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Chapitre 1
INTRODUCTION

L'objet de cette these est l'étude de la supraconductivité dite non-conventionnelle. Nous avons
notarnment étudié le composé supraconducteur UPt3. Ce composé est un métal dit a fermions
lourds, car ses électrons de conduction possedent des masses effectives jusqua une centaine de
fois plus élevées que la masse effective des électrons dans les métaux usuels (comme le cuivre).
Dans UPt3, des électrons lourds forment une phase supraconductrice en dessous de 0.5 K aux
propriétés tres particulieres. En effet, ce composé est l'unique supraconducteur connu a ce jour
qui présente c1airement un diagramme de phase champ magnétique-température avec trois phases
supraconductrices distinctes.

La technique que nous avons utilisée pour sonder la supraconductivité est la conduction
thermique. Cette sonde expérimentale permet d'accéder au spectre d'excitations de la phase supra-
conductrice. Dans le cas d'UPt3, elle est par exemple sensible au fait que le gap supraconducteur
possede des lignes et des points de zéro sur la surface de Fermi. La conduction thermique dans
la phase mixte montre de plus un comportement tres riche, dü en partie a la multiplicité des
phases supraconductrices qu'on trouve dans ce composé. Nous avons démontré que la conductiv-
ité thermique a basse température et bas champ magnétique reste contrólée par les zéros du gap
supraconducteur.

Dans ce premier chapitre, nous allons d'abord rappeler quelques formules simples de la
physique des métaux qui nous seront utiles. Ensuite, nous rappellerons quelques idées sur la
supraconductivité c1assique, ou conventionnelle qui vont nous aider a définir par la suite ce que
nous appelons une supraconductivité "non-conventionnelle". Les mesures sur le composé UPt3
étant la plus grande partie de cette these, nous allons présenter ce composé et décrire en détail les
théories proposées pour expliquer sa supraconductivité.

Dans le chapitre 11nous allons présenter les techniques expérimentales que nous avons utilisées.
Nous allons mettre l'accent sur l'objet principal de cette thése : la mise au point d'une expérience
pour mesurer la conductivité thermique a tres basse température et sous champ magnétique.

Nos résultats sur le composé UPt3 seront discutés dans le chapitre III. Nous présentons nos
mesures de champ critique a tres basse température. Puis, nos mesures de conductivité thermique
a champ nul et sous champ magnétique.

Nous avons aussi étudié la conduction thermique du supraconducteur Sr2Ru04. Dans le
chapitre IV nous montrons nos résultats expérimentaux sur ce composé. Ce supraconducteur est
une pérovskite avec une structure similaire aux supraconducteurs a haute température critique.
C'est un métal aussi, mais avec des masses effectives élevées, bien qu'il ne soit pas un fermion
lourd comme UPt3. La supraconductivité dans ce composé a été découverte récemment. Cela a
soulevé un grand intérét, car ce composé est, a ce jour, le seul supraconducteur ayant une structure
pérovskite sans plans de cuivre-oxygene. La température de transition est de l'ordre de 1 Kelvin,
du me me ordre que celle de UPt3' De plus, les premiéres mesures sur ce composé ont montré que
la supraconductivité pourrait étre aussi non-conventionnelle.
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1.1 Les propriétés tbermodynamiques et de transport des
métaux

Nous avons fait des mesures de transport sur des composés métalliques. Pour introduire le sujet,
nous allons tout dabord rappeler quelques formules tres simples concernant les processus de
transport dans les métaux. Ces formules serviront de guide pour comprendre la discussion de nos
mesures. Pour plus de détails, voir par exemple les livres de Abrikosov, Ashcroft et Mermin ou
Ziman.[Abrikosov, Ashcroft, Ziman]

En ce qui concerne le transport de charge, la résistivité d'un métal normal suit a basses
températures la loi:

Equation (1.1)

ou Po est la résistivité due aux collisions élastiques entre électrons et impuretés, le terme AT2 est
dü aux collisions inélastiques entre électrons, et BT5 dü aux collisions entre électrons et phonons:
dans les métaux simples (Cu, Pt, ...), ce dernier terme domine cornpleternent le terme en AT2,

mais la situation est cornpleternent inversée dans les systernes a fortes corrélations électroniques
eomme les fermions lourds.

La résistivité résiduelle Poest reliée au temps de relaxation T dü aux collisions électron-impureté
par:

m
p --o - ne2T

Equation (1.2)

oü n est la densité des électrons, m la masse effective de ces électrons et e la charge électronique.
Le libre parcours moyen des électrons est défini par: 1

l = VFT E1uation (1.3)

oü VF est la vitesse de Fermi. I
Le terme en AT2 de la résistivité dü aux collisions inélastiques entre électrons vient de ce que,

dans le cadre de la théorie des liquides de Fermi, la probabilité de transition d'un état électronique
a un autre par l'interaction entre électrons est proportionnelle a l'énergie au carré (mesuré par
rapport au niveau de Fermi). Cela donne un temps de relaxation T inversement proportionnel a
l'énergie au carré T ex: 1/c2, done a la température au carré, et explique une résistivité variant
comme AT2 ex: l/T. Dans un systeme électronique simple, comme par exemple le cuivre, les
corrélations entre électrons sont faibles, done le temps de relaxation long, et ce type de diffusion est
difficilement mesurable. Par contre, dans les systemes a fortes eorrélations, comme les matériaux
mesurés pendant cette thése, le temps de relaxation est faible, et le terme AT2 ex: l/T devient
grand. De plus, nous avons mesuré a tres basse température (T< 1K), done la diffusion des
électrons par les phonons est pratiquement négligeable et nous avons toujours mesuré la "loi de
liquide de Fermi":

P = Po +AT2 Equation (lA)
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En ce Qui concerne la conduction de chaleur (conductivité thennique K), dans le cas le plus simple
des collísions élastiques entre électrons et impuretés (p = Po), la loi de Wiedemann-Franz relie de
rnaniere simple la conduction de chaleur a la conduction de charge par l'équation:

K Lo---
T Po

Equation (I.5)

oü Lo, le nombre de Lorentz, a une valeur qui ne dépend que de la eharge éleetronique, done qui
est le méme pour tous les métaux Lo = 2,44 10-8 K~m.

Dans des eas plus eompliqués, la loi de Wiedemann-Franz n'est valable que de facon qualitative.
Pour une résistivité de type liquide de Fermi, comme montré dans l'équation lA, on peut décrire
la eonduetion de ehaleur eomme suit:

K L
T Po+ AT2

Equation (I.6)

avec L < Lo. En effet, les collisions entre électrons sont inélastiques, ce qui impose un nombre L
plus petit que Lo et dépendant de la température (L = L(T) < Lo). En présence d'un autre ehemin
de conduetion comme les phonons, on trouve au eontraire L > Lo, ee qui permet de séparer
grossierernent la eonduetion thermique par les phonons de celle par les électrons.

Pour ee qui est de la ehaleur spéeifique Cp, dans les fermions lourds, au des sus de 4K, elle est
completement dominée par les eontributions électroniques, Dans ee eas, Cp est proportionnelle a
la température a basse température, et reliéea la densité d'états éleetronique au niveau de Fermi
N(EF) par la formule:

Equation (1.7)

oü k» est la constante de Boltzmann. N(Ep) est proportionnelle a la masse effective des électrons:

Equation (1.8)

Dans les systemes a électrons fortement corrélés la densité d'états, tout comme le terme en
AT2 de la résistivité, est plus grande que dans les métaux normaux. On trouve souvent que A est
proportionnel a I~ avec Aj,~ ~ ao = 11O-sJ.LDcmj(mJjK2mol) . Cette relation est connue
sous le nom de relation de Kadowaki- Woods. Elle n'est valable que si les effets sont décrits par
une simple renormalisation de la densité d'états.
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1.2 La supraconductivité conventionneIle
En dessous d'une certaine température, beaucoup de matériaux deviennent supraconducteurs: leur
résistivité devient nulle et le champ magnétique, s'il est suffisament faible, est expulsé du matériau.
C'est un phénoméne découvert en 1911 par Kammerling Onnes, et qui montre maintenant une
variété impressionnante d'aspects différents.[deGennes, Tinkham} Nous avons étudié un type de
supraconductivité, dite non-conventionnelle, qui a été d'abord découverte dans le cadre de 1'3He
superfiuide. Des la découverte des fermions lourds supraconducteurs, on a eu des indications qu'ils
seraient aussi non-conventionnels, ce qui a soulevé beaucoup dintérét. Depuis sont apparus les
supraconducteurs a haute température critique, qui sont probablement aussi des supraconducteurs
non-conventionnels.

Pour pouvoir définir ce que nous appelons des supraconducteurs non-conventionnels, nous
aIlons rappeler quelques caractéristiques de la supraconductivité en général. Nous alIons mettre
l' accent sur les idées qui sont nécessaires pour comprendre nos mesures. Par la sui te nous
allons décrire la supraconductivité non-conventionnelle. On peut trouver une introduction
détaillée a ce sujet dans les articles de revue de Gor'kov, Sigrist et Ueda, ou Heffner et
Norman.[Gorkov87, Sigrist91, Heffner96} Dans le cas de 1'3 He superfiuide nous citons l'article
de Leggett et le livre de Vollhardt et Wolfle [Leggett75, Vollhardt} (notons aussi l'article récent
de VolIhardt [Vollhardt97) qui donne une introduction simplifiée).

1.2.1 Champ nul

La transition supraconductrice est provoquée par une interaction attractive entre les électrons
proches du niveau de Fermi qui favorise le développement de corrélations a deux électrons (paires
de Cooper) se matérialisant par l'apparition d'un "condensat de paires de Cooper". La théorie
BCS en donne une description mieroseopique.

L'état supraconducteur est tres stable et capable de supporter de grands courants de charge sans
dissipation. La transition de phase dans l'état supracondueteur est du.deuxierne ordre, et la chaleur
spécifique subit done un saut a la température critique Tc' Les propriétés thermodynamiques en
dessous de T c ehangent completernent par rapport aux propriétés de la phase normale. Les paires
d'électrons condensées ont une entropie nulle, et ne contribuent plus a la chaleur spécifique Cp ou
a la conduction thermique n. Les excitations thermiques ont une énergie supérieure a une valeur
finie, le gap supraconducteur .6..

Pour obtenir .6., nous écrivons la fonction d'onde des paires de Cooper, qui est donnée par le
produit des fonetions électroniques W k a:,

Equation (1.9)

OU el! et {3 indiquent l' état des spins. Remarquons que les électrons des paires ont des vecteurs
---7

k antiparalleles. Dans le cas des supraconducteurs conventionnels, les spins sont dans un état
singulet (S = O) et on peut écrire .6.Tl (k). Le spectre d'excitations est donné par:

Equation (1.10)

Le gap supraconducteur .6. est reliée a l.6.u (k) l. Il faut néanmoins noter que tous les
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supraconducteurs n'ont pas un gap bien défini. La supraeonduetivité sans gap est possible. En tous
cas, quand le gap existe, il se manifeste sur les mesures de ehaleur spéeifique ou de eonduetion
thermique. Ces mesures donnent ainsi (de facon indireete) de l'information sur la fonetion d'onde
des paires de Cooper .6.n (k).

Nous remarquons que le gap supraeondueteur .6. = 6.k dépend a priori de la direetion de k. 6.k
doit avoir la meme symétrie que le groupe eristallin, mais il n'est pas néeessairement uniforme sur
la surfaee de Fermi. Pour trouver la fonetion d'onde préeise des paires de Cooper, il faut avoir un
modele mieroseopique qui décrit l'interaction attractive. A basse température, les lois dactivation
dans les mesures thermodynamiques donnent la valeur du gap la plus petite 6.

klllill
= 6.min·

La figure I.l montre la ehaleur spéeifique, ainsi que la eonduetivité thermique éleetronique r:
en fonction de la température.

N(E)
I
I

I
I

I

I
I
I-----r--------
I
I
I
I

I
I

I
I
I

1

1

-LVkTe

\
E T T

Figure 1.1: La densité d'états, la chaleur spécifique et la conductivité thermique dans un supraconducteur
classique (BCS).

La transition supraconduetriee, comme toute transition de phase, peut étre déerite de facon
maeroseopique dans le eadre du formalisme de Landau, avee notamment un parametre d'ordre
W. Le parametre d'ordre peut étre vu eomme la fonetion d'onde des paires de Cooper. La
caraetéristique de l'état supraconducteur est que la phase relative des paires de Cooper n'est plus
arbitraire mais fixée a une valeur constante.

En effet, un état eleetronique dans la phase normale est invariant par une rotation de phase
produit par l' opérateur é<fJN, oü cp est la phase et N le nombre de partieules. C' est la symétrie
de jauge. Par contre, l'état supraconducteur n'est pas invariant par une application de l'opérateur
de phase ei<fJN. C' est la différenee fondamentale entre l' état normal et l' état supracondueteur,
oü il y a la cohérence de phase. La symétrie brisée a la transition supraconductrice dans le
sens des transitions de phase du formalisme de Landau est la syrnétrie de jauge. La phase de
W est justement cette phase relative des paires de Cooper, et 1 W ("17)1

2 est la densité des paires
condensées en 7.

La théorie de Gínzburg-Landau décrit bien l'état supraconducteur quand le parametre d'ordre W
est petit, e'est a dire, prés de la température critique Te. On peut notarnment développer l'énergie
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libre en puissances de 11JI12:

Equation (1.11)

avec des parametres a, b,... qui sont reliés a la théorie microscopique.
Les longueurs caractéristiques de la phase supraconductrice sont la longueur de cohérence ea et

la longueur de pénétration de London A..Ces longueurs sont données par les formules (a T=OK):

Equation (1.12)

Equation (1.13)

OUVF est la vitesse de Fermi, .60 le gap supraconducteur a T=OK, m la masse effective et n
la densité électronique. La longueur de cohérence eo donne un ordre de grandeur pOur la taille
des paires de Cooper. ea est de l' ordre de 10000 Á dans les supraconducteurs classiques, 100
Á dans les supraconducteurs a fermions lourds et de l' ordre de quelques dizaines d' Angstrom
dans les supraconducteurs a haute température critique. A.donne la longueur de pénétration du
champ magnétique. Quand A.« e, le champ magnétique n'entre pas dans l'échantillon et le
supraconducteur est appelé un supraconducteur de type 1. Si par contre, e «A.,le supraconducteur
est dit de type Il, et au des sus d'un premier champ critique Hc1, le champ magnétique entre dans
l'échantillon. Le parametre de Ginzburg-Landau r: = ~ donne le changement de régime: pour
r: < ~, le supraconducteur est de type 1, pour r: > ~, le supraconducteur est de type n. Dans
les supraconducteurs classiques, on peut trouver les deux cas, par contre les supraconducteurs a
fermions lourds ou ceux a haute température critique sont tous de type n.
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1.2.2 Les supraconducteurs sous champ magnétique

Limite orbitale.

Dans les supraconducteurs de type II, au des sus d'un premier champ critique, il devient
énergétiquement plus favorable pour le systeme que le champ magnétique pénétre dans l' échantillon
sous forme de "tubes de flux" appelés vortex. Le systerne est dans un état mixte avec coexistence
de zones normales et de zones supraconductrices. Les zones normales apparaissent sous forme de
"cylindres normaux" au coeur des vortex orientés parallelernent au champ appliqué. Le parametre
d'ordre s'y annule sur une distance de l'ordre de la longueur de cohérence é. Le champ magnétique
est maximum au centre du vortex et tombe vers zéro sur une distance de l'ordre de la longueur de
pénétration A, chaque vortex portant un quantum de flux <Po . L' écrantage du champ est réalisé
par des supercourants qui circulent autour des coeurs des vortex. Les vortex forment un réseau, de
plus en plus dense quand on augmente le champ magnétique.

C'est en fait l'interaction orbitale (force de Lorentz) entre le champ magnétique et les paires de
Cooper qui brise les paires supraconductrices et produit cet état mixte dans les supraconducteurs
de type II. On peut dire que la supraconductivité sera cornpletement détruite quand la vitesse des
paires sous l' action du champ magnétique devient trop élevée. Autrement dit, le rayon de Larmor
:;; (avec u; la vitesse superfluide des paires) doit rester plus grand que la longueur de cohérence
~ pour que la supraconductivité soit possib1e.

L'énergie libre de la phase supraconductrice tenant compte de I'effet du champ magnétique
peut étre écrite comme suit :

J ( 2 1 4 1 1 2e ---+ 1
2

H2
)Fe; = dV al\[!1 +-bl\[!1 +- (-in\! - - A)\[! +-

2 4m e 8-rr
Equation (1.14)

---+ ---+
oü A est le vecteur potentiel du champ magnétique H. L'intégration en volume est nécessaire
pour tenir compte de la modulation spatiale du parametre d' ordre en présence des vortex. En
minimisant cette énergie libre par rappart au parametre d'ordre, on peut trouver le champ critique
donné par l' effet orbital :

H (T) _ <Po
c2 - 27re(T) Equation (1.15)

oü <Po est le quantum de flux et e (T) la Iongueur de cohérence en fonction de la température :

Equation (1.16)

Pres de Te on trouve alors une variation linéaire du champ critique, comme montré dans la figure
<I>

1.2 avec une pente aHc2/ aT = - ( o )2. Cornme ~o est relié a la vitesse de Fermi par la
27r O.74~o

formule 1.12, on trouve que la pente du champ critique déterminée par l' effet orbital du champ
magnétique est inversement proportionnelle au carré de la vitesse de Fermi : aHc2/aT ex l/v}.



Les systemes a ferrnions lourds ont des vitesses de Fermi tres faibles. Le champ critique déterminé
par la limite orbitale est alors particulierement élevé. D' autres effets du champ magnétique peuvent
alors aussi détruire la supraconductivité.

Limite Orbitale
H

Limite Pauli

H

~ ~ ~T

Figure /.2: L'effet de brisure de paires par le champ magnétique. Dans le cas de la limite orbitale du
champ critique (gauche), FL réprésente laforce de Lorent: qui tend a casser les paires de Coopero

Limite paramagnétique.

L'effet Zeeman sur le spin des électrons des paires de Cooper peut ainsi détruire la supra-
conductivité avant l' effet orbital. Une discussion de cet effet est donnée dans le livre de Saint
James, Thomas et Sarma.[Saintlames} Pour comprendre cet effet, on peut comparer la valeur de
la susceptibilité des spins dans la phase normale Xn et dans la phase supraconductrice XS•

Dans la phase normale, Xn s' écrit:

Equation (1.17)

oü J.lB est le magnéton de Bohr, g le facteur gyromagnétique et N(EF) la densité d'états au niveau
de Fermi. Dans la phase supraconductrice, a T=OK par contre, la susceptibilité des spins Xsest nulle,
les électrons étant condensés en paires de Cooper de spin nul. Pour détruire la supraconductivité
avec cet effet, il faut alors appliquer un champ magnétique suffisamment fort pour que la perte
d'énergie Zeeman soit plus grande que l'énergie de condensation de la phase supraconductrice.
On peut définir le champ critique thermodynarnique Hc(T) a l'aide de l'énergie de condensation
de l'état supraconducteur:

Equation (1.18)

oü E; - F8 est la différence des énergies libres supraconductrice et normale. A T=OK on peut
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donner Hc(O):

Equation (1.19)

Ainsi, le champ nécessaire pour polariser (et détruire) la phase supraconductrice s'écrit comme:

Equation (1.20)

La dépendance de Hp, le champ critique paramagnétique est done donné par:

Equation (1.21)

Pres de Te a champ nul, Hp(T) varie fortement en fonction de la température. A T=OK, en utilisant
l'équation 1.19 on peut calculer Hp(O) = 1.84Tc-f (voir aussi Fig. 1.2).

I1faut cependant remarquer que le calcul précis du champcritique Hc2(T) se fait par la théorie
microscopique, mais les formules simples que nous avons données ici donnent le bon ordre de
grandeur. Il faut de plus aussi toujours tenir compte de la limite orbitale (a 3D), qui est dominante
prés de Te' Le champ critique est comme montré dans la figure 1.2. Le calcul de Hc2(T) en tenant
compte des deux effets se fait par la théorie microscopique.[Werthamer66]
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1.3 La supraconductivité non conventionnelle
Nous avons indiqué qu'a la transition supraconductrice la symétrie de jauge est brisée par la
cohérence de la phase du parametre d'ordre. Le groupe de symétrie complet d'un métal est
e x R x U(l), OU e est le groupe ponctuel, R, l'invariance par renversement du temps et U(l)
la transformation de jauge. Dans les fermions lourds, le couplage spin-orbite est fort et les degrés
de liberté du spin sont liés au réseau: les transformations du spin sont "incluses" dans celles
du groupe ponctuel e. Notons que comme la longueur de cohérence des supraconducteurs est
bien plus grande que la distance interatomique, il n'est pas nécessaire de considérer la symétrie
de translation. Jusqu'a maintenant, nous avons consideré le cas simple, oü seulement la symétrie
de jauge U(l) est brisée. Cependant, comme dans d'autres transitions de phase, il est tout a fait
imaginable que d'autres symétries soient brisées.

Prenons l'exemple d'une transition magnétique. La symétrie brisée est la symétrie par
renversement du temps R. Ce qui implique l'apparition d'un ordre magnétique a longue portée.
Remarquons que cet ordre magnétique peut étre ferromagnétique, antiferromagnétique, hélicoidale,
ou autre. Pour certaines de ces combinaisons des moments magnétiques, la symétrie du groupe
ponctuel e est aussi brisée.

De la meme facon, on peut imaginer des transitions supraconductrices, OU en plus de la symétrie
de jauge U(l) , la symétrie du groupe ponctuel e, ou encore la symétrie par renversement du
temps R soit brisée. Les cas oü des symétries, en plus de la symétrie de jauge sont brisées, sont
des cas dits de supraconductivité non-conventíonnelle, L'étude de ce type de supraconductivité
constitue l' objet de cette these.

1.3.1 L,3He superfluide

L' exemple par excellence de ce type de supraconductivité qui a guidé toutes les premieres études
sur la supraconductivité des fermions lourds est 1'3 He superfluide. Avant de continuer avec les
supraconducteurs, nous allons décrire tres briévement la supraftuidité dans 1'3He. Nous essayerons
notamment d' éclaircir les notions sur la supraconductivité triplet.

Comme 1'3He est un ftuide, c'est la symétrie de rotation SO(3), et non par la symétrie du groupe
ponctuel e, qui peut étre brisée en plus de la symétrie de jauge U(l). Ainsi, on peut décrire la
fonction d'onde des paires par des harmoniques sphériques.

Une fonction de type s (l = O) isotrope correspond au cas "conventionnel". Par contre,
les fonctions de type p (l = 1 ), oü d (l = 2) ne sont pas isotropes et correspondent au cas

---7

"non-conventionnel". Ces fonctions peuvent changer de signe dans l'espace k et produire des
zones oü le gap supraftuide s'annule. Nous discuterons cela plus en détail en relation avec les
supraconducteurs. Pour le moment, nous allons décrire la suprafluidité triplet. Pour les fonctions
d'onde paires (l = 0,2, ... ), l'état de spin est un singulet (S = O) et pour des fonction d'onde
impaires (l = 1,3, ...) un triplet (S = 1) .

L'3He liquide peut étre bien décrit a tres basses températures par les lois de liquide de
Fermi. On trouve de fortes corrélations entre les quasiparticules et aussi des ftuctuations de spin
ferromagnétiques. 11 se trouve que ces excitations magnétiques donnent lieu a une interaction
attractive entre les quasiparticules qui favorise la création de paires de Cooper avec une onde de
type p (l = 1 ) et un état de spin triplet (S = 1). Un état triplet est dégéneré a la fois par ses
degrés de liberté orbitaux (2l + 1 = 3 pour de la supraftuidité p) et ses degrés de liberté de spin
(S; = -1; O;1). La fonction d' onde des paires de Cooper est en général une superposition linéaire
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des trois états de spin:

Equation (1.22)

Cette dégénerescence donne lieu a une multiplicité de phases dans le diagramme de phase
température-pression-champ magnétique. Par exemple, il se trouve que dans la phase dite B de
1,3He superfluide, qui est condensée a basse température et champ nul, les trois états de spin sont
présents dans le superftuide. A bas champ rnagnétique le potentiel attractif est tel qu'il favorise
1'exístence de la phase dite Al. Dans cette phase, seuls les états de spin avec Sz = 1 sont
condensés: le gap superftuide correspondant a S, = 1est fini, mais celui correspondant a Sz = -1
est nul. 11 se trouve que seulement la moitié des atomes d,3He (avec S, = 1) sont condensés en
paires de Cooper, ce qui donne une chaleur spécifique a T=OK dans la phase superftuide qui ne
chute pas vers zéro mais est la moitié de sa valeur dans la phase normale.

L'exemple de 1'3He superftuide nous permet de voir comment une supraconductivité "non-
conventionnelle" permet 1'existence de plusieurs phases supraconductrices.

11 est utile d'introduire sur I'exemple de 1,3He superftuide la notation décrivant un paramétre
d' ordre non-conventionnel. Pour un état singulet on écrit :

Equation (I.23)

et pour un état triplet :

~ ----1----7---1

6.(k) = ((J . d (k))i(JY Equation (I.24)

011o' sont les matrices de Pauli. Un état singulet est alors décrit al' aide de la matrice de Pauli (JY :

...• ( O W(k) )6.(k) = ...•
-W(k) O

Equatíon (I.25)

---7 ---7

et un état triplet en plus par un vecteur d ( k ) :

Equation (I.26)

---7

Le vecteur d contient l' information sur la structure orbítale et sur la structure de spin de l' état
---7 ---7

en question. La direction de d donne l' orientation de I' état de spin, par le fait que d est tel
---7 ---7

que d . S = O. Par exemple, dans la phase Al de 1'3He superftuide, 011 seulement S, = 1 est
---7 ---7---7

condensée, d est perpendiculaire a S et on écrit d = .!2 (x + if)), 011 x et f) sont des vecteurs
unitaires dans l' espace de spin. Le gap pour un supraconducteur triplet est défini par le déterminant
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de (~(k)) (~(k))t et on trouve:

Equation (I.27)

Le spectre d'excitations est donné par:

Ek,± = E~ + 17(7)12 ± 17* x 71 Equation (I.28)

On voit qu'il y a deux branches possibles pour le spectre d'excitations. Quand Id* x di =/: o,
on parle de la supraftuidité "non-unitaire". C' est par exemple le cas pour la phase A 1 de
1,3He superftuide. Avec la supraconductivité unitaire (17* x 71 = O), la fonction 17(7)1 a
l'information sur la structure du gap.

Encore un mot sur les paires de Cooper dans un état triplet. Tandis que la susceptibilité des
spins dans la phase condensée chute vers zéro dans un état singulet, on peut facilement imaginer
que pour un état triplet la susceptibilité des spins reste assez grande dans la phase condensée. Dans
certains cas, on peut méme trouver qu' e1lene change pas en entrant dans la phase supraconductrice.
Les sondes sensibles a la susceptibilité de spins, comme la RMN, ou dans certains cas le champ
critique d'un supraconducteur (voir limitation paramagnétique du champ critique), peuvent servir
a identifier un état triplet.

1.3.2 Supraconducteurs non-conventionnels.

Pour retourner au cas des supraconducteurs, il faut tout d'abord remarquer que les harmoniques
sphériques sont mal adaptées car elles ne correpondent pas a la symétrie du groupe ponctuel G.
On retiendra que parler de supraconductivité de type s, d ou p, (de facon stricte) n'a pas de sens
physique dans un supraconducteur.

Un supraconducteur non-conventionnel brise des symétries autres que la symétrie de jauge en
ayant un parametre d'ordre qui appartient a une des représentations irréductibles non triviales
du groupe ponctuel. En effet, la symétrie du groupe ponctuel permet de c1assifier les états possibles
pour le parametre d'ordre comme des états appartenant a ces représentations irréductibles, tout
comme dans le cas de 1'3He superftuide on peut classifier les états en harmoniques sphériques.

En ce qui concerne le spin, le couplage spin-orbite pourrait remettre en cause la classification
singulet-triplet. Mais on remarque que les cristaux étudié~ossedent ~ centre d'inversion, ce
qui permet de les séparer en états de parité paire oü .6.( k ) = .6.(- k ) et en états impairs

--t --t

.6.( k ) = -.6.(- k ). Les états pairs sont des états (pseudo-)singulets (S = O)et les états impairs
des états (pseudo- )triplet (5 = 1). Ainsi, pour chaque représentation irréductible du groupe
ponctuel, on trouve un état pair et un état impair.

Pour ce qui est de la structure orbitale des fonctions d'onde possibles pour une représentation
irréductible, il faut comprendre que la symétrie brisée dans un supraconducteur non-conventionnel
est une combinaison des symétries de jauge U(l) et de celles des autres groupes. C'est a dire
le groupe de symétrie d'un supraconducteur non conventionnel possede des éléments du groupe
G x R, combinés a des éléments du groupe U(l). Cela se traduit par le fait que la phase du

--t
parametre d'ordre peut changer de signe suivant l'orientation du moment k en brisant la
symétrie du groupe ponctueI. Pour comprendre cela en détail, il faut donner des arguments
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précis de la théorie des groupes. L'artic1e de Gor'kov [Gorkov87] donne comme exemple une des
représentations du groupe cubique: les éléments de symétrie combinés des groupes ponctuels et
de jauge imposent un changement de signe de part et d' autre d'un plan de symétrie, auquel cas le
parametre d'ordre D.a/3 s'annule dans ce plan.

On retient alors que la phase du parametre ordre dans un supraconducteur non-conventionnel- ~D.af3(k) dépend de la direction de k. Un changement du signe du parametre d'ordre implique
une annulation de celui-ci, et avec lui une annulation du gap supraconducteur. Ces changements
de signe sont définis par la symétrie de chaque représentation irréductible du groupe ponctuel. De
cette facon, les zéros du gap supraconducteur sont reliés a la symétrie du parametre d'ordre.

Dans le cas de couplage spin-orbite fort, la table 1.1 montre quelques fonctions de base des
différentes représentations irréductibles du groupe ponctuel D4h. Ce groupe ponctuel est plus
simple que le groupe hexagonal de UPt3, et les supraconducteurs a haute température critique (dans
la version en 2D et moyennant une transition orthorhombique, voir la référence [Scalapino95]
) ainsi que Sr2Ru04 en font partie. Si l'interaction attractive favorise une des représentations
irréductibles parmi celles de la table 1.1, on peut écrire en généralle parametre d' ordre comme une
combinaison linéaire de toutes les fonctions de base données dans la table 1.1, les coefficients de
cette combinaison étant d'une part complexes, et d'autre part définis seulement modulo n'importe
queIle fonction ayant la symétrie complete du réseau. Pour une connaissance plus précise
du pararnetre d'ordre, notamment des coefficients de la combinaison linéaire il faut un calcul
microscopique. Yip et Garg discutent ce probleme en détail.[Yip93]

Considérons la représentation Alg, qui a toute la symétrie du groupe et qui correspond done a
de la supraconductivité conventionnelle. En général, on peut écrire le paramétre d'ordre comme
la fonction de base de cette représentation: l'unité 1, multipliée par n'importe queIle fonction de
~
k ayant toute la symétrie du réseau tetragonal. On peut ainsi imaginer un cas oü la fonction k;

décrirait le parametre d'ordre: k; correspond a de la supraconductivité conventionneIle, mais avec
des zéros dans le gap imposés par des raisons autres que symétrie.

La représentation Blg correspond a un supraconducteur non-conventionnel et est discutée dans
le cadre des supraconducteurs a haute température critique. On remarque que le gap s'annule et
change de signe sur des lignes de zéro quand k; = k;. Cela est iIlustré dans la figure 1.3.

