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INTRODUCTION

Les cuprates supraconducteurs au bismuth ou au thallium sont des composés qui se
distinguent des autres supraconducteurs a haute température critique par le fait que leur trés
forte anisotropie structurale confére a nombre de leurs propriétés un caractére quasi-
bidimensionnel. Parmi les plus importantes, citons:

-La possibilité de transitions de phases topologiques de type Ko;terlitz-
Thouless contrdlant soit la transition résistive des plans supraconducteurs, soit la fusion du
réseau de vortex.

-La possibilité pour deux plans supraconducteurs voisins de se comporter
comme une jonction Josephson.

-Les changements de dimensionnalité du systeme électronique ou de vortex.
Ces phénomenes influent aussi bien sur les propriétés électriques, révélées par les
caractéristiques courant-tension, que magnétiques, mises en évidence par les cycles
d'hystérésis et la relaxation de I’aimantation, par lesquelles on caractérise 1'électrodynamique
macroscopique de ces systémes. La susbtitution de plomb aux atomes de bismuth rend ces
composés particulierement adaptés a l'étude de ces phénomenes. En effet, de nombreuses
études effectuées dans 1’état normal de ces composés indiquent que le plomb en réduit
I'anisotropie chimique et électronique. Cet effet permet d’ailleurs de stabiliser la structure de
la phase conventionnellement appelée 2223 qui possede la plus haute température critique de
la famille des cuprates de bismuth. Cette phase n'est actuellement synthétisée que sous forme
polycristalline, ce qui introduit une complexité supplémentaire dans l'étude de ses propriétés,
dies &'la combinaison du désordre polycristallin et des jonctions Josephson intergranulaires.
La plupart de ces phénoménes, mis en évidence dans I'ensemble des SHTC, ont fait I'objet
d'un grand nombre d'études expérimentales et théoriques depuis 1987. La situation
expérimentale est trés riche du fait de la diversité des composés étudiés. Bien que la situation
théorique soit plus tranchée en ce qui concerne les propriétés macroscopiques des SHTC que

pour leurs propriétés microscopiques, plusieurs modeles ont été€ proposés pour interpréter les
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faits expérimentaux. C’est dans ce cadre, certes trés riche mais encore en quéte d’une unité,

que nous présentons le présent travail de these.

On peut résumer les approches proposées dans la littérature concernant les propriétés
statiques et dynamiques des systémes de vortex en s'appuyant sur les notions d'ancrage et de
viscosité. Cette derniere permet d'apporter une vue synthétique des principaux modeles. La
viscosité est déterminée par l'ancrage sur les défauts, les interactions vortex-vortex et la
« viscosité propre » d'un vortex isolé telle qu'elle est définie dans le modele de flux-flow. Elle
est donc sensible a la structure du syst¢tme de vortex, liquide, cristal ou verre, z;u type
d'ancrage, individuel ou collectif et a la dimensionnalité effective des vortex, chapelet de
galettes ou cylindres. A viscosité infinie, le systeme de vortex est figé, les cycles d'hystérésis
sont décrits par le modele de Bean, la relaxation magnétique est inexistante et les
caractéristiques courant-tension sont "plates” jusqu'au courant critique de désancrage des
vortex, ol la viscosité devient finie. A l'opposé, a tres faible viscosité, il n'y a pas d'hystéresis
magnétique et la caractéristique courant-tension est linéaire. Entre ces deux extrémités, toute
une zoologie de comportements est prévisible selon la valeur et la nature de la viscosité et de
I'ancrage. Les modeles qui rendent compte de ces phénomenes sont exposés et discutés dans
le chapitre 2, a la suite d’un premier chapitre consacré aux caractéristiques structurales et aux
propriétés physiques des composés au bismuth.

L’ancrage est d’autant plus fort que les vortex accomodent facilement leur position a
celles des défauts a I’origine du puit de potentiel qui les ancrent. Si les interactions vortex-
vortex sont négligeables (faible champ appliqué) les vortex profitent au maximum des sites
d’ancrage et, a énergie d’ancrage U fixée, le courant critique J. est maximum. A 1’opposé, si
les vortex forment un réseau rigide, les énergies d’ancrage se compensent et le systéme de
vortex'est désancré (J.~0). D’un autre c6té, si le nombre de sites d’ancrage est plus faible que
le nombre de vortex, un systéme localement rigide sera ancré plus facilement qu’un liquide.
La rigidité du systeme de vortex peut donc avoir des effets contradictoires selon la portée de
cette rigidité et la densité de sites d’ancrage. Dans les SHTC il semble que le systeme de
vortex soit localement ordonné mais reste relativment mou et puisse donc assez biren profiter

des sites d’ancrage. Ainsi, pour ces systemes le réseau de vortex doit étre mieux ancrer que le
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liquide. Lorsque le désordre induit par les défauts devient plus grand, la structure de systeme

de vortex peut devenir vitreuse et lui conférer des propriétés encore plus complexes.

