est fondée sur Ihypothése inverse. Or, I’expérience (e.g.
les spectres d’absorption de rayons X ou de photoémission) ainsi que des calculs de structure de
bande situent le véritable rapport U/W au voisinage de I'unité. Une valeur intermédiaire (U ~ W)
de Iinteraction serait donc plus conforme 2 la réaljté que les deux situations limites susmentionnées.
Lanalyse théorique du hamiltonien dans ce régime de couplage est compromise par I’ impossibilité
de définir de petit parameétre, élément essentiel 2 tout développement perturbatif. Par conséquent. un
grand nombre des travaux réalisés jusqu’a maintenant ont pour toile de fond un de ces cas extrémes.

Chacune de ces fagons d’aborder le probléme posséde ses mérites et ses démérites.

La limite U > W au demi-remplissage conduit au modéle de Heisenberg antiferromagnétique, qui
s’obtient de la projection du hamiltonien de Hubbard sur I"espace des sites simplement occupés. Il
s’agitd’un modéle de spins localisés, avec lequel on arrive a reproduire convenablement les fluctua-
tions antiferromagnétiques du composé pur LagCuOy. Conservant cette image de moments locaux,
on peut ensuite tenir compte des lacunes introduites par la présence de strontium, notamment en
insérant des liens ferromagnétiques dans le réseau (3] - Plus simplement, Bulut er al. [4] pro-
poserent de simuler I'action des trous en imposant une valeur limite  la longueur de corrélation
spin-spin, déstabilisant ainsi I’ ordre antiferromagnétique. Si certaines de ces analyses locales du ré-
gime de couplage fort se sont avérées fructueuses pour les matériaux faiblement dopés, que nous
savons isolants, il est clair que I’étude de la phase normale nécessite que I’on attribue aux électrons
un comportement itinérant. Cependant, pour inclure 2 la fois ces effets cinétiques et les interactions

fortes, il faut avoir recours au modéle ¢ — J, dont le traitemnent est beaucoup plus complexe.

Les approches du genre RPA reposent principalement sur des développements perturbatifs du ha-
miltonien de Hubbard dans la gamme des couplages modérés. Se servant de I’expression de la RPA
généralisée (GRPA) pour la susceptibilité statique de spin dans I’état métallique, Bulut er al. [5]
ont obtenu un accord quantitatif avec des mesures du taux de relaxation nucléaire du 53Cu dans
le YBaCu,07. La renormalisation de I'interaction U par I’écrantage de Kanamori-Brueckner per-

met d’étendre la plage de validité de la GRPA Jusqu’au régime de couplage intermédiaire. Ainsi, en
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Chapitre I: Introduction

remplacant le paramétre U par une quantité renormalisée, Chen ez al. (6] ont réussi a atteindre une
concordance avec des calculs Monte-Carlo du facteur de structure magnétique, et ce jusqu’a des va-
leurs appréciables de I'interaction (U ~ %’-) Toutefois, trop prés du demi-remplissage, I’ampleur
des fluctuations est telle que cette démarche est mise en échec. Idéalement, pour dépeindre fidéle-
ment le magnétisme dans la phase normale de ces matériaux, il faut donc se prévaloir d’une théorie

qui puisse s’appliquer sur un domaine plus large de concentrations.

Récemment, une approche au modéle de Hubbard a été formulée par Vilk et al. [7] [8] . Leur for-
malisme tient compte non seulement des corrélations 2 courte distance, mais aussi des fluctuations
thermiques a grande longueur d’onde. Celles-ci ont pour conséquence d’éliminer tout ordre anti-
ferromagnétique a longue portée en deux dimensions, comme le stipule le théoréme de Mermin-
Wagner. La répulsion intrasite s’y trouve toujours renormalisée vers une valeur inférieure i I'in-
teraction critique U, qui provoquerait I’ instabilité magnétique. La méthode auro-cohérente a deux
particules (ACDP) rend possible I'étude des fluctuations de spin et de charge sur I’éventail complet
des remplissages de la bande. C’est elle qui reproduit le plus exactement les résultats des calculs
Monte-Carlo. Elle présente un accord quantitatif avec ces simulations pour des couplages allant de
faibles a intermédiaires, en plus de demeurer valable a des températures remarquablement basses.
Toute cette souplesse quant au choix des parametres la prédispose donc a des comparaisons avec
I'expérience. Dans ce travail, nous allons confronter I"approche ACDP i des données de résonance
magnétique nucléaire (RMN) sur les composés Lay_;SrzCuOy4. Nous nous intéresserons principa-
lement au taux de relaxation nucléaire T}, une sonde locale des fluctuations magnétiques de basse

fréquence. Puis, de fagon moins détaillée, nous examinerons le Knight shift, une mesure de la sus-

ceptibilité uniforme du matériau.

Les motifs qui entrainent ce choix de matériau sont nombreux. D’une part, il faut souligner la pro-
fusion de résultats expérimentaux disponibles. Bien qu’il en aille de méme pour la famille des
YBasCu3Og.z, on peut se convaincre que le composé de lanthane se préte davantage  une analyse
par le modéle de Hubbard bidimensionnel. Notamment, la structure cristalline des Las_;Sr.CuO4
est telle que ses plans de CuO; sont tous séparés entre eux par des couches d’atomes, lesquelles sont
percues comme de simples réservoirs “inertes” de charges. Dans les YBayCu30¢.; cependant, il

est plutdt question d’un empilement de bi-couches de CuO; (deux plans conducteurs superposés)
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entre lesquelles s’interposent les autres couches atomiques. II va donc de soi que les couplages inter-
plans (c’est-a-dire les effets tridimensionnels) sont plus présents dans les YBasCu3Og.+, que dans
les Laz_SrzCuOy, ce qui rend notre modéle plus apte a décrire ces derniers. Signalons aussi que
pour le composé de lanthane, il existe une relation linéaire simple entre la concentration z de do-
pant et le remplissage de la bande de conduction, ce qui n’est pas le cas pour les YBa;Cu306.4 -
[9], chez lesquels I'effet du dopage a I’oxygéne sur le nombre de porteurs dans les plans demeure

I’objet de controverses.

Décrivons briévement I'organisation de ce mémoire. Dans le chapitre 2, nous introduirons formel-
lement le modéle de Hubbard et discuterons de sa pertinence dans la modélisation des oxydes de
cuivre. Nous ferons ensuite un survol de la théorie auto-cohérente de Vilk etal., en insistant surtout
sur I'expression de la susceptibilité magnétique de spin qui en découle. Enfin, nous ferons état du
diagramme de phases qui émane du modéle choisi. Le chapitre suivant sera consacré 1 la résonance
magnétique nucléaire. Nous y exposerons les deux propriétés importantes pour ce travail: le taux
de relaxation nucléaire et le Knight shift. Nous dériverons en détail les formules essentielles au cal-
cul de ces deux quantités. Ce faisant, nous devrons nous pencher sur la source de la relaxation, soit
le hamiltonien hyperfin qui couple le spin du noyau actif en RMN i ceux des électrons avoisinants.
Ce hamiltonien nous dicte le facteur de forme atomique qu’il faudra inclure dans nos équations.
Au chapitre 4, nous ferons un tour d’horizon des données expérimentales de RMN disponibles sur
les matériaux Lay_Sr,CuQy. Des calculs du taux de relaxation pour le modéle de Hubbard 2D
seront présentés au chapitre 5. Nous expliciterons en premier lieu I'algorithme a I’origine de ces
résultats numériques, pour explorer ensuite les effets des divers paramétres ajustables (relation de
dispersion des particules, force de la répulsion intrasite, etc.) surle 7y 1 Au passage, nous verrons
de fagon plus succinte ce qu'il en est dans le cas du Knight shift. Nous verrons que pour assu-
rer la bonne dépendance de la susceptibilité uniforme en fonction du remplissage, il est nécessaire
d’inclure dans notre modéle un terme de saut aux seconds voisins. Nous mettrons en évidence les
avantages de la méthode de Vilk face & une approche RPA traditionnelle ol on ignorerait la renor-
malisation de I'interaction U. Nous constaterons toutefois qu’en dépit de cette renormalisation, les
fluctuations de spin a basse température sont trop importantes et compromettent I'accord qualitatif
de Ty !avec I’expérience si le couplage est trop élevé. C’est pourquoi nous atténuerons celles-ci de

maniere phénoménologique, dans le but d’imiter simplement les manifestations du désordre dans
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les composés faiblement dopés. Enfin, forts de ces apprentissages, nous tenterons de lisser certains
résultats expérimentaux pour le taux de relaxation. Bien que le formalisme ACDP interdise toute
transition magnétique a température finie, il permet néanmoins a la longueur de corrélation spin-
spin de croitre exponentiellement en deca de la température 77, dite de “crossover”. En supposant
que I’ajout de faibles effets tridimensionnels puisse entrainer une transition au voisinage de T, on
peut construire un diagramme de phases approximatif pour un systéme quasi bidimensionnel. On
découvre alors que I’ordre magnétique existe sur un plage de remplissage plus large que celle ob-
servée dans les Las_.Sr,CuOy. Il est vraisemblable qu’une modification au modéle qui amincirait
cet intervalle serait bénéfique pour nos calculs du taux de relaxation, surtout  basse température.
Ainsi, au chapitre 6, nous allons remettre en question la symétrie dans la relation de dispersion des
électrons. Le diagramme de phases du composé de lanthane indique que sa cellule-unité peut Etre
orthorhombique plutét que tétragonale. Or, tous les calculs que nous aurons présentés jusqu’alors
se rapportent au hamiltonien de Hubbard sur un réseau carré. I] est donc opportun de se demander
quelles seraient les conséquences si on privait notre modéle de I"équivalence des directions z et y.
Nous représenterons cette perte de symétrie par une différence entre les amplitudes de saut selon
chaque direction. Des résuitats exacts concernant la densité d’états a une particule seront présentés.
Nous verrons également comment I'interaction critique U, évolue en température et en remplissage

dans cette nouvelle situation. Les conclusions de ce mémoire feront I’objet du chapitre 7.
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Chapitre 2
Le hamiltonien de Hubbard dans la
modélisation des oxydes de cuivre
supraconducteurs

2.1 Le choix d’un modéle

Dans cette section, nous discuterons du bien-fondé de ['utilisation du modele de Hubbard 2 une
bande sur réseau carré dans I’étude des oxydes de cuivre. Nous dirigerons une attention particuliére
sur les composés Las_,Sr.CuQy, dont la structure cristalline et le diagramme de phases T — ¢
sont illustrés a Ia figure 1. Comme nous I’avons mentionné, la forte anisotropie dans les propriétés
physiques des oxydes de cuivre nous incite 4 concevoir ceux-ci comme des empilements de plans
conducteurs de CuOx (les plans ab). On estime [12] [13] que dansle LasCuOQy, I’amplitude Jy du
couplage antiferromagnétique dans le plan (super-échange entre les spins localisés sur les atomes
de cuivre) surpasse I’interaction magnétique interplan J, de cinq ordres de grandeur. (Dans la bi-
couche des YBasCu30Og., -, le rapport J--IIT < 100est beaucoup plus modeste). De plus, des calculs de
structure de bande et des expériences dévoilent le caractére bidimensionnel de la surface de Fermi
de ces matériaux dans leur phase métallique (voir par exemple [14] ). Il semble donc convenable
d’analyser d’abord ces supraconducteurs au moyen de modeles de dimension 2, en présumant que
les recouvrements interplans sont négligeables. (Les effets tridimensionnels deviendront importants

seulement 2 proximité des transitions de phase).

La bande de conduction des plans CuO,, issue de I’hybridation des orbitales 2p;,, des atomes
d’oxygene et 3dz:_: du cuivre, est 2 moitié remplie pour le composé pur LagCuOy. L atome de lan-
thane doit perdre trois €lectrons pour que sa demiére couche soit compleéte. Le strontium, deux. C’est
pourquoi le remplacement d’un La par un Sr retire un électron de la bande de conduction, composée

presqu’exclusivement d’orbitales associées au cuivre et 2 I'oxygene. Si n désigne la concentration
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Chapitre 2:  Le hamiltonien de Hubbard dans la modélisation des oxydes de cuivre supraconducteurs

d’¢lectrons dans cette bande, on a la relation approximative n = 1 — z (n = 1 signifie le demi-
remplissage). Le diagramme de phases 1(a) témoigne des boulversements qu’amene le dopage au
strontium; on y voit un isolant antiferromagnétique devenir un métal supraconducteur. Le compor-
tement magnétique des La;_-Sr;CuQy4 a proximité du demi-remplissage évoque une compétition
entre la tendance a la délocalisation et la tendance 2 la localisation des électrons. Cette rivalité se
manifeste explicitement dans le hamiltonien de Hubbard, ot il est question d’un jeu entre I’énergie
cinétique des é€lectrons et la répulsion coulombienne qui tend a les séparer. Le modele de Hubbard,
malgré sa simplicité, posséde un diagramme de phases suffisamment riche pour expliquer qualita-

tivement les comportements magnétiques des oxydes de cuivre.

Laz.x St CuQ4 Phese Diagram
T T T
\
SO0~ -
Y
[\
do TET
\
2 4001~ \o R‘%N I
e L
X
B 300 .
:
200 -
\
10018 /50 .
Son !SI!UTQ\\\*(U ‘
gass{-4 Loc. ,-)'_—'\
o 'év_, T s it N
(o} [oR] 0.2 0.3 04

Sr concentration x

(a)

Figure 1: (a) Le diagramme de phases T — z du La;_.Sr.CuO4 [10] . (b) Cellule-unité du matériau
non-dopé LaaCuQOy4 [11]. Les axes a et b sont parallles 2 la base. Le vecteur ¢ lui est perpendiculaire.

Il est important de signaler la présence d’une transition structurale dans le diagramme de phases
du composé de lanthane. Il indique en effet que pour z < .2, I"augmentation de la température

peut entrainer le passage d’une cellule-unité orthorhombique (a # b) A tétragonale (a = b). Dans un
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premier temps, nous ne nous préoccuperons guére de cette transition et SUpposerons un arrangement
tétragonal, de sorte que nous traiterons les plans conducteurs comme des réseaux carrés, un atome de
cuivre 4 chaque sommet. A priori, cette simplification parait secondaire étant donné que le rapport
% ne s’éloigne que trés peu de I'unité dans cet état orthorhombique. Par exemple, dans le cas du
La; g4Sr.16CuQy, I'écart maximal qui a été mesuré entre les pas de réseau a et b est de .3% environ
[15],3a T =~ 10K. Néanmoins, nous examinerons au chapitre 6 certaines des conséquences qut

découlent de cette orthorhombicits.

En principe, le motif composé de trois atomes par cellule-unité prescrit I'usage d’un modele i trois
bandes. Toutefois, la réduction i une bande effective est Justifiée, notamment par des mesures de
photoémission et d’absorption de rayons X [16] . Cette simplification nous permet d’envisager la
cellule-unité des plans CuOy comme étant formée d’un seul “atome de cuivre effectif ”. Dans le
contexte du modele de Hubbard 2 une bande, la cinétique des électrons est alors restreinte aux sauts

entre cellules-unités, ou sites.

Voici donc ce hamiltonien 2 une bande dont nous nous servirons dans I’étude du magnétisme d’un
gaz bidimensionnel d’électrons fortement corrélés évoluant sur un réseau carré:

H=~t Z (CI,cja + c;ocia) -t Z (C.L,ng +c;.,,c.~a) + UZTliTnil (2.1
(i,3).0 {{(#,5)),0 i

ou I'opérateur cjo détruit un électron de spin o au site J- Son adjoint c;-d crée un é€lectron. Les
deux premigres sommations, qui constituent I'énergie cinétique, portent sur les paires de premiers et
seconds voisins respectivement. Les quantités £ et # sont les amplitudes de saut correspondantes. La
troisiéme somme représente I'énergie potentielle; on y reconnait le paramétre de répulsion intrasite
U. Dans cette expression, il est clair que les interactions coulombiennes entre les électrons sont
supposées écrantées, leur portée étant limitée 3 un seul site. La double occupation d’un site par
deux électrons de spins opposés coiite une énergie U. Dans I’ensemble grand-canonique qui sera

e

utilisé pour les calculs, le générateur d’évolution temporelle est # — uN, ot N = 3 n;, est le
1,0

nombre total de particules. Le potentiel chimique z qui apparait alors est tel que la surface de Fermi

a p = 0 est parfaitement emboitée par le vecteur antiferromagnétique Q = (m,7) si ¢ et U sont

nuls. On retrouve dans la littérature [16] [17] [11] plusieurs estimations des parameétres de saut
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Chapitre 2:  Le hamiltonien de Hubbard dans la modélisation des oxydes de cuivre supraconducteurs

et de répulsion. Pour le Lag_zSr;CuOq, t = 5000K,t = —.16tet U = 12.5¢ sont des valeurs

typiques. (Celles-ci proviennent de Schiuter ez al. [18]).

C’est le cas particulier # = 0 du hamiltonien (2.1), le modéle tU, qui a permis a Bulut ez al. (4]
de comprendre, du moins qualitativement, le comportement en température du taux de relaxation
nucléaire dans les composés dopés. Il existe plusieurs raisons d’enrichir le modéle tU d’un terme
de saut vers les seconds voisins. Le signe et la dépendance en dopage du coefficient de Hall sont
correctement reproduits par le modéle ¢t'U. Il en va de méme pour le comportement de la suscepti-
bilité uniforme en fonction de la température et de la concentration de strontium. De plus, Bénard er
al. [19] ont souligné I'importance du ¢’ pour expliquer la position des maxima incommensurables

dans les expériences de diffusion neutronique.
2.2 La méthode auto-cohérente i deux particules

Nous exposerons ici les grandes lignes de ce formalisme mis au point par Vilk, Chen et Tremblay
[7] [8] pour le modéle de Hubbard i une bande. (On retrouve une discussion trés détaillée de
la méthode ACDP dans la thése de doctorat d’ Anne-Marie Daré [20] ). Nous nous intéresserons
spécialement a ce que cette théorie nous enseigne sur la susceptibilité de spin, une quantité du plus
haut intérét quant aux calculs se rapportant 2 la RMN. Il est 4 noter que nous utiliserons tout au long

de cette section des unités telles que kg, % = 1.

Au moyen du théoréme de fluctuation-dissipation en fréquences de Matsubara, on peut établir les

régles de somme suivantes pour les susceptibilités de spin Xsp €t de charge x,:

T .
(nf) + (nd) + 2(nqny) —n? = = qEq: Xen (% ign) (2.2)
et
T .
(1) +(n]) = 2(nm1) = 5 3~ xop(ign) 23)
Q2qn

ou n = (ny) + (n) est la densité de particules, ign = 2minT sont les fréquences de Matsubara

bosoniques, et q sont les vecteurs d’onde d’un réseau de NV sites. On a recours i ces approximations

10
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Chapitre 2:  Le hamiltonien de Hubbard dans la modélisation des oxydes de cuivre supraconducteurs

pour les susceptibilités:

. Xo (QJ an) . Xo (q7 an)
Xck(Q,1qn) = — et Xsp(Q,ign) = _ (2.4)
" 1+ Q%LXo(qx iqn) Xer " 1- %Exo(q, in)

oll X,(q,2gn ) est la susceptibilité d"un systéme exempt d’interaction (U = 0). Ce sont la des expres-
sions de type RPA, a Ia différence que le paramétre U y est remplacé par les répulsions effectives

Ucn et Ugp. Le principe de Pauli permet d’écrire nyng, = n,, et les régles de somme deviennent:
, 1
>§}o(q Qn.). 25)
Qign 1+ -%Xo(q, zQIL)

T
— 2:—.
n+2(nin;)—n I

et

T Xo(Q; ign)

n—2(nn;) = — 2 - (2.6)
N q,Zq 1 - %52x,(q,ign)

La connaissance de la fonction de corrélation de paire locale (nyn) entre deux électrons de spins

opposés est donc essentielle a I'évaluation des interactions effectives Uck et Usp. Or, il est possible

de la calculer de fagon auto-cohérente en ajoutant aux équations ci-haut la relation
(nny)

(nr) (ny) @D

Usp = 911(0)U, avec g1,(0) =
Les égalités (2.6) et (2.7) définissent une relation d’auto-cohérence pour Usp n’impliquant que des
quantités a deux particules. Voila I’essence de la méthode ACDP En plus de reproduire I'écrantage
de Kanamori-Brueckner, cette théorie exclut toute transition de phase magnétique A température
finie pour le systéme bidimensionnel, comme I'exige le théoréme de Mermin-Wagner. (Ce dernier
€tablit qu’en raison des fluctuations thermiques de grande longueur d’onde, tout ordre a longue
portée est inaccessible en deux dimensions lorsque la symétrie qui serait brisée est continue. Ici,
il s’agit de la symétrie de rotation dans I'espace des spins). Le facteur g; (0) tient le réle d’une
pondération de I’interaction nue U pour la probabilité de double occupation d’un site. Il en résulte
une répulsion renormalisée U, qui, & température finie, est toujours en deca de I’interaction critique

U. requise pour instaurer un ordre magnétique. Voyons cela de plus prés.

Notons d’abord que la susceptibilité du systéme sans interaction est donnée par la fonction de Lind-

hard:

L [ gt lelk+a) ~ £ (k)

2.8
(2n)2“ e(k) — e(k + q) + ign (2.8)

Xo(qs iqn) =

11
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ou f(e) = E‘}TTI,m est la distribution de Fermi-Dirac (8 = %) et (k) est la relation de dispersion
issue de la diagonalisation de la partie cinétique du hamiltonien (2.1) dans I’espace réciproque.
Lintégrale se fait sur la premiére zone de Brillouin. Si le pas du réseau est fixé a I'unité (@ = 1), on
montre que
e(k) = —2t(cosk; + cosky) — 2t/ (cos (kg + ky) + cos (k= — ky)) (2.9)
= —2¢(coskz +cosky) — 4’ cosk; cosk,

Ces énergies sont comprises entre —4t — 4¢ et 4¢ — 4¢/, d’oii la largeur de bande W = 8t. Le
prolongement analytique iq, — w + i7 permet d’écrire la susceptibilité dynamique nue comme

Xo(aq,w) = Rex,(q,w) +iIm x,(q,w) avec

W) =+ (o) = L fle(k+q)) — £ (e(k))
ReXo(q,w) = X,(q,w) (2w)2Pzédk ) — b T T o (2.10)
et
Imxo(q,w)EXZ(q,w)=(2:)2 /dk[f(e(k))—f(E(k+Q))]5(6(k)—6(k+q)+w)
Z.B.