La présence de lignes ou points de zéro du gap explique que les propriétés thermodynarniques
soient cornpleternent différentes dans un supraconducteur non-conventionnel et dans un supracon-
ducteur conventionnel. Les zéros dans le gap notamment impliquent la présence d'excitations de
basse énergie qui se manifestent méme a tres basse température. Cela donne non pas un comporte-
ment exponentiel des propriétés thermodynarniques, comme discuté avec la figure 1.1, mais des
lois de puissance a basse température. En ce qui concerne la chaleur spécifique, ces lois de puis-
sanee dépendent de la forme et de la position des noeuds dans le gap, par exemple e ex: T3 avec
un point de zéro, ou e ex: T2 avec une ligue de zéro (dans le cas ou le gap a une variation lineaire
pres des noeuds, voir plus loin dans la page 28). Les propriétés thermodynamiques sont ainsi
sensibles au choix de la représentation irréductible du parametre d'ordre par l'intermédiaire
des noeuds imposés dans le gap.

~
Notons que les représentations impaires (S=I) sont décrites par le vecteur d que nous avons

~
discuté dans le cadre de l' 3He superfluide. Dans la table 1.1 la direction du vecteur d est donnée
par les vecteurs unitaires X, f) oü Z. Ainsi, une des fonctions d'onde possible~ol:~:}a représentation
Alu est ikz. Dans ce cas les spins sont confinés dans le plan a,b (pour que d . S = O).
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I Représentation I Parite I Fonctions de base

Alg S=ü 1

Al'u S=l zkz; k~ + k~;n=1,3
A2g S=ü k:tky (k; - k~)
A2u S = 1 f)kx - xky; kxky(xkx - f)ky); kxkykz(k; - k?)
Blg S=ü k'f-k'f
Blu S = 1 z(k2 - k2)k . xkn - f)kn'n=1'3:c '1. Z, X 'l ' ,

B2g S=Ü kxky
B2'u S = 1 f)kx + xky;kxky(f)kx + xky); kxkykzz

Eg S=Ü
kzkx;kzk~
kzky;kzk;

S = 1
zkn+l xkzk~ kxkzky f)k~

;n=ü,2Eu x
zkn+l , Ak kTl AkTl

'/1 Y z 11 X.,

Table /.l:Des fonctions d'onde des représentations irréductibles du groupe ponctuel D4h d'apres Yip et
Garg.[Yip93 J

"conventionnel" "non-conventionnel"

Figure /.3: Le gap supraconducteur dans l'espace réciproque dans le cas d'un réseau tétragonal (cette
fois en deux dimensions}. A gauche la figure montre un gap classique (conventionnel), et a droite un gap
"non-conventionnel" (la représentation Blg du réseau tétragonal). Notons que dans ce cas, la symétrie du
groupe ponctuel est brisée par les changements de phase en fonction de la direction du moment angulaire.
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1.4 La supraconductivité de UPt3
A vant de décrire les représentations irréductibles pour UPt3 et les théories pour expliquer la
supraconductivité dans ce composé, il nous faut situer UPt3 dans le cadre des fermions lourds. La
physique des fermions lourds est tres riche, ici, nous ne donnerons qu'un appercu tres sommaire.
Des revues a ce sujet, sont données par exemple dans les références [Grewe91, Fulde88] .

1.4.1 Introduction aux fermions lourds

Les fermions lourds sont des composés métalliques avec des quasiparticules lourdes dont les
masses effectives peuvent atteindre mille fois la masse de l'électron libre (m* rv 100 a 1000 me ).
On les trouve parmi les composés intermétalliques de terres rares et d'actinides.

L' origine de ces masses effectives élevées est comp1exe. On considere que ces quasiparticules
lourdes sont issues du couplage entre les électrons f qui portent un moment magnétique et
proviennent des couches 4f ou Sf incomplétes et les autres électrons qui forment initialement
une large bande de conduction. A haute température, les électrons de conduction subissent une
forte diffusion par les sites magnétiques réminiscente de l'effet Kondo d'une impureté magnétique
dans un métaI. L'entropie magnétique reste élevée (une fraction notable de Rlog(2J+ 1), J étant
le moment angulaire de l'impureté magnétique) jusqu'a des températures basses, de quelques
dizaines de Kelvin, et chute rapidement a plus basse température. Cette chute correspond au
passage vers un état avec des quasiparticules lourdes (de masses effectives m* elevées) induit par
des effets de cohérence et l'existence d'un réseau de sites magnétiques bien défini (formé par les
ato mes de terre rare ou d'actinide). Un état fondamental possible est un état paramagnétique.
L'entropie a basse température aura dans ce cas un fort terme linéaire en température S ex m*T.
Un autre état fondamental possible est un étatordonné magnétiquement a longue distance avec une
densité d'aimantation principalement localisée sur les sites d'atomes de terre rare ou d'actinide.
L'entropie montre dans ce cas une chute en dessous de la température d'ordre magnétique.

La particularité des composés dits a fermions lourds est de correspondre a une situation oü,
par une faible variation des distances interatomiques (c'est a dire, une faible variation de volume
produite par exemple par la pression) on peut transiter facilement d'un état de base (a T=OK)
magnétique a un état de base paramagnétique ou inversement. Le probleme posé est celui
du traitement des transitions de phase magnétique-paramagnétique a T=OK (transition de phase
"critique quantique" [Millis93]). Pour les métaux de transition a tres basse température, ce
probleme a été traité dans une théorie de "ftuctuations de spin autocohérente". C'est une approche
semi-phénoménologique, l' application au cas des fermions lourds nécessitant l' introduction de
températures caractéristiques fortement renormalisées, pour tenir compte des masses effectives
élevées.[Moriya95] La faiblesse des énergies caractéristiques a pour conséquence que les lois
simples du régime de liquide de Fermi ne sont observées que dans un domaine restreint aux tres
basses températures. Ainsi, pour les systernes tres proches de l'instabilité magnétique, on peut
observer de fortes déviations a ces lois simples dans une large gamme de température ce qui conduit
souvent a qualifier ce régime intermédiaire comme celui d'un "non liquide de Fermi". On trouvera
dans les références [Loehneysen96, Kambe97, Spec/ssue] des points de vue différents sur ce débat.
Une autre approche est celle dite du réseau Kondo oü la transition magnétique-paramagnétique est
qualitativement décrite par la competition entre l'effet Kondo et le couplage d'échange entre sites
magnétiques induit par les oscillations Ruderrnan-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY).[Doniach77]

Remarquons que d'un point de vue microscopique, iI n'y a pas de théorie expliquant quantita-
tivement les proprietés des composés a fermions lourds dans une large gamme de température. Il
y a cependant un consensus général que dans le cas d'UPt3, les électrons f peuvent étre consid-
érés comme itinérants, et le regime simple de liquide de Fermi avec des masses effectives élevées
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apparait clairement, comme il sera souligné, a basse température (en dessous de 1.5 K).
Les interactions magnétiques étant importantes dans ces composés, la prerniere découverte

de la supraconductivité, faite en 1979 sur le composé CeCu2Si2 était une surprise.[Steglich79]
L'anomalie de la chaleur spécifique a Te montrait sans ambiguité que ce sont bien les électrons
lourds qui s'apparient en paires de Cooper. Par la suite, le domaine a pris de l'ampleur avec la
découverte de la supraconduetivité dans d'autres composés a fermions lourds, notamment a base
d'Uranium: UBe13 [Gtt83] , UPt3 [Stewart84] et URU2Si2 [Schlabitz86] .

Dans les fermions lourds supraconducteurs on peut envisager une interaction attractive entre
les quasiparticules lourdes qui a comme origine les corrélations magnétiques. L'exemple de
référence est 1'3He superftuide. Dans ce systeme, ce sont les ftuctuations de spin ferromagnétiques
qui stabilisent une supraftuidité "non-conventionnelle" de type p comme nous l'avons discuté
auparavant. L'intérét spécifique d'UPt3 est d'étre un matériau dont on sait synthétiser de gros
cristaux de haute pureté. Il autorise done une grande diversité d'études avec une excellente
reproductibilité de résultats entre les différents laboratoires.

1.4.2 Phase normale de UPt3
UPt3 cristallise dans une structure hexagonale, comme montré dans la figure 1.4. Des mesures de
microscopie électronique sur des plaquettes fines de UPt3 avaient mis en évidence une distorsion
du réseau.[Midgely93] Cependant, cela n'ajamais pu étre mis en évidence par d'autres méthodes
(rayons X ou neutrons) sur des échantillons volumiques. Il semble maintenant bien admis que la
distorsion publiée soit un effet occasionné par l' amincissement et que le réseau soit bien hexagonal.

La phase normale a été abondamment étudiée par une large variété de teehniques. La résistivité,
ainsi que l' analyse de la chaleur spécifique a haute température dans un modele de ftuctuations de
spin antiferromagnétiques semble montrer que le eomposé est dans un état paramagnétique assez
loin de 1'instabilité magnétique.[Kambe97]

A basse température, en dessous de 1.5K, la résistivité montre un régime simple de liquide de
Fermi P = Po + AT2 avec A de l' ordre du ¡.tncm/ ¡(2. La bonne qualité des cristaux a permis
d'atteindre une résistivité résiduelIe bien inférieure au ¡.tncm. Par eomparaison, sur CeCu2Sh ou
URU2Si2, les expériences sont réalisées sur des échantillons avec des Po voisins de 10 ¡.tncm.

Dans UPt3, la chaleur spéeifique est proportionnelle a la température en dessous de 1 K, avee un
terme e/T = 'Ys = 450mJ / K2 cm grand. Cette valeur est en accord avec des mesures de la surface
de Fermi par 1'effet de Haas van Alphen. L'excellente qualité des cristaux a permis d'observer
les différentes fréquences de l'effet de Haas van Alphen caractéristiques d'une surface de Fermi
complexe avec une large variation anisotrope de la masse effective pouvant atteindre jusqu'a 160
fois la masse de l'é1ectron libre. Les groupes de G. Lonzarich a Cambridge et eelui de Onuki au
Japon ont pu déterminer completernent la surface de Fermi.[Taillefer88, Julian92, Gnuki96]

L' ordre antiferromagnétique de UPt3.

La surprise concernant le magnétisme est que les expériences de diffusion neutronique faite s sur
des eristaux de bonne qualité montrent toutes en dessous de TN rv 5K un signal earactéristique d'un
ordre antiferromagnétique avee de tres faibles moments magnétiques (mo = 0.02¡.tB par atome
d'Uranium a T --+ OK) et un doublement de la cellule unité suivant l'axe b (Fig. 1.4). Aucune
autre mesure mieroseopique (RMN, speetroscopie de muons en champ nul) n' a pu détecter de traces
d'ordre magnétique a TN. De méme pour les mesures macroscopiques, soit thermodynamiques,
soit de transport. Il est aussi remarquable que les mesures de diffraction neutronique sous pression
montrent que le signal magnétique (intensité 1 rv m6) décroit fortement sous pression, alors que la
température de transition TN ne semble pas bouger.[Aeppli88, Hayden92] Il n'y a pas aetuellement
une compréhension complete du magnétisme d'UPt3, tant d'un point de vue expérimental que
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théorique. Une idée simple, avancée par les auteurs de la référence [Fomin96} serait que de
fortes fluctuations magnétiques empéchent l'établissement de l'ordre statique a TN = 5K. Dans
ce cadre, l' ordre magnétique réel apparaitrait a une température bien plus basse, de l' ordre de 20
mK. Ces idées pourraient étre un point de départ pour expliquer une anomalie tres prononcée dans
la chaleur spécifique qui apparait a tres basse température (en dessous de 100 mK) et que nous
allons discuter par la suite.

L'établissement d'un ordre magnétique joue souvent un róle essentiel dans les théories pour
expliquer la supraconductivité de UPt3' 11 nous semble done important de souligner que la
compréhension complete du magnétisme dans UPt3 est loin d'étre atteinte.

e

a b

Figure 1.4: A gauche, la structure cristallographique de UPt3. Les paramétres de maille sont : a=5.764 A
el c=4.884 A. Les atomes en noir représentent les atomes d'Uranium. La partie droite montre la structure
de l'ordre antiferromagnétique dans UPt3. Cet ordre est dans le plan, suivant l'axe b et porté par les
atomes d'uranium (cette fois représentés par des cercLes gris et noirs). Les cercLes gris représentent ici les
atomes d'uranlum déplacés d'une distance verticale de cl2.

1.4.3 Phase supraconductrice de UPt3

La résistivité de UPt3 devient nulle vers 0.5 K. A la transition supraconductrice, la chaleur
spécifique montre un premier saut au moment oü la résistivité devient nulle, et un deuxieme saut
a une température légerernent plus basse. Cette double structure en chaleur spécifique a été vue
pour la premiere fois par A. Sulpice et al. [Sulpice86] et retrouvée ensuite dans des expériences
faites a Grenoble sur des polycristaux. Les mesures des références [Hasselbach89, Fisher89 J
sur de bons monocristaux ont montré que cette double anomalie était bien intrinseque. Ensuite,
des expériences de chaleur spécifique sous champ magnétique ont démontré qu'au dessus d'un
champ critique H*, le deuxieme saut en chaleur spécifique disparalt.[Hasselbach89] Avec des
mesures d'atténuation ultrasonore ou de dilatation thermique, qui montrent une ligne de transition
horizontale sous champ magnétique, un diagrarnme de phase complet comme celui montré dans la
figure 1.5 a pu étre établi.[Adenwalla90, Bruls90]

Depuis la ans, de nombreuses mesures thermodynarniques, de transport, de diffusion de
neutrons, de spectroscopie de muons, de RMN et de spectroscopie par pointe ont été faites sur
UPt3· (voir les revues [Loehneysen94 J ou [Heffner96] ) Elles ont confirmé le diagramme de phase
montré dans la figure 1.5 et montré que vraisemblablement le gap supraconducteur s' annule sur une
ligne de zéros dans le plan de base et probablement aussi sur des points de zéro perpendiculaires au
plan de base dans la phase B (la table 1.2 resume quelques références sur les expériences concernant
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le gap supraconducteur, mise a part la conduction thermique). Ces faits sont impossibles a expliquer
avec de la supraconductivité conventionnelle.

Autre que les expériences citées dans la table I.2, des informations sur le paramétre d'ordre
ont été aussi cherchés (de facon plus indirecte) par des expériences concernant le comportement
du diagramme de phase sous pression [Boukhny94, Boukhny94b, Sieck95] , et des expériences
de neutrons sur l'observation du réseau de vortex [Kleiman92, Yaron97] ou le comportement
de l'ordre antiferromagnétique en fonction de la pression ou du champ magnétique [Aeppli89,
Hayden92, Isaacs95, Lussier96b] . Notons qu'on a aussi essayé de détecter l'apparition d'un
moment orbital dans la phase supraconductrice, qui signalerait une brisure de la symétrie par
renversement du temps, par spectroscopie de muons [Luke93, Dalmas95] , ou par des mesures
avec une sonde de Hall [Brawner97] .

2.5 2.5
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Figure 1.5:Le diagramme de phase de UPt3,par N. van Dijk et al.[vanDijk93, vanDijk94], mesuré par
différentes techniques.

Done, le parametre d' ordre supraconducteur de UPt3 est tel qu' il favorise l' existence de plusieurs
phases supraconductrices et présente une ligne de zéro dans le plan de base.

Deux types d'expériences ont, de plus, sondé l'état de spin des paires de Cooper.
Les prernieres expériences sont les mesures du champ critique. Par suite des vitesses de Ferrni

faibles, le champ critique dans les fermions lourds peut étre donné par la limitation paramagnétique
a basse température. Rappelons aussi que pour un état de spin triplet (S= 1) la différence des
susceptibilités de la phase normale et de la phase supraconductrice peut étre faible, contrairement
au cas avec un état de spin singulet (S=O). Avec S=l on peut méme avoir le cas oü la susceptibilité
des spins est la méme dans la phase supraconductrice que dans la phase normale. Dans ce cas,
on n' observerait pas de limitation paramagné~ue du champ critique. Plus précisement, avec un

champ magnétique perpendiculaire au vecteur d, l'effet paramagnétique ne serait pas efficace pour
-+

détruire la supraconductivité. A vec un champ parallele au vecteur d, la limitation paramagnétique
-+ -+

serait efficace. Autrement dit (par définition, d . S = O) , la phase supraconductrice serait
-+

facilement polarisable pour un champ parallele a S , sans devoir briser la supraconductivité.
Dans le cadre de UPt3, Choi et Sauls ont expliqué le champ critique de UPt3 par une limitation

paramagnétique du champ critique anisotrope. Ces auteurs ont en effet démontré que le champ
critique de UPt3, qu'on peut voir dans la figure I.5 (voir aussi [PiquemaI87, Shivaram86]) montre
une forte courbure suivant l' axe e qui n' est pas présente pour un champ dans le plan. En effet,
pour un champ dans le plan, le champ critique est limité par I'effet orbital, mais pour un champ
perpendiculaire au plan, l'effet paramagnétique intervient a basse température. D'apres Choi et
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I Expérience I Resultat I Réference

Attenuation vitesse du son anisotrope

ultrasonore ligne de zero [Shivaram86]
points de zéro ?

Longueur de A(T) anisotrope
penetration A(T) ligne de zero [Broholm90]
(par muons) points de zéro

Refiexion d' Andreev expériences:
Spectroscopie ligne de zero [Go1l93, deWilde94, Go1l95]
par pointe points de zéro théorie:

[Bruder90, Go1l95]

Effet de expériences:

Hc2(T) ; Hc3(T) brisure de paires [Behnia90, Keller94, Keller96]
théorie:d'une surface
[Samokhin95, Agterberg96, Chen96]
expériences

Dopage Les impuretes non-magnétiques [Dalichaouch95, Vorenkamp93]
brisent des paires théorie

voir page 71

Table I.2:Les differentes expériences faits sur UPt3 concernant le gap supraconducteur (l'attenuation
ultrasono re, la longueur de penetration et la spectroscopie par pointe) ainsi que les travaux concernant les
effets de brisure de paires caractéristiques d'un supraconducteur non-conventionnel (par une surface ou
des impuretés non-magnétiques).
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---+
Sauls, cela veut dire que la supraconductivité est impaire et que le vecteur d est fixé au réseau et
parallele a l'axe c. [Choi91, Choi93j Notons que cette interpretation a été critiquée par Park et
Joynt [Park95] qui ont remarqué que la valeur et l'anisotropie de la susceptibilité de Pauli dans la
phase normale de UPt3 n'est pas connu.

Une autre expérience sensible a l'état des spins est la RMN. Le groupe de Kitaoka a Osaka a
mesuré le Knight shift en fonction de la température dans toutes les phases supraconductrices de
UPt3.[Tou96j La dépendance en température du Knight Shift peut dans certains cas étre reliée a
la susceptibilité des électrons. Les dernieres mesures montrent des changements seulement tres
faibles en entrant dans la phase supraconductrice. Cela voudrait dire que la phase supraconductrice
serait facilement polarisable, mais dans toutes les directions du champ magnétique. Le vecteur
---+
d ne serait alors pas fixé au réseau cristallin et tournerait avec le champ magnétique de facon a

en étre toujours perpendiculaire. Bien que ces mesures proposent de la supraconductivité impaire,
---+

elles sont en désaccord avec la mesure du champ critique sur la direction du vecteur d.
Alors, bien qu'il soit aujourd'hui établi que UPt3 est un supraconducteur non-conventionnel,

des problemes subsistent pour comprendre de facon autocohérente l' ensemble des expériences.
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Figure 1.6: L'infiuence du recuit sur la chaleur spécifique de UPt3. La supraconductivité est sensible a la
température de recuit en ultra vide (ces mesures ont été faites par f.P. Brison, voir référence [Brison94j )

Avant de discuter en détail les propositions théoriques pour expliquer la supraconductivité
de UPt3, je voudrais encore faire deux remarques expérimentales. L' existence du double saut
en chaleur spécifique est tres sensible ~ la qualité de l'échantillon. Les mesures présentées
dans la figure 1.6 démontrent que en changeant la préparation de l'échantillon (température de
recuit en ultra vide) on peut faire varier¡la température critique, ainsi que la raideur des sauts
assez facilement. Dans des recuits sous rltra vide, on ne change pas le taux d'impuretés dans
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l'échantillon, la supraconductivité est done tres sensible aux changements dans les défauts du
cristal.[Brison94]

Dans la figure 1.6 on remarque aussi qu'a basse température, la chaleur spécifique présente
une remontée grande (en ~). Cette remontée continue jusqu'á 16mK et ne peut pas étre
expliquée par des contributions hyperfines, tant pour son amplitude que pour sa dépendance en
température.[Schuberth92, Brison94] Des mesures sous champ magnétique dans la phase normale
ne montrent pas de changement remarquable de cette anomalie.[Schuberth95 J Elle ne semble
alors pas étre liée a la supraconductivité. Cependant, sa nature n'est pas du tout comprise a ce jour
et il se peut que les interactions al' origine de cet effet aient une influence non négligeable sur la
supraconductivité.

Remarquons que sur les bons échantillons on observe que la chaleur spécifique chute environ
comme la température au carré a basse température en accord avec une ligne de zéro dans le gap
supraconducteur. Cependant, en dessous de 100 mK, l'anomalie masque les comportements de lois
de puissance dus au spectre d'excitations du supraconducteur. Nous verrons que ni la conduction
thermique K" ni le champ critique ne semblent étre affectés par cette anomalie ce qui peut vouloir
dire que les excitations a son origine seraient de nature localisée.

Le but de ce travail est d'étudier le gap supraconducteur par la conduction thermique. En plus
de ne pas étre sensible aux excitations localisées du systeme, K, est une sonde directionnelle. En
ce sens, elle donne plus d'informations que la chaleur spécifique sur le spectre d'excitations de la
phase supraconductrice. La conductivité thermique a été déja utilisée comme sonde pour obtenir
des informations sur la supraconductivité de UPt3 dans la these de K. Behnia. Depuis, de grands
progres ont été faits sur la qualité des échantillons, justifiant de nouvelles études a tres basse
température. Les améliorations ont porté sur les points suivants:

- les mesures de K. Behnia ont été realisées sur deux monocristaux avec des provenances
différentes coupés l'un suivant l'axe b et l'autre l'axe c. Travailler sur le méme cristal, devrait
donner des informations plus fiables sur le comportement anisotrope de la conduction thermique.

- ces mesures ont montré des termes résiduels elevées, qui pourraient étre dues a des effets
d'impuretés.

- les expériences étaient réalisées dans un champ magnétique fini (500 G) da a la nécessité
de supprimer la supraconductivité des contacts thermiques en Indium. Il faut éviter cela pour les
mesures aux plus basses températures.

Enfin, nous sommes arrivés a mesurer a champ nul, sous champ magnétique et jusqu' a 16 mK
(par rapport a 80 mK, passant de Tc/8 a TJ30). Ce qui a permis d'arriver a un régime simple OU
l' on peut négliger les collisions inélastiques et observer clairement des lois de puissance reliées au
gap supraconducteur. Sur la qualité des échantillons, l' effort fait a Grenoble a permis l' obtention
de tres bons monocristaux. Parallelement a nos expériences, des mesures semblables on été faites
a Montréal, mais elles sont restées limitées a des températures de 50 mK et a champ nul.

1.4.3.1 Les théories proposées pour expliquer la supraconductivité de UPt3•

Dans le cadre du composé UPt3, il est done aujourd'hui bien établi que c'est un supraconducteur
non-conventionnel avec trois phases supraconductrices. Le but principal de cette these étant
d'obtenir de l'information sur le parametre d'ordre supraconducteur, nous allons rappeler les
théories proposées pour expliquer notamment la multiplicité des phases dans ce composé.

Les théories pour expliquer ce diagrarnme de phase se basent sur les représéntations irréductibles
du groupe hexagonal D6h, presentées dans la table I.3. Grossierernent, il y a trois approches
différentes.

Deux parametres d' ordre dégénérés accidentellement.
Une idée pour expliquer un diagramme avec trois phases supraconductrices comme montré dans
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I Représentation I Parité I Fonctions de base
Alg S=O 1
A1u S=1 zkz; (xkx + f¡ky); Re(klr +)
A2g S=O Im(k~)
A2u S=1 Lmile.:« +); Im(kir +); Im(klkzz);
Blg S=O kzlm(kl)
B1u S = 1 Im(zkl); Im(r +k¡kz); Im( r+kikz)
B2g S=O kzRe(k!)
B2u S=1 Re(z(k!)); Re(r +k¡kz); Re( r+kikz)

Elg S=O Re:
(kzk+); (kzk~)Im:

Elu S = 1 Re:
zk+; r+kz; r_k!kz; zk~; r_k~kz; r+k~kzIm:

E2g S=O Re:
(k!); Im(k~)1m:

E2u S=1 Re:
k+r +; zk!kz; r_k!; r_k~; r+k~; zk~kzIm:

Table I.3:Des fonctions d'onde des représentations irréductibles du groupe ponctuel D6h d'aprés Yip et
Garg (k± = kx ± iky et r± = i; ± iy).[Yip93]
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la figure I.5 serait que parmi les représentations irréductibles montrées dans la table 1.3, deux d' entre
elles soient presque dégénérées. Ce modele présenterait des caractéristiques intéressantes dans
1'explication de l'existence du point tétracritique pour toutes les directions du champ magnétique
si ces deux représentations irréductibles sont unidimensionelles, une de type A et l' autre de type
B.[Chen93, Chen94] A la premiere température critique (la phase A), on rentrerait dans la
premiere phase supraconductrice avec une de ces représentations irréductibles. A la deuxierne
température critique, dans la phase B, l' autre représentation serait alors aussi condensée, et on
aurait un mélange des deux. En augmentant le champ magnétique, cette derniere représentation
irréductible serait favorisée par rapport a l' autre, et il y aurait une transition vers une troisieme
phase supraconductrice (voir aussi [Mineev94, He.ffner96] ).

Modele ave e des symétries élevées.

Une autre possibilité pour expliquer la supraconductivité de ce composé est de supposer que
la symétrie du systeme électronique ne serait pas completernent fixée par le groupe ponctuel, le
réseau n'étant vu que comme une petite perturbation au niveau des spins. Ce type de modele donne
alors plus de possibilités pour le parametre d'ordre que celles énumérées dans la table I.3.

Le modele le plus développé dans ce cadre est celui du groupe de Machida, qui considere un
couplage spin orbite completement négligeable.[Machida91, Ohmi93, Machida96b] Cela donne
des degrés de liberté supplémentaires pour le spin des électrons. Ce type de théorie a des similarités
tres développées avec 1'3He superfluide. En effet, ces auteurs proposent de la supraconductivité
triplet sans couplage spin orbite, ce qui donnerait des phases supraconductrices avec des états de
spin distincts, tout comme nous l'avons discuté dans l'exemple de 1'3He superfluide.

Les auteurs proposent notamment une supraconductivité non-unitaire pour UPt3. Rappelons
que la phase Al de 1'3He superfluide sous champ magnétique a seulement une partie des spins
condensés en paires de Cooper (pour Sz=l), ce qui se traduit par une densité d'états résiduelle
tres grande dans la phase superfluide a T=OK. Dans le cas d'UPt3, ce sont les premieres mesures
sur des échantillons de mauvaise qualité qui ont donné des indications que le paramétre d'ordre
pourrait étre non unitaire, cependant, les mesures qui ont suivi ont montré le caractere extrinseque
des extrapolations a T=OK (voir la figure I.6 et la référence [Brison94]). Les auteurs ont alors
proposé une modification de leur théorie, qui serait compatible avec ce fait. Voir pour plus de
détails la référence [Machida96b] .

Ce type de théorie explique bien l' existence du point tétracritique pour toutes les directions du
champ magnétique. De plus, elles proposent que le vecteur ¡¡ne soit pas fixé au réseau cristallin,
ce qui explique bien les mesures récentes du Knight shift dans les phases supraconductrices du
groupe de Osaka.[Tou96] Par contre, ces théories ne sont pas capables d'expliquer la limitation
paramagnétique anisotrope du champ critique, que nous avons discuté auparavant.

Dégénérescence du moment des paires de Coopero

Une possibilité pour avoir un parametre d'ordre dégénéré qui donne lieu a plusieurs phases
supraconductrices est de considérer le moment du centre de gravité des paires de Cooper, qui
dans le cas d'un supraconducteur classique est nul (appariement en (k, -1). Les auteurs des
références [Coleman93, Heid95] ont démontré qu'il serait possible d'avoir un état non-uniforme

--+ --+ --+ ~

avec une impulsion finie (k, -k + Q) ). Le vecteur Q peut étre lié aux vecteurs caractéristiques
de l' ordre antiferromagnétique et produire des changements suivant la direction et la valeur du
champ magnétique. De cette facon, on peut imaginer un diagramme de phase comme celui de
UPt3. Ce type de théorie donne des possibilités intéressantes, mais il n'est pas clair qu'on puisse
expliquer les mesures thermodynamiques de cette facon, car elles prédisent de la supraconductivité
completement sans gap.
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Modeles a deux dimensions.

C'est sans doute la possibilité la plus explorée pour la supraconductivité de UPt3 (voir pour les
référenees [Joynt88, Hess89, Joynt90, Sauls94, Sauls96]). Bien qu'il reste eneore des problemes
a résoudre, e'est avee ee type de modele que l'effort le plus remarquable a été fait pour essayer de
déterminer la strueture du gap supraconducteur dans UPt3 . Nous allons alors les décrire plus en
détail. En effet, l'idée est de supposer que le parametre d' ordre de UPt3 serait bidimensionnel. Dans
la phase bas ehamp magnétique basse température B, les deux eomposantes du parametre d'ordre
seraient condensées (voir table I.3). Le eouplage a un phénomene autre que la supraconductivité,
qui brise la symétrie du groupe ponetuel, leverait alors eette dégénéreseenee.

Le méeanisme peut étre l' ordre antiferromagnétique, de facon a ee que dans la phase A,
seulement une eomposante du parametre d' ordre soit condensée. A plus basse température, le bilan
d'énergie provoquerait la eondensation de la deuxieme eomposante du parametre d'ordre et forme
la phase B. En appliquant un champ magnétique a cette phase, le bilan énergétique imposerait la
eondensation de l' autre composante. Par exemple, pour Elg on peut penser que la phase A pourrait
étre décrite par 6. = kzkx , la phase B par 6. = kzkx + ikzky et la phase C par 6. = kzky.

Avec un champ magnétique perpendiculaire au plan de base, ee seénario a du mal a expliquer
l'existenee d'un point tétraeritique, ear l'idée est que la dégénéresence des deux composantes soit
levée par un effet qui brise la symétrie hexagonale du plan de base, et qui pourrait étre l' ordre
antiferromagnétique dans le plan de base. Mais plusieurs solutions ont été proposées a ee problerne,
le point tétracritique pour Hile pourrait done étre expliqué dans le cadre de ce modele. Une des
forees de ce modele est d'expliquer l'absence de limite paramagnétique pour le champ critique
dans le plan en postulant des représentations de parité impaire bidimensionnelles E2u ou E1u. avee

--t

des fonetions d'ondes pour lesquelles le vecteur d est orienté perpendiculairement au plan de
base (par exemple (kx + iky)zpour E1u ou (kx + iky)2kzzpour E2u).

Notons qu'un problerne non négligeable qui se pose avee ee type de modeles, est que la
nature de l'ordre antiferromagnétique, nécessaire pour expliquer la levée de la dégénérescence des
deux composantes, n' est pas bien établie de facon expérimentale, comme nous l' avons discuté
auparavant (voir page 18).

En tous cas, pour le moment, les théories de ce type sont les plus populaires pour expliquer
la supraeonductivité dans UPt3, et nous allons nous baser sur elles pour expliquer nos mesures.
Notamment dans le eadre de la eonduetivité thermique, ee sont les représentations irréduetibles
Elg et E2u qui ont été tres étudiées.[Fledderjohann95, Norman96, Graj96, Graj96b] Ce sont les
seu les représentations irréductibles a deux dimensions qui imposent un gap supraconducteur avec
une ligne de zéro dans le plan de base et un point de zéro perpendiculaire au plan de base (gap
"hybride"; notons que dans le eas de E1u, avee un vecteur Jparallele a l'axe e, en accord avec le
champ critique, on ne peut pas reproduire un gap hybride, voir table 1.3).