Dans les supraconducteurs & haute température critique une attention particulicre est
portée a la ligne d'irréversibilité. Sa nature est actuellement encore un sujet de controverse
sur lequel les modeles s'affronte et soulévent de nombreuses questions:

- Cette ligne est-elle une ligne de transition de phases entre, par exemple, un liquide et
un solide de vortex ?

- Le systeme est-il completement réversible au-dela de la ligne d'irréversibilité ?

- Comment les processus de relaxation magnétique sont modifi€s a la traversée de la
ligne ?

Il existe plusieurs manieres expérimentales de définir cette ligne selon la technique
utilisée. Nous en avons étudié deux : la ligne magnétique, au dessus de laquelle les cycles
d’hystéresis sont réversibles, et la ligne électrique, au dessus de laquelle les caractéristiques
courant-tension présentent un régime dissipatif a faibles courants. cette derni¢re ligne est liée
d’une part a la possibilité d’activer thermiquement le mouvement des vortex et de I’autre a
I’existence de courants critiques.

Selon qu'ils sont mesurés par des méthodes électriques ou magnétiques, sur des
monocristaux, des céramiques ou des poudres, qu'ils sont déduits de tel ou tel modele, les
valeurs annoncées de courants critiques peuvent varier. Derriere cette question apparemment
sans grande portée fondamentale se dissimule en fait notre incompréhension de la
combinaison des phénomenes d'ancrage et de mise en ordre dans le systéme de vortex.

Nous avons abordé cette question de la ligne d’irréversibilité et des courants critiques
de fagon statique (hystéresis) et dynamique (caractéristiques courant-tension et relaxation
magnétique). L’approche statique donne accés aux informations concernant le courant
critique J¢ dit d’Anderson (ou de Bean), au dessus duquel un vortex ancré se libére de son site
d’ancrage en raison de la force magnétique que lui fait subir le courant. Ce J. mesure donc la

réponse du systéme a une force extérieure (désancrage forcé) et est accessible directement sur

les cycles d’hystéresis. Il se manisfeste également dans les mesures électriques a travers le
régime de « flux flow », mais les valeurs de courant utilisées dans ce travail resteront toujours

trés inférieures a J., au moins pas trop pres de la température critique. L’approche dynamique



4
est, quant a elle, déterminée par I’énergie d’ancrage U qui mesure la réponse du systéme de

vortex & une excitation thermique (désancrage thermiquement activé). Elle est mesurable a

partir des courbes de résistance et de relaxation magnétique. Les variations de U et J. en
fonction des parametres extérieurs (T, B, J...) et les liens qui unissent ces deux parametres
dépendent de la nature du systtme de vortex. Au dela d’une caractérisation des propriétés
électrodynamiques macroscopiques des composés au Bi, cette étude a donc pour but de

comprendre la physique qui en est la source.

Le travail que nous présentons dans cette theése porte sur :

- L’ étude de I’approche de la réversibilité dans une céramique du composé 2223 par
étude de suscéptibilité A.C. (Ch.4), de transport électrique (Ch.5) et des propriétés
magnétiques D.C. (Ch.6).

- Une tentative de mise en évidence de l'anisotropie et des changements d'anisotropie
ds au plomb dans la phase supraconductrice des composés 2212 sous forme de

monocristaux (Ch.7).

N

Dans le composé 2223 cette étude nous a conduit a observer des phénomenes
inattendus :

- Une ligne d’irréversibilité a basse température et fort champ, qui est bien décrite par
le modele d’ Anderson du désancrage thermique des vortex intragranulaires.

- Un comportement non linéaire des caractéristiques, persistant au-deld de la
température critique Teo=110 K, caractéristique des supra 2D.

- Des formes de caractéristiques interprétées comme indiquant une possible transition
de dissociation des paires vortex-antivortex. La présence de ces paires et leur dissociation a
T.=100 K déterminent la partie haute température de la ligne d’irréversibilité €lectrique.

Les mesures d’hystéresis magnétique ont permis d'affiner, en comparant le
comportement d'une poudre a celui d'une céramique, les rdles respectifs des phénoménes
inter et intragranulaires et de mesurer les courants critiques et la ligne d'irréversibilité
magnétique de ce composé. Cette ligne correspond, a peu pres, a la ligne eléctrique et est

interprétées comme reflétant une rapide décroisance de J. avec B et T.



