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Vers une alternative à l’état de Néel? 

? 

Frustration géométrique 

+ 

Fluctuations quantiques S=1/2 



Revue L. Balents, Nature 2010 

Les liquides de spins quantiques 

- 

+ +… RVB

Un état sans brisure spontanée de symétrie  

PW Anderson, 1973 



Système idéal pour stabiliser un liquide de spins? 

• bas spin S=1/2 -> fortes fluctuations quantiques 
 
• Frustration (géométries triangulaires) 
 
• Réseau à faible coordinence  
 
 -> Réseau Kagome Quantique (AF) 



États liquides de spins (sans brisure de symétrie) 

  RVB courte portée    RVB longue portée 

Z2 QSL 

Gap pour les excitations magnétiques  

Gap pour les excitations singulets 

          Cv~e-D/T ; c~e-D’/T 

Algebraic/Critical/Dirac/U(1) QSL 

 

Excitations sans gap 

             Cv~T2 ; c~T 
 

 

Hastings, PRB 63, 2000 
Ran et al, PRL 98, 2007 
Ryu et al, PRB 75, 2007 

Yan et al, science 2011 
S. Depenbrock et al, PRL 109, 2012   

D =0.13(1)J 
 

Etat fondamental ? 
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Kapellasite 

R. Colman et al, Chem. Mater. 2008 

 

Volborthite 

Z. Hiroi et al, JPSJ 

2001 

Herbertsmithite 

MP Shores et al, JACS, 2005 

Candidats experimentaux : pour la plupart des minéraux naturels! 
 

Cu2+ S=1/2 

Haydeeite 

R. Colman et al, Chem. Mater. 2010 

 

 

Vesignieite 

Y. Okamoto et al, JPSJ 2009 
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Plan de l’exposé 

Herbertsmithite Cu3Zn(OH)6Cl2 

 

 

 a gapless quantum spin liquid (in zero field) 
 
 field induced transition at low T (NMR) 
 
 Comparison to theories Z2/U(1) 
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Herbertsmithite: 
ZnCu3(OH)6Cl2 
 
Cu2+, S=1/2 
 
J=180 K (AF) 



Muon spin relaxation (μSR)  

-relaxation d’origine nucléaire 

P. Mendels et al, PRL 98, 077204 (2007) 
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-moment gelé max 6x10-4 B /Cu2+ 

Pas d’ordre ni de gel jusqu’à au moins 20 mK (J/8000) !     

PSI : Amato, C. Baines   -  ISIS : A.D. Hillier, J. Lord 

S=1/2 

-faible ralentissement de la dynamique 
des spins des défauts 
E. Kermarrec et al PRB 100401(R) (2011)   

µ + 
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Olariu et al, PRL 100, 087202 (2008) 
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RMN  17O :  
Susceptibilité locale des plans kagomé 
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Zn 

Cu 

~5% Cu2+ sur le site Zn  
spins ½ quasi-libres 
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RMN  17O :  
Susceptibilité locale des plans kagomé 
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Olariu et al, PRL 100, 087202 (2008) 

-Renforcement des corrélations AF à ~J/2 

 

-Susceptibilité finie à T->0K 
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Dynamique de spins 

- Pas de gap de spin 

- loi de puissance, criticalité? 

Olariu et al, PRL 100, 087202 (2008) 
Imai, PRL 100, 077208 (2008) 

Helton et al, PRL 98 107204 (2007) 

χ’’~ω-0.7 

T1
-1~T0.7 



~T 0.7 

Dynamique de spins à très basse température:  
Transition induite sous champ 

M. Jeong et al, PRL 107, 237201 (2011)  

- T>Tc : liquide de spin sans gap 

- T<Tc : suppression de la dynamique  
-> Gel magnétique 

- Absence de ralentissement critique clair 

Liquide  
de spin 

Phase  
gelée ? 