Rappelons que, a part des eonsidérations de symétrie, aueune autre restrietion n'est donnée pour
le parametre d'ordre. Ainsi par exemple pour l'état Elg, d'aprés Yip et Garg [Yip93] le parametre

--t --t

d'ordre est donné en général par une eombinaison linéaire de n, (T)Fl ( k )kzkx +r¡2(T)F2( k )kzky
--t --t

et de r¡3(T)F3( k )kz Re((kx - iky)5) + r¡4(T)F4( k )kz Im((kx - iky)5). Les coeffieients de la
combinaison linéaire r¡i (T) peuvent erre trouvés seulement par une théorie microscopique, tout

--t

eomme les fonetions F; ( k ) qui ont toute la symétrie du réseau. Ces fonctions représentent le
fait que les arguments de symétrie restreignent les possibilités pour le parametre d'ordre dans le
sens oü ils imposent des ehangements de phase dans certaines opérations du groupe ponetuel. La
fonetion préeise du parametre d' ordre peut done étre plus compliquée que suggéré par les fonctions
de base.

Il serait alors légitime de comparer l' expérience avee la théorie en prenant n' importe quelle
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combinaison linéaire. Le probléme est alors bien complexe.
Cependant, pour comparer avec l'expérience, dans un premier temps, on prend la fonction

la plus simple qui décrit toutes les caractéristiques du parametre d'ordre qui sont imposées par
symétrie. Dans le cas de EIg nous allons considérer par la suite uniquement la fonction kz (kx + iky)
qui donne une ligne de zéro dans le plan et des points de zéro suivant l' axe c. Si les paramétres T7i et

--t

F; ( k ) étaient connus par une théorie microscopique, ils donneraient la pente pour l' approche du
parametre d'ordre a zéro ainsi que la forme du parametre d'ordre loin des noeuds. Dans l'attente
d'une théorie microscopique, ces parametres sont libres pour la comparaison avec l'expérience.

Dans le cas de la représentation E2u et dapres la table 1.3 , plusieurs fonctions sont possibles
aussi. Le choix de Sauls a été la fonction 2kz(kx + iky)2, puisque cette fonction postule un vecteur
--t

d perpendiculaire au plan de base, compatible avec le champ critique et un gap hybride: cette
fonction donne une ligne de zéro et des points de zéro, tout comme dans le cas de EIg' Par contre,
les points de zéro sont quadratiques et non pas linéaires, comme c'est possible dans le cadre de
EIg'

Bien que cette différence puisse paraitre petite, elle est imposée par symétrie. La figure 1.7
illustre les différences entre les deux modeles dans le cas d'une surface de Fermi sphérique.
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Figure I.7: Les gaps supraconducteurs proposés dans le cadre des modeles Elg el E2u sont montrés ici de
facon schématique pour montrer les différences: l'ordre des zéros aux poles, sur l'axe c.
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TECHNIQUES EXPERIMENTALES



Chapitre II
TECHNIQUES EXPERIMENTALES

On sait mesurer la conductivité thermique dans le laboratoire oü cette these a été réalisée
depuis longtemps. Il faut alors cadrer l' apport de cette these par rapport aux développements
expérimentaux sur cette technique. Dans ce chapitre nous allons décrire l' expérience en indiquant
oü se trouve l' originalité de notre montage.

Dans UPt3 beaucoup de mesures de conductivité thermique on déja été réalisées a Grenoble.
Les auteurs de la référence [Sulpice86] ont mesuré la conductivité thermique dans un polycristal
jusquá 30 mK. K. Behnia a mesuré dans sa these [Behnia90, Behnia91, Behnia92, Behnia92b] la
conductivité thermique dans des monocristaux jusqu'á 80 mK, en étudiant aussi la dépendance de
K en fonction du champ magnétique. Toutes ces mesures n' avaient pu étre faites a champ nul pour
des problemes de contacts thermiques sur l'échantillon. En effet, ces contacts étaient réalisés en
Indium, qui devient supraconducteur en dessous de 3K et conduit alors malla chaleur. Un faible
champ magnétique (500 G) était done nécessaire pour détruire la supraconductivité des contacts,
un parametre supplémentaire qui compliquait l'interprétation des mesures.

Le problerne de la réalisation des contacts non supraconducteurs sur UPt3 a été résolu avant le
début de cette these. Par la suite, pendant cette these, nous avons concu un nouveau montage de
conductivité thermique avec l'idée de mesurer K a champ nul, sous champ magnétique etjusqu'aux
plus basses températures, sur des échantillons coupés suivant deux directions différentes du méme
monocristal. Les monocristaux de K. Behnia ayant des provenances différentes, des conclusions
sur I'anisotropie de K étaient difficilement possibles.

En paralléle avec notre développement, le groupe de L. Taillefer a Montréal [Lussier94,
Lussier96] a réalisé un effort similaire pour pouvoir mesurer K a champ nul et a été le premier
a réaliser cette expérience, jusqu'a 100 mK.[Lussier94] Par la suite, nous avons réalisé cette
expérience jusqu'a 30 mK [Huxley95] ,et le groupe de Montréal a étendu ses me sures jusqu'á 50
mK.[Lussier96]

La particularité principale de notre montage par rapport a tous les travaux réalisés auparavant
est au niveau de la thermométrie. En effet, nous avons utilisé des thermometres de carbone
Matshushita avec une sensibilité bien plus élevée que ceux de RU02 (utilisés dans les autres
travaux) et qui fonctionnent bien jusqu'a tres basse température. Cette sensibilité bien meilleure
n'avait pas été exploitée dans les premieres mesures allant jusqu'a 30 mK. Pour cela, nous
avons entrepris une deuxieme série de mesures dans un cryostat a dilution allant jusqu'a 5 mK
et avec une électronique améliorée. Dans ce cryostat, lP. Brison avait monté auparavant une
expérience précise de thermométrie. Comme nous allons le voir, la qualité de l'étalonnage des
thermometres est le point crucial pour la mesure de la conductivité thermique, et l'expérience de
thermométrie montée auparavant nous a permis de pousser le montage jusqu'a ses limites. Nous
avons ainsi atteint des températures de l'ordre de 15 mK et réalisé aussi des me sures sous
champ magnétique a des températures aussi basses (le groupe de Montréal est arrivé a 50 mK
et n'a pas publié de mesures sous champ magnétique, dans la phase mixte). J'espere pouvoir
démontrer que cet effort expérimental a apporté de nouveaux résultats pour la physique d'UPt3.

En ce qui concerne la technique de mesure de la conductivité thermique, l'apport principal de
cette these a été l'automatisation de l'expérience de thermométrie et de celle de conductivité ther-
mique. Cela nous a permis de mesurer sous champ magnétique en corrigeant la magnétorésistance
des therrnometres (la sensibilité accrue des thermométres Matshushita se paie par une plus forte
variation de la résistance sous champ magnétique). Nous avons aussi utilisé différentes méthodes
de mesure suivant les conditions expérimentales. Ceci nous a permis de faire des mesures précises,



et jusqu' a 20 mK, malgré des conditions difficiles. Notamment dans le cas de Sr2Ru04 oü la résis-
tance des contacts était élevée et les échantillons tres petits. Ces mesures (sur Sr2Ru04) sont les
premieres mesures thermiques faites a tres basse température sur ce composé.

Dans ce chapitre nous décrirons d'abord l'expérience de thermométrie et ensuite celle de
conduction thermique. Le but principal de cette these étant de mesurer la conductivité thermique
jusqu' aux plus basses températures, nous allons décrire en détail cette technique expérimentale.
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11.1 Thermométrie
La base des mesures thermiques est la thermométrie. La connaissance absolue de la température
n'est pas facile, surtout en dessous de 1 K. Les auteurs des références [Rusby90, Fogle90] donnent
les problernes que l' on rencontre pour définir une échelle de température en dessous de 1 K. Dans
ce chapitre nous décrirons les différents thermometres utilisés dans cette gamme de température.
On distingue deux grands groupes de thermometres. Les thermometres primaires donnent une
valeur de la température sans nécessité de calibration préalable. Ils sont basés sur des lois
physiques bien connues qui peuvent étre utilisées comme étalon de température. Le désavantage
est qu'ils sont souvent bien plus lourds a utiliser que la seconde c1asse de thermométres, les
thermometres secondaires. Ces thermornetres sont des systernes qui suivent des lois physiques
mal déterminées, mais qui sont en général faciles a utiliser. Par contre, il faudra les calibrer
par rapport a un thermometre primaire pour obtenir la température. Nous décrirons seulement
les thermornetres utilisés au cours de cette these (pour plus d'informations, voir les références
[Brison91, Pobell, Lounasmaa] ). Tous les thermometres primaires que nous allons décrire ont
été installés et mis au point dans le méme cryostat oü nous avons par la suite effectué des mesures
de conduction thermique. Pendant cette these, j' ai automatisé cette expérience de thermométrie,
ce qui nous a permis d'augmenter sa souplesse et la rapidité d'étalonnage des thermometres.

11.1.1 Thermometres primaires

11.1.1.1 Thermometre a pression de vapeur d,3He
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Figure lI.1: Un point typique de thermométrie sur le bu/be a 3He.

100

La pression de vapeur d'un mélange liquide-gaz en équilibre peut étre utilisée comme mesure
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de la température et celle d'éléments sélectionnés sert a transmettre l'échelle internationale de
température. En mesurant la pression P de vapeur d'un liquide a volume constant, on peut
déterminer la température T. Des mesures étalonnées donnent la relation P-T pour chaque mélange
utilisé CSHe,4He, ..). Dans cette these, nous avons utilisé un thermometre de pression de vapeur
d'3He liquide. La relation P-T ést donnée par l'éehelle de température ITS-90 (voir la référence
[Rusby90]). La gamme d'utilisation est entre 500 mK, oü la pression devient tres faible, done
difficile a mesurer, et 3 K (oü k liquide s'évapore completernent). Le bulbe a 3He est rempli de
fritté d'argent pour assurer sa thermalisation et un capteur eapaeitif type BARATRON de MKS
mesure la pression a ehaud (le ¡zéro du eapteur doit étre réglé au début de ehaque mesure). La
diffieulté de eette méthode vient du fait que le temps de thermalisation est considérable: a la tres
grande chaleur spécifique de 1'3He a basses températures [PobellJ , s'ajoute, aux basses pressions,
les temps d' équilibrage des pressions entre le bulbe et le baratron.

La solution consiste a remplir la cellule de facon a ce que tout le liquide soit dans le fritté
d'argent. L'intérét est de diminuer le temps d'équilibre, eependant on arrivera diffieilement en
dessous de quelques dizaines de minutes pour faire un point d'étalonnage en dessous de 1 K.
Un grand avantage de ce systeme est le fait que la courbe d'étalonnage ne varie pas sous ehamp
magnétique. Un point d'étalonnage est montré dans la figure 11.1.

11.1.1.2 Points fixes NBS

La transition supraconduetriee d'un matériau peut aussi étre utilisée eomme un point de référence
sur l' échelle de température. La susceptibilité montre a la température de transition un signal
diamagnétique tres étroit en ternpérature donnant un point de calibration. Ce type de thermometres,
appelés "point fixes" est tres réproductible. Cependant, le champ magnétique doit étre tres faible
« lJ-lT) pour que la température de transition ne bouge paso Pour cela, on utilise des écrans
magnétiques (ruban amorphe), désaimantés avant utilisation et on ne peut utiliser les points fixes
en meme temps que la bobine de champ magnétique. Nous avons utilisé deux séries de points fixes
étalonnés au bureau américain' des standard s (NBS) avee 7 transitions supraconductrices entre
15mK et 7K.

11.1.1.3 Sel paramagnétiqu~ CMN

Un sel paramagnétique CMN suit une loi physique bien connue, mais qui doit étre ea1ibrée en
quelques points. Ce n'est alors pas vraiment un thermometre primaire, cependant, nous I'utilisons
avec le thermometre de pression de vapeur d'3He et les points fixes pour avoir une échelle de
température eontinue. CMN est l'abréviation de: 2Cé+(N03)3' 3Mg(N03)z . 24H20'[Pobell]
C' est done un sel paramagnétique avee des ions Ce3+ qui portent un moment magnétique et sont
suffisamment éloignés pour que la température d'ordre soit tres basse (~ 2 mK). La suseeptibilité
suit une loi de Curie- Weiss jusqu' aux tres basses températures :

e
Equation (11.1)x = Xo + T -To

Cela en fait un thermornétre extrémement sensible, surtout a tres basse température, et qui suit une
loi physique bien eonnue. Pour faire un étalonnage nous avons mesuré d'abord le therrnometre
de pression de vapeur d,3He et les points fixes. La mesure de la suseeptibilité du sel CMN donne
ensuite une extrapolation entre tous les points d'étalonnage. Les parametres Xo, e et To sont ajustés
de facon a obtenir la meilleure concordance entre les différents points d'étalonnage. Xo, e et To
ehangent un peu avec le cyclage therrnique dü probablement a des changements dans la géométrie
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des bobines.
Sous champ magnétique, comme montré dans la figure Il.2 les moments magnétiques saturent,

et le CMN perd en sensibilité.
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Figure II.2: Des courbes d' étalonnage du sel paramagnétique CMN a champ nul, et sous champ magnétique.

11.1.2 Thermometres secondaires

Les thermometres secondaires utilisés au cours de cette these sont des thermornetres résistifs. Ces
thermornetres sont, en général, des systemes isolants, mais proches d'une transition vers un état
métallique. C' est a dire que les écarts entre les niveaux énergétiques entre lesquels les électrons
peuvent sauter est tres faible, donnant une résistance qui ne diverge qu'á tres basse température.
De cette facon, on peut trouver des systemes dans lesquels la résistance varie jusqu' a 3 ordres
de grandeur entre 10 mK et 1 K. Le désavantage de ce type de thermometres est qu'il faut les
étalonner par rapport a des thermométres primaires et qu'ils ne suivent pas des lois physiques
simples (plusieurs mécanismes de conduction, ...).

Pour mesurer ce type de thermometres nous avons utilisé un Pont (Barras Provence) Hautes-
Impédances ainsi qu'un Ohrnmetre régulateur ORPX aussi de Barras Provence. Ces appareils
font des mesures en alternatif, avec une fréquence de l'ordre de 30 Hz et fonctionnent entre IMD
et quelques D. Dans des systemes presque isolants, les parasites a hautes fréquences peuvent
facilement chauffer les thermometres a tres basse température. Ainsi, il est nécessaire de filtrer la
radiofréquence pour que le themometre se refroidisse a la température du cryostat. Nous avons fait
cela sur toutes les entrées du cryostat avec des filtres ayant une fréquence de coupure de l' ordre du
Megahertz.

11.1.2.1 Résistances en semiconducteurs dopés

Les résistances en Germanium ou en Si dopé avec une concentration de donneurs (p.e. P pour
Si ou As pour Ge) pres de la transition métal isolant sont couramment utilisées pour les basses
températures.[Brison91, Lounasmaa, Pobell, Suderow92] lIs présentent des caractéristiques R-T
acceptables et les étalonnages sont tres reproductibles au cyclage thermique. Pour nos mesures,
nous avons ainsi utilisé une résistance de Germanium fonctionnantentre 100 mK et 1 K (voir figure
11.3). Une fois étalonné, ce therrnometre peut étre utilisé comme étalon de température. Cela nous
a permis de ne pas devoir mesurer achaque fois les thermometres primaires décrits auparavant.

Cependant, ce thermometre ne marche pas en dessous de 100 mK. Pour connaítre la température
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pour T<100mK nous avons utilisé la linéarité du thermometre CMN. Le probléme qui se pose est
que les valeurs pour la formule Xo, e et To bougent un peu en fonction du cyc1age thermique.
Nous sommes alors obligés d'étalonner le CMN a hautes températures (T> 100 mK) avec le
thermometre de Germanium qui lui, n'a pas bougé avec le cyc1age thermique. Cet étalonnage doit
étre fait au mieux. Comme M r-;» l/T (figure 11.2), de faibles erreurs sur la pente de l/M a hautes
températures peuvent donner des erreurs grandes a basse température. La meilleure facon de faire
est de supposer que To ne varie pas avec le cyc1age thermique et prendre la valeur de To trouvée par
les étalonnages avec les thermometres primaires et de n'ajuster que XO et e avec le therrnometre
de Germanium.

Nous avons vérifié plusieurs fois avec les points fixes NBS et le thermometre a pression d'3He
que l'étalonnage du thermometre Ge n'a pas bougé avec le cyc1age thermique et que la procédure
d'étalonnage utilisée était bien correcte. A noter que la magnétorésistance des thermometres en
germanium est non-négligeable, ce qui nous a obligé a placer le thermometre dans la zone de
champ compensé de la bobine.

De cette facon nous avons pu faire des étalonnages fiables de facon rapide sans devoir mesurer
achaque fois les thermometres primaires décrits auparavant.
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Figure I/.3: Des courbes d'étalonnage des résistances en carbonne et en Ge dope. A noter la plus
grande sensibilité des thermométres de carbone Matshushita par rapport aux thermométres en Oxyde de
Ruthenium.

11.1.2.2 Résistances en carbone

Pour les plus basses températures, nous avons utilisé des résistances de carbone fonctionnant entre
10 mK et 1 K (Fig. 11.3). Les résistances de carbone sont utilisées pour les circuits électroniques et
sont faite s de grains de carbone (Iui-rnéme conducteur) plus ou moins compactés. La conduction
se fait par sauts d' électrons entre ces différents grains. Suivant la méthode de fabrication, la courbe
R-T change et on peut trouver des groupes de résistances avec les bonnes caractéristiques.

Cependant, contrairement aux résistances de Germanium qu'on achéte généralement dans le
commerce, il faut suivre une procédure bien définie pour assurer la thermalisation des thermometres
et une reproductibilité au cyc1age thermique acceptable. La résistance est laminée a une épaisseur
d'environ 300¡..¿m et ensuite enveloppée (ou simplement collée) dans une feuille d'argent ou de
cuivre qui peut étre vissée fortement sur le point froid. La colle (Stycast blanche) réalise le contact
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thermique entre la feuille d'argent (nous avons utilisé une feuille de 25Ji-m d'epaisseur et d'une
pureté de 99.95%) et le thermornetre et assure une bonne tenure des grains de carbone. Une feuille
de papier eigarette entre la feuille d' argent et le thermométre assure l' isolation électrique. Des fils
supraconducteurs minces (1) ::::::60 Ji-m) ou des fils en cuivre sont ensuite soudés a l'indium avec
le moins d'éehauffement possible pour ne pas affecter les grains de carbone. De cette facon, les
résistanees peuvent étre thermalisées jusqu'a 10 mK environ (voir Fig.I1.3 ). Cependant, pour des
mesures préeises, la reproduetibilité au eyclage thermique (ehangements d' étalonnage de quelques
pourcents) est insuffisante et il faut les reétalonner achaque refroidissement.

Nous avons utilisé une résistanee Matshushita fixée a la boite de mélange pour réguler sur notre
cryostat. Nous avons reétalonné ce therrnometre systématiquement achaque fois que nous avons
refroidi. 11est plaeé, eomme la résistanee en germanium dans la zone de champ compensé de la
bobine de champ magnétique paree qu'il a une magnétorésistanee non négligeable. Pour mesurer
la conduction thermique nous avons aussi choisi des thermometres Matshushita. La figure II.3
démontre que ce choix est bien plus avantageux que les thermornetres en Oxyde de Ruthénium,
utilisés auparavant par K. Behnia,{Behnia90} et par le groupe de Montréal.[Lussier94, Lussier96}
On remarque que la sensibilité des thermometres Matshushita est bien meilleure.

11.1.3 Etalonnage des thcrmometres

11.1.3.1 Etalonnage a champ nul

L'étalonnage eorreet des thermométres reste le point erueial pour faire une mesure de conduetion
thermique. Nous avons assuré l'exaetitude de la valeur absolue de la température par l'expérience
de thermometrie déerite dans la section précédente. Cela donne confiance en la valeur absolue de
la mesure, mais cela ne suffit pas pour augmenter la résolution de l'expérienee au maximum. 11faut
bien maitriser la procédure d'étalonnage pour atteindre des faibles niveaux de bruit. L'étalonnage
des thermométres résistifs est souvent représenté par un polynome:

n

ln(T) = L ai(ln(R))i
i=O

Equation (II.2)

dans la gamme de températures a étudier. La méthode que nous avons choisie a été mise au point
par J.P. Brison et L. Puech et permet d'avoir bien plus précisément la température.

11est mieux d' ajuster achaque fois qu' on veut savoir T (R) un polynóme de degré n localement
. sur m points de mesure autour de la résistance en question R. C' est a dire, pour chaque point de
mesure, ou achaque fois que nous avons besoin de savoir la température correspondante a une
résistance R, nous faisons un nouvel ajustement de la courbe d'étalonnage.

La méthode est raffinée en donnant un poids (gaussien, p.e.) avee une largeur a mi-hauteur de
l'ordre de m aux points expérimentaux sur lesquels on fait le polynóme .. En jouant sur n, m, le
poids, et en contrólant la dérivée logarithmique de l'étalonnage dln(R)/ dln(T), on peut ajuster au
mieux la courbe expérimentale R(T) de facon a moyenner le bruit de la mesure sans pour autant
faire d'erreurs sur dR/dT.

La figure 1l.4 montre un exemple d'ajustement fait avec cette méthode. Cette figure montre
notamment l'écart entre la mesure et l'ajustement (ramenée a une erreur en température) ainsi que
la derivée logarithmique de l'ajustement en fonction de la température pour 3 valeurs différentes
de n et m. On voit que si on fait un ajustement trop rigide avec par exemple un polynóme d'ordre 2
sur 50 points de mesure autour de chaque point oü on veut savoir la température (n = 2, m = 50),
on n'a pas la bonne alIure de l'étalonnage. Si par contre on utilise une proeédure trop souple avec
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un polynóme d'ordre 3 sur 8 points de mesure (n = 3, m = 8), l'ajustement suit trop I'étalonnage
et on récupere du bruit supplémentaire (notarnment a basses températures) sur la courbe.

La mesure de la conductivité thermique est particulierement sensible a ces effets. K est donnée

. P d' diffé d ' t\T l P ,lpar la mesure d'une puissance et une 1 rerence e temperature u : K = S ~T' ou S est

le facteur géometrique. ~T dépend fortement de la procédure d'étalonnage, notamment de la
oT oln(T) ~R .

dérivée logarithmique de l'étalonnage ~T = oR~R = T oln(R) R . On voit que des courbures

.. d 1 d . '1 . hmi o ln(T) d ,. . id ( 1"artificielles" e a envee ogant nuque oln(R) ues a un ajustement trop ngi e par exemp e

n = 2, m = 50 dans la figure IIA ) donnent des courbures "artificielles" a la courbe de conduction
thermique. Par contre, un ajustement qui suit trop l'étalonnage (n = 3, m = 8 dans la figure HA)
donne des anomalies et des sauts dans la dérivée qui se rajoutent au bruit de l'électronique (mesure
de ~R) dans la mesure de la conduction thermique.

Cette procédure d'étalonnage est plus complexe que celle utilisée couramment (un polynóme
pour toute la gamme de température), et on pourrait croire qu'elle n'apporte pas d'améliorations
notables. Cependant, elle a des avantages considérables qui augmentent beaucoup la résolution, la
facilité, et la fiabilité de la mesure :

- on peut optimiser les parametres pour diminuer le bruit de la mesure au mínimum tout en
vérifiant facilement l'absence d'anomalies dans la dérivée de l'étalonnage

- en automatisant le systerne d' étalonnage, on peut trouver vite et facilement les bons parametres
(n, m et le poids) pour faire un étalonnage continu dans de grandes plages en température

- pour un thermometre donné, n, m et le poids ne varient pas en fonction des changements
de l' étalonnage, comme le cyc1age thermique ou un champ magnétique, Le reétalonnage des
thermornetres achaque refroidissement ne demande plus un grand effort. Aussi, cette procédure est
un pas préalable pour automatiser completernent l'étalonnage sous champ magnétique et résoudre
le problerne de la magnétorésistance des thermometres permettant d'utiliser des thermornetres avec
une bonne sensibilité.

11.1.3.2 Correction de la magnétorésistance

En effet, en pratique une bonne sensibilité des thermometres en fonction de la température se paie
par une plus forte variation de la résistance sous champ magnétique. Dans le cas des therrnometres
Matshushita, la résistance des thermometres varie comme montré dans la figure II.S.

Pour des mesures précises on est obligé de faire un étalonnage systématique achaque champ
magnétique. Cela est réalisé par rapport aux thermornétres de germanium et carbone (préalablement
étalonnés a champ nul) qui sont situés dans une zone de champ nuI (bobine compensée). Pendant
cette these nous avons automatisé completernent la procédure d'étalonnage, ce qui était nécessaire
pour faire les mesures sous champ magnétique.

Pour mesurer notamment la conductivité thermique, nous avons le plus souvent fait des
balayages en température, mais l'automatisation complete de l'expérience nous a permis aussi
de faire des balayages en fonction du champ magnétique. Pour faire un balayage en fonction du
champ magnétique, la procedure de mesure était la suivante :

- nous avons fait achaque champ magnétique trois points d'étalonnage et de mesure autour de
la température de mesure Te.

- ensuite, le programme refait un nouvel étalonnage avec ces trois points et calculé les trois
points de conduction thermique

- un ajustement polynórnial entre ces trois points donne la fonction K(T) autour de la température
de mesure Tm, ce qui permet de calculer K(Trn)

- la résistance (ou température) de régulation est choisie de facon a ce que les trois points faits
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au champ suivant soient bien autour de la température voulue Tnt.
Nous trouvons exactement le méme résultat en faisant des balayages en température complets

qu'en utilisant cette procédure de mesure.

1.05

o 0.95--~-~ 0.9--~
<] 0.85

0.75

Matshushita 70 .Q

1
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0.8 T = 30 mK

o 1 2 3
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Figure 1I.5: La résistance des thermométres Matshushita en fonction du champ magnétique.
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Chauffage

Le premier montage de conduction thermique

Cadre en Vespel

Thermometres

Appercu du deuxieme montage de conduction thermique

Chauffage

Thermometres

Les contactos par soudure a ultrasons sur l'échantillon N°2 de UPt3



11.2 Conductivité thermique

cadre en vespel fils supraconducteurs

~--I-

Tl V+

TIT I

.~~

l < su!port en cuivre avecU écran vissé

,.¡..-.-+--1H--------if-H- échantillon
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Figure II.6: Notre montage de conductivité thermique montré de facon schématique a gauche, et son
schéma équivalent de résistances thermiques a droite. P est le chauffage, TI et T2 sont les thermométres
en carbone (voir aussi page précedante).

••

La figure II.6 montre un schéma du montage pour mesurer la conductivité thermique ainsi que
son schéma équivalent de résistances. Nous avons réalisé, en collaboration avec A. Huxley, deux
montages (voir aussi page précedante). Sur le premier, les thermometres étaient tenus par de
petites tiges en fibre de verre collées avec du vemis General Electric a un cadre en Vespel. Sur le
deuxierne (figure 11.6), ce sont les fils de mesure des thermometres qui sont collés avec du vemis
General Electric au cadre en vespel pour assurer une tenue mécanique. Notons (figure 1I.6) que
nous avons aussi installé des fils supplémentaires pour mesurer la résistivité de l'échantillon en 4
fils (V+,V- et 1- dans la figure indiquent les contacts de tension et de courant, le quatrierne point
est relié a la masse).

Le principe de mesure est simple: un bout de l' échantillon est mis en bon contact thermique
avec la source froide, et on chauffe l' autre bout. La différence de température .6.T créé dans
l'échantillon est mesuré par deux thermornetres thermalisés en deux points de l'échantillon. Avec
des faibles .6.T, la conductivité thermique est donnée par l'équation :

lP
K, = S .6.T Equation (ll.3)
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oü S est la section efficace et lla longueur de l'échantillon.
Pour faire une bonne mesure, l' échantillon ne doit étre couplé au cryostat qu' a un seul bout.

C'est a dire, la résistance therrnique de l'échantillon et celle de son contact avec le point froid
Rf doivent étre beaucoup plus faibles que les résistances de fuite entre les thermometres ou le
chauffage et le point froid, soit Re,Rf « Rfl, Rf2, Rf3 (voir figure Il.6). Cette condition assure
qu'au moment d'envoyer une puissance de chauffage, la chaleur passe a travers l'échantillon et ne
s' échappe pas par les fils de mesure des thermometres et du chauffage.

Les résistances de contact entre l'échantillon et le cryostat Rj et entre les thermometres et
l'échantillon RTl et RT2 doivent étre le plus faibles possibles, notamment par rapport a Rfl, Rf2 et
Rf3' De cette facon les thermometres sont refroidis uniquement par l'intermédiaire des fuites RTl

et RT2 via l'échantillon (voir figure I1.6). Dans le premier montage réalisé, ces résistances sont
données par la tige en fibre de verre (diametre 0.1 mm, longueur 5 mm) collée au thermornetre
et au cadre en vespel. Un calcul, pessimiste, puisqu'il néglige les résistances de contact entre
la fibre de verre et le vespel a travers le vemis General Electric, donne un ordre de grandeur de
Rfi > 5.106 Tl\S K:;5 (nous avons pris Kfibre deverre ;2 KPyrex f'V 0.75.103. T1.75 K2~cm [Pobell]
).

Dans le deuxieme montage, ce sont les fils de mesure des thermornetres qui servent a tenir
les thermometres et font les résistances Rfl, Rf2 et Rf3' Ce sont des fils multifilamentaires
supraconducteurs fins (<1> ~60 J1m) dans une matrice résistive (35f.1Jkm) en Cupro Nickel. Un
calcul d'ordre de grandeur (avec la loi de Wiedemann-Franz ) en négligeant les résistances de
contact, donne Rfi > 6 . 106~ ~.

Ces deux techniques donnent des résistances Rfl, Rf2 et Rf3 beaucoup plus élevées que RTl

et RT2 a basse température (T <4 K) dans les échantillons que nous avons mesurés pendant cette
these, Les contacts entre l'échantillon et les fils d'or dans le cas de UPt3 sont faits par des soudures
a ultrason (voir page 39). Ces contacts, donnent une résistance de contact thermique négligeable
par rapport au fil d'or lui mérne. Les fils d'or ont une longueur d'environ 5 mm et un diametre
de 50J1m. On peut estimer leur résistivité a 1O-8ncm a basse température. Ainsi (avec la loi
de Wiedernann-Franz ) on obtient RTi f'V 3 . 103~ ~. Dans le cas de Sr2Ru04 cette technique
ne fonctionne pas,et les contacts sont faits par de I'époxy d'argent (par A. Mackenzie et A.
Tylor de Cambridge), recuite pendant 5 minutes a 500°C a I'air pour améliorer la résistance de
contact. Cependant, cette résistance est de l' ordre de lOmí], ce qui donne une résistance thermique
R 41 K2

Ti f'V 4 . 10 T w .
Toutes ces estimations donnent RTi « R¡ et démontrent que notre montage est bien adapté

pour les mesures a basse température.

11.2.1 Procédure de mesure

Dans le cas le plus favorable, la procédure de mesure est simple : on régule la température du
cryostat, et on mesure R1 et R2 avec P=O (voir Fig.I1.6). Cela donne un point d'étalonnage par
comparaison a des thermometres étalonnés (voir section Il.l). On envoie ensuite une puissance de
chauffage P et on re-mesure R1Q et R2Q, puis on change la température et répete la procédure.

D'apres l'étalonnage des therrnornétres on a TI, T2, T1Q et T2Q et la conduction thermique
données par la formule:

Equation (1104)

La soustraction de (T2 - TI) a (T2Q - TIQ) permet de corriger les erreurs d'étalonnage (de

41



l' ordre de 0.1 %, voir figure HA).
Cependant, les choses n'étaient souvent pas si simples, et il a fallu réviser la procédure de

mesure suivant l' échantillon mesuré. Les difficultés peuvent apparaitre quand l' échantillon conduit
tres bien la chaleur par rapport a la fuite thermique R¡ (Re <R¡). Dans ce cas, la mesure devient
compliquée, puisque pour un chauffage donné la plupart de l'écart en température 6T se fait entre
l' échantillon et le cryostat et non pas sur l' échantillon.