Dans le composé 2212 nous avons comparé I’hypothése d’un changement de
dimensionalité induit par le plomb aux formes des lignes d’irréversibilité que nous mesurons
sur deux échantillons de concentration différente en plomb. Cette étude montre que cette

hypothese est compatible avec une réduction de 1’anistropie par le plomb.
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1: PROPRIETES PHYSIQUES DES SUPRACONDUCTEURS
A HAUTE TEMPERATURE CRITIQUE.

Introduction

Ce chapitre consiste en une revue des principales propriétés physiques des supraconducteurs a haute
température critique (SHTC). Nous présentons dans le premier paragraphe les diverses familles de
SHTC en mettant I'accent sur leurs compositions chimiques, leurs températures critiques et les aspects
structuraux. Nous insisterons plus particulierement sur les propriétés structurales des composés au
Bismuth, étudiés dans cette thése. Le deuxiéme paragraphe décrit les propriétés physiques dans I'état
normal des composés SHTC. Le troisicme paragraphe est consacré a I'étude de la dimensionnalité des
composés SHTC et a son incidence sur les propriétés supracondutcrices. Ce chapitre se termine enfin
par une présentation des approches phénoménologiques des SHTC en insistant sur ['anisotropie
structurale et leur caractére bidimensionnel: 1l s'agit des modeles de Ginzburg-Landau anisotrope et de

Lawrence et Doniach.
1.1) Composition et structures des SHTC.

Les supraconducteurs a haute température critique sont des oxydes de Cuivre qui peuvent etre classés
en trois catégories:

- Les composés au Lanthane de formule brute Lay \MyCuOg4.y ot M désigne un cation
métallique (Sr, Ba, Ca, Na, ...). Leurs températures critiques n'excédent pas 40 K. Un point s'avére
commun a tous ces oxydes: Il s'agit de la non-stoechiométrie en oxygeéne ayant pour conséquence un
état d'oxydation mixte du cuivrel.

- Les composés du type MBapCu3zO7.x dont le représentant le plus connu est le composé
YBaCuO. La température critique maximale de cette famille est de l'ordre de 93 K.

- Les composés au Bismuth et au Thallium: Leurs formules brutes respectives étant
BirSrpCanCup+10op+6 et TlmBaCanCun+10m+2n+1. Les matériaux correspondant a n=0 sont
dénommés "2201". Les matériaux correspondant a n=1 et m=2 sont dénommés "2212" alors que ceux
pour lesquels’ n=2 et m=2 recoivent l'appellation "2223". La température critique des composés au
Bismuth va de 25-30 Kelvins pour la phase 2201 (n=0) a 110 K pour la phase 2223 (n=2) en passant
par la valeur 90 K pour la phase 2212 (n=1). Celle des composés au Thallium est de I'ordre de 103 K
pour le composé m=1 et n=1, 120 K pour le composé m=1 et n=2, 90 K pour m=2 et n=0,112 K
lorsque m=2 et n=1,125 K pour m=2 et n=2. D'autres composés existent tels, par exemple, (Nd.
xCex)CuOy (Te=24 K),Ba;.xKxBiO3 (T¢=30 K), PbaSroNdCu30g (T¢=70 K),...

Parmi les composés au Bismuth, seul le composé 2212 a pu étre obtenu sous forme de monocristaux.
Le composé 2223 de la méme famille est stabilisé par l'adjonction de Plomb et se présente sous forme

de céramiques?. Leur structure de base est pseudo-tétragonale avec une maille orthorhombique trés
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allongée dans la direction z et accompagnée de modulations incommensurables displacives3 affectant
les plans Bi-O. Il existe deux types de modulations:
- Le premier est associé a un vecteur d'onde q1=31 b* +c*, avec 1=0.21 et ou (b*,c*) sont deux

des vecteurs de base du réseau réciproque.
- Le second correspond a un vecteur d'onde q2=87 b* avec &, variant typiquement entre 0.11 et

0.16. Cette derniére modulation est induite par le Plomb.

Les parameétres de ces modulations 81 et &, sont insensibles a la température3 mais dépendent du taux
de substitution en Plomb. La dépendence en température est visible sur la figure 1.1, alors que
l'influence du contenu est plomb est visible sur la figure 1.2. Les modulations incommensurables
observées semblent dues a une frustration entre les plans Bi-O et les plans Cu-O4. ‘

Les figures 1.3 et 1.4 représentent les structures3:6 des composés au Bismuth de type 2212 et 2223. On
y distingue l'existence de plans atomiques Cuivre-Oxygene (CuO3) et Bismuth-Oxygéne (BiO). Les
structures des diverses phases envisagées ici différent par le nombre de plans CuO, présents dans la

maille élémentaire. Les valeurs des paramétres de maille sont consignées dans le tableau ci-dessous.