2.11)

Si les €lectrons interagissent, I'approximation (2.4) pour la susceptibilité magnétique mene
Usp ap
Xo(@w) [1 - %2x(q,0)] - %2 [ (q,w)]?

[1-%ex@e)] + [Sxaw)]’

Xsp(q,w) = (2.12)

et
/4
Xo(q,w) @.13)

[1 - %”‘x{,(q,w)]2 + [%"‘xé’(q, w)]2

La stabilité de la phase normale paramagnétique du gaz d’électrons est déterminée par le critére

Xsp(Qyw) =

de Stoner. Celui-ci s’obtient en considérant la limite statique (w — 0) de la partie réelle de Ia

susceptibilité. Etant donné que x5(q,0) =0,0na
Xo(9,0)
1 - 5x4(q,0)

X.Isp(qv 0) = (2.14)

Advenant que la valeur de la répulsion effective Uy, devienne suffisamment grande pour que le dé-

nominateur de I’équation ci-dessus puisse s’annuler, le systéme subirait une transition magnétique.

12
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Chapitre 2:  Le hamiltonien de Hubbard dans la modélisation des oxydes de cuivre supraconducteurs

Il s’installerait une phase d’onde de densité de spin qui serait caractérisée par le premier vecteur

d’onde pour lequel 1 — %’- Xo(q,0) = 0. On peut ainsi définir Iinteraction critique
2

U= —u-=v— 2.
Xo(Qmax, 0) 19)

Ol qmax est le vecteur correspondant au maximum de X(q,0).

Il est important de réaliser que ce vecteur Qmax, qui précise la nature d’une éventuelle transition
magneétique pour une densité et une température données, est une propriété de la partie libre du ha-
miltonien (2.1). A température nulle, avec le modéle tU, seul le demi-remplissage peut donner lieu
a une transition antiferromagnétique (Qmay = Q = (7,7)) et on montre que I’interaction critique
U. est nulle. Si on ajoute des trous, le maximum de Xo(q,0) devient incommensurable et, pour z
compris dans Iintervalle |0, 0.38], la phase magnétique serait une onde de densité de spin orientée
le long de (m, gy) (ou, de fagon équivalente, le long de (gz, 7)). A température finie cependant, la
maximum de la susceptibilité statique peut se trouver en (m, ™) méme si n s’éloigne de I’unité. Dans
le modéle tt'U, il existe, méme a température nulle, une plage de concentrations 2 I'intérieur de la-
quelle gmax est commensurable; le terme en ¢/ promeut I'antiferromagnétisme i basse température.
Un exposeé exhaustif concernant les maintes phases accessibles aux modeles ¢/ et ¢/ U, sur toute la
gamme de dopage z € [0, 1], est présenté dans la thése de doctorat de P Bénard [21] . Quoi qu’il
en soit, nous nous restreignons dans ce travail 2 des densités €lectroniques suffisamment proches du
demi-remplissage pour que le maximum de x/(q, 0) soit, s’il n’est commensurable, toujours situé

sur le bord de zone en (7, gy ).

Or, il se trouve que, et c’est 12 un des points forts de la méthode ACDRE les fluctuations magnétiques
de grande longueur d’onde ont pour effet de renormaliser la fonction de corrélation de paire (nyn|)
de fagon a ce que Usp < Uc (VT # 0), évitant de ce fait la transition. Cette renormalisation dépend
non seulement du paramétre U, mais aussi de la température, de la densité et de la structure de
bande (i.e. du rapport ‘7'). (La RPA traditionnelle quant a elle prédit 2 tort I’émergence d’un ordre
magnétique en deux dimensions dés que I’interaction nue U atteint U., ce qui larend inutilisable dans
la gamme des couplages intermédiaires). Soulignons au passage que tous les calculs numériques
des quantités Ugp et x,(q,0) qui seront présentés dans ce travail ont été réalisés au moyen d’un

algorithme développé par Y. Vilk. La solution auto-cohérente des expressions (2.6) et (2.7) se fait sur
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Figure 2 : Evolution de Usp en température pour plusieurs valeurs de U, avec £ = .10 en (a),etz = .14 en
(b).

un réseau quasi infini. C’est-a-dire que lors de Iintégration sur les vecteurs d’onde, on discrétise la
zone de Brillouin sur un réseau dont le pas est ajusté de maniére i échantillonner davantage la région
piquée de I'intégrand. Ainsi, on construit un résean particuligrement fin autour du vecteur qumay, 12
ol se développerait le magnétisme du point de vue de la RPA habituelle. En raison des symétries
de la relation de dispersion (2.9) des particules sur le réseau carré, la susceptibilité x,,(q,ig,) est
invarianie sous les transformations g , — —g, , et (g, 9y) — (9y, gz)- Le domaine d’intégration

sur q peut donc &tre ramené 2 la zone irréductible g € [0, 7] et g, € [0, g].

La figure 2 illustre, dans le cas du modéle tU avec les remplissages n = .90 et n = .86, la dépen-
dance en température de la répulsion effective Uy, et ce, pour des valeurs de U allant jusqu’a la
largeur de la bande. On y retrouve aussi I’interaction critique Ue. (Le passage de qmax = (7,7 — 6)
4 Qmax = (m,m) se distingue par une Iégére inflexion dans la courbe de U. en fonction de T.

Pour n = .90, qmax devient commensurable 3 T ~ .10t. Dans I’autre cas, c’esta T ~ .16%). Si
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ces exemples concrets réussissent a4 mettre en lumiere I'inégalité¢ Usp < U, ils manifestent éga-
lement I'émergence d’une trés petite échelle d’énergie, soit U = Uc — Usp. On observe en effet
qu’en abaissant la température, si I'interaction nue est suffisamment forte, Usp devient remarqua-
blement proche de UL, tellement que 6U < T. Cette proximité de la transition de phase fait de
la différence 6U la plus petite échelle d’énergie du systéme. On identifie cette situation ot I’insta-
bilité¢ magnétique parait imminente 2 un régime classique renormalisé. (Nous appellerons parfois
quasi-transition I'arrivée de ce régime). Il apparait a la figure 2 que U, (n = .86) > U (n = .90).
(Lorsque les sauts aux seconds voisins sont exclus, x/,(QGmax, 0) augmente avec n jusqu’au demi-
remplissage, quelle que soit la température). De ce fait, dans le modéle tU/ , existence d’un régime
classique renormalisé requiert un U plus élevé pour n = .86 (Umin =~ 3.4t) que pour n = .90

(Umin o~ 2.4t).

La condition §U < T fait en sorte que la fréquence de Matsubara nulle, celle qui représente le
comportement classique, domine toutes les fréquences supérieures. Conséquemment, la relation
d’auto-cohérence définie par les égalités (2.6) et (2.7) conduit a une dépendance exponentielle de
6U en température. Voyons ce qu’il en est dans ce régime quand le maximum de x,(q, 0) se trouve au
vecteur antiferromagnétique Q = (7, 7). La susceptibilité statique de Spin X,,(q, 0) étant presque
singuliére a cet endroit, la contribution principale a la somme du membre de droite de I’équation
(2.6) vient de ig, = 0 et des vecteurs d’onde situés au voisinage de Q. On peut remplacer Xsp(Q,0)

par la forme asymptotique

Xsp(q,0) = — 2 (2.16)
P Usp€3 [€72 + (@ - Q)]

ou &2 = m%@ et £ est la longueur de corrélation antiferromagnétique donnée par £ =
&/ %} Cette derniere expression laisse deviner que I'arrivée de la petite échelle d’énergie §U
signifie une grande longueur de corrélation. Le développement (2.16) et une translation de (m,m)

des variables d’intégration permettent de réécrire (2.6) comme
~92 2T d2 q €2
52 =

= 2.17
Upl | GrP 1t el @n

avec
Ezsn—2(nrnl)—C51
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Lintégration se fait maintenant I3 ol la distribution lorentzienne prend des valeurs importantes,
c’est-a-dire sur une surface centrée sur le point (0,0) et dont Ia largeur est de I’ordre de £l Le
terme C' comprend la contribution des fréquences de Matsubara non-nulles (les effets quantiques),
ainsi que celle des vecteurs d’onde loins de Q qui sont omis de I’intégrale (2.17). La solution de

celle-ci conduit a ce résultat important (si on néglige la dépendance possible de E,enT):

~2 2
€ x U2 x exp (%) (2.18)

C’est ladépendance exponentielle annoncée plus haut pour 6U dans le régime classique renormalisé.

Dans le cas ot, a I'approche de cette quasi-transition de phase, la susceptibilité statique présente
plutSt un maximum incommensurable (qmay = (m,m — §)), un développement analogue i (2.16)

donne
28.€, 1

Xsp(Q,0) = ( )
P Uspozboy ) 1+ €2(dz = Gmaxz)? + E2(dy — man.y)?
oug,, = §oz,y\/ %} et 53,,,, = m (%éj—‘ol) - Notons que cette expression pour

qQ=Qmax
Xsp(Q, 0) n’ade sens que si le déplacement § est suffisamment important. (Si § est trés petit % <1,

(2.19)

I’approximation quadratique de la fonction x,(q, 0) n’est pas valable, ses maxima a (7, 7 £ &) et
(m £ 46, m) étant trop rapprochés les uns des autres). On voit que la situation est quelque peu compli-
quée par le fait que qmay est un point de moins haute symétrie que le vecteur antiferromagnétique
Q. Nonobstant, on arrive 4 montrer avec les changements de variables appropriés que le comporte-
ment critique de 6U, et par le fait méme, des longueurs de corrélation &z 4 €St encore régi par une

exponentielle de I'inverse de la température. Plus précisément,

vr?fzso,s,,yo;p)

-1/2
§zy x U 1/2 exp ( AT (2.20)

ot le facteur 4 au dénominateur provient de la position et du nombre de maxima dans la zone de

Brillouin pour le cas incommensurable.

Nous dénoterons par T la température de crossover qui caractérise le passage au régime classique
renormalisé et au-dessous de laquelle la longueur des corrélations magnétiques croit exponentiel-
lement. Physiquement, il faut concevoir T; comme étant la température a laquelle la longueur de

corrélation £ devient beaucoup plus grande que la longueur d’onde thermique de de Broglie pour

16
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Chapitre 2:  Le hamiltonien de Hubbard dans la modélisation des oxydes de cuivre supraconducteurs
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Figure 3 : Température de crossover en fonction de la densité €lectronique pour U = 2.5t et U = 4¢. Chaque

~2
point correspond a une augmentation £ d’environ 500. Les symboles pleins et vides indiquent si le maximum
de x,(q,0) a T est commensurable ou non.

une particule. C’est-a-dire

(vr)
2
E>— T 2.21)
ol (ur) est la moyenne de la vitesse de Fermi sur la surface de Fermj.
=2 o ere . s g - .
L’augmentation £~ de la susceptibilité magnétique est définie par le rapport suivant:
g = Xsp(qma.m 0) - & (2.22)

Xo(Qmax,0)  6U

[l est utile d’en faire appel dans |’évaluation numérique de T;. Quand s’amorce le régime classique
renormalisé, f croit exponentiellement et sa valeur peut servir de critére afin de situer la température
de crossover. La figure 3 représente T en fonction de la densité n pour deux valeurs de I’interaction
nue. Nous avons estimé T en cherchant les points correspondarnt a E =2 500. On peut supposer que

I'ajout de faibles effets tridimensionnels (¢, < t) dans le modéle puisse donner lieu 4 une véritable

17
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transition magnétique au voisinage de 7, (voir [20] ). Ces courbes tracent alors des diagrammes
de phases approximatifs pour un modéle quasi bidimensionnel. (Nous parlerons généralement de
diagrammes de phases T, — z pour faire allusion a ces diagrammes de crossover). Chacun d’eux
comporte, outre I’état normal paramagnétique, une phase antiferromagnétique et une phase d’onde
de densité de spin incommensurable. Pour U = 2.5¢, I'ordre & longue portée semble étre possible
Jusqu’au dopage z =~ .11 (n =~ .89), alors que pour U = 4¢, celui-ci persiste jusqu'a z ~ .15
(n ~ .85). Or, I’examen du diagramme de phases 1(a) du composé de lanthane nous révéle que,
bien que I’antiferromagnétisme soit présent, il disparait dés que = > .02. Force nous est de constater
que les diagrammes de Ia figure 3 prédisent un ordre magnétique sur des intervalles de densité trop
larges. Qui plus est, I’augmentation de [/ €largit davantage le diagramme de phases. Ceci nous laisse
déja pressentir des difficultés i lisser les expériences de RMN avec le modgle tel qu'il est, surtout

quand les couplages deviennent importants.

A ce stade-ci, il est opportun d’ouvrir une parenthése sur les oxydes de cuivre dans lesquels I’ac-
tion du dopage est d’injecter, non pas des trous, mais des €lectrons dans les plans CuO». C’est le cas
notamment des matériaux Nd;_,Ce,CuO, oi la substitution d’un atome de cérium (4 électrons de
valence) a un atome de néodyme (3 électrons de valence) ajoute un électron dans les plans conduc-
teurs. Ce qui est intéressant, c’est que le diagramme de phases T — z des Nd3_;Ce;CuQ, [22]
comprend une phase antiferromagnétique qui s’étend du composé pur (z = 0) Jjusqu’a la concent-
ration de dopant z = .14, un intervalle beaucoup plus large que chez les Las_2Sr,CuQ,. Ainsi,
pour ce qui est des comparaisons avec I"expérience, il est possible que notre modéle (en prenant
n = 1+ z) soit plus apte a reproduire les comportements de ce type de matériaux. Dans le contexte
d’une bande plus qu’a moitié remplie, les diagrammes de phases analogues 2 ceux de la figure 3
s’obtiennent de ces derniers par le simple changement n — 2 — n. (Ceci est vrai en raison de la
symétrie particule-trou inhérente au modéle tU. Dans le cas plus général avec ' 5 0, les courbes de
T en fonction de n ne sont pas symétriques autour de n = 1). Cependant, il existe peu de résultats

de RMN se rapportant i ces composés, de sorte que nous n’étudierons que les Lag_,SrCuQy,.
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Chapitre 3
Quelques notions de résonance magnétique
nucléaire

3.1 Le taux de relaxation nucléaire

Imaginons qu’il existe dans un cristal un ensemble de noyaux identiques de spin I dont la dégéné-
rescence des états [m) est levée par un potentiel statique. Supposons que I'axe de quantification
corresponde a la direction Z. On peut penser 2 I’effet Zeeman sur les niveaux dans un champ ma-
gnétique A,z (RMN), ou encore 1 ’interaction €lectrostatique du moment quadrupolaire du noyau
(I > 1)avec une distribution de charge de symétrie axiale autour de Z (RQN). Appelons M, I’aiman-
tation d’équilibre d’un tel systéme selon son axe de quantification. Imaginons ensuite qu'une source
oscillatoire extérieure vienne modifier les populations des niveaux en stimulant des transitions. Une
fois cette perturbation éteinte, I’équilibre sera rétabli par le couplage des moments nucléaires a leur
environnement cristallin. Nous verrons que le retour de I'aimantation longitudinale M, vers M, est
régi par une exponentielle de temps cachtéristique T}. Le taux de relaxation 77! longitudinal s’ex-
prime comme une somme des probabilités des transitions admises par le hamiltonien responsable de
rétablir I'équilibre. S’il s’agit d’une interaction hyperfine entre le noyau et les spins €lectroniques

qui I’entourent, nous verrons que T} ! se calcule 2 partir de fonctions de corrélation spin-spin des

électrons.

Pour simplifier, considérons la relaxation d’un systeme de N spins nucléaires | = %, dont les états
propres sont |+) et |—). S"il baigne dans un champ magnétique H,Z, ces deux états seront séparés
d’une énergie fiw,, la fréquence de Larmor w,, étant proportionnelle au champ. Désignons par N
le nombre de noyaux dans chaque état, et la différence des populations parn = N, — N_._ Il est

clair que M (t) oc n(t). Si les probabilités par unité de temps des transitions entre les états sont

19
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Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magneétique nucléaire

Wi_ et W__, on peut écrire

d
d—? AW + Wi ) = N(Weay ~ W) (3.23)

Siat =0, au moment ol la perturbation oscillatoire est supprimée, I’aimantation longitudinale est
nulle, alors la solution de (3.23) conduit a

M (t) = M,(1 — e~ (W-—++Wi—o)t) (3.24)

out M, est fixé par la différence des populations n, 2 I'équilibre thermique, défini par NW,_._ =
N°W__..,.

W =Wy
Wt + Wy
Le taux de relaxation T, 1‘1 = W__+ + W,_._ apparait naturellement comme une mesure de la

M, xn, = N( ) (3.25)

rapidité avec laquelle I'échantillon se réaimante.

Nous allons maintenant calculer de fagon perturbative les probabilités de transitions W__, et
W pour un mécanisme de relaxation particulier, celui de Mila et Rice [23] . Il s’agit d’un
hamiltonien hyperfin qui a été introduit pour expliquer les anisotropies observées en RMN dans le
Knight shift et le taux de relaxation du cuivre pour le YBazCu3Oy7. Bien que les noyaux 3Cu et
85Cu soient de spin I = % nous les supposerons de spin / = % pour ne pas allourdir les calculs.
Cette simplification est sans conséquence sur I’expression que nous obtiendrons pour T ! Linter-
action d’un noyau de cuivre situé dans un plan de CuO, avec les spins électroniques avoisinants
s’écrit donc comme suit:

Hpp =3 A*®LaSna+BY In-Spis (3.26)

a )

Les opérateurs de spin €lectronique S et nucléaire I sont ici en unités de . Le tenseur A représente
le couplage hyperfin intrasite, que I’on suppose anisotrope. Si on choisit les directions X, ¥ et Z de
facon a ce qu’elles coincident avec les axes principaux du cristal a,b et ¢ respectivement, alors les
amplitudes de ce couplage sont notées AT = AW = A, et A% = Ac . La seconde sommation
décrit une interaction hyperfine isotrope entre le noyau au site n et les spins électroniques des quatre

ions Cu?* les plus proches.
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Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magnétique nucléaire

Soit H, = H, + H, le hamiltonien du systéme non-perturbé par ces couplages entre le noyau et
les €lectrons. H, désigne I’énergie de I'ensemble des électrons dans le cristal, tandis que H, =
—hw,I, » est I'énergie du noyau dans le champ magnétique statique. En spécifiant par m I’état du
spin nucléaire et par v celui des électrons, la probabilité de la transition correspondant a |m,v) —

|m/, /') est obtenue comme suit par la théorie des perturbations au premier ordre:
t ot

W(m,v - m' V) = %ﬁ—lz / / dt'dt" (m,v| Hps(t') [m’, ") (M, V| Hyg(t") Im,v)  (3.27)
00

Hpp(t) = eiH"‘/"the‘iH"t/ﬁ (3.28)
En écrivant les composantes transverses des moments cinétiques I et S en fonction des opérateurs
I+ et S, le hamiltonien de Mila et Rice prend la forme suivante:
Hy ,=-’-4;£(In,+sn,_+1,,,_s,,_+ )+ Ackn S, +B Y [é(z,.,+s,,+5,_ + In_Snsss) + fn,zsn+6,zJ
’ (3.29)
Il est commode d’introduire les transformées de Fourier des opérateurs de spin pour les électrons.