Pour illustrer la difficulté de la mesure dans ce cas, prenons un exemple. Pour faire un gradient
thermique 6Te (faible, de quelques pourcents) dans 1'échantillon, il faut appliquer une puissance
de p=~e avec Re la résistance thermique de l'échantillon. Pour connaitre le gradient thermique
6T¡ entre I'échantillon et le cryostat causé par la puissance P (qui peut étre tres grande) on a
besoin de la dépendance en température de R¡ (si R¡ » Re), mais on peut estimer un ordre de
grandeur en mettant 6T¡ ~ PR¡. On obtient alors le gradient entre l' échantillon et le cryostat
6T¡ ~ Te ~ !Jt6Te. Si R¡ est environ 100 fois Re, pour faire un gradient de 5 mK sur
l' échantillon, l' échantillon s' échauffe de 500 mK et le cryostat reste a sa température minimale
(5 mK dans notre cas). Ce n'est qu'un ca1cul d'ordre de grandeur, mais cela démontre que sous
ces conditions défavorables, il devient impossible de mesurer a une température donnée avec des
gradients thermiques dans l'échantillon "élevés" (dans ce cas, plus que 1%). La mesure devient
tres difficile, puisque les erreurs d'étalonnage (de l'ordre de 0.1 %) vont géner la détermination du
gradient de température.

La tableau HA résume les caractéristiques des échantillons mesurés.

I Echantillon 11 (mm) 1 S (mrrr') 1 Mcm-1] 1 ~(lOOmK) I ~f(lOOmK;3T) 1 po(fJJ2cm) I
e e

1 : UPt3 axe b rv6 rv OA5xOA5 246 0.1 1.2 0.52
2: UPt3 axe e rvlA "-' 0.5xOA 72 3 15 0.17
3 : Sr2Ru04 1 rv 0.2 rv 0.16 x 0.03 383 »100 - 0.5
4: Sr2Ru04 2 rv 0.67 rv 0.2 x 0.03 883 rvlO - 0.8
5: Sr2Ru04 3 rv 0.7 "-' 0.2 x 0.03 900 ,,-,10 - 1

Table lI.4:Les caractéristiques des échantillons mesurés. Les [acteurs géometriques sont obtenus en
comparant la résistivité a 300 K ií la valeur mesurée pour chaque échantillon. Pour UPt3 nous avons pris
p(300K) = 237 f-Lo'c:mdans le plan et p(300K) = 13 1f-Lo'cmpour le courant suivant e (voir [de Visser86 J
). Pour Sr2 Ru04le courant est toujours dans le plan et nous avons pris p(300K) = 150f-Lo'cm.[Yoshida96 J

Le premier échantillon de UPt3 était serré mécaniquement au point froid. La résistance
thermique de l' échantillon était du méme ordre que celle entre l' échantillon et le cryostat. La
mesure n' a pas présenté de problemes particu1iers, a part la correction des pertes que nous discutons
dans la prochaine section.

Pour le deuxieme échantillon de UPt3, Re est plus faible par suite d'un facteur géométrique
défavorable, et R¡ plus grande paree qu'il a fallu contacter 1'échantillon au cryostat par quelques
fils d'or. A champ nul, aucun problérne n'est apparu. Par contre, sous champ magnétique la
résistance thermique de 1'échantillon devient bien plus petite que la résistance de fuite et la mesure
devient difficile, méme impossible en dessous de 100 mK et a 3 T.

En ce qui concerne Sr2Ru04, il se trouve que ce composé conduit la chaleur beaucoup mieux
que UPl3 a basse température (dans la phase supraconductrice). De plus, les contacts en époxy
d'argent entre l'échantillon et le cryostat ne sont pas aussi bons que dans le cas de UPt3. Ainsi,
pour l'échantillon N°l, le rapport R¡/Re est de l'ordre de 100 a 100 mK et méme de 500 ver s 700
mK. Pour cet échantillon nous n'avons pas pu faire la mesure.

Pour les échantillons de Sr2 RU04 numerotés 2 et 3, le facteur géométrique était meilleur et le
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contact aussi, puisque la surface sur laqueIle la "soudure" en epoxy argent était étalée était plus
grande.

Dans le cas défavorable OU ~ .2: 10, la mesure est possible mais en utilisant une autre procédure.
Le problerne pour la procédure décrite auparavant est que la température de l'échantillon avec une
puissance appliquée (T2Q + T1Q) /2 est bien plus élevée que la température sans puissance égale
a la température du cryostat. Dans ce cas, il ne sert a rien de soustraire (T2 - TI) a (T2Q - TIQ)
puisque l' erreur provenant de l' étalonnage dépend fortement de la température. Ces erreurs sont
de l'ordre de 0.1 % de la température et sont négligeables si le gradient (T2Q - TIQ) est grand (5%
par exemple). Par contre, dans des situations défavorables comme celles que nous sommes en train
de décrire, on n'arrive souvent pas a faire de gradients plus elevés que 1 oü 2 % de la température.
11est alors nécessaire de soustraire (T2 - TI) a (T2Q - TIQ) pour pouvoir faire des gradients de
l'ordre de 1% ou plus faibles, tout en tenant compte des erreurs d'étalonnage (voir figure 11.4).

La solution peut étre de faire d' abord une courbe d' étalonnage et ensuite la mesure en appliquant
une puissance en continuo Cependant, il est possible que les conditions d'équilibre ne soient pas
les mémes pour les deux balayages en température et des décalages de 0.1 % sont facilement
imaginables. Ainsi, le mieux est de faire simultanément l' étalonnage et la mesure.

La meilleure facon que nous avons trouvée pour résoudre ce probleme est de réguler sur RI. A
puissance nulle le cryostat est a la méme température que l'échantillon, et on pourra alors étalonner
par rapport aux thermornetres sur le cryostat pour avoir TI et T2. Quand on met une puissance P,
tout le montage s'échauffe, et on doit attendre que le cryostat se refroidisse de facon a ce que RI
revienne a sa position avant chauffage. La mesure de T2Q donne la conductivité thermique par la
formule:

Equation (11.5)

puisque maintenant TI = TIQ. Un avantage supplémentaire de cette méthode (apprise de D.
Arnaud, SPSMS-DRFMC) est que les erreurs d'étalonnage sont faite s seulement sur un des
thermometres, R2 . Avec cette méthode nous avons pu faire l' expérience sur les échantillons qui
conduisent bien mieux la chaleur que leur fuite thermiqueau cryostat. Quand la situation devient
trop défavorable, cornrne dans l'échantillon N° 1 de Sr2Ru04, ou l'échantillon de UPt3 coupé
suivant l'axe e a forts champs magnétiques et en dessous de 100 mK, la mesure n'est malgré
tout plus guere possible. Dans cet échantillon de UPt3 et a bas champ magnétique nous avons pu
appliquer les deux méthodes et vérifier qu' elles donnent bien le méme résultat.

Dans les essais pour mesurer l'échantillon N° 1 de Sr2 RU04, nous avons pu mesurer la
fuite thermique entre l' échantillon et le cryostat. Cette mesure donne la résistance therrnique en
fonction de la température a tres basse température d'un contact en epoxy argent recuit (fait par
A.Mackenzie et A. Tylor, Cambridge). Cette technique donne la meilIeure résistance de contact
qu'on peut obtenir a ce jour dans des pérovskites lamellaires comme Sr2Ru04, et il nous semble
utile de montrer dans la figure 11.7 leur comportement en fonction de la température. Notons qu'a
basses températures, la courbes'approche de la loi de Wiedemann-Franz (conduction thermique
métallique de I'ordre de une dizaine de milliOhms). A plus haute température, I'époxy argent
conduit mieux que la valeur donnée par la loi de Wiedemann-Franz.

11.2.2 Correction des pertes a basses températures

Dans des me sures a tres basse température, les pertes apportées par des puissances parasites peuvent
ne pas étre négligeables et il faut les considérer. Par exemple, l'Uranium dans UPt3 est radioactif
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et produit un effet d' auto-échauffement dans les échantillons mesurés. Cet effet a été estimé et
mesuré par les auteurs des références [Schuberth92, Brison94, Schuberth95] et est de l'ordre de
lnW par gramme d'UPt3. En thermalisant l'échantillon sur un bout pour faire la mesure de la
conductivité thermique, a tres basse température, un gradient dü a cette puissance de chauffage
apparait dans l' échantillon. Dans notre cas, ce gradient nous a ernpéché de faire des mesures en
dessous de 15 mK. L'échantillon coupé suivant l'axe e était petit (N° 2, voir table H.4) et ces effets
étaient négligeables a partir d'environ 15 mK. L'échantillon d'UPt3 coupé suivant l'axe b était
plus grand, et nous avons retrouvé de facon plus c1aire un gradient par l' auto-échauffement, qui ne
nous a cependant pas ernpéché de mesurer jusqu' a 15 mK.

Une autre source de pertes peut erre l'électronique. Cependant, nous avons pris un soin
spécial pour que les puissances parasites dues a des effets d'é1ectronique soient completement
négligeab1es. Pour cela nous avons mis des filtres haute fréquence (fréquence de coupure d' environ
IMHz) sur toutes les entrées du cryostat pour filtrer la radiofréquence qui pourrait échauffer les
thermometres, Nous avons aussi fait attention d'éviter des boucles de masses ou des courants
parasites daris les appareils de mesure. A priori, nous pouvons ainsi négliger cette source de
puissances parasites jusqu' a 10 mK.

Cependant, il est nécessaire de se convaincre que de faibles puissances parasites n'influencent
pas la mesure si on étalonne les thermornétres par rapport au cryostat dans la méme expérience.

On peut démontrer que, a partir du moment oü on étalonne les thermometres par rapport au
cryostat, on peut négliger ces pertes. L'étalonnage par rapport au cryostat revient a éliminer tous
les gradients de température ne provenant pas de la puissance de chauffage de !1TQ. Regardons le
cas oü la résistance de fuite est négligeable devant la résistance thermique de l' échantillon.

o
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Figure I1.7: La résistance thermique d'un contact en epoxy d'argent en fonction de la température.

Avec des puissances parasites Ppar, la température mesurée T~ est reliée a la température
"vraie" de I'échantillon To par l'équation:

S¡TV
Ppar = T K,(T)dT

Te
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oü Te est la température du cryostat. En étalonnant par rapport au cryostat dans la méme
expérience, on met T~ = Tc. En supposant une puissance parasite indépendante de la température,
ce qui est en général le cas, on peut deriver l'équation précédente et écrire :

S (dTv ' )O = - -/'i,(T) - /'i,(T )l dT,' v vv
Equation (11.7)

dTv /'i,(Tv')
d Maintenant, la conduction thermique /'i,' mesurée avec un étalonnage paronc, dT~ = /'i,(Tv)·
rapport au cryostat est donnée par:

, ,
S lTv+t>Tv ,

PChauff = T T' r; (T)dT
v

Equation (11.8)

et la conduction thermique "vraie" r: par:

S lTv+t>T
V

PChauff = T /'i,(T)dT
Tc=T{,

Equation (11.9)

On peut dériver ces équations par d(T~ + b.T~), ee qui revient a faire varier la puissance de
chauffage PChauff a température du cryostat fixe. On obtient notamment :

Equation (11.10)

dTv /'i,(T~) déri ,
done, avee --, = -( -) envee auparavant, on a :m; r: Tv

Equation (11.11)

done la eonductivité thermique mesurée par un étalonnage par rapport au cryostat /'i,' est égale a la
conductivité thermique "vraie" n,

C'est encore vrai si la conduction thermique de la fuite n'est plus négligeable mais a la meme
dépendance en température que celle de l'échantillon. Cela était bien le cas pour l'échantillon
N °1 de UPt3 coupé suivant l'axe b oü nous avons observé des pertes. Pour les autres échantillons
les pertes semblent étre négligeables. Nous remarquerons cependant que méme si la dépendance
en température de la conduction thermique de la fuite est voisine de celle de l' échantillon, les
erreurs sont aussi négligeables.

Mais la meilleure facon de démontrer cela est de discuter les points expérimentaux. La partie
haute de la figure 11.8montre un étalonnage pour une mesure sur l' échantillon de UPt3 N °1. Le
thermometre le plus loin du point froid montre une courbure qui pourrait avoir comme origine la
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présence de pertes qui chauffent l' échantillon.
A vec une estimation de la conduction thermique de l' échantillon et en supposant une puissance

parasite de 60 pW (en accord pour notre échantillon avec l'estimation de InW/g citée auparavant),
on peut "artificiellement" ramener la courbe d'étalonnage a ce qu'on attendrait en l'absence de
pertes. Ainsi, on peut prendre cet étalonnage "corrigé" et recalculer la conduction thermique
avec. La partie basse de la figure 11.8 montre les points de conduction therrnique avant et apres
l'avoir recalculée. Nous remarquons que nous trouvons exactement la méme courbe, légerement
décalée en température, quand nous corrigeons les pertes. Ce décalage en température est faible et
nous n'en avons pas tenu compte par la suite.

11.2.3 Programme de mesure.

L'automatisation de l'expérience a été possible gráce a la librairie en C réalisée par A. Benoit et L.
Puech qui permet d'utiliser facilement le systeme graphique du Macintosh. Les ajustements pour
les étalonnages ont été basés sur le programme d' ajustement inc1us dans cette librairie.

Le programme de mesure a été developpé sur la base d'un programme réalisé auparavant par
J.P. Brison pour la mesure de la chaleur spécifique et de la résistivité. Le programme est organisé
en fenétres et permet maintenant de faire la mesure de la conduction thermique, la résistivité ou la
chaleur spécifique, ainsi que des rampes en champ magnétique.

Pour ce qui est de la conduction thermique, plusieurs modes de mesure sont disponibles, qui
correspondent aux méthodes citées auparavant. C' est a dire, on peut choisir de réguler sur le
cryostat ou sur un des thermometres qui se situent sur l' échantillon.

Tous les appareils de mesure sont contrólés depuis l'ordinateur tant pour la mesure de la
conduction thermique (ORPX, Pont Barras Provence -sauf le changement de gamme de la
résistance-), que pour la thermométrie (Pont de Mutuelle pour mesurer le therrnométre CMN,
mesure de la pression sur la cellule d'3He).

Nous avons inc1us dans le programme des procédures permettant de moyenner pendant
suffisamment de temps pour améliorer la statistique de chaque point. Dans ces moyennes, nous
détectons d'éventuelles dérives ou des pies dus a des effets d'électronique et nous enlevons ces
points (mauvais) de la statistique. Cela était important quand nous avons utilisé le pont différentiel
pour la mesure de la résistance a tres basse température.

La mesure est cornpleternent automatisée. On peut aussi programmer des rampes en champ
ou en température. Le dépouillement (notamment les étalonnages) est automatique. 11 est aussi
toujours possible de mesurer en manuel en contrólant les appareils depuis l'ordinateur, ou de
depouiller en contrólant les parametres d'ajustement.

46



-Elv
N

~
~ 1 -El-~ 0.8
~

0.6 o
o·

~
~

0.4

•
0.015 0.02

-e-~

R
2

corrigé

R mesuré
2

-

-

Figure II.8: La partie haute de la figure montre un étalonnage pour l'échantillon N°l de UPt3. Le
thermométre le plus loin du point froid (R2 dans la figure 1I.6) montre une courbure qui pourrait venir
de la présence de pertes qui chauffent l'échantillon. Nous avons corrigé l'étalonnage comme montré dans
la figure et ensuite recalculé la conduction thermique. La partie basse de la figure montre les points de
conduction thermique pour les deux étalonnages. Nous remarquons que nous trouvons exactemement la
méme courbe, légérement décalée en température, quand nous corrigeons les pertes. La courbe que nous
présentons id résulte de la moyenne de deux balayages en température. CeIle que nous avons utilisé par la
suite pour comparer a la théorie comporte la moyenne avec deux balayages en plus.
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11.3 Conclusion
Les points expérimentaux cités dans ce chapitre nous ont permis de faire des mesures précises
de conduction thermique de facon systématique jusqu'aux plus basses températures et sous
champ magnétique. Dans le cas d'UPt3 nous étions notarnment limités en température par
l' auto-échauffement radioactif de l' échantillon.

L'expérience de thermométrie, montée sur le méme cryostat, nous a permis de faire des
étalonnages précis, ce qui augmente la fiabilité des mesures. La procédure d'étalonnage et la
sensibilité des thermometres nous a permis de pousser la résolution de l'expérience jusqu'a ses
limites. Notamment dans le cas de UPt3 nous avons atteint des niveaux de bruit inégalés jusqu'a
maintenant (estimés a étre plus faibles que 10% a 16 mK, 3% a 50 mK et 1% a 500 mK).
Les courbes que nous allons présenter (a champ nul) sont le résultat de moyennes sur plusieurs
balayages en température.

Nous remarquerons aussi que, dans le cas des mesures sur UPt3, un balayage en température
entre 20 mK et 1 K a beso in de 3 jours de temps d'expérience. La réalisation des courbes
sous champ magnétique (environ 60 courbes) était alors assez longue. Mais l'automatisation de
I'expérience, notamment de la procédure d'étalonnage, nous a permis de faire ces mesures de
facon systématique.

Nous avons pu appliquer plusieurs méthodes de mesure qui nous ont permis de mesurer de
facon précise rnéme sous des conditions défavorables, notamment dans le cas de Sr2Ruü4.
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CHAPITRE 111

LA SUPRACONDUCTIVITE DE UPt3



Chapitre III
LA SUPRACONDUCTIVITE DE UPt3

La partie centrale de cette these a été l'étude de la supraconductivité du composé a fermions lourds
UPt3. Dans ce chapitre nous allons décrire les résultats obtenus.

Notre apport sur la physique de ce composé visait a distinguer entre les différents modeles
proposés pour la symétrie du parametre d'ordre. Rappelons que la supraconductivité dans ce
composé a été découverte il y a plus de dix ans [Stewart84 J et que malgré l' effort entrepris
tant d'un point de vue théorique (en bénéficiant du travail accompli dans 1'3He superfluide)
qu'expérimental, ce probleme est toujours ouvert.

Nos mesures de conductivité therrnique sont destinées a essayer de distinguer entre les
modeles déja présentés dans l'introduction. La conductivité thermique étant une technique
compliquée a interpréter, nous allons détailler les développements théoriques qui ont accompagné
les développements expérimentaux.

En dehors de la question du parametre d'ordre de UPt3, notons que l'ensemble du travail
accompli dans ce composé fait de lui un cas idéal pour tester les propriétés nouvelles associées a
la supraconductivité non conventionnelle. En effet, beaucoup de caractéristiques de la phase basse
température bas champ magnétique sont connues a ce jour, et son étude peut permettre de tester
des effets liés a ce type de supraconductivité. D' ailleurs, la plupart des propositions théoriques
relatives a la symétrie du pararnetre d'ordre traitent actuellement en parallele le cas des fermions
lourds et celui des oxydes supraconducteurs a haute température critique.

Nous commencerons par décrire brievement nos mesures du champ critique, puis nos mesures
de conductivité thermique a champ nul. Nous verrons qu'elles ouvrent une nouvelle voie
pour différencier entre les modeles proposés et permettent de tester de nouvelles prédictions sur
la supraconductivité non-conventionnelle, notamment a tres basse température. Cependant, le
transport dans la phase supraconductrice n' est pas un sujet facile, et il faudra rappeler les idées
théoriques nécessaires pour le comprendre avant de discuter nos résultats. Il se trouve en particulier
que pour un supraconducteur non conventionnella valeur du déphasage caractérisant les collisions
joue un róle particulier, et nous insisterons sur ce point. Par la suite, nous décrirons les effets de
brisure de paire par les impuretés et leur importance dans l' interprétation de nos mesures a tres
basse température.

La mesure de la conductivité thermique sous champ magnétique sera discutée aussi en détail,
et nous verrons que nous arrivons a interpréter K sous champ de facon assez complete, ce qui est
particulierement encourageant vu la complexité des processus mis en jeu. En effet, la conductivité
thermique dans la phase mixte est encore plus compliquée qu'a champ nul, et nous la discuterons
en détail. Nos mesures a tres basses températures et sous faibles champs magnétiques montrent de
fac on particulierernent claire l'effet de la supraconductivité non conventionnelle sur les proprietés
thermiques du systerne.
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111.1 Le champ critique de UPt3
Le champ critique de UPt3 a été tres étudié par les auteurs des références [PiquemaI87, Shivaram86,
Keller94, vanDijk94 J Nous avons entrepris des mesures de champ critique par la transition résistive
pour deux raisons. Nous croyons tout d'abord que les résultats publiés jusqu'a maintenant n'ont
pas la résolution expérimentale dans la partie tres basse température (T<100 mK) qui correspond
a celle qu'on peut obtenir a ce jour. Il serait intéressant de voir si un ajustement du champ critique
a des mesures plus précises pourrait apporter de nouveaux éléments pour obtenir de l'information
sur la supraconductivité de UPt3.

La deuxieme raison pour effectuer ces mesures a été de tester si le champ critique est affecté par
les effets qui dominent la chaleur spécifique a tres basse température. Nous avons déja remarqué
que l'origine de l'anomalie présente dans la chaleur spécifique a tres basse température (voir la
page 22 et les références [Schuberth92, Brison94, Schuberth95 J ) est un probleme qui n'est pas du
tout résolu dans UPt3. La question par rapport a nos mesures de conductivité thermique a tres basse
température qui vont suivre est de savoir si les excitations qui donnent cette anomalie influencent
aussi la conductivité thermique a tres basse température. Il se trouve que l'anomalie n'influence
pas le champ critique, et cela rend nos mesures de conductivité therrnique a tres basse température
plus fiables en ce qui concerne les conclusions sur le paramétre d'ordre.

111.1.1 Hc2(T) et son interprétation

La mesure du champ critique.

H = o T_-J.-:.~.¡..,.....,.r:-t.,--
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Figure I1I.l: Des balayages en champ (droite) et en température (gauche). La température de transition
est déterminée en tracant une droite sur la partie linéaire de la transition résistive et sur la résistivité dans
la phase normale. Le point de croisement de ces droites est pris comme la température critique.

Pour déterminer le champ critique nous avons mesuré la résistivité de l'échantillon N°2 de UPt
décrit dans la section 11.2.1 (voir page 41) avec un Pont Barras Provence basses Impedances. L!
choix de l'échantillon était motivé par la faible largeur de la transition résistive a champ nul (r-..J 1%
de la température). Une courbe typique de la résistance en fonction de la température est montrée
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dans la figure III.1. Le critere utilisé est le critere dit de "onset" et est aussi iIlustré dans la figure.
Dü a la faible largeur de la transition résistive, d' autres criteres donnent bien le méme résultat.

Le courant d'injection est maintenu faible de facon a ne pas influencer la largeur de la transition
a haute température et de ne pas chauffer l'échantillon aux plus basses températures. Typiquement
nous avons utilisé des courants de l' ordre du milliampere ou de quelques dizaines de microamperes
a basse température. La résolution du Pont est de l' ordre de la dizaine de picovolt, ce qui permet
de faire des mesures précises jusqu' aux plus basses températures. A basse température, nous avons
fait des balayages en champ magnétique (figure III.l), pour croiser la ligne de transition de facon
perpendiculaire dans le plan (T,H). La vitesse de balayage en champ était tres faible (3 heures
pour aller de 2.5 a 3.5 T vers 20 mK) pour éviter d'éventuels problemes d'échauffement dus aux
courants de Foucault.

Nos mesures sont faites jusqu'á 10 mK. Il n'y a cependant pas de facon expérimentale de
vérifier que la température de l'échantiIlon était bien 10 mK (autrement dit, que l'échantillon est
bien a la méme température que le therrnometre), puisque les courbes de résistivité ne présentent
aucun changement entre 20 et 10 mK dans la barr9 d'erreur de l'expérience. Ce qui nous assure
par contre que 1'0n est bien vers 10 mK est que dans l'expérience de conductivité thermique,
décrite dans le chapitre II, oü l' échantillon était thermalisé seulement par un des fils de courant,
on a bien refroidi UPt3 jusqu'a au moins 14 mK, et cela malgré l'autoéchauffement radioactif dü
a l'uranium. Comme dans l'expérience de résistivité, par contre, l'échantiIlon est thermalisé par
les quatre fils de contact, on peut espérer étre arrivé a le refroidir bien plus bas que 14 mK. Une
température minimale de 10 mK est raisonnable.

Les résultats expérimentaux.

Nos mesures sont présentées dans la figure III.2. Le point remarquable est que sur le champ
critique nous n'observons aucun effet de l'anomalie présente en chaleur spécifique. Cela peut
vouloir dire que les excitations qui donnent cette anomalie n'influencent pas la supraconductivité,
au moins le champ critique. Ce résultat est cohérent avec le fait que l'anomalie de la chaleur
spécifique n'inftuence pas la conductivité thermique a tres basse température.

Un point essentiel pour la physique de UPt3 est la courbure du champ critique pour HIle.
En effet, tandis que la pente du champ critique a Te dHeddT est plus grande pour Hllc que
pour Hllb, le champ critique a T=O est plus faible pour HIle que pour Hllb. Cela a été trouvé
par Piquemal et al. et par Shivaram et al. [Piquemal87, Shivaram86] Choi et Sauls ont
interprété les données de ces derniers avec l'idée que le champ critique a basse température est
donné par la limite paramagnétique suivant l'axe e, mais pas pour le champ dans le plan de
base.[Choi9J, Choi93] Comme nous 1'avons remarqué dans l'introduction, cela est tres difficile
a expliquer avec un appariement conventionnel des électrons et est une indication tres forte que

--t

l'appariement des électrons est de type triplet, avec le vecteur d fixé suivant l'axe c. De cette
facon, la limite paramagnétique avec le champ dans le plan serait inefficace, mais pas avec le
champ perpendiculaire au plan.

Dans la table III.5 nous donnons les différents parametres de Te et de la pente de He2 a Te
pour les différentes phases supraconductrices dans ce composé, extraits de nos données. Le champ
critique de la phase A est bien défini pres de Te (voir figure III.2). Pour ce qui est du champ
critique de la phase e, les données pour un champ dans le plan peuvent facilement étre extrapolées
a champ nul pour trouver la température critique Tc,PhaseC et la pente du champ critique de la
phase C {)H(2~:;("CC IT=Tc,p "asee si cette phase existait jusquá champ nul. Par contre, pour le champ
perpendiculaire au plan l'extrapolation est difficile (voir figure III.2). Nous avoris alors supposé
que l' anisotropie de la pente a Te du champ critique était la méme pour les deux phases A et C, et
ainsi pu trouver la pente du champ critique pour un champ perpendiculaire au plan (la température
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Figure llI.2: Le champ critique déterminé par la transition résistive de UPt3. Chaque point correspond a un
balayage en température a haute température ou a un balayage en champ magnétique a basse température.
Les lignes pointillées montrent les lignes de transition qu' on obtient par d' autres méthodes et les lignes
droites les pentes du champ critique a Te obtenues par ces données (voir texte).
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critique a champ nul de cette phase Tc,PhaseC étant fixée par les données avec le champ dans le
plan). Le résultat de ces estimations est donné dans le tableau Ill.5 et illustré dans la figure U1.2.

I Phase I direction
A plan de base 530mK 4.5 T/K
A axe e 530mK 7.3 T/K
C plan de base 505 mK 6.7 T/K
C axe e 505 mK 11 T/K

Table 1l/.5:Les différents paramétres obtenus avec le champ critique. Les paramétres pour la phase e ont
été obtenus en supposant que l'anisotropie du champ critique était la méme pour les phases A et e (voir
texte et droites dans la figure précédente).

La transition résistive dans un supraconducteur avec plusieurs phases.
En plus des mesures présentées dans les figures précédentes nous avons aussi mesuré un

échantillon avec une transition résistive plus large (échantillon N°l, voir section Il.2.l, page 41),
et un courant légerement plus élevé. La transition résistive. de cet échantillon s'élargissait sous
champ magnétique, et l' obtention de la température critique par le critere d' onset était fausse, ce
qui donne des courbures "artificielles" au champ critique, notamment a bas champ.

Un résultat intéressant est cependant sorti de ces mesures. Comme montré dans la figure IU.3, la
transition résistive s'élargit sous champ magnétique. Par contre, au niveau de la transition A-+C,
elle se rétrécie tres fortement. A plus forts champs magnétiques (phase C), la transition s'élargit a
nouveau comme dans la phase A. La figure lIlA montre la largeur de la transition calculée comme
la difference des températures entre le entere de "onset" et la température correspondant a une
résistance qui fait 10% de la résistance de la phase normale. On voit clairement que la transition
se rétrécie au passage de la phase A a la phase C.

Cependant, la transition résistive est tres compliquée a comprendre quantitativement. 11faut
tenir compte de plusieurs effets en méme temps, notamment des inhomogénéites dans l' échantillon.
Une explication simple du rétréciement de la transition au passage de la phase A a la phase C serait
de rappeler que la phase e a un champ critique plus élevé. La différence de champs critiques peut
étre estimée par le rapport des pentes du champ critique a Te dans les deux phases (voir table 111.5)
qui est de l'ordre de 1.6. La transition se rétrécie d'environ un facteur 2, ce qui est en accord avec
cette idée. Cependant, il faut remarquer que l'échantillon avec une largeur de la transition résistive
plus faible (le N°2, voir section 11.2.1, page 41) avec lequel nous avons fait la courbe du champ
critique (figure U1.2) ne montre pas ces effets, comme presenté dans la figure 111.3.
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Figure I/I.3: La transition résistive dans UPt3 dans les phases A (haut) et au moment de la transition A---te
(bas). Les mesures ont été faites sur deux échantillons avec des largeurs de transition différentes. Sur
l' échantillon N° 2 (voir section 11.2.1, page 41) avec la largeur de transition la plus étroite 0/1 ne voit pas
d'effets remarquables, par contre, sur l'échantillon avec la transition la plus large N° 1(voir section 11.2.1,
page 41) 0/1 voit des effets reliés al' existence de plusieurs phases supraconductrices.
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Figure 111.4: La largeur de la transition résistive en fonction de la température pour L' échantillon N° 1avec
un courant légérement trop élevé. On voit, comme dans la figure précedente que la transition se rétrécit
au passage de la phase A a la phase C. On estime la largeur de la transition par la température critique
déterminée par le critére d'onset moins la température pour une résistance qui fait 10% de la résistance
dans l'état normal. Les barres horizontales donnent la largeur de la transition résistive pour chaque point
(comme Te est choisi par le critére d'onset, ces barres sont orientés vers les plus basses températures].

Conclusion des mesures de He2 (T).
Nos mesures de champ critique présentent une base expérimentale solide pour une étude plus

poussée qui pourrait donner des informations sur le parametre d' ordre de UPt3' En ce qui concerne
la partie tres basse température notre conclusion est que les excitations qui dominent la chaleur
spécifique a ces températures n'infiuencent pas la supraconductivité, du moins le champ critique,
de facon détectable.

55



111.2 Le parametre d'ordre supraconducteur étudié par
conduction thermique
Le but de nos mesures de conduction thermique est d'obtenir de l'information sur le parametre
d'ordre supraconducteur. Comme la conduction thermique est entierement dominée par les
électrons dans ce composé, elle est tres adaptée pour étudier les excitations électroniques dans la
phase supraconductrice. Dans les sections suivantes nous allons examiner le comportement de la
conduction thermique a champ nul et les informations que nous pouvons obtenir sur le parametre
d'ordre. Il faut cependant tout d'abord se convaincre que K est vraiment entierernent dominé par
les électrons, jusqu'aux plus basses températures.