Phase paramétre a b (Angstroms) ¢ (Angstréms)
2201 54 54 25

2212 5.4 54 30.8

2223 54 5.4 37

La maille élémentaire des composés 2212 et 2223 comprend quatre plans Cuivre-Oxygéne, quatre
plans d'oxyde de Bismuth et quatre plans d'oxyde de Strontium. La différence entre les deux phases
réside dans le nombre de plans atomiques de Calcium et d'oxyde de Calcium. Les compsés 2212
comprennent trois plans de Calcium dépourvus d'oxygéne. Les composés 2223 contiennent trois blocs
Ca-CaO. Ces blocs sont constitués de deux plans de Calcium séparés par un plan d'oxyde de Calcium.
Dans les composés 2212 et 2223, les plans Cuivre-Oxygene sont groupés par paires séparces
respectivement d'une distance de 15 et 18 Angstroms. Les plans atomiques a l'intérieur d'une méme
paire sont séparés par une couche d'atomes de Calcium pour les composés 2212 et par un bloc

Calcium-Oxyde de Calcium pour les composés 2223.
1.2) Propriétés des SHTC dans la phase normale.
1.2.1) Propriétés magnétiques.

Le magnétisme des composés SHTC est un probléme important a deux points de vue. En premier lieu,
l'ordre magnétique existant dans plusieurs de ces composés permet l'étude du magnétisme
bidimensionnel. En second lieu, ce probleme pose la question de la coexistence des ordres magnétique
et supraconducteur.

Les composés SHTC sont en général antiferromagnétiques. Citons par exemple, les composés
YBapCu3Og+x ou encore les composés au Lanthane Lap xSryCuOg4.
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Le premier composé posséde une phase tétragonale isolante antiferromagnétique’ pour x=0
correspondant & une température de Néel Tn=400 K. Dans cette phase, les moments €lectroniques sont
portés par les atomes de cuivre qui sont couplés par une interaction de superéchange$: via les atomes
d'oxygéne. L'introduction d'oxygeéne modifie la température d'ordre antiferromagnétique qui est une
fonction décroissante de x. Comme on peut le voir sur le diagramme T-x (ref 9) de la figure 1.5, la
décroissance est lente en dessous de x=0.2 puis s'accentue au-dela pour s'annuller en x=0.4. Au-dela le
compos¢ devient métallique/supraconducteur avec une structure orthorombique. Le diagramme de
phases présenté montre clairement l'exclusion mutuelle des ordres magnétique et supraconducteur.
Toutefois ces études n'excluent pas la possibilité de fluctuations antiferromagnétiques fortes dans I'état
normal des composés x>0.4. ’

La situation dans le composé au Lanthane est analogue a celle qui vient d'étre décrite (Fig.1.6). Le
composé sans strontium est isolant antiferromagnétique avec Tny=350 K. Aprés dopage au strontium,
ce qui revient a introduire des trous dans les plans Cu-O, la température d'ordre décroit. Au-dela de
x=0.04, le systéme subit une transition isolant-métal présentant une phase supraconductrice. On notera
qu'a des taux de substitution élevés, la supraconductivité a tendance a disparaitre (x>0.2). Les phases
antiferromagnétiques décrites précédemment ont un caractére tridimensionnel. Dans les autres
composésl0, les diagrammes sont analogues et montrent tous une séparation entre les régions

supraconductrices et antiferromagnétiques (C'est en particulier le cas des composés au Bismuth).

1.2.2) Structure électronique de la phase normale.

La structure de bandes électroniques des SHTC est mal connue. Comme nous l'avons vu au paragraphe
précédent, ces composés présentent, pour les faibles taux de substitution, une phase AF isolante ou les
électrons (des plans CuO»3) occupent les états de la bande hybride des orbitales 3d du cuivre et 2p de
l'oxygeéne. Dans 1'état normal, le systéme d'électron est fortement corrélé!l. Aux forts taux de
substitution, les corrélations électroniques diminuent.

Pour les composés trés anisotropes tels que Bi:2212 et T1:2212 l'intégrale de transfert dans la direction
perpendiculaire aux plans est petite devant Ef, énergie de Fermi dans les plans. La surface de Fermi est
alors "ouverte" proche d'un cylindre de section modulée. Dans ce dernier cas, le rapport des masses
effectives des électrons dans les directions paralleéles et perpendiculaires aux plans ou rapport

M
d'anisotropie ,—= peut étre trés grand.
/1

1.3) Dimensionnalité effective des SHTC.