Ainsi la composante a du spin total au site n est donnée par:

1 )
Sn.a = ﬁ ;SQ(Q)elq'r" (3.30)
La somme porte sur le premiére zone de Brillouin de notre réseau carré qui compte NV sites. Les
deux €léments de matrice qui entrent dans le calcul de W(m = ~3 v —m = £,1') sont alors
donnés par
1 1 : I3
<—§,I/ th(tl) %,U'> = aew"t (v| <AabSn'+(tl) +BZSn+6,+(t/)) lV') 3.31)
- F;
1 ww,t’ iq.r / ’
= e et (W S (q,t) V') (Agy + 4B
e 2N WS @) V) (Aas+ 4B(q))
1 1 |
<§,u' Hpp(t") '—-2-,u> = 3e et (| (Aabsn,_(t”) + BZJ:SM&-“")) lv)  (3.32)
1 —tw,t” iq'.r ! 1 4 ’
= e e et (VN S_(q ) v + 4B
Wi 4:: (] 8-(d'#") Iv) (4w + 4BY(q))

ouy(q) = %(cos gz +cos gy ), le pas du réseau étant fixé i I’unité. Pour connaitre la probabilité totale
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Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magnétique nucléaire

W__.+ que le noyau passe de I’état |—) 2 I'état [+), il faut moyenner W(m = —%, v—m' =3 )
sur les degrés de liberté électroniques. C’est-a-dire qu’il faut multiplier par la probabilité que I’état
initial des €lectrons soit [v/), puis faire la somme sur v et /. On prend ensuite la limite ¢ — oo.
A cause de la relation de complétude des états électroniques, la somme sur ¢/ donne simplement
I’identité. Puisque notre systéme est invariant par translation, les sommations sur q et q’ se réduisent

a une seule somme sur q, avec q' = -q. On obtient

Wo—y = lim 4Ntﬁ2 ZFII(Q) / / dt'dt"e* =) (5 (q,t')S_( (—q,t")) (3.33)

Les crochets (...) désignent la moyenne thermique, définie par (O) = =Tr [e"PH-0] /Tr [e~PH:],

ouf = k 7 Le facteur de forme atomique pour un champ statique paralléle 4 I’axe c est donné par

B

Fij(q) = (aas + 407(q))?, ol agp = liil eth= — T (3.34)

Lintégrand de I'expression (3.33) étant fonction de ¢’ — ¢, un simple changement de variables

conduit a
W = 4Nﬁ2§jﬂ,(q) / dt et (S, (q,)S_(~q)) (39

De la méme fagon, on montre que la probablhte pour la transition inverse est

Wier = w—';iz;ﬂ,(m / dte=" (S_(q,t)S1(~q) (336)
—co

On voit donc que le taux de relaxation longitudinal s’évalue au moyen des composantes de Fourier
de fonctions de corrélations spin-spin a la fréquence de résonance magnétique w,. Comme il y a
invariance sous les transformations S; — —S, et Sy — —8y, les termes en (Sz,y(q,t)Sy z(—q))

ne contribuent pas au taux de relaxation. Celui-ci s’écrit alors

2
T7' = Wit Waee = 525 3 Fi(q) [ dteoswot ((S-(at)Sx(=a)) + (5,(a)S, (~a}
q -

3.37)
Or, le théoréme de f luctuation -dissipation nous enseigne que
2h 1
wit
/dte (SQ(Q1 )Sa( q)) 1 — e—Bhw (g/.t )2 Xo:a( ,w) (3.38)
22
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Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magnétique nucléaire

Ol Xqo(quw) est la partie imaginaire de la susceptibilité magnétique de spin, définie par la fonction

de réponse retardée suivante:

Xeo(aw) = £lans)? [ dte (Su(q,t), S5(-q)) (3:39)
0

qui obeit a la propriété
Xag(Aw) = Xop(—q, —w)* (3.40)
Lutilisation conjointe des égalités (3.38) et (3.40) nous permet de montrer que
A? 1 1
-1 __ C _ " n
I = 2NHh(gpg)? { 1 — e—Bhw, ~ 1 _ g+Phuw, } ;FH (q) {Xz:t(qvwo) + ny(q,wo)}
341)

Dans la plupart des situations expérimentales, il est approprié de prendre la limite Bfw, < 1. Par
exemple, des mesures de résonance quadrupolaire nucléaire (RQN) sur les matériaux Las_.Sr.CuQy4
[24] situent la fréquence w, autour de 30 MHz (=1mK)'. Le taux de relaxation T ! constitue par
conséquent une sonde des fluctuations de spin de trés basse énergie. Soulignons qu'en vertu de
I’invariance sous rotation de notre modéle dans la phase paramagnétique, nous pouvons prendre
Xzz(Q,Wo) = Xgy (4 wo) = $xL_(q,ws). On obtient finalement
2. '

Il s’agit 1a de I’expression de la formule de Moriya [25] relative au mécanisme de relaxation qu’ont
suggéré Mila et Rice pour les noyaux 53.65Cy dans les plans conducteurs des oxydes de cuivre. C’est
elle que nous utiliserons au chapitre 5 pour tenter de lisser des résultats expérimentaux de RQN sur le
composé de lanthane. Nous I'avons développée ici dans le cas particulier ol I’axe de quantification
des moments nucléaires coincide avec la direction c du cristal. Ceci est conforme i ces expériences
de résonance quadrupolaire, la direction principale du gradient du champ €lectrique associé a la
distribution de charges autour des noyaux de cuivre étant paralléle & I'axe ¢ [26] . Si on suppose
plutdt que cet axe de quantification est paralléle aux plans de CuO; (par exemple en RMN avec un

champ statique H,_L c), on trouve un résultat qui ne différe de (3.42) que par le facteur de forme

I1 faut souligner qu’en RMN, la présence du champ statique H, introduit aussi une fréquence de Larmor w, pour les
électrons, laquelle est typiquement 1000 fois supérieure A celle des moments nucléaires. Cette fréquence intervient dans le
calcul de la susceptibilité de spin. Dans la fonction delta de Iexpression (5.51) par exemple, il faudrait ajouter une énergie
fwe au Af issu du transfert de quantité de mouvement. Cependant, comme les mesures qui nous intéressent sont faites
en RQN (sans champ statique), nous n’avons pas & nous préoccuper de cette question.
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Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magnétique nucléaire
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Figure 4 : Facteurs de forme Fjj(q) et F.(q) pour la relaxation des noyaux 5365Cu en RMN. En (a), le
champ statique paralléle 4 c. alors qu’en (b), H, Lc.
atomique. Celui-ci devient (voir [4] pour une liste des facteurs de forme associés a la relaxation de
divers noyaux dans les YBayCuz07_.)
1 1
Fu(@) = 5(1 = 4b7)* + 5 (as + 4b7q)? (3.43)

C’est cette différence entre Fj(q) et F (q) qui engendre I"anisotropie des taux de relaxation pa-

ralléle et perpendiculaire 4 la direction normale aux plans.

La figure 4 illustre ces facteurs de forme calculés partir des valeurs des paramétres hyperfins
établies pour le YBayCu3Og63 [27]: ag = .21 et b = .25. (Nous verrons plus loin que ces
quantités sont également valables dans le cas des Lay_;Sr;CuOy, quel que soit le dopage). Il en
ressort que dans le calcul de T, F; (q) favorise plus que Fjj(q) la contribution des fluctuations de
spin situées a proximité du vecteur d’onde antiferromagnétique. Pour un systéme caractérisé par de
fortes corrélations au voisinage de Q = (m, 7), on s’attend donc i ce que (T71)L > (I7 1)”. C’est
en effet ce qu’ont observé Imai eral. [28] avec des expériences de RMN sur le composé de lanthane
(z = .15); ils ont mesuré le rapport (7;!), / (17 1)” = 2.6. Il est clair que la connaissance des

parametres du hamiltonien de Mila et Rice est cruciale si on cherche reproduire quantitativement

24

Reproduced with permission of the copyright owner. Further reproduction prohibited without permission.

5P



Chapitre 3:  Quelques notions de résonance magnétique nucléaire

les résultats expérimentaux. La section suivante est consacrée au Knight shift, un outil de taille quant

a I'évaluation de ces constantes hyperfines.

3.2 Le Knight Shift

En RMN, pour un champ statique H,Z donné, la résonance d’un spin nucléaire est observée a une
fréquence Iégérement différente dans un métal que dans un environnement diamagnétique. Cet ef-
fet s’appelle le Knight shift. On peut en tirer profit dans I'étude des électrons de conduction d’un
métal. Prenons pour exemple la phase métallique des oxydes de cuivre. Nous avons vu 2 la sec-
tion précédente que les spins électroniques produisaient un champ hyperfin sur les noyaux 83.65Cy.
La polarisation de ces électrons par le champ externe se manifeste par un déplacement de la fré-
quence de résonance nucléaire par rapport i la valeur qu’elle prendrait dans un solide diamagnétique.
Considérons un noyau de cuivre de spin I et de rapport gyromagnétique -y; couplé aux électrons via
le hamiltonien de Mila et Rice, et ce, en présence d’un champ statique appliqué selon I’axe cristallin
c. L'énergie de son interaction avec le champ magnétique local peut s’écrire

H = [-y/hH, + (Ac + 4B) (S I, (3.44)

Le premier terme représente le couplage au champ H,z, et le second, I interaction hyperfine moyenne
avec les électrons de conduction. Or, la valeur moyenne (S:) du spin électronique associé a un site
est reli€e a la susceptibilité de Pauli Xp- En effet, si M. est I'aimantation issue de la polarisation des
électrons de conduction, on a

M. = gugN (S;) = x,H, (3.45)
Lexpression (3.44) pour I’énergie devient alors

H = [—m +(4c+4B) 2 ] HoL = —,kH, [1

Y (3.46)
B

_ (Ac+4B) ﬁ] I
gugyih N|°*

On en conclut que la résonance, plutét que d’avoir lieu 2 la fréquence w, = v H,, est déplacée

: 25 A — _,, (Act4B) X,
d’une quantité Aw Wogi—h -

La susceptibilité de Pauli décrit la réponse d’un ensemble de spins électroniques a un champ statique

et uniforme. Si Xsp(Q,w) désigne la susceptibilité dynamique de spin par site pour notre systéme,
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il se trouve que %,L = lim lim Xsp(Qw) = Xsp- La contribution des spins au Knight shift est alors
q—~0w—0

donnée par
_ Aw (A.+4B)
Wo 9HLBYI
Dans le cas ot le champ appliqué est perpendiculaire 2 la direction ¢, on obtient plutdt
(Agp + 4B)
Ky =222y
gugrh P

347)

(3.48)
Le Knight shift apparait donc comme une sonde de la susceptibilité de spin statique et uniforme. Les

€galités (3.47) et (3.48) mettent clairement en évidence son réle dans la détermination des paramétres

hyperfins A., Agp et B.

26

Reproduced with permission of the copyright owner. Further reproduction prohibited without permission.



- — e e .

Chapitre 4
Résultats expérimentaux de RMN/RQN sur les
La;_,Sr,CuQ,

Nous exposons ici certaines des propriétés qu’exhibent dans leur état normal les matériaux Lag_;
Srz;CuQy lorsque sondés en RMN/RQN. Nous nous intéressons essentiellement aux dépendances

en température et en dopage du taux de relaxation T ! du cuivre et de la susceptibilité de spin

uniforme.
5 v T - T v Y v
Lao,Sr,CuOs % CuNQR -
41 2 ada 4 ta & g'?;s -
A .
- t oo ° %0 ccs 0OM
3 00°° e Tt e s 015
é 4 Tc °°a l- .=.-.;... 2. .;. n- 020
:2 I ‘9.‘;° o § = 024
- & o, * b
= N A
: [ 3-.. e
& loz : ]
100 200 300

T (K)

Figure 5 : Variation en z et en T" du taux de relaxation du 3Cu mesuré en RQN dans le composé de lanthane.
D’aprés Ohsugi et al. [26] .

La figure 5 illustre I'évolution en T du taux de relaxation mesuré en RQN sur des composés dont la
concentration de strontium est distribuée de part et d’autre du dopage optimal = = .15, auquel est as-
socié le plus haut 7, (7. = 38K pour la transition supraconductrice. On remarque d’abord que 77!
s’accentue lorsqu’on réduit la teneur en strontium de I’échantillon. Ohsugi er al. [20] attribuent ce
comportement a la présence de fluctuations antiferromagnétiques de spin, lesquelles s’amplifient &

I'approche du demi-remplissage. Celles-ci ont été mises en évidence par les expériences de diffusion
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Chapitre 4:  Résultats expérimentaux de RMN/RQN sur les Lay_ . Sr.CuO4

inélastique de neutrons (voir par exemple [29] et [30] ) qui mesurent directement le facteur de st-
ructure magnétique S(q,w) = Z’i"_ S,'Lw). II faut souligner qu’a basse fréquence et pour T' < 100K,
les pics de diffusion observés chez les composés avec > .05 se situent en bord de zone le long de
(gz, ™) et (, gy); ils correspondent a des fluctuations incommensurables, A plus haute température
cependant, ou pour des dopages plus faibles, les maxima d’intensité deviennent commensurables.
Une autre justification de I’existence de fluctuations antiferromagnétiques dans la phase normale
des oxydes de cuivre se dégage des résultats de RMN/RQN relatifs aux YBayCu3Og... Hammel
et al. [31] ont mesuré les taux de relaxation des noyaux 53Cu et 170 des plans de CuO,. IIs ont
alors constaté que la variation en température du T ! de I’oxygene était trés diffférente de celle du
cuivre, ce qui était surprenant, vu la forte liaison covalente qui unit les deux ions. Cet écart a été
interprété [23] [32] [4] au moyen d’arguments géométriques. On peut montrer que le facteur de
forme atomique impliqué dans le calcul de T ! pour I’oxygéne est F(q) = 4 cos? L (Il suffit de
considérer I’interaction hyperfine entre le noyau !"O et les spins électroniques localisés sur les deux
ions de cuivre les plus proches). Puisque F(q) s’annule a (, ), la contribution antiferromagné-
tique des fluctuations de spin est exclue, d’oi la différence avec le taux de relaxation du 53Cu qui
est treés sensible a ces derniéres. Il apparait aussi i la figure 5 que la dépendance en T de T; ! s’af-
faiblit 2 mesure que la température augmente. Prés de T} dans la phase normale, 77! varie plutét

rapidement en T, alors qu’ haute température, les courbes deviennent presque horizontales.

A la figure 6, les mémes points expérimentaux sont représentés sur un graphique de T T en fonction

de T. Ce qu’il faut retenir de cette illustration, c’est que la quantité (737") ! obéit a la loi de Curie-

Weiss
(4.49)

M) =775
Cette égalité empirique est valable pour tous les échantillons au-dessus de T = 6. La température
6 est obtenue par extrapolation (les droites en figure 6 croisent I’abcisse a T = —0) et on constate
que celle-ci est d’autant plus basse que z est petit. La dépendance de 4 est linéaire en z et on estime
que @ = 0 a z = .05. Ohsugi er al. font remarquer qu’il semble y avoir une relation entre 4 et 7.
En diminuant la concentration de strontium 2 partir de = = .15, ces deux températures se rappro-
chent, puis se confondent lorsque z = .05 (c’est la valeur du dopage i laquelle la supraconductivité

disparait (T, = 0)).
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Chapitre 4:  Résultats expérimentaux de RMN/RQN sur les Lay_ . Sr.CuO,

100,

TiT (107 secK)
g

A\

-100 0

Figure 6 : T1T en fonction de T pour les mémes points expérimentaux qu’a la figure précédente.

Les résultats de RQN d’Imai er al. [33] qui font I’objet de la figure 7 sont importants puisque
d’une part, ils couvrent un large éventail de températures, et d’autre part, ils incluent des matériaux
faiblement et nullement dopés. On y présente notamment la dépendance en T de T ! du composé
pur LapCuOy et du La) ggSr g2CuOy, deux antiferroaimants dont les températures de Néel sont Tn =
325K et Ty = 38K respectivement. De plus, on retrouve le composé avec z = .04 dont la phase a
T trés petit est un verre de spin. La caractéristique la plus frappante dans ce graphique, c’est que tous
les T}~ !se regroupent 2 haute température; 2 partir de T =~ 700K, le taux de relaxation ne dépend
presque plus de la concentration de strontium, pas plus que de T d’ailleurs. Or. dans le contexte du
modele de Heisenberg 2D, des arguments de scaling [34] et des calculs numériques [35] [36] ont
su rendre compte du fait que le 7! du La;CuO, devient constant (T7! ~ 2600s—1) pour T grand.
Imai ez al. concluent de leurs expériences que les propriétés fondamentales des spins des orbitales
3d du cuivre demeurent inchangées par le dopage a haute température. C’est ce qui les améne a
préconiser I’'usage de ce modéle de moments localisés comme point de départ dans la description de

ces matériaux. (Dans le langage du modele de Hubbard, cela nous inciterait considérer U > t).
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Figure 7 : Effet du dopage sur le comportement de T}~ Len température dans les Lay_ . Sr,CuQy. (Observé
par résonnance quadrupolaire des noyaux 53Cu). D’aprés Imai et al. [33] .

On suggere [33] une interprétation physique intéressante des résultats de la figure 7 en se basant
sur le jeu entre la longueur de corrélation antiferromagnétique £ et la distance moyenne d entre
les trous introduits par le dopage. L’ image simple qu’Imai et al. proposent, c’est que tant et aussi
longtemps que la probabilité de présence d’un trou i I’ intérieur d’un rayon £ n’est pas grande, alors
la dynamique des spins ne change pas de fagon drastique. Cependant, il est connu (371 [10] que
& s’agrandit lorsque T et z diminuent. Si & devient comparable 2 d, alors les trous ont pour effet
de réprimer fortement les fluctuations antiferromagnétiques de basse énergie. Prenons par exemple
le cas z = .075. A haute température (T° 2 700K), ce composé se comporte comme le LasCuOy4
étant donné la courte portée des corrélations. En abaissant la température dans I'intervalle 300K <
T < 700K, T7 ! croit, mais plus lentement que pour le matériau non-dopé; £ s’approche de d. Puis,
autour de T =~ 300K, le taux de relaxation se met a chuter, Or, pour z = .075, la distance moyenne
entre les trous est g =~ 3.7etonestime [37] qu’'a 300K, 5 =~ 3. A plus fort dopage (z = .15), I'effet
est plus marqué: T ! reste presque indépendant de la température Jusqu'a T =~ 350K, pour ensuite
tomber de fagon monotone & T" petit. Encore une fois, les mémes expériences de neutrons indiquent

que 5 &~ g a 300K Ces données pour = = .075 et z = .15 nous enseignent que la croissance des
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corrélations antiferromagnétiques tend 2 étre freinée par la présence de trous lorsque £ ~ d.

X {1074 emu/mol)
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Figure 8 : Susceptibilité de spin Xsp mesurée dans la phase normale des composés Lap_,Sr.CuQO4 pour
plusieurs valeurs de z. Les triangles pleins indiquent les températures ol x,, présente un maximum. Dapres
Torrance et al. [15] .

Examinons finalement la susceptibilité magnétique uniforme Xsp qui, nous I'avons vu au chapitre
précédent, est reliée par des constantes hyperfines 2 la contribution des spins au Knight shift ob-
servé en RMN. La figure 8 fait état de son évolution en z et en T. En fonction de Ia concentration
de strontium, Xsp augmente (8(a)) si .04 < z < .25, atteint un maximum i x = .25, puis décroit a
plus grand dopage (8(b)). On remarque également que pour .15 < z < .21, Xsp Présente un maxi-
mum, lequel se déplace vers les basses températures. Il est possible de comprendre qualitativement
ces propriétés a I'aide du simple modgle tt', sans faire appel au couplage €lectron-électron. En effet,
comme X, = X,p (@ = 0,w = 0), la susceptibilité uniforme est peu sensible aux fluctuations ma-
gnétiques, qui se manifestent davantage autour de Q = (m,m). (Dans le cadre de la théorie ACDP

la répulsion U ajouterait un dénominateur 1 — %ﬂxo (@ = 0,w = 0). Or celui-ci varie lentement

31

Reproduced with permission of the copyright owner. Further reproduction prohibited without permission.



en T eten z et ne s’approche pas trop de 0, méme dans le régime classique renormalisé, I'interac-
tion critique U étant déterminée par X, (Qmax,w = 0)). Pour le systéme sans interaction, on montre
aisément que

Xop =7 [de N (O F (1~ £ (0] @50

ol N (¢) est la densité d’états du hamiltonien tt'; elle posséde une singularité de Van Hovea ey i =
4t’ (nous le verrons au chapitre suivant). La distribution f(€) [1 = f (€)] est centrée sur le potentiel
chimique p et sa largeur augmente avec T'. Cette expression permet d’expliquer simplement les
données de x,, en se basant surtout sur Ia position de 4 par rapport 2 la singularité de Van Hove.
(Consulter la thése de P Bénard [21] pour des résultats numériques avec U = 0). Ainsi, pour obtenir
un maximum a z = .25, on doit poser ¢’ ~ —.28¢ (dans ce cas, p =~ 4¢'). La partie cinétique (tt')
de notre modele est donc suffisante pour interpréter qualitativement la variation de Xsp €n dopage
et en température. La oil les interactions (U # 0) peuvent intervenir, c’est dans I’ajustement de la

valeur absolue de la susceptibilité uniforme.
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Chapitre 5
La méthode auto-cohérente a deux particules
appliquée au calcul de 7;}

5.1 Considérations numériques

Dans cette section, nous allons montrer comment on peut transformer la formule de Moriya (3.42)
en vue de la rendre plus commode pour les calculs numériques se rapportant au modéle de Hubbard
2D avec sauts vers les seconds voisins. Nous choisissons ici des unités telles que %, kp,t,a = 1.
En utilisant la forme RPA (2.13) pour la partie imaginaire de la susceptibilité magnétique, ainsi que
I'expression (2.11) du systéme exempt d’interaction, le taux de relaxation des noyaux de cuivre
s’écrit

! = nTA? [ dk [ dq [ FQ) ___ lim f@(kn_fe(k)w)cﬂe(k) ~e(k+q) +w)

1-222 37 (q,0)]” w—0
(5.51)

(Le choix du facteur de forme F'(q) se fait entre Fj(q) et F(q) (équations (3.34) et (3.43)), selon

I’axe de quantification des moments nucléaires). On introduit ensuite une intégrale sur les énergies
"éoalité lim L) —f(elk)+w

de la bande et, en vertu de I’égalité “111_1_% u(‘f )tw) _ 3 f(e(k)) [1 — f(e(k))], on trouve

4-4t’
_ A
T = (gw)“ / de f(€) [1 — f(e)] / dk 6(e—e(k)) / dpb(e—e(p)) T'(p —k) (5.52)
—4Z4t Z.B. ZB.

ou nous avons défini, pour alléger I'écriture, I'(q) = (g, qy) = [—UF@;],
1-=32x(q,0)] "

Pour un systéme ol les électrons n’interagissent pas (I = 0) et ot la relaxation des noyaux est régie
par un hamiltonien hyperfin local et isotrope (H}, f=Al,-S, = F(q) =1), I’équation (5.52) est
réduite a
4—ar
Tl =nd [ de flo1- fle) N (559
—4-ar
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Chapitre 5:  La méthode auto-cohérente a deux particules appliquée au calcul de T}

ol IV(e) est la densité d’états i une particule. Elle est donnée par [19]

_ 1 1 16 — (e +4t')?
N(e) = _(271’)2 / dkb(e — ¢ ) = N t’eK \/—-*16(1 —7e) (5.54)
ZB.