Conduction thermique par les phonons.
Ce probleme a été déjá beaucoup traité dans la littérature dans le cas de UPt3.[Behnia90,

Lussier94, Lussier96, Huxley95] Le résultat est que la conduction thermique due aux phonons a
basse température est négligeable dans ce composé. La formule K rv ~CpVplp donne une estimation
simple de la conduction thermique par les phonons quand leur libre parcours moyen est limité
par les parois de l'échantillon. Avec la vitesse du son (vp ~ 200Om!s), la chaleur spécifique
due aux phonons (Cp rv 20 K~~n3 T3) et l' épaisseur de l' échantillon (de l' ordre de 0.4 mm) on
trouve K ~ 50Kn~W T3. C'est une estimation qui donne une valeur maximale pour la conduction

crn
par les phonons. La diffusion des phonons par les électrons ou les défauts de l' échantillon peut
facilement diminuer cette valeur d'un ordre de grandeur. Dans la phase normale, la résistivité
résiduelle de UPt3 étant tres faible, la conduction thermique électronique (K ~ 50}Z;;W T avec"\. era
p ~ 0.5/lJlcm) domine completement la conduction par les phonons a basse température. Dans
la phase supraconductrice, l' ouverture du gap supraconducteur fait chuter K a basse température,
mais il se trouve que la conduction électronique reste toujours au moins un ordre de grandeur plus
élevée que la conduction par les phonons dans la phase supraconductrice.

En effet, UPt3 est un supraconducteur non-conventionnel et la conduction thermique suit des
lois de puissance de l' ordre de T3 avec des coefficients qui impliquent que K par les phonons reste
toujours (jusqu'a T=O, en principe) négligeable par rapport a la conduction par les électrons.

Rappelons que dans les métaux usuels, pour des échantillons purs, avec des résistivités
résiduelles faibles (comme c'est le cas pour UPt3), K est dominé par les électrons. Cependant,
dans les supraconducteurs conventionnels, a tres basses températures, la chute exponentielle
de la conduction thermique électronique fait apparaitre a nouveau la contribution des phonons.
Dans les supraconducteurs a haute température critique, malgré la bonne qualité des échantillons
(dans YBaCuO) on observe a basses températures plutót la contribution des phonons a la conduction
thermique. Cela est sürernent dü a une dépendance plus compliquée de la conduction thermique
due aux électrons que dans le cas de UPt3 et aussi a une température de transition deux ordres
de grandeur plus élevée. Dans d'autres fermions lourds, comme par exemple URU2Si2 ou UBe13,
la résistivité résiduelle est un ordre de grandeur plus élevée, ce qui implique une conduction
thermique électronique un ordre de grandeur plus faible, et les phonons contribuent de facon non
négligeable a la conduction thermique dans la phase supraconductrice.

Avantages de la conduction thermique par rapport a la chaleur spécifique.
Comme cela a déjá été indiqué dans I'Introduction, les mesures thermiques sont sensibles au

spectre d'excitations dans la phase supraconductrice, donc a la structure du gap supraconducteur.
La chaleur spécifique C; est plus facile a interpréter que la conduction thermique. Cependant
il est diffici1e d'observer des lois simples dans Cp puisque des contributions non liées a la
supraconductivité peuvent masquer les lois attendues dans le domaine de températures intéressant.
En effet, toutes les excitations (électroniques, magnétiques, ...) du systeme contribuent a la chaleur
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spécifique C
p

, par contre, seules les excitations capables de porter la chaleur (dans UPt3, les
électrons) contribuent a la conductivité thermique K. De plus K est une sonde directionnelle, ce qui
permet, a priori, d'étudier l'anisotropie du gap supraconducteur.

Par contre, l' interprétation de ti, est plus compliquée, et nécessite la compréhension des processus
de diffusion des électrons par les impuretés. En effet, a tres basses températures, ti, dépend du taux
d'impuretés dans l'échantillon. Du fait du caractere non-conventionnel de la supraconductivité,
ces impuretés ont des effets complexes nécessitant un traitement detaillé que nous allons discuter
maintenant. Nous verrons que les tres basses températures simplifient considérablement les
problernes rencontrés, permettent d'aboutir a des conc1usions c1aires sur le pararnetre d'ordre, et
ouvrent la voie a des effets nouveaux qui n'étaient pas observés jusqu'a maintenant.

Diffusion des électrons par les impuretés : le déphasage 8.

Pour comprendre de facon qualitative la diffusion des électrons par les impuretés, il est utile de
rappeler quelques concepts de la diffusion en général, en allant au dela de la diffusion simple dans
la limite de Born.

Si l' on considere les électrons comme des ondes planes de vecteur d' onde k, et on interprete
l' impureté comme un centre diffuseur sphérique, on peut développer les ondes planes comme un
produit des fonctions radiales R¡(k, r) et des polynómes de Legendre P¡(cos(O)) :

00

Uk(r, O) == ¿(2l + lWR¡(k, r)p¡(cos(O))
¡=o

Equation (111.1)

Loin de l'impureté, uk(r, O) est donné par:

lim uk(r, O) = eikr + f(k, O)(eikr Ir)
r--->oo

Equation (111.2)

oü f(k, O) est l'amplitude de diffusion et est une fonction du déphasage 81 :

f(k, O) = l/k ¿[47f(2l + 1)1/2exp(i81)sin8IPI(B)]
1

Equation (1II.3)

Un ingrédient apparait dans les formules, le déphasage 8¡. On voit que, avec un déphasage proche
de 7f /2, l'amplitude de diffusion f(k, B) est maximale. On parle de la diffusion en limite unitaire.
Avec un déphasage proche de 0, l' onde ne change pas considérablement par l' action du potentiel
diffuseur a grandes distances, et on retrouve la limite de Born.

Dans un solide, la présence d'un centre de diffusion produit un déplacement des énergies du
systerne qui peut étre relié au déphasage 6¡. Une impureté introduit un nombre supplémentaire
d'états de l'ordre de 28z/7f. Celase traduit par une augmentation de la densité d'états qui sera grande
si la diffusion se fait en limite unitaire. L'explication théorique de l'effet Kondo démontre qu'une
impureté magnétique dans un métal diffuse en effet les électrons en limite unitaire (80 = tt /2) a
basses températures et une faible concentration d'impuretés fait remonter la résistivité a tres basse
température. La densité d' états montre une résonance qui peut se situer au niveau de Fermi avec
une largeur de l' ordre de la température de Kondo TK .

On peut retenir que l'effet des impuretés sur un bain d'électrons quand la diffusion se fait
en limite unitaire est double : d' abord, les impuretés sont plus efficaces a diffuser les électrons,
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notamment par rapport a la limite de Born, et de plus de nouveaux états plus ou moins liés aux
impuretés apparaissent dans le spectre d' excitations au niveau de Fcrmi.

Dans la phase supraconductrice, les impuretés, en plus de diffuser des électrons, ont un
effet de brisure de paires, en créant des états supplémentaires dans le spectre d'excitations.
En limite unitaire, ces états créent une résonance dans la densité d'états au niveau de Fermi.
Nos échantillons sont cependant tres purs, et on peut esperer pouvoir séparer les effets de déphasage
(sur le libre parcours moyen) et les effets de brisure de paires (sur la densité d'états). Pour cela
nous alIons tout d' abord rappeler les conc1usions théoriques pour la diffusion en limite de Born
ou en limite unitaire, et comparer nos résultats aux théories dans la région de température ou nous
croyons pouvoir négliger les effets de brisure de paires. Ensuite, nous alIons rediscuter la théorie
en mettant l' accent sur les effets de brisure de paires que nous croyons observer a tres basse
température.

La théorie a été développée par plusieurs auteurs. Les premieres indications selon lesquelles
diffusion peut étre en limite unitaire dans les supraconducteurs a fermions lourds ont été données par
les auteurs des références [Pethick86, Schmitt86] . Les auteurs des références [Afji88, Barash96]
discutent la conduction thermique plutót dans la limite oü les effets de brisure de paires sont
négligeables, et [Lee93, Borkowski95, Balatsky95] discutent plutót les effets de brisure de paires.
Les auteurs des références [Hirschfeld86, Hirschfeld88, Fledderjohann95, Norman96, Graj96,
Graj96b] présentent des théories completes qui tiennent compte en méme temps de ces deux effets
pour tout type de diffusion (ce qui est le plus correct). Enfin, notons aussi que dans les références
les plus récentes, le problerne de brisure de paires par les impuretés a été traité aussi bien pour
les fermions lourds que pour les supraconducteurs a haute température critique (voir par exemple
aussi [Sun95] ). Tous ces papiers font appel a des techniques de calcul tres spécialisées a base de
fonctions de Green. lei, nous donnerons seulement quelques résultats simples.

111.2.1 Mécanismes de diffusion des électrons par les impuretés limite
unitaire, limite de Born

La valeur du déphasage joue un róle crucial pour la compréhension de la diffusion des électrons par
les impuretés dans un supraconducteur non conventionnel. Tout d' abord, le calcul de la conductivité
thermique se réduit (dans un modele simple al! on peut réduire l'équation de Boltzman a une
équation linéaire) a la connaissance de la densité d'états et du temps de relaxation. Les effets
de diffusion interviennent sur le temps de relaxation, et c'est la al! des différences entre des
déphasages en limite unitaire et en limite de Born vont apparaitre.

Le temps de relaxation en limite de Born.
D'upres Pethick et Pines [Pethick86] le temps de relaxation électronique (d'un électron

d'impulsion p) due aux collisions électron-impureté dans un supraconducteur conventionnel dans
la limite de Born est donné par:

Equation (I1l.4)

al! 'TN est le temps de relaxation dans la phase normale, et Ep est l'énergie des excitations
thermiques par rapport au gap ~ et Ep = JE~+ ~2. La vitesse de ces excitations thermiques
est donnée par vF ~ . De cette équation on obtient le résultat connu pour des supraconducteurs
conventionnels avec un gap bien développé sur toute la surface de Permi que le libre parcours
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moyen des excitations thermiques (l = VpT) ne dépend pas de la température et est égal asa valeur
dans la phase normale lN' La conduction thermique suit la densité d' états a basses températures et
présente un comportement exponentiel.

Par contre, pour un supraconducteur non conventionnel de parité impaire, ces mérnes auteurs

trouvent:

oü N(O) est la densité d'états au niveau de Fermi dans la phase normale et Ns(Ep) dans la
phase supraconductrice (E]1 = JE; + t:.2). Dans le cas d'un gap avec des lignes de zéro,
No(Ep) ex: E a basse énergie. On trouve que l/T]1 ex: E , T]1 ex: l/E et le libre parcours moyen
l ex: VpT ex: l/E. Cela signifie qu'en limite de Born la densité d'états de basse énergie présente
dans un supraconducteur non conventionnel fait diverger le libre parcours moyen dans la limite
T -+ OK. Les travaux qui ont suivi ont démontré que ce résultat est en général valable dans des
supraconducteurs (pairs ou impairs) avec des zéros dans le gap.

4

Equation (1!l.5)
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Figure JII.5: Le temps de relaxation des excitations thermiques dans Laphase supraconductrice calculé
par Pethick et Pines [Pethick86] pour un gap hybride avec une ligne de zéro dans Le pLan et un
point de zéro perpendiculaire au plan. Notons que, en limite de Born 6 r-:» 0, Le temps de diffusion
diverge a basse énergie. Notons aussi que ces calcuLs sont faits en négligeant l' effet de brisure de paires
par les impuretés. Méme avec une [aible concentration d'impuretés, cet effet donne une valeur de T

finie a T=OK et arrondit l'anomalie a E = .6., ce qui donne un temps de relaxation peu dépendant de
l'énergie.[Arfi88, Hirschfeld86, Hirschfeld88]

C' est un résultat étonnant qui, en faisant un ca1cul complet, donne une conduction thermique tres
élevée, du méme ordre que celle trouvée dans la phase normale, dans la phase supraconductrice. Ce
résultat théorique n' est pas du tout en accord avec les mesures expérimentales pour lesquelles on
observe plutót des lois de puissance (voir par exemple [Sulpice86]). Pour expliquer ce désaccord,
Pethick et Pines [Pethick86] ont proposé de traiter la diffusion electron-irnpureté non pas en limite
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de Born, mais en limite unitaire. Dans ce cas on peut espérer supprimer la divergence du temps de
relaxation puisque les impuretés seront plus efficaces pour diffuser les excitations thermiques.

Le temps de relaxation en limite de Unitaire.
Les calculs se compliquent, et un facteur supplémentaire, dépendant de l' énergie, g( Ep) apparait

dans les formules et supprime la divergence du temps de relaxation a basse énergie. Arfi et Pethick
[Arfi88] donnent dans ce cas la :

1 1 1 Ns(Ep)
Tp = (TN) Ig(Ep)12 N(O) Equation (III.6)

g(Ep) est une intégrale qui tient compte des corrélations supraconductrices dans les processus de
diffusion multiple. Dans ce cas, on prédit que la conduction thermique suit des lois de puissance
multipliées par des termes logarithmiques a basse température (p.e. T3ln2T pour une ligne de
zéro) et non pas des lois de puissance pures, comme pour la chaleur spécifique. Cependant, ces
termes logarithmiques peuvent étre négligés dans des discussions simples. Nous reviendrons sur
ce point plus tardo La figure III.5 montre quelques calculs théoriques du temps de relaxation dans
les différents cas, et la figure III.6 des calculs de conductivité thermique.

La proposition théorique selon laquelle la diffusion se fait en limite unitaire, doit étre
justifiée, non seulement par l' observation expérimentale de lois de puissance dans les propriétés
thermodynamiques, mais aussi par des arguments physiques. Dans les fermions lourds, il y a des
raisons simples pour privilégier une diffusion dans la limite unitaire par rapport a la limite de Born.
En effet, il est clair qu'une impureté magnétique dans un métal normal produit une diffusion dans
la limite unitaire (effet Kondo). De la méme fac on il est raisonnable de penser qu'une impureté
non-magnétique dans un réseau Kondo, ou il y a un moment magnétique achaque site du cristal
a le mérne effet, mais en "négatif" (trou Kondo), done diffuse dans la limite unitaire. De plus,
il est raisonnable de penser que dans tous les systernes avec des électrons fortement corrélés, une
impureté, qui crée un défaut dans le réseau, perturbe les corrélations entre électrons responsables
de la formation des quasiparticules. Cette impureté aurait un effet diffusif important modélisé par
un déphasage en limite unitaire 8¡ rv ~.
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Figure IIl.6: Les lois prédites pour la conduction thermique d'un supraconducteur non-conventionnel avec
un gap polaire (ligne de zéro dans le plan), comparées au cas BCS.[Pethick86] Notons que, en limite
de Born. la prédiction théorique pour la conduction thermique dans le plan donne des termes résiduels a
T=OK élevés, comparables a la conduction thermique dans la phase normale. Par contre, en limite unitaire,
011 observe des lois de puissance a basse température qui dépendent de la direction du courant par rapport
aux zéros du gap.
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111.2.2 Résultats expérimentaux et discussion
La conduction thermique a champ nul est montrée dans la figure UI.7 entre 16mK et lK avec
les mesures sous champ dans la phase normale. Les courbes ne présentent pas d' anomalies a la
température critique (ni Tc+' ni T;, voir aussi la page 22). On peut déjá voir sur cette figure que la
conduction thermique a basse température est bien plus élevée que celle qu'on attendrait dans le
cas d'un supraconducteur avec un gap completement développé sur toute la surface de Fermi.

Toute la discussion que nous avons donnée jusqu'a maintenant est valable dans le cas d'une
diffusion élastique des électrons par les impuretés. Dans ce cas, dans la phase normale, J), est
proportionnel a la température, en suivant la loi de Wiedemann-Franz f = ~' Par contre, nos
mesures dans la phase normale (a 3T, Fig.IU.7) montrent que cette loi n'est suivie qu'en dessous
de 100 mK. Cela est dü aux effets de diffusion inélastique. Nous sommes alors obligés de discuter
ce type de diffusion avant de passer a l'interprétation de nos mesures.

111.2.2.1 Diffusion inélastique

La résistivité de UPt3 a champ nul suit la loi de liquide de Fermi P = Po + AT2 en dessous de
IK (avec p/J = (0.52 + 1.44T2)J-Lncm et Pc = (0.17 + 0.53T2)fLncm). Les échantillons de UPt3
que nous avons mesurés étant tres purs, le régime simple P = Po n'est atteint qua tres basse
température. Par exemple, pour le courant dans le plan, vers Te, AT; rv O.4fLncm et vers 100
mK, AT2 rv 0.014 fLDcm, valeurs a comparer avec Po = O.52fLDcm. On voit que ce n'est qu'en
dessous de 100 mK qu'on peut espérer suivre la loi de Wiedemann Franz avec des processus de
diffusion dominés par les collisions élastiques entre les électrons et les impuretés.

Au dessus de 100 mK, les collisions entre électrons, de nature inélastique, contribuent fortement
et elles sont difficiles a traiter. La loi Wiedemann Franz peut cependant étre utilisée pour décrire
qualitativement la conduction thermique en prenant f = PO+~T2' mais avec un nombre L < Lo
qui peut dépendre de la température (voir l'introduction, section 1.1 ). La figure UI.8 montre nos
mesures de L = fP(T) faites avec un champ magnétique de 3T pour éliminer la supraconductivité.
Nous observons qu'a tres basse température, L -7 Lo. Le fait que nous ne trouvons pas exactement
Lo est probablement dü al' effet du champ magnétique sur le transport qui complique les choses.
En effet, dü a la pureté des échantillons, vers 3 T on peut rentrer dans un régime oü la fréquence
cyc1otron peut devenir du méme ordre que le temps de relaxation WcT rv 1 et les lois d'un simple
régime de collision ne sont plus suivies dans la résistivité, du moins pour un courant dans le plan
(figure IU.8).

En tout cas, il est clair que les collisions inélastiques expliquent alors la forte variation de la
conductivité thermique en fonction de la température dans la phase normale montrée dans la figure
IU.7. Notons que malgré l'importance des collisions inélastiques au-dessus de 100 mK dans la
phase normale, on peut espérer que ces collisions inélastiques soient moins nombreuses dans la
phase supraconductrice gráce a l' ouverture du gap supraconducteur. Pour interpréter les données
au des sus de 100 mK, il est nécessaire de tenir compte de ce type de diffusion. Fledderjohann et
Hirschfeld ont proposé de traiter de facon phénoménologique les collisions inélastiques dans la
phase supraconductrice, en extrapolant les coefficients trouvés par la résistivité dans le temps de
relaxation de la phase supraconductrice.[Fledderjohann95] Ce traitement, bien que qualitatif est
une premiere approximation.

111.2.2.2 Anisotropie de la conduction thermique et influence de la surface de Fermi

Nous cornmencons par l'idée de Fledderjohann et Hirschfeld, qui ont proposé l'étude de
I'anisotropie de la conductivité thermique,[Fledderjohann95] plutót que l'analyse des dif-
férentes courbes séparément, comme dans les travaux précédents [Behnia91] pour obtenir de
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Figure 111.8: La partie haute de cette figure montre la résistivité de UPt3 en fonction de T2 sous un
champ magnétique de 3 T. Remarquons que la loi simple de liquide de Fermi n' est plus suivi sous champ
magnétique, au moins pour un champ dans le plan. La partie basse de la figure montre le nombre de
Lorentz L= -T p en [onction de la température dans UPt3. Le fait que nous ne retrouvons pas le nombre de
Lorent; peut étre da aux effets compliqués sous champ magnétique trouvés dans la résistivité.
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facon plus sensible l' information sur l' anisotropie du gap supraconducte~r. ~n effet, si la dif-
fusion est isotrope, le temps de relaxation Test le méme pour les deux directions de mesure, et
l' anisotropie dans la phase supraconductrice peut reftéter la structure du gap supraconducteur. Il
faut cependant se convaincre que la diffusion est isotrope.

L'anisotropie de la résistivité et de la conduction thermique dans la phase normale est forte, et
mérite une discussion. La table IlI.6 résume les valeurs trouvées pour chaque échantillon mesuré
suivant les deux directions du courant, comparés a la pente du champ critique pour chaque direction
du champ. Les deux échantillons proviennent du meme cristal, on peut done faire l'hypothese que
le contenu en défauts et impuretés est le méme.

Po (p,ncm) A(p,ncm/K2) dH~I~(TJ (T/K; Phase A) ~p(mK)
H//j//b 0.52 1.44 4.56 30
H//j//c 0.17 0.53 7.3 8
Anisotropie VPc/VPb 1.75 1.65 1.6 -

Table IlI.6:Le rapport des vitesses de Fermi obtenus par la résistivite et le champ critique.

En prenant les valeurs de la résistivité résiduelle, on peut estimer tres grossierernent avec
la formule «[T = L/ p et r: = iCV}T l'anisotropie des vitesses de Fermi Vp. Cela donne

ur: ex 1/yI7i(J;, done vp,c/Vp,b = JPO,b/ PO,e" La méme chose peut étre faite, de facon tres
grossiere, et malgré le fait que la conduction thermique ne suive pas exactement la loi de
Wiedemann-Franz, avec le terme en AT2 de la résistivité. Des pentes du champ critique on peut
aussi estimer le rapport des vitesses de Fermi. Pour un supraconducteur anisotrope, on peut estimer
que Hc2,e rv (~¡, rv t:. rv 'UF,(. Bien que ces estimations soient tres grossieres, il est remarquableHe",. E,¡,E,b E,b 'UF,b

que les valeurs de l' anisotropie des vitesses de Fermi trouvées par les différentes méthodes soient
toutes tres voisines comme montré dans la table III.6.

On serait done amené a penser que la diffusion des électrons par les impuretés se fait de
facon isotrope et notamment le taux d'impuretés serait le méme pour les deux échantillons. Cette
hypothese a été émise d'un point de vue expérimentalpour la prerniere fois par Lussier et al.
[Lussier94, Lussier96] Leurs mesures de conductivité thermique et de résistivité sont faites sur
des échantillons de qualité voisine et montrent en effet les mémes valeurs que celles indiquées
dans la table III.6. Nous voudrions cependant indiquer que, a notre avis, les valeurs trouvées par
nous mérnes et par Lussier et al. sont de bonnes indications que la diffusion est effectivement
isotrope, mais ne constituent pas des preuves expérimentales. La nature des défauts ou impuretés
dans ce composé est une question ouverte qui nécessite une étude poussée (défauts ponctuels,
étendus, impuretés de quel type, ...). Les différences entre la largeur de la transition résistive dans
nos échantillons (voir Table IlI.6 ) démontre en effet que le probleme n'est pas simple.

La diffusion isotrope est une premiere hypothese. La comparaison quantitative de l' anisotropie
de la conduction thermique avec la théorie est ainsi simplifiée, mais il reste bien sur important
de mieux connaitre la nature des défauts ou impuretés. Dans eette hypothese l'anisotropie de la
conduction thermique ne seraitsensible qu'a des parametres de la surface de Fermi, et non pas a
des différences dans le temps de relaxation. On peut alors espérer une grande sensibilité de /'i,c/ /'i,b

a la structure du gap supraconducteur, plus que des courbes /'i,(T) a elles toutes seules.
Les premiers calculs de Flederjohann et Hirschfeld étaient en effet tres eneourageants

pour espérer connaitre le parametre d'ordre par l'anisotropie de la conduction thermique.
[Fledderjohann95] Ces calculs, faits pour les modeles Elg et E2u (voir chapitre 1) sont montrés
dans la figure III.9 avec nos mesures et celles effectuées par Lussier et al.[Lussier94, Lussier96]
Le résultat remarquable des calculs est que /'i,c/ /'i,b est tres différent dans le cas de Elg et de E2u•
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En effet, la densité d'états dans le cas d'un noeud quadratique (E2u) et non pas linéaire (Elg) est
tres grande et comparable a la densité d'états due a une ligne de zéro. Cela donne une anisotropie
indépendante en fonction de la température dans le cadre du modele E2u (voir aussi la page 28).

Nos résultats expérimentaux montrent que K,c/ K,ú reste constant en fonction de la température
jusqu'á environ O.7Tc- (nous avons pris Tc- rv 0.48K, oü K,c/K,[¡ chute fortement. Qualitativement,
ce résultat est le rnéme que les mesures de Lussier et al.[Lussier94, Lussier96] 11y a cependant
des différences que nous attribuons a la barre d'erreur des mesures de ces auteurs qui est plus
grande que la nótre (voir Chapitre II) et probablement a des différences dans la thermométrie. Nous
notons aussi que l'affirmation de ces auteurs selon laquelle l'anisotropie chute en dessous de T;;-
et non pas a T¿- n'est pas vérifiée dans nos mesures. Les nótres montrent une anisotropie qui chute
en dessous de O.7T;;-environ. Un point original de notre travail est que, gráce a notre résolution
expérimentale, nous observons une légere cassure de pente a T¿- montrée dans la figure III.1 O . A
tres basses températures (T < 30mK, voir figure III.9), une région cornpletement inexplorée pour
la conduction thermique jusqu'a maintenant, nous observons une chute notable de l'anisotropie,
que nous allons discuter plus loin.

Nos résultats expérimentaux ne sonten accord avec aucun des premiers calculs.[Fledderjohann95]
Ces premiers ca1culs ont été faits en prenant des harmoniques sphériques simples pour le parametre
d'ordre. Cependant, comme nous l'avons discuté dans le premier chapitre, le parametre d'ordre
est en général une combinaison linéaire de fonctions d'onde qui générent chaque représentation ir-
réductible. Ainsi, il y a beaucoup d'autres possibilités pour le parametre d'ordre dans Elg ou E2u.

Méme en prenant des combinaisons linéaires qui donneraient un gap hybride, et seraient dominées
par des harmoniques sphériques simples, on peut encore multiplier ces fonctions par des fonctions
arbitraires qui ont toute la symétrie du réseau.

Ces fonctions ou la combinaison linéaire ne peuvent pas étre connues sans théorie microscopique.
Norman et Hirschfeld [Norman96] ont en effet démontré par la suite qu'en prenant des fonctions
de base plus complexes que des harmoniques sphériques pour le parametre d'ordre, le résultat
théorique varie considérablement.

L'approche de Norman et Hirschfeld est de calculer la conduction thermique pour des
combinaisons de fonctions qui génerent la représentation irréductible de chaque modele (Elg et
E2'u). Ils ont trouvé que la conduction thermique depend fortement des fonctions d'onde choisies
pour décrire le parametre d'ordre. Notamment, la tres forte différence trouvée par les auteurs de
la référence [Fledderjohann95] entre l'anisotropie dans le cas de Elg et E2u est completernent
perdue quand on utilise des fonctions d'onde autres que des harmoniques sphériques simples.
Ainsi, bien que les auteurs de la référence [Norman96] démontrent que la conductivité thermique
est en accord avec un gap hybride avec une ligne et un point de zéro, on ne peut pas distinguer
entre Elg et E2u sur la base des mesures existantes.

Remarquons cependant que la ligne et le point de zéro sont des caractéristiques "Intrinseques"
des modeles Elg et E2u. Le gap pres des noeuds est alors bien décrit par des fonctions simples
(avec encore des parametres libres correspondants a la pente du gap pres des noeuds). On peut
ainsi espérer qua tres basse température, oü l'énergie est trop faible pour créer des excitations
thermiques loin des noeuds du gap la connaissance du parametre d'ordre loin de ces noeuds n'est
pas nécessaire et on peut espérer comprendre les résultats sans avoir besoin de connaitre en détail
ces fonctions d'onde compliquées.

Comparaison aux prernieres mesures par K. Behnia.

Avant de discuter nos mesures a tres basse température, il est utile de comparer nos résultats a
ceux obtenus pendant la these de K. Behnia. Tous les résultats sont montrés dans la figure lILII,
ainsi que dans le tableau qui suit et qui compare les résistivités résiduelles et les températures
critiques des échantillons mesurés dans les deux travaux.
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I Echantillon
ce travail, jI/b 0.52 1.44
ce travail, jI/c 0.17 0.53
K. Behnia et al., jI/b 0.8 1.5
K. Behnia et al., jI/c 0.85 0.6

Il faut d' abord remarquer que les mesures de K. Behnia sont effectuées avec un champ
magnétique de 500 G (voir Chapitre 1I). Nous verrons dans les prochaines sections que méme
un champ magnétique aussi faible a un effet tres notable sur la conduction thermique. Cet effet
dépend de la température dans les échantillons propres (30% a 100 mK, et pas d'effet a Te). Dans
des éehantillons moins bons, eet effet est plus faible, comme démontré par K. Behnia lui méme.
Les éehantillons mesurés par K. Behnia étaient un éehantillon pur (comparable aux nótres) coupé
suivant l'axe b, et un éehantillon moins pur, eoupé suivant l'axe e. Nous pouvons alors estimer
grossierernent que la conduction thermique a ehamp nul serait environ 30% supérieure a sa valeur
mesurée par K. Behnia a 100 mK pour l'échantillon coupé suivant b, mais environ pareille pour
l'échantillon coupé suivant e. Pour ee qui est de l'anisotropie, cela donnerait une anisotropie a
champ nul non négligeable, et plus faible que 1, eomme nous l'observons dans nos mesures.

Notons que l'échantillon le moins pur de K. Behnia, coupé suivant l'axe e, montre des termes
résiduels (K,IT(T --+ OK) élevés. Avec des taux d'impuretés élevés, on peut facilement imaginer
des collisions en dehors de la limite unitaire, ee qui peut eompliquer beaueoup la eonduetion
thermique et donner des extrapolations finies a basse température qui ne seraient pas seulement
liées a des effets de brisure de paires. Notons aussi que dans nos échantillons oü les résistivités
résiduelles sont plus faibles, les collisions inélastiques donnent une plus grande contribution a la
conductivité thermique.

111.2.2.3. Lois de puissance

Nous allons analyser maintenant nos mesures aux tres basses températures, montrées dans la figure
I1I.12. Dans cette figure, nous tracons K,IT en fonetion de T2. Nous observons une droite qui
indique que, en dessous de 80 mK et jusqu' a 30 mK, K, suit une loi de puissanee eomme T3 pour
les deux axes mesurés. En tracant K,IT en fonetion de T2, a basse température, nous trouvons des
droites avee des extrapolations négatives, comme montré dans la figure I1I.12. Cela signifie que
l'anisotropie (figure I1I.9) n'est pas constante en fonetion de la température malgré le fait que les
deux eourbes suivent la méme loi de puissanee. En dessous de 30 mK, les courbes dévient de
ces lois et tendent vers une extrapolation positive a T=OK. Ce changement de régime donne une
anisotropie qui varie fortement en fonction de la température en dessous de 30 mK.

Nous allons analyser dans cette section les mesures entre 80 mK et 30 mK et dans la section
suivante les mesures en dessous de 30mK.

Deux points faeilitent énormément l' analyse des données dans cette gamme de température.
D'un coté, la diffusion inélastique est completernent négligeable. D'un autre eoté, les vecteurs
d'onde des éleetrons qui eontribuent a la conduction de chaleur vont étre préférentiellement dans
les direetions du noeud du gap, puisque ils ne vont pas avoir suffisamment d'énergie therrnique
k» T pour se situer dans les zones oü le gap est grand. Comme nous l' avons discuté, dans le cas de la
diffusion unitaire des électrons par les impuretés, on s'attend a voir a basse température des lois de
puissance, multipliées par des termes Iogarithrniques reliés a la strueture du gap supraeondueteur.
En principe, cela est en accord avee le fait que nous n' observons pas de lois de puissanee pures et
il est utile d'essayer de comparer avec la théorie de facon plus quantitative.