La structure des SHTC peut étre décrite par un "empilement” de plans atomiques de differentes natures.
Ces matériaux présentent donc une structure lamellaire leur conférant une trés forte anisotropie
structurale qui se traduit pour certaines propriétés physiques par un caractére quasi-bidimensionnel de
ces systemes. En particulier, nous étudierons dans la partie expérimentale de cette these la sensibilité
des "lignes d'irreversibilité" magnétiques a la dimensionnalité effective de ces composés. Les mesures
des propriétés de transport dans ces matériaux, a la fois dans |'état normal et dans ['état
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supraconducteur, confirment d'ailleurs leur caractére bidimensionnell2. Les porteurs de charge ont une
mobilité importante dans 1'état normal, parallélement aux plans CuO; et faible dans la direction

perpendiculaire. Le facteur d'anisotropie, rapport des masses effectives des électrons dans les directions
paralléles et perpendiculaires aux plans CuO5 :

& M

L\2 /2 L

) =()" = (D
1 €. M,

I’ =
(K

varie entre 25 et 200 et est le plus important pour les composés au Bismuth ou au Thallium. On voit ici
que le rapport d'anisotropie s'exprime comme le rapport des longueurs caractéristiques (profondeur de
pénétration A et longueur de corrélation de Ginzburg-Landau &) dans les directions paralléles et

perpendiculaires aux plans. La valeur élevée des températures critiques suggére une valeur élevée du
v .
"gap" supraconducteur a basse température et donc une longueur de cohérence & ~ _Ai treés faible.

Pour les composés au bismuth Bi:2212, les valeurs des longueurs de corrélation sont

E,=30 Aetf =4 A.Lalongueur de corrélation dans la direction perpendiculaire aux plans étant
par ailleurs de l'ordre des paramétres du réseau a et b et petite devant c, les propriétés
supraconductrices sont trés sensibles a l'anisotropie structurale. La profondeur de pénétration A est au
contraire relativement élevée en raison de la faible densité de porteurs intervenant dans le condensat

supraconducteur. Les SHTC sont donc des supraconducteurs fortement de type II (A>>&) possédant un
second champ critique B¢y élevé (pour les composés au Bismuth B¢(0)=120 Teslas) et un premier

champ critique B¢1(0) de I'ordre de quelques centaines de Gauss.

Ces composés n'exhibent que peu ou pas d'effet isotopique. Ils posseédent une faible densité de porteurs
caractérisés par une mobilité faible. La chaleur spécifique a basses temp€ratures a un comportement en
loi de puissance de la température manifestement incompatible avec les prévisions de la théorie BCS13.
Toutefois les mesures de déplacement de Knightl4 montrent que les particules qui s'apparient dans
I'état supraconducteur sont bien des fermions. De plus les mesures de quantification du flux indiquent

l'existence de paires de Cooper.

1.3.1) Transition supraconductrice et bidimensionnalité.

La stucture en couches des SHTC entraine une anisotropie trés forte de leurs propriétés physiques. I
semble aujourd'’hui accepté que la supraconductivité apparait d'abord dans les plans CuO;. Elle est
stabilisée et devient "tridimensionnelle" grice au couplage Josephson entre les plans. Ce sont les
couches atomiques, telles que Bi-O et T1-O, qui constituent les jonctions Josephson et qui jouent ainsi
un role dans la transition vers I'état supraconducteur. Toutefois, d'autres approches ont été envisagées
selon lesquelles ces couches pourraient devenir supraconductrices par effet de proximité!5,

Dans les composés SHTC les plus anisotropes tels que les composés au bismuth ou au thallium, la
question d'une transition de type Kosterlitz-Thouless1® (K-T) en champ extérieur nul, diie aux fortes

fluctuations thermiques du paramétre d'ordre supraconducteur se pose. L'approche K-T donne de la



10
transition résistive des supraconducteurs 2-D une interprétation en termes de dynamique des vortex.

Les fluctuations thermiques treés fortes dans les supraconducteurs quasi-bidimensionnels excitent,
méme en l'absence de champ magnétique extérieur, des paires vortex-antivortex interagissant via un
potentiel logarithmique dans les plans et ayant pour effet de détruire I'ordre supraconducteur a longue
portée. De fagon plus précise, le systtme de paires vortex-antivortex thermiquement excitées se
dissocient au-dela d'une certaine température T qui définit, par ailleurs la température de transition
résistive du systéeme en champ extérieur nul. Dans les composés au bismuth, la différence théorique
entre T, température d'onset du diamagnétisme, et Tt est de l'ordre de quelques Kelvins. Cette
transition a été observée dans des composés massifs ou sous forme de films minces!7 et se traduit par
un changement trés net de la forme de la caractéristique courant-tension aux trés faibles courants!8. En
dessous de TkT, la tension aux bornes de 1'échantillon varie comme une loi de puissance du courant et
devient linéaire au-dela de TkT, en passant par une loi intermédiaire V oc I? & Tyr. Au-dessus de T,
le caractére libre des vortex engendre une dissipation caractérisée par une résistivité variant
exponentiellement avec la températurel®. Les considérations précédentes sont valables pour des
systémes strictement 2-D. Cependant, la prise en compte d'une part des interactions entre les vortex
appartenant a des plans différents et d'autre part, du couplage Josephson interplanaire élargit la

transition de Kosterlitz-Thouless et accroit la température de transition Tkt (tendance a la suppression

de la transition).
1.3.2) Approches Phénoménologiques de Ia supraconductivité:

1.3.2.1) Théorie de Ginzburg-Landau 3-D anisotrope.