K étant I’intégrale elliptique compléte de premiére espéce. Le carré de IV (e) est illustré en trait plein
a la figure 9. Il faut noter la présence d’une singularité de Van Hove logarithmique dans la densité
d’états 2 ey, 7. = 4t'. A basse température, on a f(e)[1 — f(e)] =~ T6 (e — 1), de sorte que le taux
de relaxation devient simplement

T = n AT N?(p) (5.55)
On montre aisément que dans ces conditions (U = 0 et T/t < 1), le Knight shift K est égal, a une
constante pres, a la densité d’états au niveau de Fermi N (). On trouve alors que T, TK? = cte.
C’est la relation de Korringa pour un gaz d’électrons libres, ou 7} ! varie linéairement avec la

température (hormis la faible dépendance en T du potentiel chimique).

Dans le cas plus général, il est utile d’exploiter les symétries de I'(qz, gy) afin de réduire le domaine
des intégrales sur k et p dans (5.52). Ce faisant, on diminue considérablement le temps de calcul

requis pour mener ’intégration i terme. Explicitement, on transforme (5.52) comme suit:

. 4-4t
Tr' =7t | def@l-fO)] [ dkb(e—(k)) [ dp &(e—e(p))
—4--4¢' Z.B.R. Z.B.R.
X{F(P:: - kquy - k'y) “*'F(Pz +ktapy - ky) +F(P: - k:,Py + k—y) +F(P: + kz,py + ]‘;'1'15)5}6)

ou Z.B.R. (Zone de Brillouin Réduite) désigne le premier quadrant de la zone de Brillouin du réseau

carré. On peut intégrer sur k. et p; au moyen des deux fonctions delta et de I'identité suivante:
5(e—e(k)) = ok k) = k)
\/(2+4t’cos I(:y)2 — (2cosky, +¢€)? (ky)

(5.57)

»

avec k7 = arccos (%) Soulignons que I'équation (5.57) n’est valable que si ky est tel

que cosk, € [%@—, -11—:62?} - (Autrement, il n’existe pas de & qui puisse annuler I’argument de la

fonction delta). Notons aussi que nous ne nous intéresserons qu’a des cas ot |t'| < 1/2. On obtient
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0.5 — ! : 1 ] . I 1
0.4 =
t'=-.2
] g F(q)=1 i
0.3 — — U=0 -
) _
> s x=.14 (u=-.7336)
0.2 [t Us2S (U =1.601) L
' T=.2

4.8

Figum 9: Leffet de la répulsion U sur la fonction ¥(e) qui, pondérée par la distribution f (€) [1 ~ f(e)], est
intégrée sur la bande d’énergie. Noter qu'a U = 0, cette fonction n’est autre que le carré de la densité d’états

N(e).
finalement
44t/
Ty = nA? / de f(€) [1 = f(€)] T () (5.58)
avec B
__ 4 dk, dp
"=t | 30 | vy 659
D(e) D(e)

X [0 (P2 = kz,py = ky) + T (P2 + k2. py — ky) +T (0} ~ k3, py + ky) + T (05 + k2, py + k)]

ot p; est analogue a k7 défini plus haut, et oi D(e) est le domaine

b [0, arccos (—11-3:'2)] si e <4t
€) =
[a.rccos ( 1{_’;3) , Tl’] si e >4t o

L'évaluation numérique du taux de relaxation en rendue assez simple par I’expression (5.58), en
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prenant soin toutefois d'éviter la singularité 2 ey gy = 4¢’. Il est préférable d’avoir recours a un
programme séparé pour calculer x/,(q,0) 2 un nombre fini de vecteurs d’onde. On crée ainsi une
matrice qui, avec une sous-routine d’interpolation permettant de déterminer la susceptibilité statique
pour un q quelconque, est ensuite incluse dans I’algorithme principal. La figure 9 donne un apergu
du comportement de la fonction ¥ (€) qui représente dans (5.58) le résultat de I’intégration sur les
vecteurs d’onde. Elle y est tracée pour U = 0 (ot ¥ (¢) = N2 (e)) et pour un cas particulier du

modele tt'U; il est clair que I’ajout des interactions aura pour effet d’augmenter T} 1

5.2 Leffet de la répulsion U sur 77!

Nous nous intéressons ici au comportement en température du taux de relaxation nucléaire, et plus
particuliérement, a la facon dont celui-ci est modifié lorsque sont incluses dans le modéle les in-
teractions €lectron-€lectron. Afin de bien cerner la seule influence de U, nous ne considérons pour
le moment qu'un cas simple avecn = 86, ¢ = Qet F (@) = 1. Nous reportons aux sections
ultérieures les effets du niveau de remplissage de la bande, des sauts aux seconds voisins et d’une

éventuelle dépendance en q du facteur de forme atomique.

La figure 10 montre les changements que subit la courbe T 1 vs T suite & I’ajout de la répulsion int-
rasite. Lintervalle de température choisi devrait en principe couvrir tous les résultats expérimentaux
dont nous disposons pour le composé de lanthane (nous avons vu au chapitre 2 que ¢ ~ 5000K).
Concernant le systéme sans interaction, on voit qu’a basse température le taux de relaxation varie a
peu preés linéairement avec T', comme nous I'a indiqué I’équation (5.55). On note une déviation de
plus en plus importante de ce comportement de Korringa 4 mesure que T" monte et que I’approxima-
tion de f(e) [1 ~ f(€)] par une fonction delta perd de sa validité. Dans le but de juger des avantages
de la méthode ACDP sur la RPA habituelle, nous avons calculé les taux de relaxation de 10(a) en

laissant U fixe, tandis que pour 10(b), U a été renormalisé Usp.
5.2a) La RPA conventionnelle
Considérons d’abord la premiére de ces fagons de faire. Avec n = .86, la RPA permet une tran-
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0.12 1 I . L | ,ﬁ,l\, 0.12 ' ! )

Figure 10 : 7} ! en fonction de la température pour plusieurs valeurs du paramétre U. En (a), on a laissé telle
quelle la valeur de la répulsion U, alors qu'en (b), elle été renormalisée au moyen de la méthode ACDP

sition de phase magnétique a température finie si I/ dépasse I'interaction critique 2 T = 0, soit
U ~ 1.985t (il est utile de se référer a la courbe en trait pointillé de la figure 2(b). Ainsi, parmi
les exemples qui sont illustrés en 10(a), on en compte trois qui présentent A basse température
un ordre magnétique a longue portée. Dans les trois cas, il s’agit de phases d’onde de densité de
spin, orientées selon (7, g, ), qui surviennent aux températures critiques Tops (U = 2t) = .0035t,
Tops (U = 2.1t) = .031¢ et Tops (U = 2.2t) = .073t. (Il faut poser U 2 2.4t pour que la tran-
sition prédite par le critére de Stoner se fasse vers un ordre antiferromagnétique). Ces instabilités
provoquent la divergence de 77! a Topg (2 cause, bien siir, de la condition %xo (Amax,0) = 1),

ce qui apparait clairement sur ce graphique pour U = 2t et I/ = 2.1%.

Létat fondamental des systémes avec U < 1.985¢ est paramagnétique et leur taux de relaxation
estnul 8 T = 0. Dans la limite ol le paramétre d’interaction est faible, c’est-a-dire bien en deca

-1 - : s s
de U, T{ " est augmenté relativement 4 sa valeur 2 U = 0 d’un facteur qui varie trés peu avec la
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température, de sorte que I’allure générale de la courbe est conservée. Par exemple, pour U = ¢,
le rapport %;((—g:%; estde 1.68 a T = .4t et il grandit de fagon monotone pour atteindre 1.90
a T = .005¢. Cependant, 2 mesure que I’on éléve U vers U, (T = 0), on remarque que I’aspect
qualitatif de la courbe 77! vs T differe de plus en plus du cas sans interaction. Bienqu’a U = 1.8t et
U = 1.9t elle affiche toujours une dépendance linéaire en T" aux basses températures, a T grand, elle
devient presque plate. Il faut y voir une manifestation des fluctuations de spin autour de qmay dont
I'influence sur le taux de relaxation, via le facteur I'(q) = [1 - Y%, (Qmax 0)] 2 dans Iintégrale
(5.51), est d’autant plus importante que la répulsion est forte et que la température est basse. S’il
est vrai que X/, (Qmax, 0) varie lentement avec T (il suffit de regarder I'évolution de U, i la figure
2(b) pour s’en convaincre), il n’en est rien pour I (Qmax) qui peut croitre rapidement vers T = (
lorsque la répulsion améne le modgle suffisamment prés d’une instabilité. Voyons cela de plus pres
en comparant les résultats de U = tet U = 1.9¢. Dans le cas du couplage plus faible, I (qmax ) passe
de 3.94 2 2.20 dans I'intervalle .005¢ < T < .4t. Bien entendu, en s’éloignant de qmay, on voit la
sensibilité de I' (q) en température chuter. Notamment, au centre de la zone de Brillouin, en q = 0,
sa modulation est a peine perceptible (moins de 7%). Avec U = 1.9, Ieffet de la température sur le
facteur I (Gmax) est beaucoup plus prononcé. Celui-ci passe alors, entre les mémes températures,
de 308 2 6.96. Encore une fois, I (q = 0) reste 2 peu prés constant sur cet intervalle. Dans e calcul
de T !, le rdle du dénominateur dans la formulation RPA de X, est donc clair. Il est d’accentuer
davantage I'apport des fluctuations magnétiques qui sont 2 proximité de qmay, €t ce, spécialement
a basse température. Il est intéressant de constater qu’a T petit, en dépit de la croissance rapide de
la quantité I (qmax ), les courbes pour U = 1.8t et U = 1.9¢ présentent un comportement de type
Korringa sur une plage de température plutét large qui s’étend de T = 02 T ~ .08¢. Ceci implique
que dans cette région, 4? I'(q) “llx_% &'ﬁgv_“d =~ cte. On voit donc que la contribution de qmay, bien
que dominante, ne dicte pas 2 elle seule le résultat de I'intégrale. (On peut aussi s’en apercevoir en
observantqu’'a U = 1.9t et T = .005¢, on a I%%%;;l ~ 6.5 < I' (Qmax))-

Examinons maintenant les taux de relaxation que nous avons calculés pour U > 1.985¢. Notons
d’abord qu’a haute température, loin des instabilités 2 Tobps:, leur dépendance en T tend a s’ affaiblir,
comme le fait celle de I' (qmax ). Ce qui est plus frappant toutefois, c’est le changement dramatique

du comportement & basse température qui survient lorsque U est renforcé de .1¢ seulement. A U=
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2t, l1a température de transition est extrémement basse et I ne déroge de la loi de Korringa qu’a
partir de T’ ~ .005¢ (surprenant, puisque de T = .01ta T = .005¢, I" (Qmax) passe de 76 a plus
de 18000). Au-dessous de cette température, I' (Qmax) grandit beaucoup plus rapidement que -71-
annoncant ladivergence. Le cas intermédiaire U = 2.1t est particulier parce que le taux de relaxation
affiche un maximum a T ~ .15¢. La présence de ce dernier est une conséquence du déplacement
du vecteur Qmax, qui se détache de Q = (, m) a T = .16t pour devenir incommensurable. Si on
abaisse la température, en restant au-dessus de 7" ~ .15¢, le modéle se comporte un peu comme s’il
se dirigeait vers une transition antiferromagnétique; les fortes fluctuations (m, ) font augmenter
Ty . A partir de T' = .15¢, la nature de Ia transition pressentie par le systéme n’est plus la méme
et Ty ! chute Jusqu'a T ~ .05¢, ou la divergence de Xsp (Qmax, 0) devient clairement imminente
(Tops = .031t). On peut donc concevoir ce maximum dans la courbe 77" ! vs T comme étant
une manifestation de la transition commensurable qui aurait pu avoir lieu, moyennant un U plus
élevé (U 2 2.4t). Avec U = 2.2t et plus, la croissance des fluctuations critiques est telle que T} 1
ne diminue jamais si on abaisse T, méme & T < .15t, 08 Quax = (w,m — §). (Bien que cela ne
soit pas manifeste sur le graphique 10(a), cette derniére affirmation pour U = 2.2t a été vérifiée

numériquement jusqu’a la température de transition Tops =~ .073t).

C’est en se servant du modele tU avec U = 2tetn = .86 que Bulut er al. [S)] ont entrepris, avec un
certain succes, de lisser des mesures du taux de relaxation du cuivre dans les plans conducteurs du
YBa;Cu307. Signalons au passage que leurs résultats numériques montrent que T ! varie linéaire-
ment en T a basse température, jusqu’a T = 0, alors que nos calculs ont mis en évidence I’existence
d’une instabilité d’onde de densité de spin 2 Tppg ~ .0035t avec ces mémes parametres. On peut
présumer qu’ils n’ont pas effectué de calculs a T assez petit pour déceler cette transition, ce qui est
sans lourde conséquence pour la présente discussion. L'approche que Bulut ef al. préconisent pour
fixer la valeur de U est simple. A un niveau de remplissage donné, ils ajustent I'interaction de ma-
niére a ce que le systéme se trouve trés proche d’une instabilité magnétique a T — 0, en évitant de
justesse la condition %){o (Qmax,0) = 1. De cette facon, ils arrivent incorporer dans le modéle
I’apport considérable des fluctuations de spin de grand vecteur d’onde 2 basse température, lequel
est essentiel si on cherche a reproduire les résultats expérimentaux. Selon leur point de vue, lorsque
le paramétre U est ainsi fixé, il représente une répulsion effective (ou renormalisée) plutdt que I'in-

teraction de Hubbard nue. Les maintes courbes de Ti! vs T que nous avons tracées 3 proximité
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de U = 2t portent a réfléchir sur les limitations qui accompagnent une telle démarche. D’une part,
cette “renormalisation” est plutt arbitraire en ce qu’elle ne fait aucunement appel a la répulsion nue
qui, nous I’avons mentionné, devrait se situer dans le régime du couplage intermédiaire; ici, U est
traité comme un simple paramétre de lissage. De plus, T} ! étant trés sensible 2 de petites variations
de U, il est évident que la répulsion effective doit étre réajustée a chaque remplissage considéré, ce
qui ajoute a I'incertitude dans cette fagon de faire. Idéalement, il faudrait une approche qui puisse,
a partir d’une seule valeur de I’interaction nue (de préférence autour de 8t), assurer une renormali-
sation qui soit convenable quel que soit le niveau de remplissage de la bande. Nous allons voir si la

méthode ACDP peut nous aider dans ce sens.

5.2 b) [Utilisation de la méthode ACDP

Examinons a présent les résultats qu’expose la figure 10(b). En premier lieu, rappelons qu'an = .86,
seuls les systémes avec U > 3.4t sont caractérisés par la présence d’un régime classique renormalisé
a basse température (voir la figure 2(b)). De ceux qu’on retrouve en 10(b), les cas U = 3.5t, U =
4t, et U = 5t atteignent ce régime a T, ~ .011t, T, =~ .037¢ et T, =~ .066t respectivement.
Comme on peut le voir sur ce graphique, la croissance exponentielle du facteur d’augmentaticn E =
[1 - g,fx:, (Amax> 0)] - qui s’amorce avec I’arrivée de la température de crossover entraine une
montée fulgurante du taux de relaxation. Notons que nous n’avons pas effectué de calcul numérique
de T a T < Ty; ladurée d’exécution du programme lorsque 52 > 500 est excessivement longue.
Néanmoins, il est possible d’apprécier la croissance de T ! dans le régime classique renormalisé

par cette analyse simple:

En dimension d, la présence de la petite échelle d’énergie U < T nous permet de développer
comme suit [a susceptibilité de spin autour de Qg (Q2 = (m,m), Qs = (m, 7, 7), etc.) dans la limite

w 22 0 (nous supposons pour simplifier que qumay est le vecteur d’onde antiferromagnétique):

2 1
2
) + W)= — (5.61)
Xsp (Q+ Qq,w) =& Uspfg [l'f-quz—mng

S = & - 1 9%, (Quw 2 _ -1 9%x,(9,0)
ouD = =,avec T, = PREP] [-—fé—%wl}‘po eté; = PR IR)] [_é'ﬁ—‘] = (consulter [38]
pour plus de précisions sur ces quantités). Il s’agit évidemment d’un développement analogue a
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(2.16), excepté que la fréquence n’est pas strictement nulle. On peut comparer cette approximation
a ’expression de scaling plus générale

Xsp (@ + Qu,w) 2 £ X (g€, wE?) (5.62)

On voit immédiatement qu’en ce qui nous concerne, les exposants critiques sont T = 2et z = 2.

Se servant de I'équation (5.62), on peut écrire le taux de relaxation comme

_ _ 1 . XII , W Zz
Tl 1 ~ Tg%-*—z dw /dd (qg) “1}3%) _(_ggz_g) (5.63)
Avec d = 2, la forme (5.61) de Xsp conduit sans peine au résultat
1
T, ~ T¢? 5 ~ TE2 (5.64)

\ 2 1
2n)? Usp 30/ ¢ a¢) [1+ (@e)?]

Revenons maintenant 2 la figure 10(b). Pour toutes les valeurs de [J considérées, I’interaction re-
normalisée Uy, ne varie que trés lentement avec la température (tant que celle-ci est supérieure a T,
s'ily alieu). Il en résulte que les dépendances en T" obtenues ne sont pas trés différentes de celles qui
viendraient suite a I’ utilisation d’un U ~ Usp fixe. En effet, 2 chaque type de comportement illusiré
en 10(b), on peut en identifier un semblable en 10(a). Notamment, a U = 4¢, la répulsion effective
passe lentement de Usp =~ 2.11t 2 Uy, =~ 2.03t entre T = .04t et T = .4 et on observe que T7!
se comporte a peu prés comme si on avait posé Usp = 2.1 sur la premiére moitié de I’intervalle et

Usp = 2t sur la seconde.

Nonobstant, force nous est de constater que, dans le contexte de cette approche auto-cohérente, la
sensibilité du taux de relaxation au paramétre U est décrue notablement, ce qui en soi représente un
avantage considérable sur la RPA traditionnelle. Par exemple, aprés renormalisation, le passage de
U = 3taU = 4t modifie la courbe 77! vs T a peu pres de la méme fagon que le fait le changement
U = 1.9t — U = 2.1t en RPA. Bien que la méthode ACDP permette I’emploi d’une interaction
nue quelque peu plus forte qu’en RPA ordinaire, il semble que I’accord avec les expériences sur les
Lag_;SrzCuOy soit impossible pour un couplage intermédiaire, du moins en ce qui a trait au modéle
tU avec la densité électronique n = .86. (Il suffit de regarder les calculs 2 U = 5¢ pour s’en assurer).

Linspection des résultats expérimentaux présentés au chapitre 4 porte a croire qu’une valeur de
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U aux alentours de 3t serait plus appropri€e. Nous avions déji anticipé ce genre de probléme au

chapitre 2 en examinant les diagrammes de phases de la figure 3.
5.3 Dépendance de ;' en z et comportement de Curie-Weiss

Nous nous proposons maintenant d’étudier les modifications que subit la courbe Ty Vvs T suite a la
variation du remplissage de la bande. Encore une fois, nous ferons abstraction du terme en ¢’ dans
le hamiltonien (2.1) et supposerons que la relaxation est régie par un couplage hyperfin de contact
(F(q) = 1). La figure 11 rapporte des résultats numériques pour le modéle avec U = 0 en (a) et
U = 2.5t en (b), du demi-remplissage (z = 0) jusqu'a z = .24. Il va sans dire qu’en présence des
interactions €lectron-électron, le comportement de T Len température est beaucoup plus sensible

au paramétre n = 1 — z qu’il ne I'est pour U = 0.