Barash et Svidzinskii ont analysé ees lois plus précisément dans le cadre de Elg et E2u[Barash96]
Ils remarquent, en aeeord avee les calculs précédents de FIedderjohann et Hirschfeld

[Fledderjohann95] , que la différenee entre les lois de puissance predites pour Elg et E
2u
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Figure IlI.II,' Les mesures de conduction thermique de K. Behnia et al. Ces mesures sont faites avec un
champ magnétique de 500G, qui diminue la conduction thermique de 30% dans l'échantillon mesuré pour
l' axe b mais pas pour celui mesuré suivant l' axe e (voir texte).
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provienne de facteurs logaritmiques. Cela pourrait paraítre étrange, puisque le fait d'avoir un point
de zéro quadratique donne une quantité d'excitations thermiques comparable a celle trouvée pour
une ligne de zéro et plus grande qu'avec un point de zéro linéaire. Mais il se trouve que l'inftuence
de la ligne de zéro sur la conduction thermique masque ces effets. Néanmoins, on peut essayer de
voir si on peut distinguer entre les deux modeles sur la base des lois de puissance, nos mesures
étant de toute facon en accord avec un gap hybride. Barash et Svidzinskii ont proposé des for-
mules relativement simples qui pourraient étre utilisées en dessous de 80 mK (avec des parametres
a, b, c qui dépendent de la forme précise du parametre d'ordre) [Barash96]

- pour jI/b : ""b= T3(ab + bbln2(T / !:::.o) + Cbln(T / !:::.o)) pour Elg et E2u.

- pour jI/c :
""e = T3(ac + bcln2(T/!:::'o) + ccln(T/!:::'o)) forE2u.

n¿ = acT3 for Elg.
On voit que la différence entre les deux modeles apparait suivant l'axe e et est seulement

donnée par des facteurs logarithmiques. Nous avons essayé d'ajuster nos données a cette formule,
pour voir si nous pouvions expliquer de facon plus quantitative nos observations. La difficulté de
cet ajustement est mieux expliquée dans la figure IlI.13 oü nous avons tracé ",,/T3 en fonction de
la température. Les courbes, toujours entre 30 mK et 80 mK ont une courbure positive qui est
impossible d'expliquer avec les formules de Barash et Svidiznskii si ce n'est avec des coefficients
b négatifs (ou des coefficients C positifs), ce qui pour le moment n'est pas expliqué par la théorie.
On peut espérer que la courbure observée dans la figure III.13 qui n' est pas expliquée par les
formules de Barash et Svdizinskii est due aux effets qui apparaissent a plus basse température que
nous discutons dans la prochaine section. Les effets 'de brisure de paires par les impuretés que nous
observons en dessous de 30 mK sont aussi tres sensibles a la structure du pararnetre d' ordre.

111.2.3 Effets de brisure des paires par les impuretés

Nous allons maintenant discuter la partie tres basse température de nos mesures qui montre les
effets d'impuretés sur la supraconductivité de UPt3. Mais d'abord nous allons rappeler quelques
concepts nécessaires pour comprendre ces effets qui donnent des prédictions précises et tres
sensibles au choix du parametre d'ordre. Rappelons qu'une impureté dans un supraconducteur, en
plus d'étre un centre diffuseur pour les excitations thermiques a un effet de brisure de paires.

Effets des impuretés magnétiques dans un supraconducteur conventionnel.
Une impureté non magnétique dans un supraconducteur conventionnel n'a aucun effet sur la

supraconductivité. Par contre, il est bien connu qu'une impureté magnétique a un effet de brisure
des paires. Ces effets se traduisent par l'apparition d'une densité d'états finie au niveau de Fermi.
Si la diffusion se fait dans la limite de Born (Abrikosov-Gorkov, voir p.e. [deGennes]), la
variation du spectre d'excitations avee le nombre d'impuretés se fait de facon douce, donnantde la
supraconductivité sans gap dans la limite d'impuretés concentrées. Pour des déphasages proches
de tt /2, les auteurs des références [ZittartrZt), Zittartz72] ont démontré que des niveaux résonants
sont créés dans le gap. Dans le cas de la diffusion en déphasage unitaire pur, on a une résonance
au niveau de Fermi.

Effets d'impuretés non-magnétiques dans un supraconducteur non conventionnel.
Pour un supraconducteur non conventionnel, par contre, méme les impuretés non magnétiques

peuvent briser des paires.
Une image simple (due a Sauls et Rainer [Sauls96] ) pour illustrer ces effets est donnée dans

la figure Il1.14. En effet, l' impulsion de l' électron peut changer de direction dans le processus
de collision avec l'impureté. L'impulsion apres collision peut avoir une direction pour laquelle
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le parametre d'ordre a un signe opposé a celui pour l'impulsion avant la collision. Il se trouve
que cela peut avoir un effet de brisure de paires, qui n'existe ~as dans les s~praconducteurs
conventionnels, puisque dans ceux-ci il n'y pas de changement de signe du parametre d'~rdre. C~t
effet de brisure de paires se traduit par la création d'un état lié a l'emplacement de I'impureté.
Dans le cas de la diffusion dans la limite unitaire, ces états liés contribuent a la densité d' états
au niveau de Fermi (état lié virtuel), qui va induire une densité d'état locale finie. Cette densité
d'états locale a été calculée par les auteurs de la référence [Balatsky95] et dépend de la forme du
gap supraconducteur.

-+k
X

Figure llI.I4: Une illustration tres simplifiée de la diffusion des électrons par les impuretés. Dans une
diffusion élastique entre un électron et une impureté, lors du changement de direction du moment orbital de
l'électron, le paramétre d'ordre peut avoir un signe opposé pour ki et pour kf. Cela a un effet de brisure de
paires, tout comme une impureté magnétique dans un supraconducteur conventionnel. La grande différence
entre la limite unitaire et la limite de Born est la création d'un état lié par l'impureté, qui va a apparaitre
sur la densité d'états sous forme d'une résonance au niveau de Fermi. La figure montre ces e./Jets dans
l' exemple du gap supraconducteur proposé pour les supraconducteurs a haute température critique (voir
l'introduction). Les mémes raisonnements sont valables pour UPt3, ou d'autres supraconducteurs avec des
zéros dans le gap. (voir la référence [Sauls96] )

Avec un nombre suffisant d' impuretés, et une température plus élevée que l' écartement entre les
différents niveaux énergétiques, ces états liés peuvent créer une bande électronique. Cette bande
électronique aura, comme nous le verrons par la suite des propriétés tres spéciales, liées au fait
que c'est une bande électronique dans la phase supraconductrice avec des électrons localisés dans----*
l'espace k autour des noeuds du gap. Cette bande d'électrons donne une conduction thermique
métallique a tres basse température. Les auteurs des références [Lee93, Balatsky95] ont considéré
une transition métal isolant dans cette "bande" qui pourrait apparaitre en diminuant le nombre
d'impuretés ou la température.

Nous allons discuter maintenant nos mesures dans le régime oü nous croyons observer la
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conduction thermique due a cette bande électronique. Nous retiendrons cependant que les effets
de brisure de paires par les impuretés (non-magnétiques) peuvent se voir dans des mesures
macroscopiques, et sont directement liés aux changements du signe du parametre d'ordre. Cela
explique le tres grand intérét que ce sujet a suscité chez les théoriciens. En effet, les effets discutés
auparavant pourraient aussi exister dans le cas (méme étrange) OU le gap s'annule sans changer de
signe, et alors, sans brisure de syrnétrie du groupe ponctuel. Mais les effets des impuretés vont
reftéter dans des mesures macroscopiques de l' information microscopique sur le changement de
phase.

Dans le cadre de cette these nous n'avons pas eu d'évidence microscopique que cette bande
d'électrons existe et qu'elle reflete le changement de la phase du parametre d'ordre. Nous avons
plutót eu les premieres manifestations de cette bande électronique sur des échantillons néanmoins
tres purs. Cela permet maintenant de fixer les conditions pour mieux observer ces effets et ouvre
la voie a une étude plus poussée, en contrólant la nature et le taux des défauts ou d'impuretés.

T=35mKT=16mK
1.4

1.2 E axe e19

E axe e
1 Zu.-E

u
N

0.8~

~
E 0.6-~-~ 0.4

0.2

oO

•
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E + E axe b19 Zu

o
O 0.0004 0.0008 0.0012

Figure IlI.15: Nos mesures de conduction thermique a tres basse température.

111.2.4 Mesures expérimentales a tres basse température

Nos mesures a tres basse température sont montrées dans la figure III.15. En dessous de 30 mK
nou~ o~ser:ons un changement de régime dans les courbes, et une extrapolation finie a T=OK. C' es~

- une mdlcatlOn.de l'existence d'une conduction thermique métallique (f\,!T = const.) dans la phase
supraconductnce. Cependant, nous ne sommes pas allés a des températures suffisamment basses
pour observer c1airement un régime K, ex: T. Nous observons plutót des comportements comme
f\, ex: «r -1: !3r,3: ~es auteurs des ~éférences [Hirschfeld88, Lee93, Norman96, Graf96, Graf96bJ
ont calcule precisernent la conduction therrnique due a la bande d'électrons discutée au paragraphe
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précedent.
Notamment P.A. Lee [Lee93] a remarqué que dans le cas d'un gap avec une ligne de zéro

l'extrapolation a T=ü de KIT ne dépend pas du nombre d'impuretés. Cet effet correspond a
l'existence d'une bande électronique dont la conduction électronique ne dépend pas du nombre
d'impuretés !

Ce résultat est issu de calculs microscopiques complexes. Dans une image simple, une impureté
va a avoir un effet de brisure de paires et "produire" un électron pour conduire la chaleur, qui va
ensuite étre diffusé par une autre impureté. Il est alors imaginable que les effets d' augmentation de
la densité d'états au niveau de Fermi compensent les effets de la diminution du temps de collision
par l'ajout d'une impureté.

Les auteurs des références [Graj96, Norman96] ont examiné plus en détail le cas d'un gap
hybride, comme celui de UPt3. La conduction therrnique dans le plan Kb est prédite indépendante
(ou faiblement dépendante) du nombre d'impuretés, a cause de la ligne de zéro dans le plan de
base. Il en est de mérne pour la conduction thermique perpendiculaire au plan n¿ dans le cadre du
modele E2u, oü le gap s'annule de facon quadratique suivant e (page 28). Dans le cadre de E1g oü
le gap s'annule de facon linéaire (page 28), par contre s¿ est sensible au nombre d'impuretés. Les
auteurs de la référence [Norman96] ont notamment calculé de facon précise la variation de Kel Kb

en fonction du taux d'impuretés.
Nous n'avons mesuré que deux échantillons suivant des directions cristallographiques dif-

férentes, done nous n'avons pas pu mesurer la dependance de «¿ et Kb en fonction du taux
d'impuretés. Néanmoins, Graf et al. [Graj96] ont donné des expressions précises pour la con-
duction thermique dans la bande d'impuretés. En effet, a température finie, l'approximation du
premier ordre qui donne KIT ex: consto n'est pas valable. Le developpement de Sommerfeld de
ces équations donne plutót des lois KIT = a + (3T2 avec des coefficients a et j3 bien définis et
qui dépendent notamment de la pente du gap pres des noeuds p" des vitesses de Fermi vF,Í> du gap
supraconducteur 6. et de la densité d'états au niveau de Fermi N(EF) :

1{3e

V}bn 71f2k2 V;."en 71f2k2 5
Elg , 's B B

4P,Ziane6.0 ab 60,2 3(P,voint6.0)2' s, ae 60,2 2"

" "
V}en 71f2k2 2

E2u ' 's a B_
6 P,voint 60 e 60,2 2

Table IJl. 7:Les coefficients pour la conduction thermique a tres basse température par Graf et al.[ Graj96b]

Nous remarquons:

- Pour jI/b:
Kb est identique pour E1g et E2u car les deux modeles prédisent une ligne de zéro dans le

plan. Comme cela a déja été indiqué, ab est universel, c.a.d. indépendant du taux d'impuretés
ni, mais dépendant de la forme du parametre d' ordre pres des noeuds par le parametre 11 . qui

d 'l· 1 ' . rZtgne~o e rse a pente du gap pres des noeuds. {3b dépend du taux d'impuretés comme {3b ex: abl,2
ou , est la largeur de la bande d'impuretés. La largeur en énergie de la bande formée
par les. impuretés est relié~ au taux d'impuretés par la formule , ~ v1fr/260, oü r est
proportionnel au nombre d'Impuretés (I' ~ nimp/'rr N(EF)) et est le parametre qui décrit l'effet
de brisure de paires (notons qu' on exprime souvent r en Kelvin, apres multiplication par ni ke
[Hirschfeld86, Fledderjohann95, Norman96, Graj96]).

- Pour jI/e:
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Ici, comme nous I'avons déja remarqué, les résultats sont différents pour Elg et E2u. Pour
E rv ex 'Y et f3 = 2 5f3b a mais pour E2u ae ex ab est indépendant du nombre d'impuretés et19, uc I C • 0<0 e, ,

f3 = f3b a .
e D:b e

Nous avons ajusté tout d' abord nos points pour j//b. Cela donne les parametres ab = 0.18;zv:m
et (3b = 7S0 ~~m. ab a été estimé par Graf et al. avec Vp,b rv 3km/ s, I s rv 10kJ / K2m3 et la pente
du gap pres des noeuds f-Lligne = 2 et ils ont trouvé ab rv 1;Zv:m, du méme ordre que ce que nous
trouvons, (3 77r2k2

I la largeur de la bande induite par les impuretés, peut alors étre obtenue par ~ ~ 60 :
' ~ I

[Graj96]. Nous trouvons 16mK, qui est du méme ordre de grandeur que la température a
laquelle nous observons une extrapolation finie iiT=OK.

Constatons que les lois prédites par Graf et al. sont suivies qualitativement dans cette gamme
de température; cela est tres encourageant et démontre que nous observons effectivement les effets
de brisure de paires par les impuretés. Avec les parametres ab et (3b fixés par l'ajustement pour
j//b, nous pouvons essayer d'ajuster la courbe pour jI/c.

Comme montré dans la table III.2.4, une fois que ab, (3b et I sont connus, le seul parametre
ajustable pour les mesures suivant l'axe e est l'extrapolation a T=OK des points pour jI/c : ac. Le
coefficient (3e devant le terme en T2 dans la formule K,/T = ae + (3eT2 est fixe (ne dépend que de
ab et (3b) et est 2.5 fois plus grand dans le cas de E1g que pour E2u. En effet, Graf et al. trouvent

pour E2u {3e = {3b, mais pour Elg (3e = 2.S{3b. Le coefficient f3 dépend done fortement de la
ae ab ae ab

facon dont le gap s'annule suivant l'axe e. L'idée qu'on trouve des résultats comparables a ceux
trouvés dans le cas d'une ligne de zéro pour un point de zéro qui s'annule de facon quadratique,
mais pas un point de zéro qui s' annule de facon linéaire aide a comprendre ce résultat : la eourbe
prédite pour E2u et jI/e est voisine de celle prédite pour jI/b mais pas la courbe prédite pour
E1g et j//c. Comme montré dans la figure, nos points expérimentaux présentent des différenees
notables suivant la direction du courant et sont plutót en aeeord avec Elg. Remarquons que nous
trouvons CYc rv 0.11;;~ pour Elg et CYe rv 0.2;;~mpour E2u, alors que avee la vitesse de Fermi
vP,e = Skm/ s et la pente du gap pres des noeuds f-Lpoint rv 2/3 pour Elg et f-Lpoint rv 4 pour E2u

(voir [Graj96}) on peut estimer ae ry 0.15 ;;~ pour Elg et ae rv 0.7 ;;~ pour E2u. des valeurs
aussi du mérne ordre que celles que nous trouvons par nos ajustements.

11faut eependant voir que ces ajustements ont des limitations. Tout d' abord, la nature des
impuretés n'est pas connu, il n'est done pas évident que la largeur de bande I soit la méme pour
les deux éehantillons mesurés, bien qu'issus du méme cristal, comme discuté auparavant (page
65). D'un point de vue plus naif, si on soupconne la validité de ces hypotheses, la valeur de I que
nous avons mesuré est a la limite de la température a laquelle nous sommes arrivés (16 mK). Ce
qui peut vouloir dire que pour les échantillons que nous avons mesurés, les prédietions théoriques
de Graf et al. devraient étre valables seulement a des températures encore plus basses (T < 1).
Done ces ajustements ne sont pas completernent fiables.

11 faut remarquer aussi que la valeur de 'Y pose des problemes, En effet, des mesures
pres de Te, on peut extraire le temps de relaxation due aux collisions electron-impureté, et
estime~ ,. D'apr~s [Graj96} on peut estimer I par I rv 0.2Jff-Lligne.6..0. I' est le temps de
relaxation par les impuretés et peut étre estimé a partir des valeurs dans la phase normale par
f- n _12 .

- 2k
B

T - "6vp,bN(Ep)Lo/Po,b' ce qui donne avec N(Ep) rv 104J/m3 obtenu par ehaleur

spécifique et Vp,b rv 3.3km/ s, T rv 30mK rv O.OSTe• On trouve I r-;» 50mK ce qui est bien plus
élevé que ee que nous trouvons a tres basse température. 11est alors diffieile d' ajuster en méme
temps nos expérienees a tres basse température et la partie pres de Te. En effet, la théorie de
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Norman et Hirschfeld [Norman96] ,et aussi celle des auteurs de la référence [Graj96] couvre
tous les effets, tant de diffusion des électrons par les impuretés en limite unitaire, que de brisure
de paires. Ces auteurs n'arrivent pas a ajuster K,(T) dans toute la gamme de températures. Jusqu'a
maintenant ces théories n' ont pas pu expliquer ce désaccord. Cependant, nous voudrions remarquer
qu'il serait intéressant d'ajuster nos mesures, en commencant par expliquer la partie tres basse
température, qui est la plus simple a interpréter.

En tout cas le point remaquable de cette analyse est que la conduction thermique a tres basse
température est une sonde expérimentale puissante qui donne des informations précises sur le gap
supraconducteur.
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111.3 Conclusion des mesures a champ nul
Nous avons principalement comparé nos mesures a deux modeles, Elg et E2uo Bien que nous
n' arrivons pas a distinguer entre les différences fines de la structure du gap, nous voudrions
remarquer que sur la base de nos mesures, on peut exclure d'autres structures du gap, notamment
avec des points cubiques et non pas quadratiques ou linéaires suivant l'axe c.[Graj96] Par contre,
on ne peut pas exclure d'autres modeles qui prédisent une structure du gap hybride,

Dans ce cadre, notre résultat s'ajoute comme évidence expérimentale d'un gap hybride
aux mesures de K. Behnia et al. [Behnia91, Behnia92, Behnia92b] et de B. Lussier et al.
[Lussier94, Lussier96] ou d'autres mesures sensibles au gap supraconducteur.

Cependant, le point original par rapport aux travaux précédents est que nous arrivons a résoudre
de facon claire toutes les échelles d'énergie nécessaires pour comprendre la conduction
thermique n: Il est remarquable que nous ayons observé, dans la méme expérience et sur des
échantillons purs, la forme de /'í,(T) pres de Te, la partie, plus simple, oü on observe des lois de
puissance et l' effet de brisure de paires par les impuretés.

Un ajustement de nos données en faisant un lien entre les trois régimes pourrait donner de
nouvelles conclusions. Cependant, vu les complications rencontrées, notamment en ce qui concerne
les différents temps de relaxation obtenus dans la partie tres basse température, par rapport a la
partie haute température, il est peut étre plus simple pour le moment d'étudier l'effet des impuretés
sur la conduction thermique a basse température [Norman96, Graj96] o

En effet, le résultat original est que nous avons observé la conduction des électrons induits
par les impuretés dans un échantillon tres propre, Le fait de trouver une extrapolation finie de
",,/T a T=OK est une originalité de ce travail. Cette these ouvre alors la voie a des recherches
plus poussées en contrñlant la nature et le taux d'Impuretés. Il faut remarquer que pour
réaliser cette étude il faut des échantillons purs, pour que les résultats soient comparables (méme
7;" diffusion toujours en limite unitaire, 000)' done des échantillons avec des taux d'impuretés
légerernent différents de ceux que nous avons eu (par exemple, une résistivité résiduelle 2 ou 3 fois
plus élevée ou plus basse). Nous avons essayé de faire de tels échantillons, mais ce travail est loin
d'étre trivial. En faisant par exemple varier la température du recuit on trouve soit des échantillons
trop mauvais (résistivité dix fois plus elevée), soit des échantillons de la méme qualité que ce
que nous avons eu. Une possibilité intéressante qui devrait étre entreprise aprés la fin de cette
these est l' irradiation des échantillons par des électrons pour créer des défauts de facon contrólée
(en collaboration avec F, Rullier-Albenque de l'école Polytechnique), Une autre serait la mesure
de whiskers qui pourraient avoir une meilleure qualité que ce que nous avons maintenant. Nous
sommes aussi en contact avec A. de Visser (Université Amsterdam) pour mesurer un échantillon
légerernent dopé au Palladium (001 %)0
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111.4 Le parametre d'ordre supraconducteur étudié par
conduction thermique dans l'état mixte
Les mesures de conduction thermique dans la phase mixte montrent un comportement riche.
Comme nous avons vu dans l'Introduction (page 9), la phase mixte d'un supraconducteur est
compliquée. Méme dans un supraconducteur conventionnel, les choses se compliquent beaucoup
par l' apparition des vortex. La conduction thermique électronique est tres influencée par les
vortex. Nous allons tout d'abord rappeler la situation expérimentale dans les supraconducteurs
conventionnels. Cela va nous aider a voir ce qui est différent dans UPt3, et servira de guide pour
la discussion.

Pour discuter les mesures dans UPt3, nous allons tout d'abord rappeler l'effet des vortex sur le
transport de chaleur, les mesures pres de He2 et finalement, la partie bas champ magnétique basse
température qui fait le lien avec le probleme du parametre d'ordre discuté auparavant.

111.4.1 Introduction

L'interprétation des mesures de conduction thermique dans les supraconducteurs c1assiques n'était
pas facile, puisqu'il fallait séparer la contribution électronique de la contribution des phonons.
Cependant, il etait souvent possible de déterminer K(H) due aux électrons. Voir pour les
références par exemple [Lowe II70, Chakalskii78, Vinen7 J] pour des travaux expérimentaux et
[Cleary68, Cleary70] pour des travaux théoriques, ainsi que le livre cité dans la reférénce
[Saintlames] .

111.4.1.1 La conduction thermique dans des supraconducteurs conventionnels

Contribution du coeur des vortex : limite propre - limite sale.
Tout d' abord, des différences apparaissent si le libre parcours moyen l est plus petit que la

longueur de cohérence ~ ou pas (limite sale l «~ou limite propre l »~).Le principal effet
du champ magnétique étant l' introduction de vortex dans l' échantillon, la prerniere chose a se
demander est la contribution a la conduction thermique des électrons (" normaux' ') dans les vortex,
notamment dans le cas OU les vortex sont paralleles au courant de chaleur.

Comme montré dans la figure III.16, dans la limite propre, ces électrons ont une conduction
thermique beaucoup plus faible que dans la phase normale, puisque la taille des vortex, de l' ordre
de ~ est bien plus petite que le libre parcours moyen dans la phase normale l. De cette facon, ces
excitations conduisent malla chaleur.

Comme discuté dans l' introduction, en dehors du coeur des vortex, et jusqu' a un rayon de
l'ordre de la longueur de pénétration A, des courants superfluides circulent pour écranter le champ
magnétique qui entre dans le coeur du vortex. Dans un supraconducteur conventionnel le spectre
d'excitations n'est pas influencé par cet effet. C'est a dire, la conduction thermique qui est due aux
excitations thermiques de la phase supraconductrice, n'est pas influencée considérablement par
l' effet du champ magnétique. Done, contrairement a la chaleur spécifique, qui augmente de facon
proportionelle au champ magnétique a cause des électrons des coeurs de vortex, la conduction
thermique est approximativement indépendante du champ magnétique jusqu'a des valeurs du
champ proches de He2• K ne suit alors pas du tout le comportement de la chaleur spécifique Cp , du
fait que les électrons au coeur des vortex ne contribuent pas a la conduction de chaleur (voir figure
llI.16).

Dans la limite sale, ~ > l, la situation est différente : la conduction thermique des électrons au
coeur des vortex est comparable a la conduction thermique des électrons dans la phase normale,
et on ne peut plus négliger ce type de conduction. Dans ce cas, la conduction thermique suit a
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peu pres la chaleur spécifique en étant proportionnelle au nombre des vortex. Il faut noter que
dans les supraconducteurs conventionnels, les phonons ne sont pas négligeables, notamment dans
la limite sale, ce qui complique la discussion. Cependant, a fort champ, on observe clairement un
comportement proportionnel au champ magnétique, en contraste avec ce qu'on voit dans la limite
propre (voir figure III.16).

0.7 Nb8U
MolII

limite sale
Tff = 0.33

0.8

Nbpur
limite propre
Tff = 0.2

0.6

1 ~
0.4

0.6 0.2

2 J
H (kOe)

H(kOe)

LIMITE SALE LIMITE PROPRE

Lowell, Sousa (1970)

Figure Ill.16: Le comportement en général de la conduction thermique sous champ magnétique, Dans la
limite propre, les électrons dans les vortex ne contribuent pas a la conduction thermique. K,(H) est alors
dominé par les excitations thermiques de la phase supraconductrice, qui sont diffusées par les vortex, de
facon a donner un comportement comme montré dans lafigure (droite). Dans la limite sale, par contre K,

est proportionnel au champ magnétique, a cause de la conduction des électrons normaux dans les vortex.
Notons que dans ce cas, a bas champ magnétique, les phonons ont une contribution non-négligeable qui
rend l'lnterprétation difficile. Néanmoins, les auteurs ont toujours observé cette différence entre la limite
sale et la limite propre dans la conduction thermique électronique des supraconducteurs conventionnels.
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Diffusion des excitations thermiques par les vortex - dépendance angulaire.
Dans le cas d'un supraconducteur conventionnel dans la limite propre, i1 ne reste que les

excitations thermiques de la phase supraconductrice pour conduire la chaleur. Ces excitations,
par contre, sont diffusées par les vortex, ce qui donne une diminution de ",,(H) a faible champ
magnétique. La diffusion des excitations thermiques par les vortex n'est pas un effet simple.
Notamment parce que les vortex présentent une structure compliquée, avec des courant superfluides
qui augmentent considérablement quand on se rapproche du coeur des vortex.

Ce type de diffusion par les vortex dépend de la direction relative du courant et du champ
magnétique, comme montré dans la figure II1.17. A bas champ magnétique, quand les vortex sont
perpendiculaires au courant, ils sont plus efficaees pour diffuser les excitations thermiques que
quand ils sont paralleles au courant. Done, ""(j .1 H) < ""(j 11 H). Par contre, pres de Hc2 ,
les choses sont un plus eompliquées. En effet, pres de Hc2 et a haute température, les exeitations
thermiques de la phase supraconductriee sont nombreuses done on trouve le méme comportement
qu'a bas champ magnétique ""( j .1H) < ""(j 11 H). Par contre, a basse température pres de Hc2 ,
ee sont les excitations qui se propagent perpendieulairement aux vortex qui l'emportent, et r: est
plus grande quand le courant est perpendieulaire aux vortex ",,(j .1 H) > ""(j 11 H). Cela est
montré dans la figure II1.17, voir [Lowell70] et références inc1uses.

Hc2 (T) K

:111 8

K

T

Figure lIf.I7: Le comportement de la conductivité thermique en fonction de l'angle entre le courant de
chaleur et le champ magnétique (voir p.e. [Lowell70] ).

Anomalie pres de Hc2(T).
Tandis qu'a champ nul, on n'observe pas d'anomalie a la température critique, sous champ

magnétique une cassure de pente apparait. De la méme facon, une anomalie apparait en ",,(H) et
la dér~vée de "" en fonction du champ dn] dH est reliée au gap supracondueteur par la théorie de
Caroli et Cyrot [Caroli65] dans la limite sale et par la théorie de Maki [Houghton71, Maki67]
dans la limite propre.

Une explication tres simpli~ée de c~tte dépendance de dn] dH IHe2 (T) (ou dn] dT ITcCH)) au
gap su~raconducteur, est ,la s~lv~nte : a champ c~nstant et en descendant la température, le gap
apparait dans le spectre d excrtations et est modulé dans l'espace, avee des zéros la oü des vortex
vont ~e ~ormer a plu,S bas champ (voir l'introduction 1.2.2). Cet effet ehange de facon drastique
la vanation en temperature du transport de chaleur et donne une anomalie sur r: au moment de la
transition supraeonductrice sous ehamp magnétique, tant en croisant la ligne de transition a champ
magnétique constant qu' a température constante. La pente de "" pres de la transition est dominée
par l'apparition d'un gap modulé dans l'espace.
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111.4.1.2 La conduction thermique dans la phase mixte de UPt3'

UPt3 est un supraconduteur c1airement dans la limite propre (l rv 5000Ácomparé a ~o rv 150Á).
Ce composé présente de la supraconductivité non-conventionnelle avec un gap hybride et un
diagramme de phase complexe avec 3 phases supraconductrices. Connaissant la situation dans
les supraconducteurs conventionnels, nous nous attendons a observer des particularités dans UPt3
dans les trois régimes suivantes : (i) pres de Hc2(T) sur la pente de la conductivité thermique, (ii)
sur la diffusion des électrons par les vortex et (iii) a tres basse température, dues a la présence des
excitations de basse énergie. Dans les régimes (i) et (ii ), nous allons voir qu'il ya des différences,
mais elles ne sont pas fondamentales. Par contre, le régime (iii) montre des effets nouveaux.

En tout cas, le comportement général dans le diagramme de phase H-T est tres riche (pour
ne pas dire tres compliqué) dü au jeu complexe entre ces trois régimes. Les figures llI.18 et
III.19 montrent quelques unes de nos mesures en fonction de la température (III.18) ou du champ
magnétique (III.19 ).

Il est remarquable qu'en tracant les températures auxquelles nous trouvons des anomalies (voir
les figures III.18 et II1.19) sous champ magnétique nous retrouvons le diagramme de phase de
UPt3 , comme montré dans la figure IH.20, avec notamment la ligne de transition B --+ C. '" ne
montre pas la ligne A --+ B, probablement paree que la gamme de températures pour I'existence
de la phase A est tres faible et cette transition est done difficile a mesurer.

",(H) montre c1airement la diffusion des électrons par les vortex (voir minimum en ",(H) pour
T 2: 100mK montré dans la figure III.19). Cependant, a tres basse température, nous n'observons
plus un minimum en ",(H) correspondant a la diffusion des électrons par les vortex, mais une
augmentation continue de ",(H). Cela semble étre propre a UPt3' Nous allons alors séparer la
discussion de nos mesures dans les trois régimes mentionnés auparavant:

- Nous discuterons tout d'abord la diffusion des excitations thermiques par les vortex a angle
fixe, et en tournant l'échantillon dans un champ magnétique (régime ii.).

- Ensuite, nous discuterons les mesures pres de Hc2, en relation notamment avec la dépendance
en fonction du parametre d'ordre de la dérivée de la conduction thermique par rapport a la
température ou au champ magnétique (régime i.).

- La partie bas champ basse température est la plus originale et nous allons démontrer par la suite
qu'elle confirme I'effet des zéros dans le gap supraconducteur sur la conduction thermique
(régime iii.).

Les effets au des sus de 100 mK et 500 Gauss (diffusion electron-vortex, anomalies pres de
H(2) ont été mesurés par K. Behnia pendant sa these (K. Behnia a etudié, en plus, des différentes
configurations des directions du champ magnétique et du courant). L'originalité de ce travail est
surtout dans les mesures a tres basse température. Cependant, notre travail a plus haute température
apporte des mesures plus précises et sur de meilleurs échantillons que celles faites auparavant, ce
qui nous a conduit a observer des effets nouveaux.