Les modéles phénoménologiques de la supraconductivité dans les systemes tridimensionnels

anisotropes reposent sur la théorie de Ginzburg-Landau (G-L) et ses généralisations. Ce modeéle n'est
valide qu'au voisinage de T¢, de sorte que le paramétre d'ordre y a une valeur faible. Pour les type II

extrémes (i.e. tels que £<<Ap ), on peut remplacer la théorie de G-L par le modéle de London qui est
une description électrodynamique valable & des échelles spatiales de I'ordre de & et valide dans tout le
domaine de température. Les équations de G-L et London prenant en compte l'anisotropie du systéme
décrivent, pour des champs assez forts, le réseau de vortex dans ces matériaux. Nous reviendrons plus
largement au, probléme des vortex dans le prochain chapitre. Ces modeles prédisent la forme des
premiers et seconds champs critiques en fonction des longueurs caractéristiques A ,,,A | .&,,,§,, dans

les directions paralléles et perpendiculaires aux plans:

L6)) 6]
Bt = 2 t BY = —2%—— 2
@ 27‘%1 © Pa g, g, @

Ces expressions indiquent que la supraconductivité est détruite plus difficilement lorsque le champ est
appliqué dans la direction paralléle aux plans. De la méme fagon, les expressions des premiers champs

critiques s'écrivent:
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) A 0]
BY = O — In(—) etB! = ' —1In 3)
: 47”—‘07"3/ €. : dnh A, (53//) ¢

L
de sorte que —;- =T, ce qui signifie que les directions paralléles aux couches sont des directions de

cl

facile pénétration du champ magnétique. La description phénoménologique de la supraconductivité
dans les systémes lamellaires les plus anisotropes se fait dans le cadre de la théorie de Lawrence et

Doniach, qui prend en compte les couplages Josephson entre les plans supraconducteurs.
1.3.2.2) Le modéle de Lawrence et Doniach.

Le modele de Ginzburg-Landau devient inadéquat lorsque la longueur de cohérence dans la direction
perpendiculaire est plus faible que la distance interplanaire d. Lorsque cette condition est vérifiée le
systéme adopte un comportement bidimensionnel. Les propriétés du systéme sont alors modifiées.
Lawrence et Doniach ont proposé une description phénoménologique?0 de tels systémes ot les couches
supraconductrices sont couplées par effet Josephson. Pour un systétme de plans supraconducteurs
identiques index€s par un entier n et séparés par une distance d, la fonctionnelle d'énergie libre s'écrit,

dans ce modéle;

J‘ 5 l_ 2 1 4 2 . 2e Z-I
AF =d Z d Ta(rwn + b+ Y, + =AY, J
2ei™Pt [P pe Y
+f,\¥,, -V, exp(— JA,dz| +
J 1 /) o z 2MOJ

ol Wp représente la valeur du paramétre d'ordre dans le plan numéroté n. Le premier terme représente
le développement habituel de I'énergie libre en puissances du parametre d'ordre dans la théorie de
Landau, le second est le terme d'énergie cinétique des paires dans les plans et enfin le terme aux
différences finies décrit l'effet du couplage Josephson entre les plans. L'exponentielle complexe qui y
figure, donne le déphasage de la fonction d'onde du condensat dii au champ magnétique. La valeur du
paramétre de couplage Josephson fj peut étre déduite de calculs microscopiques?! mais est considérée
comme un parametre ajustable.

Le modele de Lawrence et Doniach admet pour limite la théorie de G-L 3-D anisotrope lorsque T est
proche de T¢22. A plus basse température le comportement du systéme est modifié. Le systéme est
quasi-bidimensionnel (E-L<<d). De fagon plus précise le modele de Lawrence et Doniach s'applique

dés que &, <d soit d'aprés (1) lorsque:

E,<ld=A, (5
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On définit ainsi une longueur caractéristique AJ=I" d. La valeur typique de ce parameétre est pour les

composés Bi:2212 de 'ordre de 600-1000 A . Nous reviendrons sur la signification physique de cette
longueur dans le chapitre 2 lorsque nous discuterons les propriétés physiques des systémes 2-D de
vortex. Nous allons maintenant voir comment le parameétre &/Aj contrdle le changement de

comportement d'un systéme lamellaire supraconducteur décrit par le modéle de Lawrence et Doniach.

- Cross-over dimensionnel.