0-02 ! ! .’ i ‘ | l I 0.12 L ' H I 1 L
| ‘U-=0 i x=0 U=2.5t
— de haut en bas: N
= F(q)=1
x ~ x=0,.05..075. 1 ~
" Jd..13.013,
E 7 2et.24 C 0.08 —
0.04 —
0.00 | — T - I T I T 0.00
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4
T/t
(a)

Figure 11 : Taux de relaxation du modgle tU avec U = Q et I/ = 2.5t en fonction de la température pour
maintes valeurs du remplissage n = 1 — . En (b), on a tenu compte de la renormalisation de I’interaction par
la méthode ACDP.
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Selon I'équation (5.53), lorsque la répulsion est nulle, un changement dans la densité électronique
se manifeste dans la valeur de 77~ ! simplement par son action sur le potentiel chimique et sa proxi-
mité de la singularité de Van Hove. Avec ¢ = 0, celle-ci est & ev.H. = 0, ce qui fait qu’a demi-
remplissage (1 = 0 VT) le taux de relaxation est a son maximum, comme en témoigne la figure
11(a). Lajout de trous (i.e. I'augmentation de z) rend # plus négatif et la contribution de la sin-
gularité N2 (¢ = 0) dans I"intégrale (5.53) se trouve amoindrie, de méme que 77"'. (Bien entendu,
Iajout d’électrons a partir de n = 1 produirait le méme effet sur le taux de relaxation; 2a cause de
la symétrie particule-trou qui existe pour ¢ = 0, T ! est ici une fonction paire de z). Notons que le

-1 Tt — R .
rapport I (z;é? 3 (i'o)(ro) | » qui mesure [’effet relatif du dopage sur le taux de relaxation, décroit
T (z=

vers T" grand quel que soit z. C'est dire que I'échelle d’énergie |2 — ey y | introduite par le dopage

exerce sur Tl‘l une influence qui s’atténue & mesure que T augmente et que s’élargit la distribution

fEL-F(e)

Lorsque I'interaction U = 2.5t est incluse, le diagramme de phases du modéle devient celui de la
figure 3, et pour z < .11, son état 2 basse température est un régime classique renormalisé. Les
systémes avec £ > .11 ont un état fondamental paramagnétique et leurs taux de relaxation varient
presque linéairement avec T & basse température, comme 3 U = 0. A T petit, quand on réduit z
vers £ = .11, le modele se rapproche d’une quasi-transition et, par le biais de I’augmentation Ez,
voit croitre sensiblement ses fluctuations incommensurables autour de Qmax, de sorte que le rapport
—5,:—3% est amplifié. (A T' = .01¢, celui-ci passede 2.7a4.6entre z = 24 etz = .13). A
mesure que 7" augmente, les effets du dopage et de la température sur ZI—J;—:('[(];_:E)S;'Z s’estompent;
I'écart entre Uy, et U, s’élargit et 'apport des fluctuations critiques a la relaxation devient moins
important. (A T = .4, ce ratio ne change que de 2.2 326 entre z = 24 et z = .13). Tout ceci
confere aux courbes 77! vs T avec  — .11* une forte pente la ol le comportement de Korringa
s’applique, puis un aspect plutdt plat a température élevée, tandis que pour z beaucoup plus grand,

T; ! est augmenté d’un facteur presque constant par rapport au cas U = (.

Regardons maintenant ce qui se produit dans les systémes ol la densité d’électrons est supérieure
an = .89. Les températures de crossover pour les situations illustrées en 11(b) sont Ir(z=.1)~
009¢, T; (z = .075) ~ .05¢, Ty (z = .05) >~ .11tet T} (z = 0) ~ .13¢t. Comme nous I’avons vu a

la section précédente, en atteignant T, le taux de relaxation se met i croitre trés rapidement comme
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TE?; ’exemple = = .1 donne un apergu de cette croissance. Ce qu’il est important de signaler, c’est
la montée plus lente de 7! qui s’amorce bien au-dessus de T dés que z < .075. Méme loin de
T, 6U devient assez petit pour que les fluctuations de grand q (notons que Qmax = (7, 7) dans la
région concemnée) réussissent 4 faire grandir appréciablement T vers les basses températures. Ce
phénomene est évidemment fort génant pour qui cherche reproduire les résultats expérimentaux.
En effet, les données d’Imai er al. (figure (7)) révélent qu’a x = .075, T;"! dépend trés faiblement
de la température entre T ~ 100K et T ~ 850K. Bien qu'il faille en principe utiliser le facteur de
forme Fj; (q) pour comparer avec ces expériences sur la relaxation du cuivre, il est facile de voir
d’apres la figure 4(b) que celui-ci n’atténue pas les fluctuations antiferromagnétiques suffisamment
pour contrer cette croissance, clairement indésirable pour z = .075 (quoique plutét souhaitable
plus prés du demi-remplissage). Il semble donc que dans le contexte du présent modele, cette valeur
modérée de I’interaction nue soit tout de méme trop grande pour qu’on obtienne un accord, méme
qualitatif, avec 1’état normal du La; 99551 g75CuQ4. Manifestement, c’est la largeur du diagramme
de phases illustré en 3 qui se fait sentit A £ = .1 toutefois, on peut encore croire a un accord
satisfaisant avec le La; gSr1CuO4 3T > T.; la température de crossover est trés basse et ce n’est

que prés de la quasi-transition que 77 ! commence a augmenter.

Quel que soit le remplissage de la bande, on remarque i la figure 11(b) que la dépendance de !
en T tend a s’affaiblir a haute température, ce que corrobore d’ailleurs I’ observation expérimentale.
Cependant, I’expérience [33] indique aussi qu'a T grand (T 2 700K) le taux de relaxation devient
aussi indépendant de la concentration de dopant, ce qui ne ressort pas de nos calculs avec U = 2.5¢.
AT = .4, ce qui devrait constituer une trés haute température si on se fie 2 I’estimation ¢ ~ 5000,
ona %;%i%% = 1.7. (Ce ratio se rapproche quelque peu de I'unité si on accroit la température,
mais il le fait trés lentement et 3 T = ¢, il est environ 1.3). Comme nous I’avons mentionné au
chapitre 4, Imai ez al. suggérent que ce comportement des Lay_»Sr:CuOy4 a haute température reléve
du caractére localisé des spins des orbitales Cu (3d). Or, dans le modéle de Hubbard, surtout a
proximité du demi-remplissage, la localisation des moments passe par la condition U >> t. Ainsi,
nous serions en droit de nous attendre  ce qu’une hausse de la répulsion U puisse réduire I’écart
entre les taux de relaxation calculés pour différentes valeurs de z 3 T grand. Malheureusement,
la figure 12 nous montre qu’il n’en est rien. Cette derniére fait état de I’évolution de Ty 'enza

T = .4t, avec des valeurs du couplage allant jusqu'a la largeur de bande. On peut y voir que, loin
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0.12

0.08

T," (mA’ /41

0.04

0-00 T 1 T ! T I L l 1
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20 0.25

Figure 12 : 7! en fonction de = pour le modele tU a T = .4t avec plusieurs valeurs de la répulsion nue.

de regrouper les courbes T~ ! vs T 4 haute température, le renforcement de I’interaction nue les
sépare davantage, ce qui, semble-t-il, est en contradiction avec la suggestion d'Imai er al.. Nous
ne pouvons cependant nous prononcer sur les conséquences d’un couplage encore beaucoup plus
grand puisqu’a U > W, la méthode ACDP telle que nous I’avons utilisée n’est plus valable. II faut
alors inclure des effets de self-énergie, ce qui dépasse les objectifs de ce travail. (Nous verrons i la
section suivante qu'’il est possible de rendre T ! presque indépendant du remplissage 2 T grand en

ayant recours au terme de saut aux seconds voisins).

A 1a figure 13, nous avons repris les situations décrites par 11(a) et 11(b) pour représenter 77T en
fonction de T'. Nous voulons ainsi établir un paralléle avec la figure 6 et vérifier si notre modéle
permet de retrouver la relation de Curie-Weiss (4.49) qui existe chez les Lag_;Sr.CuOQy. Soulignons
avant tout que nos calculs a U = 2.5¢ révélent la présence d’un minimumde 73T & température finie
pour les systémes dont le comportement est de type Korringa (T\ T ~ cte) 3 T petit (i.e. ceux qui ne

subissent pas de quasi-transition de phase magnétique). En figure 6, la transition supraconductrice

45

Reproduced with permission of the copyright owner. Further reproduction prohibited without permission.



Chapitre 5:  La méthode auto-cohérente & deux particules appliquée au calcul de !

! { | | l ! i 1 l 1 L !
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(b) U=2.5t;t'=0; F(q)=1
20 de hauten bas:
N N ] x=.24, .2, .15, .13, .1 B
- .075,.05,0
®
— = 15 —
€ |
= i
— = 10 L
0.2
0.1
— 5 -
0.0 ——7———
0.0 0.1 0.2
X
T [r i l i ' 1
-0.4 -0.2 0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

T/t

Figure 13 : Les calculs présentés 2 la figure 11 sont étendus jusqu'a T = ¢ et on illustre Ti\T vs T. Les
températures 6, et § sont évaluées par extrapolation (lignes pointillées) et on retrouve leur dépendance en z

en médaillon.
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nous empéche de savoir si cette caractéristique serait également observée dans I’état normal du
compos€ de lanthane. (Pour le savoir, sans doute faudrait-il que I’on mesure T; ! avec des matériaux
plus fortement dopés (z 2 .35) qui n’affichent pas d’état supraconducteur & basse température, ce
qui n’a toujours pas été fait). Quoi qu’il en soit, il faut comprendre que cette propriété est une
conséquence inévitable de la partie cinétique de notre hamiltonien de départ (2.1), et non un résultat
de notre traitement des interactions. En effet, avec U = 0, la quantité 1T présente aussi si n # 1
un minimum a T' # 0, lequel s’explique simplement a partir de la singularité de Van Hove dans la
densité d’états du réseau carré. (En remplagant N2 (¢) par une constante dans I’équation (5.53), on
trouve aisément 71T [tanh (%E) — tanh (i;,_,?ﬁ)] —1; le minimum est alors situé 3 T = 0,

quelle que soit la densité électronique).

Concernant le comportement de 737 i haute température, les figures 13(a) et 13(b) démontrent
clairement qu’avec ou sans interaction, celui-ci devient linéaire en T pour tous les remplissages

considérés, ce qui se traduit bel et bien par une relation de Curie-Weiss de la forme lim Z X (q"")

w—0
(Th ) WT+_0‘ ou C est une constante. Il est intéressant de voir qu'il n’est pas essentlel de tenir
compte du terme de couplage €lectron-€lectron dans le modéle pour faire ressortir cette propriété;
I’augmentation E de la susceptibilité ne peut étre tenue responsable du comportement de Curie-
Weiss. La ol les interactions interviennent, c’est dans la valeur de la température 8, de méme que
dans la pente de T1T en fonction de T'. Ces deux quantités sont réduites lorsque le paramétre U
est introduit dans le calcul. Supposons qu’a haute température on obtienne numériquement, avec
U #0,ThT ~ C(T + 6), et dans le cas sans interaction, I?T =~ C, (T + 6,). Or, nous savons du
rapport %;;{g—:g% qu’il diminue toujours lorsque 7" augmente, réflétant la baisse de %L;(o (q,0).
Ceci implique nécessairement que Cé gig')’ doit aussi décroitre avec T', d’ou I'inégalité 6 < 6,. Le
renforcement de la répulsion €loigne la température 6 de 6, et on peut ainsi arriver A une valeur plus
conforme a |’observation expérimentale. Pour = = .2 par exemple, on estime que 8, ~ .9¢, ce qui
est évidemment beaucoup trop grand si on considére que les mesures d’Ohsugi er al. [26] situent
cette température autour de 100K. (Avec U = 2.5¢, on trouve 8 ~ .23¢; c’est déja mieux). Voila

donc une nouvelle indication de I'importance d’inclure les interactions si on cherche a reproduire

quantitativement les expériences sur les Lag_zSrzCuQy.

Cette loi de Curie-Weiss qui survient a T grand implique qu’a 7 > 6, le taux de relaxation devient
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quasi indépendant de la température. A U = 0, ce phénomene est relié 4 la localisation thermique des
particules. La longueur d’onde thermique de de Broglie des électrons étant définie par Ay = 51’”,%2
on montre aisément qu’a proximité du demi-remplissage, on a Ay, ~ t/T. Clairement, lorsque
T > t, cette longueur devient petite devant la distance intersite, d’oit la notion de localisation.
Remarquer qu’en laissant de c6té I'interaction électron-€électron, on trouve que 6, est de I’ordre de
t (voir la figure 13(a)), ce qui laisse entendre qu'a T = 6,, la longueur d’onde A, est comparable
au pas du réseau a (rappelons que nous utilisons des unités telles que a = 1). Lorsqu’on ajoute
I’énergie potentielle U, on a § < 6,, de sorte que le plateau dans la courbe 77! vs T apparait a
une température moindre en comparaison avec le cas des électrons libres. II y a alors, en plus de
la localisation d’origine thermique, un effet de localisation des porteurs li€ au coit énergétique qui
accompagne la double occupation d’un site. (Cette autre tendance i la localisation, issue du terme

de couplage, s’estompe a mesure que le remplissage s’éloigne de I’unité).

En médaillon aux figures 13(a) et 13(b), on illustre 6 et 8, en fonction de <. Rappelons qu'expéri-
mentalement, il a été établi que 6 varie a peu prés linéairement en fonction du dopage sur I’intervalle
075 < = < .24. Nos calculs avec U = 2.5¢ imitent assez bien ce comportement si on s’en tient i
z 2 .1. Plus prés du demi-remplissage, 8 vs z ne représente plus une droite et on pourrait penser
que la largeur du diagramme de phases 3 puisse étre la cause de cette déviation. Toutefois, il n’en
est rien puisqu’en posant U = 0, on trouve que la dépendance de 6, en z s’affaiblit de la méme
fagon a I’approche d’une bande 4 moitié remplie. Soulignons qu’il serait possible de réviser U  la
hausse de maniére a ce qu’a z = .05, la température 8 soit nulle, comme le soutiennent les résultats
expérimeﬁtaux. Cependant, en agrandissant ainsi le diagramme de phases, il est clair que I’aspect
qualitatif des courbes Tl‘1 vs T 4 basse température changerait dramatiquement et deviendrait in-
compatible avec I'expérience sur un large éventail de dopages. Mentionnons finalement que dans
les Lag_zSr.CuOQy, 71T atteint son régime linéaire aussitét que la température devient supérieure
16.Ala figure 13(b), il apparait que cette caractéristique n’est réalisée que dans les systémes avec
z = .13 etz = .15, c’est-a-dire ceux qui ont un état fondamental paramagnétique et qui sont le plus
prés de z = .11 (le dopage en dega duquel il existe une température de crossover pour U = 2.5¢).
Pour toutes les autres valeurs de z, il faut aller passablement plus loin que @ pour rejoindre la région
ot T ~C(T+0).llsemblequ’'az = 2etz = .24 I’apport des fluctuations critiques 2 Tt

soit insuffisant et qu'une augmentation de I’interaction effective Usp 2 basse température avancerait
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la venue du comportement de Curie-Weiss. En contrepartie, les courbes avec £ = .075etz = .1
pourraient quant a elles bénéficier d’une réduction de Usp a T petit afin de limiter la croissance de

ces fluctuations.

5.4 Utilisation du modéle tt’U: calculs de , et de T}

Nous allons ici nous servir du hamiltonien plus général t#'U et mesurer I'effet du terme de saut
aux seconds voisins dans le calcul de la susceptibilité de spin uniforme et du taux de relaxation
nucléaire. La relation de dispersion (2.9) exprime clairement une compétition entre deux symeétries
de la surface de Fermi; les axes de symétrie d’une surface obtenue dans la limite t = Q et ¢/ # 0
sont tournés de 45 degrés par rapport a ceux qui viennent dans la situation contraire t # Oett' = (.
En permettant aux électrons de se déplacer, via un ¢/ # 0, le long de la diagonale du réseau carré,
on brise la symétrie particule-trou du modéle de Hubbard /. Jusqu’a présent, toutes les quantités
que nous avons calculées (Usp, T, T L etc.) étaient insensibles au changement n — 2 — n. Or,
en présence de t', le demi-remplissage ne correspond plus nécessairement a un extrémum. Nous
restreignons notre étude a des valeurs négatives de ¢/ puisque les comparaisons avec les expériences
sur les comportements magnétiques des Las_.Sr.CuOy4 vont généralement dans ce sens (voir par

exemple [19] et [21]).

Au chapitre 2, nous avons défini le potentiel chimique y de fagon a ce que la surface de Fermi a
= 0 soit complétement emboitée par le vecteur Q = (m,m) si t’ et U sont nuls. (Il faut souligner
que . est toujours évalué uniquement a partir de la partie cinétique ¢’ du hamiltonien (2.1)). Avec
t' =0, la conditionn = 1 se réalise 3 u = 0 quelle que soit la température considérée. La densité
d’états (5.54) étant singuliere 4 ey 7. = 4¢, ’emboitement parfait et la singularité de Van Hove
se confondent au demi-remplissage dans le modéle tU, ce qui n’est pas le cas lorsque ¢’ # 0. En
effet, I’ajout des sauts aux seconds voisins détruit Iinstabilité d’emboitement qui existaitan = 1
en introduisant une courbure dans la surface de Fermi. (Avec ‘7‘ < t' < 0, on montre que celle-ci
est non-convexe et disjointe pour les remplissages tels que i > 4¢/, ce qui comprend le cas n = 1.
Voir la thése de doctorat de Pierre Bénard [21] pour une étude détaillée des différents régimes

géométriques de la surface de Fermi en fonction de x pour le modéle £/ )- Le potentiel chimique
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de la bande & moitié remplie acquiert une dépendance en T et on trouve qu'a basse température, il
se situe autour de 1 ~ 2#'; sa coincidence avec la singularité de Van Hove est donc levée par le
paramétre t'. Notons de plus que contrairement au cas ¢ — 0, la surface de Fermi correspondant a
k= 4t # 0, qui marque la transition entre les orbites disjointes (u > 4t) et fermées (1 < 4¢)
dans la premiére zone de Brillouin, n’est plus associée a une instabilité d’emboitement. Les calculs
de structure de bande pour le LapCuO, paramagnétique [11] prédisent que la surface de la bande
demi remplie est de type trou (non-convexe et disjointe), n’est pas emboitée et ne coincide pas avec
une singularité de Van Hove. De ce fait, il semble que sur la question des propriétés géométriques
de la surface de Fermi, le hamiltonien de Hubbard ¢’ U constitue un meilleur point de départ que
sa version abrégée tU. Voyons maintenant si on peut en tirer profit dans I’évaluation des quantités
mesurables en RMN/RQN.

Nous avons vu au chapitre 3 que Ia partie du Knight shift attribuable 1 la polarisation des spins était

donnée par, modulo des constantes hyperfines, la composante uniforme et statique de la suscep-

, T S ST S 9 U NN R R
2.0 x=.251 2.0 x=.25
x=.274} x=.23
~ 154 x=.29 x=.21 \
7: N x=.31 x=.19
x=.33 x=.17
S 1.0 —
> x=.15
x=.12
7 x=.08
x=.04
0.5 — — 0.5 —
0.0 , - I T T T I T 0.0 T T T Y T T T
0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4

Figure 14 : Susceptibilité uniforme du modéle t£'U avec U=25tett’ = —.28¢.
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tibilité magnétique, c’est-a-dire &i_r.% “111_1% Xep (Q,w) =Xsp- Dans I’état normal des Lay_.Sr,CuOy,
celle-ci présente un maximum & z = .25 sur toute la gamme de températures (figure 8), ce que ne
peut rendre notre forme RPA x,, = ——,—_@—- (xo_ hm hm 1 Xo (q,w)) dans le contexte du modéle
tU. Nous savons qu’en dehors du reglme classxque renormahse la répulsion effective Usp affiche
une trés faible dépendance en z et en T. Il est alors facile de voir que le maximum de Xsp S€ pro-
duit au méme endroit que celui de x,, ce qui signifie au demi-remplissage si t' = 0. Pour le systeme

sans interaction, on montre a partir de I’équation (2.10) et de I'égalité¢ lim f“gi:;c_')s)(iféﬁk” =

—0
7F(€(k)) [1 = f (e (k))] que q

4t—-4t’
Xo=7 [ deN@FEL-fe) (5:65)
—4t—4t’

Clairement, pour obtenir ce maximum au bon remplissage, il suffit de chercher une valeur de ¢’
telle que 1 ~ 4’ a x = .25. Le paramétre ¢ = —.28¢ satisfait a cette exigence, comme nous
I"indique la figure 14. Cette demniére illustre I’évolution de Xsp €N température pour tous les dopages
représentés a la figure 8, avec la répulsion U = 2.5¢. Soulignons que la force de I’interaction a peu

d’influence sur I’aspect qualitatif de ces courbes; elle agit plutdt sur la valeur absolue de Xsp- En

U,

effet, a cause de la relation Usp I’augmentation (1 - —21'-)(,,) - de la susceptibilité

m’
a q = 0 varie lentement avec T méme en présence d’un couplage plus fort. (C’est 2 proximité de
Qmax que I'amplitude de I’ interaction peut jouer un réle important. Or, en ce qui nous concerne, qmayx
est toujours en bord de zone 2 q = (7, 7 — §)). Le comportement de la susceptibilité uniforme en
dopage et en température est donc régi principalement par la singularité de Van Hove et s’explique

simplement au moyen du modele avec U = 0.

Nos calculs montrent que Xsp (T') posséde un maximum qui se déplace vers les hautes températures
et devient plus évasé a mesure que le dopage s’éloigne de z = .25. Le méme effet est observé
expérimentalement. (Voir 2 la figure 8 les échantillons avec .15 < z < .21. Des mesures prises a
haute température [39] révélent que les maxima se produisenta T > 800K dans les matériaux avec
T < .12). Lexistence de ce maxirum est liée au jeu entre I’énergie qui sépare le potentiel chimique
de la singularité de Van Hove, et la température. Celle-ci détermine I’étendue du domaine ot la
dérivée de ia fonction de Fermi-Dirac —31 f(€)[1 — £ (€)] est non-négligeable. Dans toutes

les situations illustrées en 14, I’évaluation de X, Par une intégration sur I'intervalle € € [—o0, 00]
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constitue une excellente approximation; le potentiel chimique est toujours compris entre —4t — 4¢'
et 4¢ — 4t’, et la température demeure suffisamment basse pour que la fonction f () [1 ~ f ()] ne
prenne des valeurs importantes qu’a I’intérieur de ces mémes bornes. Si on remplacait la densité
d’états IV (€) par une constante, en vertu de I'égalité 70 de f(€) [1 — f(€)] = T, on trouverait
Xo = cte. Il faut donc attribuer les maxima observés a lz_loganicipation de NV (e) a I'intégrale (5.65).
Notons que bien que x soit fonction de la température, sa variation en 7" est lente et le remplacement

de p (T') par p (T — 0) a peu d’effet sur la courbe Xo Vs T.