Nous remarquerons que nous n'avons observé aucun effet d'irréversibilité sur la conductivité
thermique (K. Behnia non plus). Nous avons eu toujours les mérnes résuItats, indépendamment
de I'histoire de l'échantillon en fonction du cyc1age thermique ou du champ magnétique (en
refroidissant sous champ ou en changeant le champ dans la phase supraconductrice), sauf a des
champs magnétiques tres faib1es, comparables a Hc1 (de l'ordre de 100 G a T=OK). Cela contraste
avec des mesures d'aimantation, qui montrent des effets d'irréversibilité non-négligeables. Il faut
comprendre cela, notamment en relation avec la diffusion des électrons par les vortex. Alors, la
conductivité thermique est une sonde tres intéressante pour l'etude de la phase mixte.
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Figure IlI.18: Quelques unes des nos courbes de conduction thermique en fonction de la température sous
champ magnétique. La température critique (T¿;) est de 530 mK.
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111.4.2 Effets de vortex sur le transport de chaleur

111.4.2.1 Mesures a angle fixe

Les effets de vortex sur le transport de ehaleur sont visibles clairement a bas champ. Comme
montrée dans la figure IlI.19, pour T :::::100mK la eonduetion thermique deseend a bas ehamp dü a
l' apparition des vortex qui diffusent les excitations thermiques présen~es a ehamp nul, eomI?e d~ns
les supraeondueteurs classiques. Dans les supraeondueteurs conventionnels, ee type de diffusion
donne lieu a une loi simple.[LoweIl70, Chakalskii78] Cette loi propose une résistivité thermique
W = l/K, dans la phase mixte plus grande que dans la phase Meissner par un faeteur proportionnel
au ehamp magnétique, et au diametre de diffusion effeetif des vortex a :

Bloa
W = Wo(1+ To) Equation (1II.7)

lo est le libre parcours moyen des excitations thermiques a ehamp nul. Nous n'observons
pas de eomportement linéaire de W en fonction du champ magnétique, comme montré dans la
figure IlI.2l. En supposant, malgré tout, que ce serait la partie tres bas champ qui est linéaire en
fonction du champ magnétique, on peut estimer la dépendance de loa en fonction de la température.
Lorsque le maximum de W(H) (minimum de K,(H)) tend a disparaitre, la pente initiale en fonction
du champ magnétique (done loa) monte eonsidérablement en descendant la température. loa
atteint 1.5 . 1O-10cm2 a 100 mK. Quand le maximum en W(H) (minimum de K,(H)) disparait a
tres basses températures, la pente initial dW/ dH devient négative. Cela reste a comprendre, la
formule étant peut étre trop simple pour décrire les processus mis en jeu. La figure IlI.22 donne
la eonduction thermique normalisée aux valeurs dans la phase normale en fonction du champ
magnétique normalisé a Hc2(T) pour le courant et le champ dans le plan.

Il est a signaler, que Houssa et Ausloos [Houssa97] en ajustant récemment nos courbes de la
figure 111.21pour des températures (T> 100mK) ou le maximum en W (H) existe, trouvent que
l'anisotropie de la dépendance en fonction du champ magnétique de la eonductivité thermique
favorise de facon claire le parametre d'ordre E2u' Nous ne discuterons pas cette théorie qui n'est
apparue que tres récemrnent.

111.4.2.2 Mesures en tournant le champ magnétique.

Avec H. Aubin et K. Behnia du Laboratoire de Physique des Solides a Orsay, nous avons effectué
a Orsay des mesures de eonduetivité thermique en fonetion de l'angle entre les vortex et le eourant
de chaleur. La technique expérimentale est décrite dans la référence [Aubin97] . Ces études étaient
motivées par les travaux réeents faits a Orsay sur les supraeondueteurs a haute température critique,
oü H. Aubin et al. [Aubin97] ont trouvé des signes tres clairs de la strueture du pararnetre d'ordre
de YBaCuO sur la dépendanee angulaire de la eonductivité thermique. L'idée est que, étant donné
que les excitations therrniques de la phase supraconductrice se propagent préférentiellement dans
la direction des noeuds du gap, une anisotropie doit apparaitre selon que les vortex sont paralleles

. ou perpendiculaires aux noeuds du gap. Dans UPt3 nous avons mesuré la conductivité thermique
pour le courant dans le plan de base, et un ehamp tournant dans le plan de base, et entre le plan de
base et l' axe c.

Champ tournant dans le plan de base.
Comme montré dans la figure III.23 , pour un champ tournant dans le plan de base, nous
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Figure //1.21.' Nos mesures de conduction thermique enfonction du champ magnétique a bas champ. A noter
que cette région de champ n'était pas explorée par K. Behnia et al. [Behnia91] . Notamment, ces auteurs
ont proposé une dépendance linéaire pour la résistivité thermique en fonction du champ magnétique, sur
la base des mesures pour H>500G (0.05 T). Cette courbe a été ajustée récemment par Houssa et Ausloos
[Houssa97] avec un modele qui déerit la diffusion des éleetrons par les vortex. Ces auteurs trouvent
que ce type de diffusion est sensible au gap supraconducteur, et que le comportement anisotrope que nous
trouvons ici est enfaveur d'un parametre d'ordre E2u'
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Figure ll1.22: La conduction thermique dans la phase mixte de UPt3 pour un champ magnétique et un
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conduetion thermique en fonction de la température. Notons que le mínimum disparait a basse température.
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Figure IlI.23: Ces mesures ont été faites avec H. Aubin et K. Behnia a Orsay et montrent les variations de
la conduction thermique enfonction de l'angle entre le courant de chaleur et les vortex. Comme montré
dans lafigure au dessus, les vortex toument dans le plan de base.
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observons une anisotropie "c1assique". C' est a dire, r: est plus faible quand les vortex sont
perpendiculaires au courant de chaleur (voir Fig. 1l1.17). Ce n' est pas étonnant de ne pas voir
d'effets particuliers liés au gap supraconducteur, comme Aubin et al. [Aubin97] l'ont vu dans
YBaCuü, puisque, comme démontré par nos mesures a champ nul, le paramétre d' ordre a une
ligne de zéros dans le plan de base et ne présente pas de structure particuliere dans le plan. De
plus, les températures de mesure sont assez élevées par rapport a Te (Tej2), ce qui signifie qu'il y
a beaucoup d'excitations thermiques en dehors des noeuds du gap.

On remarquera que la diffusion des électrons par les vortex est dominé par la présence des
vortex, et non pas par la direction relative du courant de chaleur par rapport a la position des vortex.
Par exemple, a 100 mK r; diminue (au plus bas) de 30% sous l'application d'un champ magnétique
parallele au courant (H 11 j). Avec les vortex perpendiculaires au courant (H ..1 j), cet effet est
de 45%, done, la diffusion électron vortex dépend surtout de la présence des vortex, méme s'ils
sont paralleles au courant de chaleur. Cela reste a expliquer d'un point de vue théorique. A noter
aussi que nous n'avons pas observé les effets vus sur les supraconducteurs conventionnels pres
de la ligne He2(T) a basse température (voir figure Ill.l7). Nous n'avons peut-étre pas assez de
résolution expérimentale. De plus, a fort champ et basse température, il n'est pas facile de séparer
les effets de la magnetorésistance anisotrope (que nous avons aussi observée dans nos mesures,
bien sur) des effets de la phase supraconductrice.

Champ en dehors du plan de base.
Nous avons aussi réalisé des expériences avec un champ magnétique qui tourne en dehors du

plan de base, mais avec les vortex toujours perpendiculaires au courant de chaleur. Le résultat
est montré dans la figure 1l1.24. Le résultat est plus complexe. Nous observons une conduction
thermique plus faible quand le champ est dans le plan a bas champs, et l'effet est inversé a fort
champ magnétique. Nous ne comprenons pas encore l'effet a faible champ, mais nous notons que
l'anisotropie est dans le meme sens que l'anisotropie de la pente du champ critique a Te'

L'effet a fort champ est en accord avec l'idée (présentée dans le cadre du champ critique et
dans la prochaine section) que quand le champ est suivant la direction oü le champ critique est
gouverné par la limite de Pauli, la conduction thermique varie fortement pres de Hc2' Des effets
similaires sont observés dans URU2Si2.[Behnia92]

111.4.2.3 Conclusion.

Comme conc1usion de cette section, je voudrais remarquer que nos mesures montrent les
mémes caractéristiques qualitatives que ce qu'on voit dans la diffusion électron-vortex dans les
supraconducteurs conventionnels. De facon quantitative, il y a cependant des effets inexpliqués.
Nous espérons, qu'ils poussent a mieux étudier la diffusion des excitations thermiques par les
vortex.
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111.4.3 Mesures pres de Hc2

III.4.3.1 La conduction thermique pres de Tc(H) : changement du parametre d'ordre a la
transition de phase A-C.

A des températures proches de la transition supraconductrice a champ nul, la conduction thermique
ne présente pas d'anomalie. Par contre, sous champ magnétique, une anomalie apparaí't a Tc(H) .

Des calculs ont été faits par Yin et Maki [Yin93] pour décrire cet effet, et K. Behnia les a
utilisé pour décrire ses mesures de r: sous champ magnétique.[Behnia91, Behnia92, Behnia92b]
Notre apport a consisté a tracer de facon plus précise dn] dT en fonction du champ magnétique. Le
résultat remarquable est de constater que d",,/dT présente une anomalie prononcée au moment
du passage de la phase A a la phase C dans le diagramme de phase de UPt3. Cet effet est
clairement observé, et visible directement sur les courbes ",,(T), comme montré dans la figure
III.25. La figure llI.26 montre nos mesures de dn] dT(H) (a Tc(H). Le saut trouvé s'explique par
un changement de la structure du parametre d'ordre dans la transition de phase A ~ c.
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Figure 1/1.25: Le saut de la dérivée dr:/ dT est vu sur les courbes "brutes", ce qui augmente la fiabilité des
courbes montrées dans la figure suivante.

La structure du gap supraconducteur dans les phases A et C est méconnue, et il serait intéressant
?e re~=endr~ les calculs de Yin et Ma~i [Yin93] pour les appliquer a nos mesures. Cependant,
jusqu a mamt~nant, ces calculs ne uennnent pas compte de l' existence de plusieurs phases
supraconductnces.
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Figure IlI.26: La dérivée de la conduction thermique en fonction du champ magnétique pour un champ
dans le plan et perpendiculaire au plan de base. dn] dT présente un saut en passant de la phase A a la phase
C pour toutes les directions du champ magnétique. Cela est une indication tres forte que la structure du
gap supraconducteur change quand on passe d'une phase a l'autre.
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111.4.3.2 La conduction thermique pres de Hc2 (T) : limitation paramagnétique du champ
critique a basses températures.

Comme montré dans la figure Ill.19, a basse température (notarnment dans la limite T --+ OK) la
conduction thermique est grossierement linéaire en fonction du champ magnétique pour un champ

(/1,b/T)s (H) 1
dans le plan. On peut écrire (T -----7 OK) = ca.H avec cu, r-;» -H . Pour un champ

(/1,b/T)n c2,b
perpendiculaire au plan la conduction thermique a bas champ est aussi lineaire en fonction du

/ . / . (/1,clT)s(H) () Pchamp magnetique, et on peut ecnre T -----7 OK = CtcH avec Ctc < ea; ar contre,
(/1,c/T)n

a fort champ, pres de Hc2 et basses températures on observe une brusque remontée de /1,c/T(H)
vers la valeur dans la phase normale, ce qui donne une situation inversée par rapport aux bas
champs. On trouve d/1,c/ dH » d/1,b/ dH pres de Hc2 comme montré dans la figure I1I.27. Cet effet
avait déja été remarqué par K. Behnia et al.[Behnia92, Behnia92b] et, dapres ses expériences, il
ne dépend que de la direction du champ magnétique et non pas de la direction du courant.
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Figure //1.27: La dérivée de la conduction thermique (renormalisée pour donner une fonction sans unités)
pres de la transition vers l'état normal en fonction de la température a plusieurs champs magnétiques.
L' anisotropie a basses températures est remarquable, et probablement due a la limitation du champ
magnétique par l'effet paramagnétique suivant l'axe c. Notons aussi que les mesures de K. Behnia, sur un
échantillon. d'une qualité moins bonne que le notre montre une anisotropie moins forte.

Avant d'examiner ce changement brusque de /1,c/T(H) pres de Hc2, il est utile d'essayer de
comprendre le comportement a bas champ. Le fait que la conduction thermique est proportionneIle
au champ magnétique pour un champ dans le plan et pour un champ perpendiculaire au plan a
bas champ, ou on peut négliger la limitation paramagnétique du champ critique, fait penser qu'on

peut également écrire Ctc rv 1 avec Hc2,orbitale,c le champ critique suivant l'axe e donné
Hc2 orbitale e

par la limite orbitale. Pour tes'ter cetre hypothése, il nous faut tout d'abord estimer le champ
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critique suivant l'axe e HC2,o7'bitale,c (O) si il n'y aurait pas de limitat~o.n par~magnétique suivant.ce~te
axe. Cela peut étre fait par l'anisotropie de la pente du champ cntique a Tc(H = O), ou la limite

/ • / • I"V aHe2,el aT ITe H " (O) I"V 5 1paramagnétique est négligeable, et on trouve He2,o7'bitale,e (O) aH lar I e2,oTintale,b .
e2,b Te

Tesla. A vec nos donnés expérimentales dans la limite T --> OK et en dessous de 1 Tesla, montrés
1 0.9 _ _1_ _ 0.8

dans le figure I1I.28, nous trouvons 0:& = O.3Tesla = H (O)' et O:e - 0.15Tesla - H " (O)·
e2 b C2,01"bdale,c

L'anisotropie de la dépéndance en champ de la conduction thermique dans UPt3 a bas champ est
en effet expliquée, au moins en partie, par l' anisotropie du champ critique. Cependant, des c~1culs
plus poussés sont nécessaires pour confirmer définitivement cette hypothése, notamment le fait que
la conduction thermique soit lineaire en champ pour un champ critique limité par l'effet orbitale
dans UPt3 (nous discuterons cela dans la prochaine section).

0.25

o

• H II j II b

o H II j 1I e0.2--o--N
u

=r: 0.15--f-..-~---- 0.1f-..
~--
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Figure lII.28: L'estimatiori par L'anisotropie du champ critique (voir texte) donne une anisotropie du
comportement en champ magnétique a bas champ qui est grossiérement en accord avec ce qu'on trouve
expérimentalement. Cela peut vouloir dire que la courbure de K(H) a plus forts champs magnétiques est
due a la limitation anisotrope du champ critique. Remarquons cependant qu' a tres bas champ, comme
montré dans l'insert I'anisotropie du comportement en champ magnétique semble étre plus elevée, ce qui
reste a comprendre.

En ce qui concerne le comportement pres de He2, la forte augmentation de /'\,c/T(H) pres de
He2 suivant l'axe e semble alors étre dü a la limitation paramagnétique du champ critique suivant
cette axe. Notons que, si le champ critique est limité par l'effet paramagnétique, la phase normale
"arrive" a un champ plus faible que celui correspondant a la limitation orbitale et donne de cette
facon une dépendance plus forte de la conduction thermique en fonction du champ magnétique
pres de He2 pour rejoindre la valeur dans la phase normale (voir figure I1I.19). Cela implique que
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d",/ dH pres de Hc2 est tres elevé pour un champ suivant l'axe c. Vraisemblablement, la conduction
thermique na pas la meme forme dans le cas d'une limitation du champ critique par la limite
orbitale que par l' effet paramagnétique.

Il faut remarquer les mesures d'aimantation de Tenya et al.{Tenya96, Tenya96bJ Ces auteurs
ont réussi a extraire la partie réversible de l'aimantation en fonction du champ magnétique dans
UPt3. Pres de Hc2, M(H) se comporte de facon différent suivant la direction du champ magnétique,
en ayant une pente ~~ pres de Hc2 beaucoup plus elevée pour un champ suivant l'axe e que pour
un champ dans le plan. Ces différenees, montrées dans la figure III.29 peuvent étre atribuées
a la limitation par l'effet paramagnétique du champ critique suivant e.[Tenya96, Tenya96bJ
L'aimantation, tout eomme la eonduction therrnique, montre done aussi prés de Hc2 pour Hllc un
comportement tres different de celui observé pour un champ dans le plan. L'analyse théorique est
maintenant a faire.

Figure I1J.29: Tenya et al. [Tenya96, Tenya96b 1 ont réussi a extraire la partie réversible de l'aimantation
d'UPt3 et mesuré M(H) avec un champ dans le plan et un champ perpendiculaire au plan. Ces mesures
montrent aussi des comportements différents prés de Hc2 suivant si le champ magnétique est appliqué dans
le plan ou suivant l' axe c. Les fleches dans la figure correspondent aux transitions B-C et aux champs
critiques suivant la direction du champ.
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111.4.4 Bas champ magnétique basse température : la conduction thermique
et la structure du gap supraconducteur

Les mesures a bas champ magnétique et basse température vont montrer en effet aussi que le gap
supraconducteur a au moins une ligne de zéro.

Avant de discuter nos mesures, nous voudrions décrire quelques résultats théoriques récents
concernant les propriétés de la phase mixte d'un supraconducteur non-conventionnel.

111.4.4.1 Introduction aux lois d'échelle sous champ magnétique dans un supraconducteur
non conventionnel.

Le comportement des propriétés thermodynamiques sous champ magnétique est tres différent dans
un supraconducteur non conventionnel et dans un supraconducteur classique, car dans le premier,
le spectre d'excitations (en dehors des coeurs de vortex) est profondément modifié dans l'état
mixte.[Volovik93, Won96, Barash96, Kopnin97, Simon97]

En effet, le champ magnétique dans chaque vortex est écranté du supraconducteur par des
supercourants qui circulent autour des coeurs des vortex. Le champ magnétique décroit, avec les
supercourants, quand augmente la distance p au centre des vortex. Ces supercourants sont non nuls
pour une distance de l'ordre de quelques fois la longueur de pénétration A.

N(E) N(E)

s

E ~

Lignes de Zero
E

BCS

Figure Il/.30: La densité d'excitations dans le cas d'un supraconducteur non conventionnel est partic-
uliérement affectée par la présence des supercourants dans le bain supraconducteur.

Pour ce qui concerne tout d' abord les excitations au coeurs des vortex, ou leparametre d' ordre
s' annule on considere grossierernent qu' elles sont de voisines de celles de la phase normale.
Ces excitations contribuent a la chaleur spécifique, et donnent une augmentation proportionelle
au volume occupé par les vortex, done au nombre des vortex. La contribution a la chaleur
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spécifique provenant des coeurs de vortex est alors proportionelle au champ magnétique et s'écrit
H

: C(H) = CnB.
Les excitatio~s thermiques de la phase supraconductrice autour des coeurs des vortex sont in-

ftuencées par les supercourants d'écrantage. Les supercourants inftuencent le spectre d'excitations,
~

par le déplacement des énergies d'un facteur de l'ordre de k . -; s (déplacement de Doppler). Le
spectre d'excitations thermiques est alors déplacé par rapport a celui dans la phase Meissner :

Equation (111.8)

~
Pour un supraconducteur conventionnel, ce terme k . -; S est en général négligeable devant le
gap et aucun changement notable se produit sur la densité d'états. La chaleur spécifique sous
champ magnétique est alors dominée par les excitations normales dans les coeurs des vortex et
proportioneIle au champ magnétique, comme nous l' avons remarqué. La conduction thermique,
cornrne nous l' avons aussi remarqué, dans la limite propre, ne bouge pas considérablement sous
champ magnétique puisque les excitations dans les coeurs des vortex restent localisées.

Dans le cas d'un supraconducteur non conventionnel avec des noeuds dans le gap, le spectre
d'excitations est bien différent et présente notamment des excitations de basses énergies. Comme
montré dans la figure 111.30 de facon schématique, dans le cas d'une ligne de zéro, N(E) ex:: E
a basse énergie (sans tenir compte des effets de brisure de paires). Le déplacement du spectre
d'excitations par la présence des supercourants autour des vortex ne peut plus étre négligé, et cela
change cornpletement les propriétés therrnodynarniques. Dans le cas de la chaleur spécifique, en
tenant compte de la vitesse superftuide imposé par l'état mixte, Volovik a trouvé un comportement
de la densité d'états pour un supraconducteur avec une ligne de zéro variant comme ..¡¡¡ dans la
limite T-> OK.Le résultat remarquable est que cette loi en Viidomine a bas champ la contribution
a la chaleur spécifique des électrons provenant des coeurs des vortex, qui est linéaire en champ.

En ce qui concerne la conduction thermique dans la limite propre, le déplacement du spectre
d'excitations doit inftuencer particulierernent la conduction thermique dans l'état mixte, puisque
les électrons dans les vortex restent localisés. Cependant, bien qu' il soit clair que K(H) ne suit pas
la chaleur spécifique C(H), il ri'y a pas de prédictions pour l'effet du déplacement en énergie du
spectre d'excitations sur la conduction thermique.

Dernierement Kopnin et Volovik, et Simon et Lee [Volovik93, Kopnin97, Simon97] ont
étudié plus généralement le comportement d'échelle des propriétés thermodynarniques d'un
supraconducteur non conventionnel. En effet, la prédiction d'une chaleur spécifique en ..¡¡¡
était une prédiction simple dans la limite T - OK, mais le changernent du spectre d'excitations
par l'apparition des courant superftuides devrait aussi inftuencer fortement le comportement a
température finie. 11 faut rappeler que la dépendance en ..¡¡¡ de la densité d'états provient de la
forme et la dépendance en champ de la vitesse superftuide des supercourants autour des vortex.

Le résultat remarquab1e de ces auteurs est que le comportement en champ magnétique et en
température des propriétés thermodynamiques est gouverné par un seul parametre x dans la limite
bas champ magnétique et basse température (H « He2 et T « Te). Ce parametre x est donnéTflpar la formule x = - ~. Il existe done une loi d'éehelle, qui est donnéc, dans I'cxcmple~ H .
de la ehaleur spécifique, par C]'T" = f(x). f(x) et n sont tels qu'á champ nul, on retrouve la
loi de puissance G(T, O) ex T", et a température nulle, mais sous champ magnétique on retrouve
la premiere prédiction de Volovik sur un comporternent en C(O, H) ex VIi. Done, dans le cas
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d'une ligne de zéro, C/T2 = f(x) et pour x ~ 00 (fl « f « 1), f(x) ~ consto et on

retrouve C(O, T) ex T2. Pour x ~ O(f « fl « 1), f(x) ~ l/x et la chaleur spécifique varie

en fonction du champ magnétique comme C(~,O) ex VIi . Le parametre x gouverne alors a lui
tout seul les effets du changement du spectre d'excitations dans le diagramme de phase H-T. Ces
auteurs ont calculé la fonction f (x) dans le cas de la chaleur spécifique en distinguant les différents
régimes en fonction de la valeur de x. Simon et Lee [Simon97} ont aussi calculé la conductivité
thermique, mais on soupconne une erreur, car leurs résultats impliquent une conduction thermique
proportionnelle a la température a champ nul r: ex T. Ce qui n' est pas en accord avec les prédictions
faites auparavant sur r: dans le cas d'une ligne de zéro et de la diffusion dans la limite unitaire.

Nous notons que des mesures de chaleur spécifique dans la phase supraconductrice ont été
realisées dans UPt3 par Ramirez et al. [Ramirez95} . Ces auteurs ont mesuré la chaleur spécifique
en fonction du champ magnétique C /T(H) entre 150 mK et 400 mK. Leurs courbes a plus
basse température (150 mK) montrent grossierernent un comportement comme prédit par Volovik
C/T ex JH pour le champ dans le plan et le champ perpendiculaire au plan. Cependant, nous
avons déjá remarqué que pour discuter la chaleur spécifique, il faut tenir compte des contributions
qui ne proviennent pas des excitations thermiques de la phase supraconductrice, comme celles
qui donnent l'anomalie a basse température dans UPt3, montrée dans la page 22. Ramirez et al.
[Ramirez95} , par contre, n'ont pas du tout analysé cette anomalie en fonction du champ magnétique
qui influence tres fortement la chaleur spécifique. Le comportement trouvé peut alors tout a fait
étre dü a cette anomalie et non pas intrinseque aux excitations de la phase supraconductice. De
plus, la température de mesure est trop élevée (150mKr..-Tcf3) pour montrer des effets cIairs liés au
gap supraconducteur, et les courbes publiées ne suivent pas des lois d'échelle.

En retournant a la conduction thermique, le probleme est quil n'y a pas de prédictions
théoriques. Cependant, en rappelant la formule pour le temps de relaxation de la diffusion des
électrons en limite unitaire : ;p = c~v)Ig(ip)12 Nlv~~)) (page 60) il est possible de spéculer un
changement du temps de relaxation avec le spectre d' excitations, done un changement du temps
de relaxation dü aux collisions electron-impureté sous champ magnétique. Ce type de conduction
thermique peut alors devenir bien compliqué et dépendre du charnp magnétique.

Il est utile de mentionner ici le travail de Bahlouli et Arfi [Bahlouli87} , qui ont calculé la
conduction thermique sous I'action d'un supercourant dans l'échantillon, mais pas dans le cas
oü les supercourants ont la structure spatiale compliquée imposée par le réseau de vortex. Le
changement du spectre d'excitations donne des effets notables sur la conductivité thermique. La
théorie de Volovik tient compte des courants superfluides autour des vortex, et de leur dépendance
en fonction du champ magnétique. Le point manquant est de généraliser a la conductivité thermique
la théorie du changement du spectre d'excitations dü aux courants superfluides autour des vortex.

En ce qui concerne nos expériences on peut tenter d'extrapoler les résultats des auteurs de
[Kopnin97, Simon97} pour la chaleur spécifique a la conductivité thermique en ésperant que r; suit
une loi d'échelle comme «[T" = g(x) oü T" est le comportement en loi de puissance a champ nul
et g(x) une loi d'échelIe. Rappelons que r: ne suit pas de lois de puissance parfaites. Nous avons
alors cherché une loi d'échelle de facon expérimentale pour différentes valeurs de n et de x.

111.4.4.2 Résultats expérimentaux a bas champ magnétique et basse température

La condition pour observer des effets liés aux excitations de basses énergies dues a la présence de
zéros dans le gap, notamment pour les lois d'échelle concerne les tres basses températures et les

bas champs magnétiques (fl; f « 1 ). Une partie de nos mesures a tres basse température et
a bas champ magnétique sont montrées dans la figure Ill.31.
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Figure 1l1.31: Nos mesures de conduction thermique a tres basse température et souschamp magnétique.
Les inserts montrent la dépendance en fonction du champ magnétique, a T --7 OK et a l Ot) mK discuté
auparavant.
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Pour chercher maintenant les lois d' échelle, nous avons tracé la conduction thermique divisée par

T" pour différentes valeurs de l'exposant n en fonction du parametre d'échelle avec x = f j!ii.
Nous trouvons que ti, suit bien des lois d'échelle avec T~.7 pour H//j//b et T~l pour H//j//c, comme
montré dans la figure IlI.32, oü nous avons tracé les mérnes courbes que dans la figure IlI.31 mais

pour f < 0.5 et a< 0.5 et de facon appropiée pour montrer la loi d'échelle.
Ces lois de puissance sont voisines des lois de puissance que nous trouvons a champ nul, ce qui

a notre avis constitue la preuve expérimentale que nos mesures sous champ magnétique sont
aussi compatibles avec une ligne de zéro dans le gap supraconducteur.

11est instructif de voir le domaine de validité des lois d'échelle. Pour cela, nous avons tracé
dans les figures les données a bas champ et basse température ea < 0.4; f < 0.2) comme

des symboles pleins et a fort champ ea > 0.4) comme des croix et a haute température

ef. > 0.2 ) comme des symboles ouverts. En effet, les lois d'échelle sont obéies jusqua des

champs magnétiques assez grands ea< 0.4), par contre, a des températures mérne plus faibles

que 0.2f ..
Cela peut étre dü tout simplement au fait que, déja a champ nul, /'i, ne suit pas des lois de

puissance parfaites. Notamment au dessus de 100 mK ef. rv 0.2) les courbes ne suivent plus de
lois de puissance du tout. Cependant, il est remarquable que pour un champ magnétique donné, la
température T* a laquelle les courbes semblent ne plus obéir a la loi d'echelle correspond environ
au point de croisement des courbes sous champ magnétique avec la courbe a champ nul de facon a
ce que /'i,(H = O;T < T*) < /'i,(H; T < T*) et /'i,(H = O;T > T*) > /'i,(H; T > T*). Une théorie
reste a faire pour élucider ces points.

En tout cas, les lois d'échelle que nous trouvons, en décrivant le régime intermédiaire entre les
mesures a champ nul et sous champ magnétique, démontrent que le comportement linéaire de /'i,

en fonction du champ magnétique que nous observons dans la limite T -+ OK est lié a la structure
du gap supraconducteur. Pour le courant et le champ dans le plan, ce comportement reste jusqua
Hc2(0).

11faut souligner que ces comportements d'échelle sont sensibles au choix des paramétres n et
x. Les courbes se séparent vite, en changeant n ou x. La figure 111.33,montre les mémes points
expérimentaux, mais tracés en fonction de x = f lf¡f. Nous observons que cette fois-ci, la loi
d'échelle n'est pas suivie a basse température et bas champ magnétique.

Remarquons que les courbes vont montrer des points communs si on les trace de facon
appropiée. Par exemple, si on trace /'i,/T2 en fonction de x = f lf¡f, on trouvera que les courbes
vont avoir des points en commun a tres basse température et forts champs magnétiques, reflétant
la relation /'i,/T(H) ex: l/x ex: H. Mais les courbes ne vontjamais montrer une loi d'échelle dans le
sens oü elles ne vont pas tomber l'une sur l'autre comme c'est le cas avec les parametres appropiés
d'échelle.

En effet, il faut remarquer que la loi d'échelle décrit le comportement compliqué de l'extrap-
olation a T=OK de «[T en mérne temps que la variation en fonction du champ magnétique des
coefficients des lois de puissance. Le probleme a résoudre par la suite sera de comprendre les lois
de puissance que nous trouvons, notamment en relation avec le comportement a champ nul. Pour
le courant perpendiculaire au plan, T3.1 décrit bien les mesures a champ nul. Pour le courant dans
le plan, la loi de puissance T2.7 ne décrit pas bien la courbe a champ nul, mais la effets de brisure
de paires par les impuretés sont beaucoup plus importants que pour le courant perpendiculaire au
plan.

Un autre point remarquable est que nous trouvons des lois d'échelle voisines pour les deux
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Figure IlJ.32: Les mémes courbes que dans la figure précédente, mais cette fois pour T /Te < 0.5 et
VH / He2 < 0.5. Pour clarifier la figure, nous utilisons pour T>O.2Te des symboles ouverts etfermés pour
T< O.2Te. Les croix sont pour VH / He2 > 0.4. La loi d' échelle est parfaitement suivie a bas champ
magnétique et basse température.
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directions du courant mesurées. Cela peut vouloir dire que les lois d'échelle sont sensibles aussi a
des points de zéro dans le gap supraconducteur. Si cela est confirmé par des calculs théoriques, en
plus de confirmer les résultats a champ nul, les lois d'échelle donneraient une nouvelle facon de
tester le gap supraconducteur.
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111.5 Conclusion des mesures sous champ magnétique
Nous avons observé différents régimes de eomportement en fonetion du ehamp magnétique et de
la température. Le point particulier est que nous trouvons partout des comportements reversibles,
c' est a dire les mémes résultats en changeant le champ dans la phase supraconductrice ou dans la
phase norma1e. Cela est en accord avec les mesures de K. Behnia.[Behnia90]

Aussi en accord avec la these de K. Behnia est la dépendance de K pres de Hc2' Le fait de trouver
des valeurs de dK/dH plus grandes quand le champ est parallele a l'axe e peut étre interprété
comme une indication que le champ critique est limité par Pauli suivant cette direction.

Un point remarquable a été celui de trouver un saut dans la dérivée dn] dT au moment de la
transition A-----C,ce qui est une démonstration que la structure du pararnetre d'ordre change sur
cette transition de phase. Nos mesures a bas champ et a des températures intermédiaires montrent
la diffusion des électrons par les vortex.

A tres basse température, nous trouvons que le déplacement de Doppler du spectre d'excitations
caractéristique pour un supraconducteur avec une ligne de zéro dans le gap domine le comportement
de la conductivité thermique qui suit des lois d'échelle dépendant du parametre x = f jiii-. Cela
est une nouvelle indication forte de l'existence de la ligne de zéro dans le gap supraconducteur.