La relation (5) suggére l'existence d'une température de cross-over marquant le passage d'un régime 2-
D a un régime supraconducteur tridimensionnel anisotrope. Ce changement de dimensionnalité se

* d . * x ..
produit & une température T* telle que &, (T) = —\/—5 oubien &, (T )=TJ2. Cette condition n'est

réalisée qu'au voisinage immédiat de TOC, d'autant plus prés de T’ que le systéme est plus anisotrope:
Pour Bi:2212 la théorie donne (T’-T*)/T°c=10-3. R.A. Klemm, M.R. Beasley et A.Luther” ont
montré que ce changement de dimensionnalité est caractérisé par une concavité positive de la courbe
Bea(T). De plus, a la température de crossover T*, le champ B¢y dans la direction parallele aux plans
diverge. Ceci correspond physiquement & une situation ou les vortex peuvent s'accumuler entre les
plans sans affecter la supraconductivité dans les plans. En réalité, si ce changement se produit la
"divergence"du second champ critique est limitée par les processus de diffusion spin-orbite et par le

paramagnétisme de Pauli propre au systéme électronique.
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2: PROPRIETES DES SYSTEMES DE VORTEX ET DE JONCTIONS
JOSEPHSON DANS LES SHTC.

Introduction.

Ce chapitre offre une vue synoptique des propriétés statiques et dynamiques des systémes
de vortex. Aprés avoir rappelé la structure des vortex d'Abrikosov dans les
supraconducteurs a basses températures critiques, nous en étudions les propriétés
collectives. Il s'agit essentiellement de rappeler le diagramme de phases du systéme de
vortex dans le plan Champ-Température. Les vortex, porteurs d'une singularité de la phase
de la fonction d'onde du condensat, constituent en toute rigueur un régime d'écoulement du
condensat lui-méme. Leur comportement dynamique n'est que la manifestation de
I'hydrodynamique quantique du condensat et de son interaction avec le champ
électromagnétique. Nous ne suivrons pas cette approche rigoureuse et présentons au
deuxiéme paragraphe le modele dynamique de Bardeen-Stephen, description plus simple
mais conduisant a des prédictions quantitatives des propriétés dissipatives des
supraconducteurs de type II. A ce premier modele, négligeant ’influence des défauts,
succédera la présentation d'un modele di a P.W. Anderson prenant en compte les
interactions vortex-défauts. Dans le troisiéme paragraphe, nous nous intéressons a une
propriété¢ caractéristique des SHTC qui est la ligne d'irreversibilité. Les réseaux
désordonnés de jonctions Josephson font I'objet du paragraphe suivant, qui nous révéle les
transitions de phases dont ils sont le siége ainsi qu’'une interprétation de la ligne
d'irreversibilité des supraconducteurs granulaires. Nous terminons ce chapitre avec la
troisiéme section dans laquelle nous examinons le comportement dynamique des vortex
dans les systémes lamellaires. Ce chapitre révéle toute la richesse du diagramme de phases
des supraconducteurs lamellaires a travers de nouvelles approches de la ligne
d’irréve{sibilité, telle que la fusion du réseau de vortex, la fusion de Kosterlitz-Thouless, le

désancrage thermiquement activé ou encore le modeéle du verre de vortex.
2.1) Propriétés statiques des vortex.

Les supraconducteurs a haute température critique appartiennent a la catégorie des
supraconducteurs de type II. En dessous d'un champ Bcj(T), ces systémes excluent le
champ magnétique appliqué en tout point sauf sur une certaine longueur A1 (T) (profondeur
de pénétration de London) au voisinage de leur surface. Au-dela de B¢ le flux magnétique
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pénétre partiellement jusqu'a un champ B¢, ou le corps revient a I' état normal. Cet état (B

est compris entre B¢y et Bep) dit "mixte" est caractérisé par la présence de structures
filamentaires! ou vortex prévues par Abrikosov dans les années 60. Nous allons maintenant
décrire ces objets dans le cas des supraconducteurs isotropes. L'influence de I'anisotropie
structurale des SHTC sur les structures de vortex sera présentée dans un prochain

paragraphe.
2.1.1) Ligne de flux isolée.

Un vortex est constitué d'une partie centrale, cylindrique, le coeur de rayon &. Darns le
coeur, la densité de paires de Cooper décroit a partir de sa valeur d'équilibre et s'annule sur
l'axe du cylindre (fig.2.1-a). En réalité, ce coeur est une zbne ou sont localisées des
excitations de basse énergie (car 1'énergie de condensation y est trés faible), mais il peut étre
approximé par un cylindre de métal normal. Un systeme de courants superfluides circule
autour du coeur (fig.2.1-b) jusqu'a une distance Ar, de l'axe du vortex.

n’s A M

FH Courants
superfluides

7

SEE>
> Coeur
0
Fig 2.1-a Fig 2.1-b
Distribution de la densité de paires (n) dans Structure d'un vortex a symétrie

cylindrique. Autour du coeur
circulent les courants supertluides

le coeur du vortex. En dehors du coeur la
densité est celle a I'équilibre n0s.