Considérons la susceptibilité nue d’un systéme dont le potentiel chimique est distinct de 4t'. A T —
0, la singularité de Van Hove contribue peu 2 Xo» Vu I'étroitesse de la distribution f (¢) [1 — f (¢)].
Cette derniére s’élargit avec une hausse de la température, accentuant ainsi I’apport de la singularité
a I'intégrale qui se met a croitre plus rapidement qu'en T', d’oi I'augmentation initiale de x, (7).
Lorsque la température devient comparable 4 I'énergie [ —4t'), f () [1 ~ £ (€)] couvre un domaine
qui s’étend au dela de la singularité et sa valeur 2 ey, H. = 4t’ ne grandit plus appréciablement avec
T'. On assiste alors a une chute de x, (T). Evidemment, plus on s’éloigne de z = .25, plus il faut
prendre T" grand pouravoir T ~ |u — 4#'|. (u est une fonction toujours croissante du remplissage). Si
on compare la position des maxima observés par Torrance ez al. (figure 8) a ce que nous avons obtenu
numériquement, on trouve qu’il faut poser t ~ 5000K pour que nos calculs soient compatibles avec
I'expérience. On retrouve donc la valeur de ¢ proposée par Schluter er al. [18] que nous avions
énoncée au chapitre 2. Si on peut se réjouir de cet accord quant a I'amplitude de saut aux premiers
voisins, il faut toutefois souligner qu’il nous a fallu utiliser # = —_.28¢ pour reproduire la bonne
dépendance de Xsp en dopage. C’est presque le double de I’estimation de ce paramétre (¢ = —.16¢)

faite par Schluter er al..

I convient a présent d’examiner ce qu’il advient du taux de relaxation dans le cadre de ce modéle
tt’U. Dans la plage de concentration de strontium o nous disposons de mesures de 7!, soit 0 <
z < .24, on peut deviner de I’équation (5.53) qu’en se servant de ¢ = —.28¢t et d’une valeur
modérée du couplage électron-électron, il est impossible d’arriver au juste comportement en z.
Pour le systéme sans interaction, comme dans le calcul de la susceptibilité uniforme, I'influence de
la densité électronique se résume a modifier la distance entre le potentiel chimique et la singularité

de Van Hove. Ainsi, en prenant t' = —_.28t, le taux de relaxation avec U/ = 0 croit avec z dans le
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3.5 ! : ! — 1 4 1

0.6 0.7 0.8 0.9 1.0 0.0 0.1 0.2 0.3 0.4
n T/t

(a) (b)

Figure 15 : Variation des répulsions critique U, et effective Usp en dopage et en tefnpérature pour le modéle
tt’U (t' = —.28t). (a) U. en fonction du remplissage a diverses températures. (b) Evolution de UcetUspen
T pour deux valeurs de I'interaction nue et quelques dopages.

régime de dopage qui nous intéresse; c’est tout le contraire de ce que nous dicte I’expérience. Les
courbes 77~ LvsT qu’on obtient sont semblables 2 celles de la figure 11(a) si on inverse I’ordre des
concentrations de dopant. Si on utilisait plutdt ¢’ = —.16¢, tel que suggéré par Schluter er al., T !
serait maximal & £ =~ .135 et diminuerait en s’éloignant de part et d’autre de cette concentration.
Manifestement, si on laisse de c6té les interactions, un modéle avec # < 0 ne présente aucun
avantage sur le modeéle tU en ce qui touche les comparaisons avec les mesures de T Lsurle composé
de lanthane. (Si la répulsion est nulle, il faut nécessairement poser t' > 0 pour que le taux de

relaxation soit toujours réduit par une hausse du parameétre ).

En incluant un couplage entre les électrons, il est possible de renverser la dépendance de 7}~ lenz
prédite par la partie cinétique seule du hamiltonien /U (¢ < 0) i proximité du demi-remplissage.
Afin de bien saisir ce point, considérons la figure 15(a) qui rapporte, dans le cas du modéle avec

t’ = —.28t, I'évolution en n de I’ interaction critique U, pour différentes températures. Ce qu’il faut
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retenir de ces résultats, c’est que le minimum de U, se déplace vers le demi-remplissage 2 mesure
que T' augmente. Signalons au passage qu'a T = 0, ce minimum est précisément i p = 4t’ (cela
équivauta n =~ .75 si ¢’ = —.28¢) oll on montre [21] que U, = 0. (A température nulle, ce point
constitue une frontiére entre I’antiferromagnétisme (1 > 4#) et un ordre incommensurable selon
Amax = (T, 7 — §) (1 < 4¢)). Des que la température devient comparable 2 |#'|, on se retrouve dans
une situation analogue au modéle tU en ce sens que I'interaction critique est minimale 3 n = 1.
En RPA conventionelle, ot le couplage U est indépendant de z et de T, il est facile de voir que
I’augmentation EQ = U—f’-_% de la susceptibilité a T 2> |¢| est d’autant plus importante que I'on
est prés d’une bande a moitié remplie. En choisissant une interaction assez forte, on peut contrer
I'effet de I’énergie |1 — 4¢/| pour obtenir un taux de relaxation qui diminue avec z dans la fenétre
de dopage qui nous intéresse. Cependant, I'utilisation d’un couplage suffisamment grand entraine
un diagramme de phases trés large qui nuit au comportement de T} ! 3 basse température dans les

systémes dopés.

Regardons maintenant ce qu’ameéne la théorie ACDP dans ce contexte. A la figure 15(b), on peut
comparer a U, les répulsions renormalisées Usp issues de couplages faible (U = 2.5¢) et intermé-
diaire (U = 8t), et ce, pour trois valeurs de la densité électronique. Ces résultats sont représentés en
fonction de la température pour faciliter I"interprétation des courbes T lvsT qui font I"objet de la
figure 16. Fait a noter, s’il est vrai que Usp varie lentement avec la température au-dessus de T:,on
ne peut toutefois négliger sa dépendance en dopage. On remarque en effet que la répulsion effective
croit sensiblement avec la densité d’électrons, ce qui a des répercussions importantes sur le com-
portement de Ez en z. (Avec un U fixe en RPA, le maximum du facteur d’augmentation coincide

avec le minimum de U.,. Le formalisme ACDP n’admet pas cette analyse simple).

Etudions en premier lieu le cas du couplage modéré U = 2.5¢. Notons qu’avec cette valeur de ['in-
teraction, la condition 6U < T n’est jamais réalisée dans I'intervalle 0 < = £ .24, du moins jusqu’a
T = .005t, température au-dessous de laquelle nos calculs numériques perdent de leur fiabilité. On
peut cependant présumer qu’il existe un régime classique renormalisé 3 trés basse température dans
les systémes avec x = .25, sachant qu’'a T = 0, I’interaction critique est nulle si . = 4¢'. Lajout du
terme de saut aux seconds voisins modifie donc en profondeur le diagramme de phases du modzle

tU dont nous avions discuté au chapitre 2. Comme on peut le constater i la figure 16(a), ce cou-
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Figure 16 : 7! vs T pour le modgle tt/U avec ' = — .28¢. En(a), U = 2.5¢t,eten(b), U = 8¢. (Larépulsion
est renormalisée a U, dans les deux cas).

plage faible ne parvient pas a rectifier le comportement de T}~ lenz. Le jeu entre Uy, et Uy est tel
que |’augmentation 52 de X5 (Qmax, 0) est une fonction croissante du remplissage si T 2 .06t. AT
grand, méme si les fluctuations de grand vecteur d’onde ne sont pas rehaussées au point de rétablir
la bonne dépendance en dopage, elles exercent une influence suffisante pour déplacer le maximum
de T;! vers le demi-remplissage. (On peut voir la courbe correspondant a z = .24, celle qui se-
rait la plus haute dans le modgle sans interaction, passer successivement sous les courbes z = .2 et
z = .24 lorsqu’on éléve la température). A basse température, on note que la dépendance du fac-
teur d’augmentation en z est plutdt complexe: les courbes E2 vs T que I’on peut tracer pour divers
dopages se croisent entre elles 2 T < .06¢. Néanmoins, dans la fenétre z € [0,.24], la valeur de Eg
reste trés modeste (elle ne dépasse jamais 4) jusqu’'a T — 0 et on trouve qu’a T petit, le taux de
relaxation augmente avec z tel qu’il le ferait si on avait omis les interactions. (Rappelons que I’ef-
fet de I'échelle d’énergie |1 — ey g | sur T est plus prononcé a basse température, comme nous

I"avons indiqué a la section 5.3).
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La figure 16(b) montre ce qui se produit lorsque I'interaction nue est renforcée 3 I/ = 8t. Chacun
des systémes étudiés est caractérisé par I'existence d’un régime classique renormalisé a T petit. En
suivant notre critére E = 500, on découvre que la température de crossover est trés basse (T < .05%)
dans chaque cas. (En comparaison, le modéle U avec une bande & moiti€ remplie rejoint ce régime
a Ty ~ .2t lorsque le couplage est deux fois moindre (U = 4t)). Puisque le minimum de U, se
déplace avec T, ll est difficile de prévoir dans quel ordre ces systémes atteignent leur crossover.
Les courbes de § en fonction de T se chevauchent si T < .05t et la dépendance de T, en z est
trés sensible a la valeur numérique de 5 que I’on fixe pour satisfaire 4 §U < T'. Dans le modéle
tU, la situation est plus simple: U, s’amenuise en direction du demi-remplissage quelle que soit la
température et on obtient un T}, qui décroit toujours avec le dopage. En présence de ¢/, on serait porté
a croire que le choix d’un couplage beaucoup plus fort (U 3> W) permettrait de retrouver un T; qui
diminue avec z. Il faudrait une hausse substantielle des répulsions effectives, suffisante pour qu’a
chaque concentration le crossover s'effectue a T}, 2 |¢'], c’est-a-dire dans la gamme de température
oit I'interaction critique est minimale 3 z = 0. On note cependant qu’a partirde U ~ W, I’amplitude
de Usp dépend trés faiblement de I'interaction nue U. Ainsi, avec une grandeur appréciable du
paramétre t', comme c’est le cas avec ¢/ = — .28¢, il s’avere impossible méme au demi-remplissage
de produire une quasi-transition a T > |t'|. (De toute fagon, la validité de I'approche ACDP ne
s’étend pas au dela du couplage intermédiaire). Quoi qu’il en soit, le couplage intermédiaire U = 8¢
réussit a renverser la dépendance du taux de relaxation en dopage prédite par le hamiltonien sans
répulsion, comme en témoigne la figure 16(b). (Remarquer que ce résultat apparait des que U 2
6.5t). Comme avec U = 2.5¢, on trouve qu’a partir de T ~ .06t, le facteur d’augmentation EQ
grandit avec la densité d’électrons. Cependant, il prend ici des valeurs assez importantes, méme
si T' > T, pour contrecarrer I’effet qui accompagne le déplacement du potentiel chimique vers
la singularité de Van Hove. II est clair que qualitativement, les courbes 77! vs T ainsi obtenues
pour les systémes dopés sont incompatibles avec I'expérience. Avec t' = —.28¢, I'établissement
d’une dépendance correcte en z oblige I'emploi d’un couplage qui, 4 basse température, accentue

démesurément les fluctuations magnétiques autour de qmax et suscite un diagramme de phases trop
large.

Le modele de Hubbard tU semble donc plus appropri€ pour les calculs de 77! que le hamiltonien

plus complet ¢#'U, du moins si on injecte dans ce dernier un paramétre t' négatif et indépendant
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Figure 17 : Taux de relaxation en fonction de la température pour le modéle ¢¢'U. L amplitude de I'interaction
est U = 2.5t. Le paramétre ¢/ varie avec la densité €lectronique; il est ajusté de fagon a ce que T7! soit
indépendant de = 2 T grand. Notons que les valeurs ¢’ = ~.16¢ (z = .075) et t' = —.25¢ (z = .14) proposées
par Bénard er al. [19] ne satisfont pas i cette exigence.

de la densité électronique. Or, Bénard et al. [19] ont mis en évidence la nécessité d’utiliser un ¢
négatif mais variable pour expliquer la position des pics incommensurables observés en diffusion
neutronique dans le composé de lanthane dopé. L expérience [30] révele que ces maxima dans la
section efficace de diffusion sont situés & (7 + 8, 7) et (w,m £ 8), avec % ~ . 14et % =~ .25 pour les
concentrations de strontium z = .075 et = = .14 respectivement. En évaluant le facteur de structure
nu S, (q,w) = 217’::% @, T < 2|p|) du modele ¢'U, on peut reproduire les déplacements
6 de ces pics d’intensité. Bénard et al. estiment qu’il faut poser ¢’ ~ — .16t dans le cas z = .075 et

t' =~ — .25t pour le composé plus dopé = = .14.

On peut se demander s'il serait avantageux, dans les calculs du taux de relaxation, de s’affranchir
du hamiltonien a bande rigide (¢’ fixe) pour favoriser une dépendance en z du paramétre de saut aux

seconds voisins. Nous avons vu que la croissance de Ty " avec n ressort naturellement du modle tU,
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ce qui fait de celui-ci notre meilleur point de départ pour les comparaisons avec les Laz_zSr;,CuOQy4
aT < 700K. Nous savons également qu’a I’ intérieur des limites d’applicabilité de la théorie ACDP
ce modele est incapable de produire un I 1 qui soit indépendant du dopage 4 haute température;
Iaccord avec I’expérience se voit alors compromis. A ce niveau, I’utilisation d’un # variable peut
s’avérer salutaire, comme nous I'indique la figure 17. Sur cette derniére, on propose des valeurs de
t' qui, en présence d’un couplage modéré, permettent d’ajuster les courbes 77! vs T" de maniére 2
ce qu’elles se confondent a T grand. Nous avons entrepris de chercher, pour chaque systéme dopé,
le paramétre ¢’ qui, 3 T = .6t, minimise ’écart avec Ie taux de relaxation au demi-remplissage.
(Noter que le choixde t’ = Qaz = Qest arbitraire). On voit qu’avec cette fagon de procéder, on
obtient un T}~ ! qui varie tres peu en z et en T sur une trés large fenétre de température. Suivant
cette démarche, une réduction de la densité d’électrons doit s’accompagner d’une hausse de [t|,
conformément 2 ce qu’on souligné Bénard et al.. Bien que ceci reste vrai si on modifie la force
de la répulsion U, il faut cependant réajuster les valeurs de ¢ II faut préciser que la méthode que
nous proposons ici pour régler le comportement 4 T" grand est purement empirique. C’est-a-dire
qu’au plan microscopique, nous n’avons pas de véritable Justification de cette dépendance de ' en
z. Rappelons cependant que notre modéle constitue une caricature plutét simpliste des couches de
cuivre et d’oxygéne. (Modgle 2 une seule bande, interaction coulombienne intrasite seulement. ...)
En réalité, I’action du dopage dans les Lay_,Sr.CuOQy4 n’est certes pas limitée au changement du
nombre d’€lectrons de conduction. Par exemple, on sait que la distance entre les atomes de cuivre
des plans CuO; est légérement sensible aux variations de [15], ce qui n’apparait pas dans notre
modele. Voila peut-étre une raison de faire évoluer le rapport tT avec le dopage. (Il va sans dire
que les intégrales de saut peuvent changer avec le pas du réseau). Notons finalement qu’a basse
température, méme si I'usage d’un ¢’ variable permet de préserver la croissance de 7! avec le
remplissage, il élargit le diagramme de phases T — z, ce qui représente un désavantage face au
cas t' = 0. (Remarquer 2 la figure 17 le crossover du systtme avec x = .14; dans le modgle tU/

(U = 2.5%), le régime classique renormalisé est inaccessible si 2 .11).
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5.5 Lissage des mesures du taux de relaxation du %3Cu dans Jes
Lag_erzCuO4

Nous allons conclure ce chapitre en comparant quantitativement les résultats de nos calculs numé-
riques de 77" ! aux données d’Imai ez al. [33] obtenues par des expériences de résonance quadru-
polaire nucléaire (RQN) sur le composé de lanthane, Ce faisant, nous pourrons d’une part exposer
I'inaptitude du modele choisi 3 reproduire simultanément I’ensemble des mesures, et d’autre part,
proposer des paramétres du hamiltonien de Hubbard qui permettent au moins un accord partiel avec
ces expériences. Noter que si on ne s'intéresse ici qu'a la relaxation aux sites de cuivre, c'est parce
que dans la littérature, on retrouve trés peu de mesures de T;! concernant Jes noyaux 170 des
couches conductrices. Les seules qui sont disponibles 3 ce Jour sont celles de Walstedt er al. [40];
elles se rapportent au La; g58r15Cu0, 4 T < 250K. Les résultats d’Imai er al. sont beaucoup plus
complets puisqu’en plus de couvrir un large éventail de dopage, ils s’étendent Jusqu'a T ~ 850K
II faut également mentjonner que notre modéle ne tient aucunement compte des effets de dilatation
thermique qui pourraient se manifester dans ces matériaux. (Dans les calculs, le volume est sup-
pos¢ constant. Or, dans les expériences que nous voulons décrire, c’est plutét Ia pression qui est
maintenue constante). Des mesures de Torrance er al. [15] suggeérent que le pas de réseau des plans

conducteurs peut varier de quelques dixiemes de pour-cent dans I'intervalle de température qui nous

omis toute dépendance en q du facteur de forme atomique et posé simplement F (q) = 1. Ceci re-
vient a supposer qu’un hamiltonien hyperfin purement local (e.g. Hpy = AI, - Sp)esta I’origine
de la relaxation des spins nucléaires. Or, e lissage des points expérimentaux relatifs aux noyaux
83Cu des plans CuO; nous amene 3 considérer plutét le mécanisme plus raffiné suggéré par Mila
et Rice (équation (3.26)). Parce que celui-ci tient compte d’un couplage entre les spins nucléaire

et €lectronique associés 3 deux sites Cu voisins, le facteur de forme varie en fonction du vecteur
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Chapitre 5:  La méthode auto-cohérente a deux particules appliquée au calcul de T{*

d’onde. Tous les résultats numériques qui font I’objet de la présente section ont été calculés avec
Fy(q) = (aas + 4b7q)2 (€quation (3.34)). (Rappelons que dans ces expériences de RQN, les mo-
ments nucléaires sont quantifiés selon la direction principale du gradient du champ électrique issu

de I’environnement cristallin. Au site du cuivre, cette direction est paralléle a I’axe c du cristal).

Dans tout ce qui suit, les paramétres hyperfins qui sont utilisés sont les suivants:
B=382x10""eV

Ac - _4.B
Aab = .84B (5.66)
Qgp = ':c’ =21

= . B _

= m -~ .25

Ils ont été déterminés par Monien et al. [27] suite i I"examen du Knight shift observé en RMN
pour le composé YBasCu3zQOg 63. Tout semble indiquer que les quantités A., Ay et B sont des pro-
priétés intrinséques aux plans conducteurs CuO, des oxydes de cuivre; elles paraissent insensibles
a la composition et a la stochiométrie du cristal. En effet, il existe plusieurs raisons de croire que,
sauf I’erreur expérimentale (~ 10%), ces mémes paramétres s’appliquent tant aux YBasCu306...
qu’aux La;_;SrzCuOy, et ce, quelle que soit la valeur de z (voir Barzykin eral. [41]). Parexemple,
une analyse de Millis er al. [42] montre que ces couplages hyperfins sont presque identiques dans
le YBayCu3Oy7. Aussi, Imai et al. [24] ont démontré que leurs mesures de 7 Lsurle LasCuOyq peu-
vent étre expliquées quantitativement au moyen du modeéle de Heisenberg 2D antiferromagnétique
si, et seulement si, on utilise les égalités (5.66) pour A et B, et I’énergie d’échange k—Ju ~ 1590K
obtenue des expériences de diffusion de neutrons [43] . Une autre confirmation de la pertinence des
relations (5.66) dans le contexte du composé de lanthane vient des données d’'Ishida er al. [44] sur
le Knight shift avec H,_L c dans le Lay 8551 15CuQy4. Ces derniers ont montré qu’en tracant K, en
fonction de la susceptibilité de spin uniforme Xsp (celle-ci peut étre déterminée indépendamment
par des expériences de magnétométrie), avec la température comme parametre implicite, on obtient
une droite. Sa pente donne directement A, + 4B (voir I’équation (3.48)). Ishida er al. trouvent
Aap+4B ~ 1.77 x 1075V, ce qui est en accord avec les parametres (5.66) (I’écart est de moins de
5%). Soulignons que la relation empirique A, = —4B traduit le fait qu’avec H||c, la contribution
des spins au Knight shift est nulle, ou du moins, indétectable (voir I’équation (3.47)). Cette obser-

vation est valable aussi bien chez les YBa;Cu3Ogz [42] [27] [45] que chez les Las_,Sr,CuQ4
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Figure 18 : Leffet du facteur de forme atomique Fj (q) sur la dépendance du taux de relaxation en tempé-
rature pour le modele tU avec U = 2.5¢. (T7"! est ici normalisé par sa valeur a T = -4t). On illustre les cas
z = .075 et £ = .15 qui présentent des comportements différents a T petit. Les constantes hyperfines ag et
b utilisées sont celles que proposent Monien er al. [27].

[26] . Le Knight shift qui est mesuré pour Hy, [|c est de nature orbitale (déplacement chimique) et sa
valeur est indépendante du dopage et de la température, méme au-dessous de 7. (Notons que K|
comprend aussi une composante orbitale. Toutefois, celle-ci étant également insensible 2 T", la pente

de K; en fonction de Xsp doit bel et bien donner Ay, + 4B).