Bien qu' il faille encore des calculs théoriques pour rendre plus facile l' interprétation des
mesures, notamment pour faire le lien entre les différents régimes, nous trouvons que la conduction
thermique sous champ magnétique est une sonde expérimentale tres puissante pour l' étude de
la supraconductivité dans la phase mixte, a condition qu'elle soit dominée par la contribution
électronique. Par rapport a la cha1eur spécifique, l' avantage principal est l' absence de contributions
dues a des excitations localisées, et par rapport a des mesures magnétiques, l'absence d'effets
irréversibles. II reste cependant a expliquer, pourquoi la diffusion électron-vortex ne dépend pas
de l'histoire magnétique de l'échantillon. Ce type de diffusion est manifestement peu sensible au
niveau d'ordre du réseau de vortex.
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111.6 Conclusion des mesures sur UPt3
En ce qui concerne le champ critique, nos mesures, jusqu' a 10 mK, ne montrent pas d' effet
remarquable de l' anomalie qui domine la chaleur spécifique a tres basse température.

Les mesures de conductivité thermique a tres basse température, donnent des indications tres
fortes sur la structure du gap supraconducteur. Ces indications n'auraient pas pu étre obtenues sans
un développement théorique paralléle a nos mesures que nous avons décrit en détail.

Il faut remarquer que toutes nos mesures de conduction thermique, tant en champ nul que sous
champ magnétique indiquent que le gap supraconducteur de UPt3 est hybride.

En ce qui concerne les mesures en champ nul, nous avons trouvé les premieres indications
expérimentales de l'existence d'une bande électronique induite par l'effet de brisure de paires
dü aux impuretés dans le cas d'un supraconducteur ayant une ligne de zéro avec changement de
signe de la phase du paramétre d'ordre. Les mesures suivantes sur des échantillons avec des taux
d'impuretés différents pourraient donner en effet une preuve plus définitive de l'existence de cette
bande, mais aussi de ce changement de signe du parametre d'ordre. Cela pourrait donner un test
supplémentaire pour connaitre la nature des zéros suivant l' axe c.

Les mesures sous champ magnétique montrent le changement du parametre d'ordre dans la
transition de phase A ----+ e de ce composé. Nous trouvons un comportement de la conductivité
thermique pres de Hc2 différent dans le cas d' un champ magnétique dans le plan que perpendiculaire
au plan. Dans l'attente de modeles théoriques, nous lions cette différence a l'effet paramagnétique
observé sur le champ critique suivant l' axe c.

A des champs magnétiques intermédiaires nous observons cIairement l' effet des vortex sur la
conduction thermique, que nous avons étudiée avec le champ magnétique parallele au courant
de chaleur et en tournant le champ magnétique par rapport au courant. Des études théoriques
supplémentaires sont nécessaires pour expliquer de facon quantitative nos mesures. Des calculs
récents [Houssa97] semblent démontrer que la diffusion des excitations thermiques par les vortex
est sensible au parametre d'ordre supraconducteur.

Les mesures a tres basse température et bas champ magnétique présentent des lois d'échelle
caractéristiques pour un supraconducteur avec une ligne de zéro dans le gap. C' est la prerniere fois
que ces lois d' échelle, qui décrivent le changement du spectre d' excitations dans un supraconducteur
non conventionnel dü aux courants superftuides autour des vortex, ont été observées. Cela donne
une nouvelle sonde pour tester la structure du gap supraconducteur.
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Chapitre IV
LA SUPRACONDUCTIVITE DE

Sr2Ru04
Nous avons aussi effectué des mesures de conductivité thermique sur un autre composé supracon-
ducteur, Sr2Ru04. La supraconductivité dans ce composé a été découverte récemment.[Maeno94]
Un grand intérét lui a été porté, puisque c'est le seul pérovskite lamellaire connu a ce jour qui
est supraconducteur en absence de plans de CU02. En effet, tous les supraconducteurs a haute
température critique ont des plans de CU02 et une structure cristallographique de type pérovskite.

Les particularités de ce composé, qui ont en partie motivé notre étude, sont la disponibilité
de monocristaux et la bonne compréhension de la phase normale. En effet, nous verrons que les
lois caractéristiques d'un liquide de Fermi sont tres bien suivies et que la surface de Fermi a été
entierernent determinée par le groupe de Cambridge.[Mackenzie96, Mackenzie96b]

Suite aux prernieres mesures dans la phase supraconductrice suggérant une supraconductivité
non-conventionnelle, les théoriciens se sont interéssés a ce composé (par exemple les références
[Rice95, Sigrist96, Machida96, Agterberg97]). Cependant, les expériences dans la phase
supraconductrice s'avérent moins concluantes que celles de la phase normale.

Nous avons mesuré pour la prerniere fois la conductivité thermique dans la phase supraconduc-
trice de ce composé. Les échantillons ont été fournis par Y. Maeno de l'université de Kyoto et
sélectionnés et contactés par A. Mackenzie de Cambridge. Ce sont des échantillons extrémement
petits mais avec de bons facteurs géométriques (voir page 41). Cependant, leur tres grande pureté
fait que la résistivité résiduelle est faible (p < 111J1cm; voir page 41) et done leur conduction ther-
mique tres bonne. Les contacts thermiques entre l' échantillon et le cryostat, bien que tres bons par
rapport a ce qu'on fait en général dans les perovskites lamellaires (lOmn de résistance de con-
tact), conduisent beaucoup moins bien la chaleur que l'échantillon lui-mérne. Cela rend la mesure
difficile, comme nous l' avons expliqué dans le chapitre II. Nous avons dú pousser les possibilités
de notre expérience a ses limites pour arriver a faire la mesure. Nous avons réussi a atteindre des
températures tres basses, comme 20 mK. Cela montre la fiabilité de notre montage expérimental.

Cependant, en ce qui concerne les résultats physiques, on doit regretter l'impossibilité d'avoir
eu des échantillons de qualité suffisante pour donner des conclusions claires, comme dans UPt3.
En effet, nous verrons que la phase supraconductrice est particulierement sensible aux défauts.
Malgré cela, nos mesures donnent de premieres indications sur la phase supraconductrice de ce
composé. Nous allons comparer nos mesures a celles faite s au début de la recherche sur UPt3, et
montrer que la situation est tres voisine. 11faut améliorer la qualité des échantillons pour aller au
dela des prernieres conclusions.

Tout d'abord, nous allons donner une introduction a la phase normale de ce composé. Par
la suite, nous discuterons les propriétés de la phase supraconductrice, et nous passerons dans la
troisieme section a nos résultats experimentaux.

La situation expérimentale dans ce composé ne nous permet pas de faire une analyse detaillée.
Nous décrivons nos résultats expérimentaux, qui sont les premieres mesures faites a basse
température sur ce composé.



IV.1 La phase normale de Sr2Ru04

Figure IV.l: La structure cristallographique de Sr2Ru04. C'est une structure pérovskite, qui reste
tétragonale jusqu' a tres basse température, contrairement a certains supraconducteurs a haute température
critique qui présentent une transition vers une structure orthorhombique en fonction de la température
(comme par exemple La2_,cBa,cCu04).

Sr2Ru04 est un composé qui présente une structure pérovskite, comme montré dans la figure IV.1.
La structure est la méme que celle de la famille du composé supraconducteur a haute température
critique La2_xBaxCu04. Le composé sans dopage de eette famille, La2Cu04 est un isolant, par
contre, Sr2Ru04 est un bon métal. Les quatre électrons de valenee des atomes de Ruthénium,
ainsi que la plus faible distance entre les atomes de Ruthénium et eeux d'oxygene par rapport a la
distance entre atomes de Cu et de O dans La2Cu04 en sont la cause. Cependant, Sr2Ru04 est un
métal proehe d'une transition vers un isolant de Mott, eomme le démontre le fait que le eomposé
voisin Sr2Fe04 est un bon isolant de Mott.

La résistivité dans le plan et perpendiculaire au plan est montrée dans la figure IV.2.[Yoshida96}
11est remarquable qu'elle soit tres anisotrope. A basse température on trouve un comportement
métallique (loi de liquide de Fermi en dessous de 20 K) suivant les deux axes eristallins avee
une résistivité résiduelle tres anisotrope (d'un facteur 400). Sr2Ru04 est done un métal tres
anisotrope[Yoshida96] .

La ehaleur spécifique montre aussi un régime de liquide de Fermi normal, avec un terme
électronique ~ élevé de 40 mJ/K2 mol, tres voisin a ce qu'on trouve dans des fermions lourds
(p.e. dans URU2Si2 ~ est de l'ordre de 65 mJ/K2 mol), et 4 fois plus élevée que celui estimé par
des caIculs de bandes.[Maeno96} Le terme A de la loi de liquide de Fermi est aussi renormalisé
par rapport a celui attendu dans des calculs de bandes en aeeord avee la relation de Kadowaki-
Woods.[Maeno96] La susceptibilité montre Une renormalisation du méme ordre que celle de la
chaleur spécifique.[ Kitaoka97, Ishida97, Ishida97b]

Ces auteurs ont lancé l'hypothese qu'il y aurait de fortes fluetuations de spin de type
ferromagnétique. Cette hypothese est basée sur des mesures de susceptibilité de Pauli et sur le
fait que le composé voisin SrRu03 est un bon ferromagnétique. Ces fluctuations ferromagnétiques
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n' ont cependant pas été observées dans des mesures microscopiques pour le moment. Si cela
est confirmé, cela constituerait une différence remarquable par rapport aux composés a fermions
lourds ou aux supraconducteurs a haute température critique, oü l' on observe en général la
supraconductivité en présence de corrélations antiferromagnétiques.

La renormalisation des masses effectives a été confirmée par des mesures de surface de Fermi par
Mackenzie et aI.[Mackenzie96, Mackenzie96b] La bonne qualité des échantilIons (Po < lj1J2cm
dans le plan) a permis la détermination totale de la surface de Fermi par des oscilIations quantiques
en susceptibilité (de Haas van Alphen) et en résistivité (Shubnikov de Haas). Le résultat est montré
dan s la figure IV.3. Sr2Ru04 a essentiellement 3 bandes, deux électroniques, et une de trous qui
ont une forme cylindrique.[Mackenzie96, Mackenzie96b} Remarquons que les masses effectives
de ces bandes sont renormalisées d'un facteur 3 par rapport aux caIculs de bandes.

La faible resitivité résiduelle en fait un bon candidat pour obtenir des résuItats intéressants
en conduction therrnique, puisque cela implique qu'on peut probablement négliger la conduction
thermique due aux phonons, tout comme dans UPt3.

2------~--~--~--~~2

-..
Eoe

No 1---

o 200 300
T (K)

Figure IV.2: La résistivité anisotrope de Sr2Ru04. Remarquons l'anisotropie tres importante. Sr2Ru04
suit tres bien la loi de liquide de Fermi en dessous de 20 K pour les deux directions du courant. (d'aprés
[Yoshida96] ).
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Figure IV.3-· La surface de Fermi de Sr2Ru04 a été complétement mesurée par A. Mackenzie et al.
a Cambridge.icette figure nous a été envoyée par S. Julien, voir aussi les références [Mackenzie96,
Mackenzie96b] et [Oguchi95] pour les calculs des bandes) Il y a trois bandes, deux électroniques (/3
et ,), et une de trous (0:), toutes cylindriques, en accord avec les propriétés anisotropes trouvées dans ce
composé.
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Figure IV.3: La surface de Fermi de Sr2Ru04 a été complétement mesurée par A. Mackenzie et al.
a Cambridge.(cette figure nous a été envoyée par S. Julien, voir aussi les références [Mackenzie96,
Mackenzie96b} et [Oguchi95} pour les calculs des bandes) Il ya trois bandes, deux électroniques ((3
et 'Y), et une de trous (a), toutes cylindriques, en accord avec les propriétés anisotropes trouvées dans ce
composé.
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IV.2 La phase supraconductrice de Sr2Ru04

Bien que la phase normale de ce composé soit bien connue maintenant, la phase supraconductrice
présente des questions encore ouvertes. En effet, il se trouve que la supraconductivité est tres
sensible a la qualité de l'échantillon. En général, la température critique se situe vers 1 Kelvin,
allant jusqu'a 1.4 Kelvin pour les meilleurs échantillons.[Maeno96, Yoshida96, Yoshida96b]

Le champ critique a été mesuré par Yoshida et al. [Yoshida96b]. Pour un champ dans le
plan, Hc2(0) est d'environ 1 T, et pour un champ perpendiculaire au plan, d'environ 0.04 T. 11est
remarquable que Sr2RuO 4 est presque de type 1pour un champ perpendicu1aire au plan (1'\, rv 1.2)
et de type II pour un champ dans le plan (1'\, rv 31) .

La longueur de cohérence ~ est de 30 A perpendiculaire au plan et de 1000 A dans le plan.
Sr2Ru04 est alors un supraconducteur tres anisotrope, mais a 3 dimensions, puisque la distance
entre couches (environ 13 A, voir la figure IV.l) est plus petite que la longueur de cohérence
perpendiculaire aux plans. La longueur de cohérence dans les plans est bien plus élevée que
celle trouvée dans les supraconducteurs a fermions lourds (de l'ordre de 150 A pour UPt3 ) ou
dans les supraconducteurs a haute température critique (en général de l'ordre de quelques dizaines
d' Angstrom).

Le libre parcours moyen électronique, estimé par les mesures de de Haas van Alphen est du
meme ordre (rv 1000 A) que les longueurs de cohérence pour un échantillon avec Po de l' ordre de
1 IlJ1cm, indiquant que les échantillons sont entre la limite propre et la limite sale.

Notons aussi que le champ critique est limité par l'effet orbital, et ne montre aucun signe d'une
limitation par l'effet paramagnétique pour toutes les directions du champ magnétique. En effet, la
pente du champ critique donne des valeurs pour la masse effective en accord avec les mesures de
chaleur spécifique et de l' effet de Haas van Alphen et est trop faible pour arriver a la limite de
Pauli (l.84T/K pour un facteur gyromagnétique g=2; voir chapitre 1).

Les courbes de chaleur spécifique publiées jusqu'a maintenant montrent des sauts faibles (0.5
D..T[T; par rapport a 1.43 D..T[T; dans la théorie BCS) et des extrapolations a T=OK assez élevées,
bien que ces courbes n'ont été mesurées que jusqu'á 500 mK (TJ2). La mesure de 1/T1T a été
faite par résonance quadrupolaire sur les noyaux de Ruthénium a champ nul (figure IV.4); 1/TIT
montre les mérnes caractéristiques que la chaleur spécifique en ce qui concerne l' extrapolation a
T=OK des mesures.[ Kitaoka97, Ishida97, Ishida97b]

Les auteurs des références [Maeno96, Yoshida96, Yoshida96b] notent que cette densité d'états
élevée dans la phase supraconductrice semble persister méme dans les meilleurs échantillons. Cette
affirmation est a confirmer par des mesures jusqu'aux tres basses températures sur de meilleurs
échantillons.

Tous ces mesures ont suscité un grand intérét chez les théoriciens, qui ont proposé divers
scénarios pour expliquer ces comportements. Les propositions théoriques ont des similitudes avec
le cas de UPt3 . En effet, Sr2Ru04 ayant un groupe ponctuel tétragonal, des modeles pour la
supraconductivité de ce composé sur la base des représentations irréductibles du groupe tétragonal
(voir aussi Chapitre I) ont été proposés par Sigrist et al.[Sigrist96, Agterberg97, Rice95] Pour
expliquer les extrapolations élevées a T=OK dans la phase supraconductrice trouvées par chaleur
spécifique, ces auteurs ont proposé dernierement que les électrons de bandes différentes soient
liés a différents gaps supraconducteurs. Dans le cadre de Sr2Ru04 cela pourrait donner des
changements de régime en fonctíon de la fenétre en température mesurée. Ils prédisent une chaleur
spécifique d'environ la moitié de celle de la phase normale a basse température jusqu'a 0.1TITe,

puis une chute exponentielle vers zéro a tres basse température «0.1 T/Tc).

Une autre approche par le groupe de Machida et al. est de postuler un couplage spin orbite
négligeable et d'utiliser les degrés de liberté du spin pour favoriser un état supraconducteur
triplet.[Machida96] L'état proposé par ces auteurs aurait beaucoup de similitudes avec la phase
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Al de 1'3He superfluide sous champ magnétique, oü seulement la moitié des électrons serait
condensée.
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Figure IV.4: La chaleur spécifique d'un monocristal de Y. Maeno (d'aprés [Maeno96] ), ainsi que les
mesures de RMN de Ishida et al. [lshida97, Ishida97b] Le grand terme résiduel en chaleur spécifique est
méme trouvé dans des échantillons ayant des températures de transition asse: élevées. Remarquons que le
saut en chaleur spécifique a la transition est faible (0.5 b..C /C par rapport a 0.8 dans UPt3 ou 1.43 dans
la théorie BCS). Les mesures de RMN montrent aussi des termes électroniques résiduels dans la phase
supraconductrice.
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Nous avons disposé de trois échantillons pour mesurer la conduction thermique de ce composé.
Ces trois monocristaux c1ivés dans le plan a partir du méme échantilIon ont tous des résistivités
résiduelles ainsi que des températures critiques différentes, comme le montre la figure IV.5.

Nous n'avons pu mesurer la conductivité thermique que pour deux d'entre eux suite aux
difficultés expliquées dans le chapitre 1I.

1

IV.3 Mesures de conduction thermique
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Figure IY.5: La résistivité des échantillons que nous avons mesurés. Nous n' avons pu mesurer en conduction
thermique que les deux échantillons ayant les résistivités résiduelles les plus élevées. Notons La Largeur
de la transition. Nous n 'observons pas de terme en AT2 (il est présent a plus haute température jusqu'a
20 K). Aussi, malgré la haute pureté des échantillons la supraconductivité semble étre particuliérement
affectée par la qualité de l'échantillon. Les échantillons sont numérotés par rapport au tableau dicuté dans
le chapitre II (page 41).

Avant de discuter nos mesures de conduction thermique, nous notons qu'il est tres particulier
d'avoir une dépendance aussi importante des caractéristiques supraconductrices pour des échan-
tillons aussi purs (Po < lf.1J2cm !), done avec des libres parcours moyens qui indiquent qu'on est
dans la limite propre. Cela pourrait s' expliquer dans le cadre du modele BCS "conventionnel"
que si les impuretés qui donnent la résistivité résiduelIe étaient de nature magnétique. La forte
sensibilité aux défauts est une prémiere indication d'une supraconductivité non conventionnelle.

Nos mesures de conductivité thermique sont montrées dans la figure IV.6. Le point remarquable
est que nous trouvons une conduction thermique proportionnelle au carré de la température en
dessous de Te' Le caIcul du nombre de Lorentz L = -j;p, montré dans la figure IV.6 donne 1.2, ce
qui est proche de 1 et démontre que la conduction se fait principalement par les électrons. Le fait
de ne pas trouver exactement Lo reste a comprendre et pourrait étre dü a une conduction therrnique
paralléle a la conduction électronique par exemple due aux phonons. Cependant, il est remarquable
que nous trouvions la méme valeur pour les deux échantillons. Si l'écart était dü a une conduction
thermique parallele par les phonons, on s'attendrait a observer des différences dans L, puisque la
conduction therrnique électronique est différente pour les deux échantillons etqu'il n'y a pas de
raiso~ pour que la conduction thermique par les phonons change suivant la qualité de l' échantillon.

Dans la phase supraconductrice, nous trouvons une conduction thermique proportionneIle a T2

et des extrapolations finies de «[T a T=OK qui sont tres élevées et qui dépendent de la qualité de
l'échantillon. Notre expérience est la premiere expérience de conduction thermique faite dans ce
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Figure IV.6: Nos mesures de conductivité thermique enJonction de la température. Remarquons que nous
trouvons une conductiort thermique proportionnelle au carré de la température dans les deux échantillons
mesurés. Le terme résiduel de ",/T a T=OK dépend fortement de la qualité de l'échantillon. Les fleches
donnent la température correspondant au has de la transition résistive.
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Figure IV. 7: A gauche, nous montrons le terme résiduel et la température critique des échantillons mesurés
en fonction de la résistivité résiduelle. A droite, la densité d' états résiduelle dans la phase supraconductrice
estimée par nos mesures de conduction thermique jusqu' a 20 mK, pour des mesures de chaleur spécifique
jusqu'a 500 mK, et des mesures de RMN jusqu'a 100 mK en fonction de la température critique pour
chaque échantillon mesuré. Bien que la conduction thermique ne donne pas vraiment la densité d' états, et
que les mesures de chaleur spécifique et de RMN soit faites a des températures asse: hautes, la possibilité
de trouver une valeur intrinséque finie de la densité d'états a T=OK reste ouverte. Une variation de la
densité d'états comme attendu dans le cas d'un paramétre d'ordre analogue a celui de la phase Al de l'3He
superfluide donnerait une extrapolation comme indiquée dans la figure. La prédiction pour un paramétre
d'ordre plus classique de type singulet est aussi marquée.
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composé, mais aussi la prerniere expérience faite jusqu'a tres basse température (20 mK). Notons
que nous n'observons pas d'effondrement de KIT lié a une double structure du gap telle que prédit
par Sigrist et al. pour TeIl0.[Agterberg97]

Cette extrapolation finie indique une densité d'états tres élevée au niveau de Fermi dans la
phase supraconductrice. Par contre, pour le moment il est impossible de dire si c' est un effet
intrinseque, Remarquons la relation entre la résistivité résiduelle, la température critique ainsi que
!'extrapolation a T=OK de laconductivité therrnique montré dans la partie gauche de la figure IV.7.
On peut aussi tenter de comparer les extrapolations a T=OK de la chaleur spécifique, de la RMN
et de la conductivité therrnique. La partie droite de la figure IV.7 montre cette comparaison. La
possibilité d'une valeur finie de Ns(EF )/Nn(EF) a T----+OKpour Po ----+ O, c'est a dire pour une
température critique Te maximale reste a confirmer gráce a une amélioration des matériaux.

Notons aussi qu'a ce niveau nous ne pouvons pas distinguer entre les effets de brisure de paires
par les impuretés ou les effets dus a des noeuds dans le gap. On serait tenté de dire que la loi
K <X T2 que nous trouvons est due a des noeuds dans le gap, mais il n'est pas sur que cette loi soit
due a une forme précise de la densité d'états au niveau de Fermi. De plus, nous ne sommes pas
certains que la diffusion des électrons par les impuretés soit vraiment en limite unitaire, comme
c'est le cas pour UPt3.

Il est aussi utile de comparer la situation expérimentale actuelle dans ce composé aux premieres
mesures sur UPt3. La figure IV.8 montre la chaleur spécifique mesuré par J.P. Brison sur des
monocristaux de UPt3 de qualité différente (déjá montrée dans le chapitre 1, page 22) ainsi que les
mesures de Y. Maeno sur des monocristaux de Sr2Ru04 ayant une température critique de l' ordre
de 1.1 K. Remarquons qu' il n' est pas facile de comparer les mesures, notamment parce que la
double transition qu' on trouve dans UPt3 "elargit" de facon artificielle la transition. Ainsi, on
pourrait toujours affirmer que la largeur de l'échantillon de Sr2Ru04 montré dans la figure IV.8 est
suffisament faible pour dire que l'extrapolation finie a T=OK est intrinseque. Dans le cas de UPt3,
I'extrapolation finie a T=OK a disparu sur les échantillons de meilleure qualité. Bien qu'on puisse
avoir bon espoir que cette extrapolation reste dans de meilleurs échantillons de Sr2Ru04, on ne peut
pas encore exclure le contraire. En ce qui concerne la conduction thermique, la comparaison avec
UPt3 n'apporte pas d'éléments nouveaux. Dans Sr2Ru04, méme dans les meilIeurs échantillons,
le terme en AT2 de la resistivité est négligéable en dessous de 1K. Ainsi, les collisions inelastiques
sont completement négligeables dans la phase supraconductrice; cela devrait beaucoup faciliter la
comparaison a la théorie.

114



;:.

composé, mais aussi la premiere expérience faite jusqu' a tres basse température (20 mK). Notons
que nous n'observons pas d'effondrement de K,/T lié a une double structure du gap telle que prédit
par Sigrist et al. pour TcIl0.[Agterberg97]

Cette extrapolation finie indique une densité d'états tres élevée au niveau de Fermi dans la
phase supraconductrice. Par contre, pour le moment il est impossible de dire si c'est un effet
intrinseque. Remarquons la relation entre la résistivité résiduelle, la température critique ainsi que
l'extrapolation a T=OK de la conductivité thermique montré dans la partie gauche de la figure IV.7.
On peut aussi tenter de comparer les extrapolations a T=OK de la chaleur spécifique, de la RMN
et de la conductivité therrnique. La partie droite de la figure IV.7 montre cette comparaison. La
possibilité d'une valeur finie de Ns(EF )/Nn(EF) a T-----70Kpour Po -----7 O, c'est a dire pour une
température critique Te maximale reste a confirrner gráce a une amélioration des matériaux.

Notons aussi qu'a ce niveau nous ne pouvons pas distinguer entre les effets de brisure de paires
par les impuretés ou les effets dus a des noeuds dans le gap. On serait tenté de dire que la loi
K, ex: T2 que nous trouvons est due a des noeuds dans le gap, mais il n'est pas sur que cette loi soit
due a une forme précise de la densité d'états au niveau de Fermi. De plus, nous ne sommes pas
certains que la diffusion des électrons par les impuretés soit vraiment en limite unitaire, comme
c'est le cas pour UPt3.

Il est aussi utile de comparer la situation expérimentale actuelle dans ce composé aux premieres
mesures sur UPt3. La figure IY.8 montre la chaleur spécifique mesuré par J.P. Brison sur des
monocristaux de UPt3 de qualité différente (déja montrée dans le chapitre 1, page 22) ainsi que les
mesures de Y. Maeno sur des monocristaux de Sr2Ru04 ayant une température critique de l'ordre
de 1.1 K. Remarquons qu' il n' est pas facile de comparer les mesures, notamment paree que la
double transition qu' on trouve dans UPt3 "elargit" de facon artificielle la transition. Ainsi, on
pourrait toujours affirmer que la largeur de l'échantillon de Sr2Ru04 montré dans la figure IV.8 est
suffisament faible pour dire que l'extrapolation finie a T=OK est intrinseque. Dans le cas de UPt3,
l'extrapoiation finie a T=OK a disparu sur les échantillons de meilleure qualité. Bien qu'on puisse
avoir bon espoir que eette extrapolation reste dans de meilleurs échantillons de Sr2Ru04, on ne peut
pas encore exclure le eontraire. En ce qui concerne la conduction thermique, la comparaison avec
UPt3 n'apporte pas d'éléments nouveaux. Dans Sr2Ru04, mérne dans les meilleurs échantillons,
le terrne en AT2 de la resistivité est négligéable en dessous de 1K. Ainsi, les collisions inelastiques
sont completement négligeables dans la phase supraconductrice; cela devrait beaucoup faciliter la
comparaison a la théorie.
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IV.4 Conclusion des mesures sur Sr2Ru04
Le point remarquable est la relation c1aire entre K,jT(T ---+ OK), Po et Te qui est assez difficile a
expliquer dans le cadre le plus simple pour la supraconductivité. Une étude poussée sur la nature
des impuretés est nécessaire pour déterminer si elles sont magnétiques ou pas. Si ce sont des
impuretés non-rnagnétiques, cela donnerait une prerniere indication que la supraconductivité est
non conventionnelIe.

Il est c1air aussi que des mesures de chaleur spécifique sur les meilIeurs échantillons jusqu' a
tres basse température sont nécessaires. Maeno et al. ont publié des mesures sur des échantillons
qui présentent des températures critiques de l'ordre de 1.4 K et qui montreraient aussi des
extrapolations élevées a T=OK.[Maeno96]

Nous avons défini les conditions expérimentales pour pouvoir mesurer la conduction thermique
dans Sr2Ru04 et fait les premiéres mesures sur des échantillons d' excellente qualité en ce qui
concerne la phase normale. Par contre, la sensibilité de la supraconductivité dans ce matériau aux
défauts rend nécessaire la continuation des travaux sur de meilleurs échantillons. Les résultats sont
encourageants pour la poursuite de l'étude, puisqu'on devrait pouvoir déterminer si Sr2Ru04 est
ou non un supraconducteur non-conventionnel avec un appariement pair ou impair.
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Chapitre V
CONCLUSION GENERALE

Nos mesures de conductivité thermique a champ nul et sous champ magnétique nous ont permis
de donner une vue d'ensemble sur la supraconductivité non conventionnelle de UPt3·

Les mesures a champ nul montrent les lois de puissance attendues pour un gap avec des lignes et
des points de zéro ainsi que les effets de brisure de paires par les impuretés. En ce qui concerne le
gap supraconducteur de UPt3, nous pouvons affirmer que c'est un gap hybride, avec une ligne dans
le plan de base et des points de zéro suivant l'axe c. La nature de ces points de zéro (quadratiques
ou linéaires) reste par contre controversée.

Nos mesures sous champ magnétique démontrent aussi qu'il y a au moins une ligne de
zéro dans le gap supraconducteur. Cependant, la conductivité thermique de la phase mixte des
supraconducteurs reste une sonde compliquée a interpréter. Pendant cette these nous avons étudié
en détail la conduction thermique dans tout le diagramme de phase de ce composé. Cela nous
a permis de séparer des régimes différents, sur lesquels on voit les particularités associées a la
supraconductivité non conventionelle de UPt3 . La partie pres de Hc2(T) montre le changement
du parametre d' ordre au passage de la phase A a la phase C. A plus bas champ magnétique
nous observons l' effet de diffusion des excitations thermiques par les vortex. Finalement, a tres
basse température et bas champ magnétique, nous observons clairement l' effet de la ligne de
zéro dans le gap supraconducteur sur la conduction thermique. Cela permet de dire que cette
technique expérimentale est capable de nous donner une vue d'ensemble sur la supraconductivité
non-eonventionelle de UPt3.

De plus, nous avons fait des mesures de eonduetion thermique jusqu' a tres basses températures
sur Sr2Ru04, le seul perovskite lamellaire supraeondueteur connu a ce jour sans plan CU02.
Nous avons confirmé les extrapolations finies élevées, trouvées dans la phase supraconductrice
par des mesures de chaleur spécifique jusqu'a des températures bien plus élevées, au moins pour
les échantillons mesurés. Nos mesures sont un point de départ pour une étude sur de meilleurs
cristaux qui pourrait donner des conclusions importantes sur la nature de la supraconductivité dans
ce composé. Les hypothcscs proposent un paramétre d'ordre impair.

Deux points originaux de eette these méritent d'étre soulignés et ouvrent la voie a des nouvelles
études qui permetteraient d'obtenir de l'information sur la structure du gap supraconducteur dans
UPt3, et plus généralement sur les propriétés de transport des supraconducteurs non-conventionnels.

En effet, l'extrapolation finie a T=OK de la conduction thermique d'UPt3 est la prerniere indica-
tion (dans des échantillons purs) de l'existence d'une bande métallique dans l'état supraconducteur
créé par l' effet de brisure de paires dü aux défauts et impuretés. Les propriétés de cette bande,
dépendent direetement du ehangement de signe du parametre d'ordre sur les noeuds du gap. La
suite des mesures pourra déterminer ces propriétés, notamment pour savoir si la conduction ther-
mique par cette bande est indépendante du nombre d'impuretés, comme prévu par les calculs
théoriques dans le cas d'une ligne de zéro dans le gap.

De l'autre coté, la découverte des lois d'échelle pour la conduction thermique sous champ
magnétique démontre que, au moins pour la conduction thermique, les propriétés de la phase mixte
des supracondueteurs non-eonventionels sont dominées par le déplaeement Doppler du speetre
d'exeitations par les eourants superfluides autour des eoeurs de vortex. C'est la prerniere mise en
évidenee expérimentale claire de ces effets d'échelle prédits récemment pour des supracondueteurs
avec une ligne de zéro dans le gap. Le développement des calculs théoriques devrait permettre une
meilleure comparaison avec l' expérience.
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