Gap de spin sous Tc 
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Nature de la phase T<Tc 

-pas d’ordre longue distance, état gelé désordonné 
 

-constante hyperfine 3.5 T/µB -> 
  µgelé ~ 0.1 µB @ 12 T 
 µgelé non détectable à H<7T 

 

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
0.0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

 

 

L
in

e
w

id
th

 (
T

)
T (K)

 ~ 12 T

T
c

0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0 1.2 1.4
0.0

0.1

0.2

0.3

0.4

0.5

0.6

T
c

 

 

L
in

e
w

id
th

 (
T

)
T (K)

 ~ 2 T

 ~ 3 T

 ~ 7 T

 ~ 12 T

T
c

T
c

 

T
c

   0.1 µB 



µSR 

Δ~ 2.3 kBTc 
 

µfrozen ~ <0.1 µB 

Gapless 
Critical behavior 

Tc ~ (H-Hc)0.65 
Hc = 1.55(25) T 
μB Hc ~ J/180 

Présence d’un point critique quantique ? 

Échelle d’énergie très faible 
 << J ,  
 << J/10 (gap de spin DMRG) 

Liquide de spin 
sans gap 

Phase  
gelée ? 
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Comparaison aux théories 

Liquide de spins algébrique- U(1) 

Ran et al, PRL 98, 117205 (2007) 
Hermele et al, PRB 77, 224413 (2008) 
 

 
* Au champ magnétique M ~ H

a
 et Tc ~ H

 
  

  Ran et al, PRL 102 117205 (2009)   
 
* Vis à vis des anisotropies  
            DM interaction -> L.R.O.  
  Hermele et al, PRB 77, 224413 (2008) 

 
-pas de gap 
-comportement critique 
-instabilités : 



Liquide de spin Z2 

Yan et al, Science (2011) 
S. Depenbrock et al, PRL 109, 2012   
  
 Excitations magnétiques et non 

magnétiques gappées 

          Cv~e-D/T ; c~e-D’/T 

Terme de perturbation au hamiltonien Heisenberg  
pour restaurer 
     -susceptibilité finie à T->0 
     -criticalité 

Comparaison aux théories 



Interaction Dzyaloshinskii-Moriya 

Largeur du spectre ESR @300K            
-> anisotropie magnétique DM 

 

   |Dz|=0.08J, |Dp|~0.01J 
 
A. Zorko et al, PRL 101, 026405 (2008) 
S. El Shawish et al, PRB 81, 224421 (2010) 

Si Sj 

D 

HDM=D.(SiSj) 

DM mélange le fondamental singulet et les excitations triplets -> c finie 

HDM 

S 

T 
Miyahara et al. PRB 75, 184407 (2007) 
Tovar et al, PRB 79, 024405 (2009) 
 



Regime critique induit par DM 
O. Cepas et al, PRB 78, 140405 (R) (2008) 
Y. Huh et al, PRB 81, 144432 (2010) 
L. Messio et al, PRB 81 , 064428 (2010) 
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H=0   liquide de spin (nature?), c @T=0 finie, 
  comportement critique (T1, INS) à proximité du QCP 
               

O. Cepas et al, PRB 78, 140405 (R) (2008) 
Y. Huh et al, PRB 81, 144432 (2010) 
L. Messio et al, PRB 81 , 064428 (2010) 
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Hc ~ Dc - Dherb H<>0  transition induite sous champ pour 
 
  
 
  

O. Cepas et al, PRB 78, 140405 (R) (2008) 
Y. Huh et al, PRB 81, 144432 (2010) 
L. Messio et al, PRB 81 , 064428 (2010) 

Regime critique induit par DM 



• Herbertsmithite : un fondamental liquide de spins sans gap (H=0) 
 
• Instabilité sous champ vers une phase gelée 
 
• Compréhension qualitative avec perturbation DM 
      

• Exploration du diagramme de phase 
  -varier DM  : Vesignieite 
     R. Colman et al, PRB 83, 180416(R) (2011) 
     J. Quilliam et al, PRB 84, 180401(R) (2011) 

A. Zorko et al, PRB 88, 144419 (2013) 
 

  -Pression : D. P. Kozlenko et al, PRL 108, 187207 (2012) 
 

 
 

 

Conclusion 