Lafigure 18 permet d"apprécier I'influence qu’exerce le facteur de forme Fjj (q) surles courbes 7!
vs T du modele tU (U = 2.5¢t) avec = .075 et = = .15. Afin de mieux cerner I'effet de F) (q) sur
la dépendance de T} Len température, plutdt que sur sa valeur absolue, nous avons divisé chaque
courbe par Ty /(T = .4¢). 11 apparait clairement que le remplacement de F (q) = 1 par Fj (q)
dans le calcul ne modifie que trés légérement les résultats. Considérons d’abord le cas du systéme
avec z = .075, caractérisé par une quasi-transition incommensurable 4 T ~ .05¢t. On constate que

I'utilisation de Fj (q) méne a une croissance de T L vers T petit quelque peu plus rapide que celle
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Chapitre 5: La méthode auto-cohérente a deux particules appliquée au calcul de !

qui vient avec un facteur de forme constant. Ceci est évidemment une conséquence du maximum
local de Fj (q) situé a q = (, 1r) (voir la figure 4(a)) puisque dans un tel systéme, le comportement
de T"1 est régi, via le facteur 5 (4 = Qmax), par les fluctuations de grand vecteur d’onde. Bien
que la fonction Fj (q) affiche également un maximum a q =(0,0), son effet sur la dépendance
en T est négligeable en comparaison car I’augmentation 52 (q—0)dela susceptibilité au centre
de la zone de Brillouin est presque insensible 2 Ia température. A plus fort dopage, avec r = .15,
I'influence de Fj; (q) est tout juste perceptible; les fluctuations de Spin & q = Qmay ne dominent
plus la relaxation, de sorte que le maximum Fy(q=(m, 7)) se fait a peine sentir. Somme toute,
I'aspect qualitatif des courbes de T} en fonction de T reste & peu prés inchangé suite a I'inclusion
de ce facteur de forme atomnique dans la formule de Moriya (3.42). (Bien entendu, si on s’ intéressait
plutdt a la relaxation des noyaux d’oxygene 170, la situation serait toute autre. Le facteur de forme
correspondant, F' (q) = 4 cos? %, filtre entiérement la contribution du vecteur antiferromagnétique

atTrh).

Ala figure 19, on représente a la fois les points expérimentaux d'Imai er al. [33] et des résul-
tats numériques du modeéle tU pour trois valeurs du dopage. Le choix des amplitudes de U et de
t repose, en (a), sur I’accord avec I'expérience pour £ = .15, alors qu’en (b), on a cherché les
paramétres qui conviennent le mieux aux données 2 z = 0. Examinons en premier lieu ce qui
ressort de notre modéle lorsqu’on pose U = 3.5¢ et t = 900K (figure 19(a)). Si ces parameétres
paraissent appropriés dans le cas du dopage = .15, ils sont manifestement inadéquats en ce qui
concerne les deux autres composés. Pour z = .075, on voit immédiatement que ['interaction choisie
est trop forte. La croissance des fluctuations critiques a I’approche du régime classique renorma-
lisé (T; =~ .13t = 117K empéche ce modele tU de rendre, ne serait-ce que qualitativement, le
comportement observé a T petit. (Notons qu’avec U = 3.5¢, une quasi-transition magnétique est
possible jusqu'a z = .13). Au demi-remplissage cependant, I’ aspect qualitatif de la courbe T‘

T obtenue numériquement est conforme aux mesures sur le LazCuQy4. (Rappelons que ce composé,
contrairement au Laj g25Sr 975CuO, présente un état de Néel 3 basse température (Ty ~ 325K)).
Pour faire coincider la courbe théorique 4 z = 0 avec les résultats expérimentaux, il faut renfor-
cer la répulsion a U = 4.5t et prendre t = 1700K comme énergie de saut. La figure 19(b) fait état
des calculs effectués avec ces nouvelles grandeurs de U et de t. Méme si celles-ci s’avérent inaptes

a décrire la relaxation dans les matériaux dopés, il faut souligner que ce lissage des points relatifs
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Figure 19 : On confronte les prédictions du modéle de Hubbard tU/ aux mesures d’'Imai er al. [33] sur les
matériaux Las_.Sr,CuQy avec £ = O(e), z = -075(A) et z = .15(MW). En (a), les parametres U et t ont été
choisis de maniére a reproduire le plus fidélement possible les données relatives au composé r = .15. En (b),
on a ajusté U et ¢ en fonction des points expérimentaux se rapportant au LaoCuQy.

au LapCuOy a I'avantage de rapprocher les paramétres U et ¢ des valeurs qu’on retrouve dans la

littérature [16] [17] [11] [18].

Clairement, pour concilier nos calculs du taux de relaxation avec I’expérience, il faut envisager des
modifications au modéle visant 4 amincir I’intervalle de dopage ou une température de crossover
existe. Il est donc opportun i ce stade-ci de s’interroger sur la présence du désordre dans les plans
conducteurs des composés avec z > 0. Imai er al. [24] rapportent que les signaux associés a la
résonance des noyaux %3Cu et %Cu en RQN sont typiquement vingt fois plus étroits en fréquence
dans le La;CuQy4 que dans les matériaux dopés. s attribuent ce phénomeéne au désordre dans les
couches CuO; que suscite le dopage au strontium. De méme, Ohsugi e al. [26] estiment que la
largeur 4 mi-hauteur de ces pics d’intensité dans le La; g58r.15Cu04 (~ 2.2MHz) surpasse d’un

ordre de grandeur celle qui est mesurée dans le YBasCu3O7 (~ .22M Hz). Cette largeur excessive,
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Figure 20 : Onmesure I'influence du parametre «y chargé de limiter la croissance des fluctuations i proximité
de qmax. On cherche ainsi 2 établir un comportement qualitatif acceptable pour T;! dans les systémes dopés
présentés a la figure 19(b). Les inflexions 2 T ~ .06¢ des courbes pour z = .075 se produisent Ia ol le vecteur
Qmax S€ détache de Q = (w, 7) pour devenir incommensurable (qx = (m,m—=6)aT < .06¢).

selon eux, est une conséquence de la distribution aléatoire des atomes Sr contenus dans I'échantillon.
On voit donc que, contrairement 4 ce que sous-entend notre modele, le dopage n’agit pas uniquement
sur le nombre de porteurs dans les plans. L'ajout de strontium introduit dans Ie milieu un certain
désordre qui se manifeste en RQN par une incertitude sur la fréquence de résonance des noyaux de

cuivre,

Pour la suite, nous allons présumer que I’ influence du désordre dans les systémes avec = > ( est suf-
fisamment importante pour saturer la croissance des fluctuations critiques et interrompre I’établisse-
ment d’un ordre magnétique 2 longue portée i basse température. Nous modéliserons cet effet d’une
fagon quelque peu simpliste en augmentant d’un nombre -y le dénominateur [1 - %‘- X5 (Qmax, 0)] :
de la fonction I'" (q) dans I'intégrale (5.52). Cette modification équivaut a fixer une limite supérieure

~2 o ere s . . .
v~1/2 3 I"augmentation £~ de la susceptibilité de spin. On peut ainsi éviter la divergence exponen-
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tielle de la longueur de corrélation £ (nous avons vu au chapitre 2 que £ « E) aT — Oets’affranchir
du régime classique renormalisé qui nuit au comportement de T}~ laT petit. (Ceci n’est pas sans
rappeler les calculs qu’ont effectué Bulut e al. [4] dans le cadre du hamiltonien de Heisenberg 2D.
Ces demiers ont simulé ['action des trous dans les plans des YBayCu3Og.., en imposant une limite

a la longueur de corrélation antiferromagnétique).

La figure 20 illustre I’effet du terme + sur les courbes de T7! en fonction de T pour les systémes
T = 075 etz = .15 de la figure 19(b). On peut constater que la saturation du facteur d’augmen-
tation § s’accompagne d’un changement dramatique dans les comportements a basse température;
dans chaque situation, 77" décroit maintenant vers zéro 3 7" — 0. La présence d’un -y assez grand
permet de masquer toute trace du régime classique renormalisé qui surviendrait autrement. Souli-
gnons qu’il est possible de retrouver des résultats tout 2 fait similaires en soustrayant simplement
une quantité AU de la répulsion renormalisée Usp. Par exemple, la courbe tracée pour v = .01 en
20(a) est presque identique i celle qu’on obtient avec AU = .1. II s’agit la de deux fagons a peu

preés équivalentes de contrer I'effet de I'échelle d'énergie §U = U, — U sp << T.

A la figure 21(a), nous avons utilisé a nouveau les énergies U = 4.5t et t = 1700K adaptées aux
points expérimentaux du LapCuOy. Pour tenir compte de I'effet possible du désordre lorsqu'il y a
dopage, les prédictions du modele tU 3 z = .075 et z = .15 ont été corrigées en posant v = .01.
Dans ces nouvelles conditions, méme si I’accord quantitatif avec I'expérience n’a rien d’extraordi-
naire, la comparaison avec la figure 19(b) nous ameéne a reconnaitre, d’un point de vue qualitatif,
les avantages qui découlent du terme «. Nous savons depuis la section 5.3 que, dans le contexte
du modele tU enrichi de la méthode ACDP. la quasi-indépendance de ;™! en z observée chez les
Lap_;SrzCuQy est irréalisable. Ceci apparait d’ailleurs clairement sur e graphique 21(a). Nous
savons aussi (section 5.4) que I'ajout d’un ¢ variable dans la relation de dispersion des systémes
dopés permet d’améliorer sensiblement cette situation  haute température. Il est donc concevable
que I'utilisation conjointe de <y et d’un ' dépendant de z puisse rapprocher davantage les résul-
tats numeériques pour £ = .075 et z = .15 des données d’Imai et al.. Néanmoins, nous laisserons
cette idée de c6té, soucieux de ne pas exagérer le nombre de parametres ajustables pour lesquels les

Justifications physiques seraient contestables.
La figure 21(b) montre qu’il est également possible de lisser les points expérimentaux 3 z = O en se
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Figure 21 : En (a), on a repris les paramétres U et ¢ utilisés i la figure 19(b) et ajouté, pour les dopages
r = .075etr = .15. le terme v = .01 au dénominateur de la fonction I (q) (équation (5.52)). En (b), dans e
cadre du modele tt'U avec t’ = —.28t, les valeurs de U et ¢ sont ajustées pour lisser les points expérimentaux
du LapCuOy. Les courbes tracées pour z = .075 et = = .15 ont été calculées avec v = .01.

servant du hamiltonien tt'U avec ¢’ = —.28¢. Ce demier, rappelons-le, est capable de reproduire les
caractéristiques essentielles de la susceptibilité uniforme des Lag_,Sr;CuOy. Lajustement des am-
plitudes de U et de t conduit ici 2 des valeurs plus raisonnables (U = 6.5t et t = 2500K), si on se
fie a la littérature, que dans le cas ¢’ = 0. Ceci est lié au fait que ce terme de saut aux seconds voisins
a tendance a retarder la croissance des fluctuations critiques vers T’ petit et A abaisser considérable-
ment la température de crossover Ty; il aplatit en quelque sorte le diagramme de phases Ztﬂ ~
du modéle 4 proximité du demi-remplissage. Il faut donc renforcer I'interaction et hausser le pa-
rameétre ¢ pour que la montée de 77" se fasse comme le réclame I'observation expérimentale. Avec
U = 6.5¢, les systemes dopés z = .075 et z = .15 subissent une quasi-transition a basse tempéra-
ture. Cest pourquoi nous avons utilisé 4y = .01 dans ces calculs i dopage non-nul. On remarque que

=2 . P , ’ e e .
la saturation du facteur £~ qui s’ensuit fait en sorte que c’est I'échelle d’énergie |p — 4¢/|, une pro-
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priété de la partie libre du hamiltonien, qui détermine la dépendance de T ! en £ a T petit. En effet,
aT S 400K (T < .08t),ona Ty ! (z = .075) < T ! (z = .15), en désaccord avec I’expérience.
(Noter qu’avec ¥ = 0, méme si I’aspect de ces courbes pour z # 0 est inadéquat, on obtient quand
méme T;! (z = .075) > T; ! (z = .15), quelle que soit la température). Une fagon de remédier a
ce probléme a basse température serait d’employer un 7Y qui augmente avec le dopage. Par exemple,
en posant y = .01 pourz = .075 ety 2> .02 pour z = .15, on réussit 4 rétablir le bon comportement
en z. Le réle de ~ étant d’imiter I'effet du désordre relié 2 I"ajout de strontium, il parait raisonnable

de lui assigner une telle dépendance en dopage.
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Chapitre 6
Le modéele de Hubbard pour un systéme
orthorhombique

Comme nous I’avons souligné au chapitre 2, le composé de lanthane avec z < .2 présente une
transition structurale entre une cellule-unité tétragonale a haute température, et une cellule-unité
orthorhombique a T petit. (Voir le diagramme de phases T' — z de la figure 1(a)). Or, le modtle de
Hubbard 4 une bande que nous avons utilisé Jusqu’ici suppose que les atomes de cuivre des couches
conductrices sont disposés sur un réseau carré. Il convient donc de se demander ce qu’il adviendrait
du diagramme de phases magnétique de notre modele si on Iui imposait une transition structurale

de cette nature. Evidemment, on espére ainsi réduire 1’étendue en densité de ce diagramme.

La figure 22 montre de fagon schématique la configuration des atomes de cuivre dans les plans CuO,
des matériaux Las_,Sr;CuQ, dans leurs phases tétragonale et orthorhombique. On y indique égale-
ment les diverses possibilités de sauts intersites. On voit immédiatement que la géométrie du réseau
orthorhombique face-centrée préserve I’équivalence des paramétres de saut aux premiers voisins ¢.
Cependant, comme b > a, il faut faire la distinction entre un saut le long de +a, d’amplitude ¢/,
et un autre selon +b, d’amplitude ¢”; I'orthorhombicité brise partiellement la symétrie qui existe
entre les sauts aux quatre seconds voisins dans le systéme tétragonal. En réalité, la différence entre
a et b est minime. Par exemple, 3 z = .16 et T ~ 10K, Torrance e al. [15] ont mesuré a ~ 5.320
et b >~ 5.334, ce qui constitue un écart relatif trés faible, 4 savoir ﬁ:—b)’ =~ .26%. C’est pourquoi,
dans notre traitement du cas orthorhombique, nous n’allons pas nous préoccuper de la forme ou la
taille de la cellule-unité et de la zone de Brillouin correspondante. Nous continuerons de présumer
que les sites Cu sont répartis sur un réseau carré, et n’agirons que sur la grandeur des paramétres de
saut. Puisque ces derniers représentent des intégrales de recouvrement d’orbitales de Wannier loca-
lisées sur des sites voisins, on peut s’attendre a ce qu’ils soient trés sensibles i des variations, méme
trés subtiles, des distances interatomiques. Aussi, plutdt que d’introduire une asymétrie dans les

sauts le long des deux diagonales du réseau carré, nous allons intervenir au niveau des parameétres
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Chapitre 6:  Le modéle de Hubbard pour un systéme orthorhombique

e o o o oo ° °
B ¢

tétragonal (a=b) orthorhombique (azb)

Figure 22 : Arrangement des atomes Cu des plans conducteurs du composé de lanthane dans les phases tét-
ragonale et orthorhombique. (La différence entre les longueurs a et b a été grandement exagérée dans le cas
orthorhombique afin de mieux visualiser la distinction entre les deux configurations). Remarquer que les sauts
aux quatre seconds voisins d’un site dans I'état tétragonal ne sont plus équivalents entre eux aprés la transi-
tion vers une cellule orthorhombique. Lorsque a # b, les paramétres ¢’ et t” désignent les amplitudes des
sauts selon +a et +b respectivement.

de saut aux premiers voisins. Cette maniére de procéder, méme si elle ne s’applique pas directement
aux matériaux Las_,Sr;CuQy, produit un effet beaucoup plus marqué sur le diagramme de phases
du modele. (Noter que cette méthode serait bien adaptee a la structure orthorhombique simple des
YBayCu30g. ;. Dans les plans CuO, de ces composés, les atomes Cu dessinent un réseau rectangu-
laire (a = aX; b = by) de pas a >~ 3.823 et b ~ 3.887. Dans ce cas, I’orthorhombicité se manifeste

véritablement par une différence enire les sauts aux plus proches voisins le long des axes z et ).

Notre approche consiste donc a faire le changement suivant dans le hamiltonien de Hubbard (2.1):

-t z (Cj:a'c]"7 +c}ac‘°’) = ~tr Z (CIang- +C_17:aci¢7) - ty Z (CIUCJ'U +c_17:aci0’)
(i!j)la (i'j):'a (in)y'a
(6.67)
ou les indices de sommation (3, j)x'y font référence aux paires de plus proches voisins dans les
directions z et y du réseau carré. Nous désignerons par t;t,t'U le modéle qui résulte de cette modi-

fication. La diagonalisation de sa partie cinétique dans I’espace réciproque conduit a la relation de

dispersion
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Chapitre 6:  Le modéle de Hubbard pour un systéme orthorhombique

€ (k) = —=2t; cosk — 2ty cos ky — 4¢' cos k, cosk, (6.68)
En simulant I’orthorhombicité par ¢, # ty, on leve la dégénérescence € (kz, ky) = € (ky,kz). 11
faut mentionner que les résultats qui vont suivre ne sont valables que si |t'| < %tz,y. Aussi, nous

poserons toujours &, > tz, si bien que At =¢, —t, > 0.

La bande de conduction s'étend maintenant sur 'intervalle —4 (t) —4t' <e(k) <4(t) -4t et
sa largeur est W = 8 (t)., avec (t) = % (tz +1ty). La densité d’états associée I’énergie cinétique
(6.68) se calcule exactement (la démonstration est faite a I’annexe A). Elle est donnée par

(L L K{2 —#—L} i 4t —2At < e < At + AL

™ ;4(1);—(2t’+,’3)'-' 4ty -2 +x)?
4 t)z—(2t'+?”.)z .
N = K {% (—u?z?‘—} i ~4(t) —df Se<ar -2t

ou 4t' +2At <e<4(t) —4t’

(6.69)
ot K représente I'intégrale elliptique complate de premiére espéce. On montre aisément 2 partir de
cette €quation que I'asymétrie t; # t, provoque un dédoublement de la singularité de Van Hove
qui existait a ey. . = 4t’. La fonction N (e) est maintenant singuligre g = 4t £ 2At. (Pour
s’en convaincre, il suffit de repérer les énergies ol I’argument de K est égal a I'unité). La figure
23(a) illustre I'effet du parameétre d’orthorhombicité %)5 = .2 sur la densité d’états du modele avec
t' = —.16 (t). (Nous nous inspirons ici de la valeur de #' suggérée par Schluter ez al.). En 23(b), on a
tracé des surfaces de Fermi pour ce modéle orthorhombique. Une singularité de Van Hove survient
quand, a une énergie donnée, on peut associer un vecteur d’onde qui correspond 2 une vitesse de
Fermi nulle. Avec la relation de dispersion (6.68), les vecteurs k qui satisfont vp = |Vye (k)| = 0
sont (%m,0) et (0, +7), pour lesquels € (k) = €vn. et €(k) = e respectivement. (Voir les
surfaces a u = eﬁ 4. €n trait gras a la figure 23(b)). Les singularités de Van Hove signalent des
transitions entre différents régimes géométriques de la surface de Fermi. Pour Kk < €y, celle-
ci est fermée. Aprés avoir franchi la premiére singularité, lorsque ¢;, g <k<E f1.» elle devient
disjointe, s’ouvrant sur les frontiéres (+7, ky) de 1azone de Brillouin. Enfin, en traversant la seconde

singularité (2 > €, ,, ), la surface s’ouvre a nouveau, cette fois-ci sur les bords (k;, +7) de la zone.
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i St N . y-ty=2<t>
- — - tyl=.2 <t> | B
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- / A B
/- \ L ~ 0 ! o
2 = -4 B
z A .
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v,
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-3.36 0.64 4.64 -1 0 1
el<t> 9,/ r
(a) (b)
Figure 23 : (a) Densité d'états pour la partic cinétique du hamiltonien ¢.¢,t'U lorsque t' = —.16 (t), avec

At = 0 (trait pointillé) et At = 2 (t) (trait plein). (b) Surfaces de Fermi du modéle orthorhombique
(At =ty — t. = .2(t)) correspondant 2 1/ (t) = —1.44(I), —1.04(I), —.64(I), ~.24(IV) et .16(V).
Les surfaces aux singularités de Van Hove (= eﬁ a = 4t’ + 2At) sont identifiées par un trait gras. Les
cercles vides indiquent les points ol la vitesse de Fermi est nulle.

Nous allons a présent aborder la question du diagramme de phases de notre modéle orthorhombique.
Notre analyse se fera dans le cadre de Ia RPA traditionnelle, oi la répulsion U entre deux électrons
sur un méme site est supposée indépendante de la température et de la densité €lectronique. Nous
laisserons donc de cété la renormalisation de U par le formalisme ACDP et utiliserons le couplage
modéré U = 2(t). (La généralisation du calcul numérique de Us, pour le cas orthorhombique
nécessiterait des modifications plutét lourdes a I"algorithme). De toute fagon, puisque la variation de
Usp en z eten T est relativement lente en dehors du régime classique renormalisé, du moins lorsque
tz = ty, il semble raisonnable de se servir d’un U fixe en premiére approximation. Le diagramme
de phases ainsi obtenu devrait, en principe, comporter les éléments essentiels du diagramme de

crossover Tz — n qui viendrait avec la méthode ACDP, en admettant que Ugy, (T > T;) ~ 2 (t).

Rappelons qu’en RPA ordinaire, la température critique ot s’installe I’ordre 2 longue portée est dé-

terminée au moyen du critére de Stoner 1 — ‘—’-x Qmax,w = 0) = 0. (Voir les équations (2.14) et
2 Xo q
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Chapitre 6:  Le modéle de Hubbard pour un systéme orthorhombique
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Figure 24 : Leffet d’une asymétrie t, # ty sur la susceptibilité statique nue 2 T = .05 (t) pour le remplissage
n = .8, avect’ = —.16(t). En (a), on illustre x, (q,w — 0) pour le cas ¢, = ¢y, alors qu’en (b), on a posé
At = .2(¢t).

(2.15). La susceptibilité nue x,, est toujours donnée par la fonction de Lindhard (2.8)). Si on abaisse
la température jusqu'a T’ = T, le gaz d’électrons subit une transition d’un état paramagnétique a
une phase magnétique, laquelle est ordonnée selon le vecteur Qmax- Les symétries du modeéle /U7
sont telles qu’il suffit d’examiner la portion irréductible (g, € [0, T|; ¢y € [0,qz]) de la zone de
Brillouin pour identifier les maxima de la susceptibilité statique X, (q, 0) et connaitre la grandeur
de I’interaction critique U, = m. Avec notre modele orthorhombique t.t,#'U, il faut dé-
sormais balayer tout le premier quadrant de la zone. (Noter qu’en vertu de la symétrie de la relation
de dispersion (6.68) sous la transformation kzy — 2m — k; 4, les frontiéres de la zone sont tou-
Jours des extréma locaux. Or, cela ne signifie pas que le maximum global de x, (q,0) s’y trouve
forcément). La figure 24 montre comment la fonction X (q,0) est transformée par I’orthorhombi-
cité % = .2 dans les conditions T = .05 (), n = .8ett' = —.16 (t). En 24(a), la susceptibilité du
systéme avec t; = t, présente deux maxima incommensurables €quivalents situés a q = (7, 7 — §)

etq = (m—46,m), ol % ~ .23; la symétrie X, (¢z,qy,0) = X, (qy, gz, 0) est évidente. Lorsqu’on
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Chapitre 6: Le modéle de Hubbard pour un systéme orthorhombique

introduit I’orthorhombicité (figure 24(b)), on obtient aussi deux maxima locaux en bordure de la
zone. Cependant, il est clair que la hauteur et la position de ces pics n’affichent plus cette symétrie
par rapport a I'axe ky = k.. Dans cet exemple, c’est le maximum sur le c6té (m,qy) de la zone qui

fixe I'amplitude de la répulsion critique UL.

Comme dans la situation ¢, = t,, la susceptibilité du modéle orthorhombique 4 proximité du demi-
remplissage culmine au vecteur antiferromagnétique. Si toutefois on injecte suffisamment de trous
ou d’électrons dans la bande 4 moitié remplie, ce maximum 2 Q = (m, 7) se divise et donne lieu 2
deux pics inégaux en q = (7,7 — §,) et q = (7 — &, 7). Pour peu que I’on ne s’écarte pas trop
de n = 1, on trouve que les maxima incommensurables demeurent sur ces frontiéres de la zone
de Brillouin. Les déplacements &, augmentent & mesure qu’on s’éloigne du demi-remplissage.
(Remarquer que c’est aussi le cas du déplacement 6 qui vient avec le modéle t#U). En posant
ty > tz, on a toujours §; > &y. S’il est vrai que dans les conditions choisies pour la figure 24(b),
c’estlacomposanteaq = (m, 7 — by) qui domine, ¢a ne I’est pas en général. Il existe en effet, pour
une température donnée, une plage de densité électronique o c’est le pica q = (7 — 6z, m) qui
constitue le véritable maximum de x, (q,0). (Ceci ne se produit cependant que si ¢’ % 0). Dans
I"élaboration d’un diagramme de phases pour le modéle ¢, ¢'U, il est donc primordial d’identifier
les deux types d’ ordre incommensurable, c’est-3-dire les ondes de densité de spin dirigées soit selon

Qmax = (7, ™ — &y), ou bien selon qmax = (T — 8, 7).

Afinde clarifier davantage la situation avant I’analyse des diagrammes de phases T.—n, considérons
la figure 25. Celle-ci illustre, pour quelques valeurs de T, I'évolution en . de I’interaction critique du
modéle ¢,t,t'U avec t' = —.16 (t) et I’orthorhombicité -ﬁf = .2. Sur cet intervalle de remplissage,
on discerne bien trois sortes d'instabilités accessibles en RPA. Moyennant une répulsion assez forte,
I"antiferromagnétisme peut s’installer sur une plage de densité dont fait partie le demi-remplissage.
De part et d’autre, les transitions se font plutt vers les deux types de phases d’ onde de densité de spin
dont nous avons discuté. A T = .01 (t), Uc présente un minimum 2 n =~ .7, et un autre  n ~ .93.
Le premier d’entre eux survient lorsque la surface de Fermi traverse la premiére singularité de Van
Hove (i = ey ;; = —1.04(t)). Le deuxiéme se produit Ia ot Ie vecteur Qmax atteint Q = (7, 7).

La région antiferromagnétique, ou 6, = 0, est centrée sur la densité n ~ 1.03, lequel correspond

a la seconde divergence de la densité d’états (6.69) (u ~ ey = —24 (t)). Si on augmente la
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Figure 25 : Interaction critique U, en fonction de la densité €lectronique pour le modeéle orthorhombique
tztyt'U avec t’ = —.16 (t) et At = .2 (¢).

température, le minimum associé a p = €y. . disparait progressivement. Lautre se déplace dans le
domaine de remplissage ol qmax = (7, 7) et rejointn = 14 T grand. On voit donc que lorsque Ia

température devient comparable aux échelles d’énergie [t'| et At, le profil de I'interaction critique

du modele orthorhombique ¢,¢,#'U s’apparente 2 celui du modéle tU.

La figure 26 montre comment I’ orthorhombicité agit sur les diagrammes de phases RPA des modéles
avect' = Oett' = —.16 (), en présence de la répulsion U = 2 (t). Le critére de Stoner se traduit
ici par X, (Qmax,0) (t) = 1. Par analogie avec les composés Las_,Sr,CuQy, on ne s’intéresse ici
qu’a la portion n < 1 des diagrammes. (Noter qu’avec ¢ = 0, la partie n 2 1 peut s’obtenir
simplement en remplagant n par 2 — n dans le graphique 26(a); I’orthorhombicité préserve la
symétrie particule-trou du modéle de Hubbard ¢U/. La méme chose n’est évidemment pas vraie pour
la situation décrite en 26(b) puisque le terme de saut aux seconds voisins détruit cette symétrie).

Examinons en premier lieu le cas ¢’ = 0  la figure 26(a). On remarque que la hausse du paramétre
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Figure 26 : Diagrammes de phases RPA du modéle izt t’'U (U = 2(t)) avec en (a), ' = 0, et en (b),
t’ = —.16 (t). On a utilisé des parametres d’asymétrie ?A?)t' allant de 0 a .4. Les températures critiques T ol ap-
paraissent les diverses phases magnétiques sont évaluées a partir du critére de Stoner %Xo (Amax,w =0) = 1.

% réduit systématiquement I’ intervalle de remplissage oii I’ état antiferromagnétique peut s’installer.
Toutefois, & basse température, les phases d’onde de densité de spin pour %;‘- = .1 et .2 continuent
de persister jusqu’a n ~ .86, comme elles le font 4 t, = ty. Pour amincir globalement le diagramme
de phases, il faut introduire une asymétrie entre les paramétres de saut qui soit au moins de I’ordre
de 40% (% R -4). On constate 2 la figure 26(b) que I’inclusion du terme en ¢/ ajoute a la complexité
des diagrammes; il faut maintenant tenir compte de la contribution des maxima de x, (q, 0) situés
sur les deux frontiére de la zone de Brillouin. (Avec ¢ = 0, cela est inutile étant donné que le
pic incommensurable 3 q = (m, 7 — by) est toujours plus élevé que l'autre 3 q = (7 — §,,7)).
Soulignons aussi que le seul fait d’adjoindre au modgle ¢t/ une possibilité de saut vers les seconds
voisins a comme conséquence d’élargir son diagramme de phases. (Comparer les courbes de T:en
fonction de n tracées pour t; = ty, avec et sans t’ ). Encore une fois, la fenétre de densité ou se

manifeste I’antiferromagnétisme rétrécit 2 mesure qu’on augmente I’asymétrie entre les sauts aux
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premiers voisins. Il en irait de méme pour I’ensemble du diagramme si, en présence de At, I’ordre
incommensurable était toujours régi par qmay = (7 — &, ). Or, il s’avére que pour % =.let.2,il
surgit & basse température des phases d’onde de densité de spin, orientées selon Qmax = (7,7 — 0y),
qui rendent le diagramme de phases plus large qu’il ne Iest lorsque ¢tz = ¢,. Cet effet est relié a
I'existence d’une singularité de Van Hove d €}, ;; = 4t — 2At; la condition K €y seréalise a
n =~ .77si % =.l,etan ~ .73 si XA't')t' = .2. (Nous avons vu 2 la figure 25 qu’a T petit, I’interaction
critique affiche un minimum au remplissage correspondanta u = €y, ;, ). Pour diminuer I’étendue du
diagramme de phases 2 basse température, il est nécessaire, comme dans le cas ¢’ = 0, d’employer
un At encore plus grand. En posant -ﬁ)i = .4, on arrive enfin a rétrécir sensiblement I'intervalle de
densité ol les transitions de phases peuvent se produire. A ce niveau d’orthorhombicité, on a toujours
Uc > 2(t) sin < .84, de sorte qu’on évite toute manifestation d’un ordre incommensurable dirigé

le long de qmax = (,7 — §,), méme aux alentours de n ~ .6, ot B €y

Les résultats que nous avons présentés nous apprennent que les diagrammes de phases 7. — n des
modeles tU et tt'U calculés en RPA peuvent bel et bien étre rendus plus étroits par le changement
t — tz # ty. Cependant, pour arriver a cette fin, on doit imposer a ces modeles une asymétrie
considérable (% ~ 40%), et ce, entre les paramétres de saut aux premiers voisins. Or, nous savons
que pour simuler I'orthorhombicité des matériaux Las_,Sr;CuQy, il faudrait plutdt agir, via un At/,
sur le terme de saut aux seconds voisins. Il est clair que dans ce cas, I"effet serait beaucoup moins
important, sinon marginal. Il ne faut donc pas voir dans I’ orthorhombicité une maniére de réconcilier

le diagramme de phases du modtle de Hubbard avec celui du composé de lanthane.
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Chapitre 7
Conclusion

Nous avons exploré certaines propriétés magnétiques du modéle de Hubbard 2D i une bande, et ap-
pliqué ces connaissances i I’étude de I’ état normal des matériaux supraconducteurs Las_;Sr.CuQy.
Nous avons tiré profit d’une approche récente, la théorie auto-cohérente 3 deux particules (ACDP),
qui offre a ce jour le meilleur accord quantitatif avec les simulations Monte-Carlo du modeéle. Sa
plage de validité s’étend jusqu’au régime de couplage intermédiaire, ce qui en fait un outil im-
portant pour les comparaisons avec I’expérience. Nous avons prété une attention particuliére au
taux de relaxation nucléaire du cuivre et i la susceptibilité uniforme, deux quantités mesurables en
RMN/RQN. Ayant réalisé ce travail, nous sommes 2 méme d’identifier certains points forts, ainsi
que certains insucces. qui accompagnent Iutilisation d’un tel modgle dans la description des com-

portements magnétiques de basse énergie du composé de lanthane.

En examinant I'influence de la répulsion nue U sur les courbes T7 ! vs T calculées en RPA conven-
tionnelle, puis avec la méthode ACDR nous avons mis en évidence la plus grande robustesse de cette
derniére approche; la sensibilité du taux de relaxation au paramétre d’interaction se voit considéra-
blement réduite par la renormalisation U/ — U,,, ce qui permet une certaine latitude dans le choix
de la valeur de U. Méme si, contrairement  la RPA ordinaire, le formalisme ACDP exclut toute
transition de phase proprement dite 4 température finie, il peut donner lieu a un régime classique
renormalisé, lequel est caractérisé par une montée exponentielle de la longueur de corrélation spin-
spin (€ ~ eg) aT < T;. A 'approche de ce crossover, la croissance des fluctuations critiques nous
empéche de reproduire qualitativement la dépendance de Ty ! en T observée dans les matériaux

Lay_zSrzCuOy4 (z 2 .02) qui ne présentent pas d’ordre magnétique a T petit.

Avec le modéle tU, méme si le couplage est choisi modéré (U = 2.5t), le régime classique renor-
malisé se manifeste sur un intervalle de dopage trop large (0 < z < .11). Comme celui-ci s'élargit
avec I'amplitude de U, il est clair que I"emploi d’un couplage intermédiaire (U ~ W), tel que

prescrit dans la littérature, ajouterait a I'incompatibilité entre nos calculs de I, ! 2 basse tempéra-
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ture et I'expérience. Les observations d’Ohsugi ef al. indiquent que Tl‘1 tend 2 diminuer lorsqu’on
augmente la teneur en strontium de I’échantillon, et que la quantité (777) ! obéit 2 une loi de Curie-
Weiss. Nous avons compris que ces deux caractéristiques ressortaient naturellement du modéle ¢t/ ,
que I’on inclut ou non la répulsion électron-électron. (Voir les figures 11 et 13). Toutefois, ce modéle
ne fournit pas d’explication aux mesures d’Imai ez al. qui révelent que le taux de relaxation est pra-
tiquement indépendant de z 3 T > 700K (1l nous a fallu un ¢ ajusté a chaque valeur du dopage

pour remplir cette condition).

Lajout d’un paramétre fixe de saut aux seconds voisins (t' = —.28t) permet de rendre assez fide-
lement, via I'échelle d’énergie [u — 4’|, les variations en z et en T de la susceptibilité de spin
uniforme des Lay_ . Sr,CuQy. Dans ce contexte, c’est a la partie libre du hamiltonien que 'on doit
cet accord; I'influence des interactions n’apparait essentiellement que dans la valeur absolue de
Xsp- Cette méme échelle d’énergie |i — 4¢'| a tendance 2 inverser la dépendance de 77! en dopage
a proximité du demi-remplissage (z < .25); le jeu entre le potentiel chimique et la singularité de
Van Hove est tel que le taux de relaxation augmente avec z si U = 0. Le rétablissement du bon
comportement en x commande I'utilisation d’un couplage intermédiaire (I 2 6.5t). Ce faisant, a
cause de la largeur excessive du diagramme T}, — z que cela entraine, I’aspect des courbes T s
T pour les systémes dopés n’est plus conforme i I’expérience. (Consulter la figure 16). Il est donc
difficile de formuler des parameétres du hamiltonien de Hubbard qui concilient les mesures de la sus-
ceptibilité uniforme et celles du taux de relaxation en fonction du dopage, tout en conservant un bon
comportement qualitatif pour 77! a T petit. Il est cependant clair que c’est la forme ¢'U du modéle
qui répond le mieux globalement aux contraintes imposées, non seulement par les observations de
Tl‘l et de x,,, mais aussi par les analyses de structure de bande et les comparaisons avec d’autres
expériences comme la diffusion de neutrons. (Importance des sauts aux seconds voisins, nécessité

d’une interaction comparable 2 la largeur de bande, etc.).

Cherchant a lisser les points expérimentaux relatifs au taux de relaxation, nous avons réalisé qu’a
un niveau de dopage donné, il était toujours possible, avec ou sans # , de trouver des grandeurs de
U et de t qui font en sorte que la courbe T;~! vs T coincide avec I’observation. Cela dit, si on fait
€voluer par la suite la valeur de z, I’accord qualitatif peut se voir compromis par I’imminence d’une

quasi-transitiona T' = T. (La figure 19 en témoigne). C’est ce qui nous a amené a proposer des mo-
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difications au modéle visant a réduire |’étendue en remplissage de son diagramme de phases. Nous
avons d’abord imposé, au moyen du paramétre v, une limite supérieure a I’augmentation E 2 = 3(-’(}
de la susceptibilité pour les systémes avec z # 0; il s’agit d’une fagon quelque peu simpliste de
modéliser I’influence présumée du désordre qui accompagne I’ajout de strontium dans le LasCuOQy.
L ajustement de -y permet bel et bien d’obtenir un comportement de 77! plus convenable i T petit.
Ensuite, motivés par I’existence d’une transition structurale dans les Lag_,Sr,CuQy, nous avons
vérifié si un changement t — t, # ty apporté aux modeles tU et /U pouvait amincir leurs dia-
grammes de phases en RPA conventionnelle. Il s’est avéré que I’effet recherché n’apparaissait véri-
tablement qu’en présence d’une forte asymétrie entre les sauts aux premiers voisins (%)5 2 40%).Or
pour simuler plus correctement la transition d’une cellule-unité tétragonale a orthorhombique dans
le composé de lanthane, il faudrait plutét séparer les termes de saut aux seconds voisins. Comme

I"effet serait alors beaucoup plus subitil (si on considére que |¢'| < t), nous n’avons pas jugé utile

de pousser plus loin notre analyse de I’orthorhombicité.

Pour donner suite a ce travail, il serait intéressant d’appliquer notre modéle i I'étude des matériaux
supraconducteurs Nd_;Ce;CuO4 qui, nous I’avons mentionné, présentent un état de Néel sur une
plage de dopage beaucoup plus large, 4 savoir 0 < z < .14. En quelque sorte, les calculs du taux de
relaxation que nous avons effectués, hormis ceux o nous avons tenu compte du désordre, offrent
une prédiction plus juste de ce qu’on devrait observer dans ces composés de néodyme. (Pour ces
matériaux dopés avec des électrons, les données expérimentales disponibles sur I’évolution de !
en z et en T restent toutefois assez sommaires). Il serait également pertinent de vérifier si, dans la
limite du couplage fort U >> W, il est possible de reproduire I’'indépendance de T Len dopage
observée par Imai eral. 4 T > 700K . (Rappelons que ces auteurs soutiennent qu’il s’agit 1a d’une
manifestation de la forte localisation des spins électroniques). Pour pouvoir considérer cette limite,
il faudrait ajouter des effets de self-énergie 3 la méthode ACDP telle que nous I’avons utilisée. Enfin,
il serait important d’investiguer d’une maniére plus approfondie le phénomene du désordre dans les

plans CuO2. Nous avons ici abordé cet aspect du probléme de fagon purement phénoménologique.
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Annexe A
Calcul de la densité d’états du modéle
orthorhombique

On utilise comme point de départ la relation de dispersion (6.68) issue de la partie libre du hamilto-
nien t;t,t'U:

€ (k) = —2t; cosk; — 2t, cosk, — 4t' cos k; cos ky (A.70)
On suppose ici que ¢, > t., de sorte que At = ty — tz > 0. Rappelons que la bande d’énergie est
délimitée par —4 (2) — 4t’ < € (k) < 4 (t) —4t’, avec (t) = % (tz + ty). Noter que la démonstration

qui suit n’est valable que si |¢/| < 3tzy- La densité d’états est donnée par I’équation

N (e) = 21)2 /dky6(e— € (k)) (A.71)
0

(La seconde égalité découle de I'invariance de I"énergie (6.68) sous la transformation key —

—kzy). Le changement de variables z, y = cos kz , conduit 2

N(€) = — / / 2.z~ 2t 4 (A.72)
(€) i \/1 ( T vy — :I:y))
Le delta de Dirac peut se récrire de la facon suivante:
_ (- ()
/ v
8 (e — (—2tzz — 2tyy — 4t'zy % 1 4tz (A.73)

On peut maintenant effectuer I'intégrale sur y dans I'équation (A.72). On obtient sans peine

N(e) = / & (A.74)
271-2 t2 4172 2t — :
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ou le domaine d’intégration D (e) est défini comme suit:
( [i,‘t—"‘ﬁl] i —4(t) — 4t < e <4t — AL

D(e) = J [-1,1] si 4t —2At < e <4t +2At (A.75)

7 2t.~4t

[-1 l‘L‘] Si 4 +2At <e<4(t) — 4t

La solution analytique de (A.74) est possible grace a I'égalité (Gradshteyn et Ryzhik [46], équation
3.147#5)

/b dx _ 2 K (b—c)(a—-d)
J Vie-z)(b-z)(z-c)(z-d) Vi(a—c)(b-d) (@a—c)(b-d)
(A.76)

(@>b>c>d

ot K désigne I’intégrale elliptique compléte de premiére espéce. Aprés quelques manipulations, on

trouve

1 1 t-t,—~t'e - _ ,
(& -(2z'+§)'-'K{2 ) S 4 -2t <e< 4t + A1

[4(t)* ~(2t'+-2)2 .
N(e):J #ml{{% ()Tt,f—tTL} 3 —4(t)—4t’$6$4t/—2At

ou 4t'+2At<e<4(t) -4t

\

(A.77)
(Remarquer qu’en posant t, = ty = 1, on retrouve bien la relation (5.54) pour NV (€) que nous avons
énoncée au chapitre 5 (équation (5.54)), alors que les directions z et y étaient jugées équivalentes).
Comme Ia fonction K (q) diverge 2 ¢ = 1, le modele orthorhombique est caractérisé par la présence

de deux singularités de Van Hove dans sa densité d’états. Elles sont situdes 3 eﬁ g =4t £ 2At.
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