: h
Chaque vortex transporte un flux magnétique égal a un quantum de flux 2 @, = 5% La

structure d'un vortex se discute dans le cadre de la théorie de Landau. Dans cette théorie, la
densité de paires ng(r) est liée au paramétre d'ordre de G-L ‘W(r) (interprété comme la

fonction d'onde macroscopique du condensat) de la fagon suivante:

F(r) = \/n,(r) exp(ie (1)) (1)

¢(r) désigne la phase de la fonction d'onde qui est singuliére sur I'axe du vortex. Le courant

superfluide, relié aux variations spatiales de la phase, s'écrit:

J, = E(V +EA 2
L=—en, (Vo +5°A() @
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L'équation (2) et I'équation de Maxwell-Ampére statique conduit 4 1'équation de London

isotrope:
. B o .
rot(rotB) + — = -9, (1)u, 3)
}\’ L }\‘L

Dans cette formule, le second terme représente la singularité de la phase de ¥ sur I'axe du
vortex. L'équation (3) prend en compte I'existence d'une singularité de la phase sur l'axe du
vortex par le biais de la distribution de Dirac 82(r), définie dans un plan normal a 'axe du

vortex. La solution de I'équation (3) prend la forme:

D, K(r
p2 A VY

B(r) = ) €y

ou Ko désigne la fonction de Hankel d'ordre zéro dont les variations a longue et courte
distance permettent de déduire les comportements asymptotiques du champ magnétique et

de la densité de courants:

- Si E<r<<iy;
cDO }\’ L
Bz(r)~2n A2 Ln( r )
(%)
I T
0 2nAlr
-Sir>>Ap;
D, T A r
B,(r)~ T \ > exp(— 7»;) )

La figure 2.2 ci-dessous donne une représentation schématique de la distribution du champ
magnétique autour du coeur. D'apres (5), la vitesse des paires de Cooper varie en 1/r. Une
telle distribution de vitesses préserve la cohérence de phase du condensat supraconducteur.
L'énergie propre d'un vortex, constituée de I'energie de coeur, de l'energie cinétique des
courants superfluides et de I'énergie associée au champ magnétique environnant le coeur est
donnée par:

D

. )zln(&k) ™
4 &

E =(
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Fig 2.2

Distribution du champ magnétique dans un vortex. La zone I
est le coeur ol le champ est égal au champ critique thermody-
namique. Dans la zone II, le champ décroit lentement sur une
distance égale a la profondeur de pénétration de London. Les
Les courants superfluides y varient en 1/r. Au-dela de la zéne II
Le champ décroit exponentiellement.

2.1.2) Interactions entre vortex.

Dans ce paragraphe, nous effectuons quelques rappels sur le probléme des interactions entre
les vortex. Un vortex peut interagir avec le systeme de courants des autres vortex et ressent
ainsi une force dite de Lorentz3. Le caractére répulsif ou attractif de l'interaction entre deux
vortex dépend du signe des charges (la charge est ici le quantum de flux) portées par chaque
vortex. L'interaction est répulsive pour des vortex de méme charge. Ainsi, lorsqu'un vortex
rectiligne situé en rj interagit avec un autre vortex paralléle au premier et situé en rj,

l'energie potentielle d'interaction s'écrit:

D5 Ti —rj‘

1= 2me S0

U ) ®)

En présence d'un grand nombre de tels vortex, ce nombre dépendant du champ
magnétique appliqué, la compétition entre la force de pression magnétique (qui fait pénétrer
les vortex dans l'échantillon) et les interactions répulsives entre ceux-ci conduit a la
formation d'un réseau de vortex triangulaire ou carré4 selon les conditions aux limites
imposées au systéme (cf figure 2.3). Ce réseau est nommé réseau d'Abrikosov. Le réseau
triangulaire est visualisé sur la figure 2.4. Le parametre du réseau d est reli¢ a la valeur
d'équilibre du champ magnétique B, moyennée sur plusieurs distances intervortex, et vaut

pour le réseau triangulaire:



Fig. 2.3: Vue en perspective donnant la symétrie du réseau de vortex.
Sa nature dépend des conditions aux limites appliquées au systéme (Référence 4):
2.3-a) Réseau carré de vortex.
2.3-b) Réseau triangulaire de vortex.

"

AN

Fig.2.4: Courbes d’isodensité électronique du « paramétre d’ordre » supraconducteur.
Le calcul est fait au voisinage du 2éme champ critique Bec2 et correspond
4 un réseau triangulaire. Les nombres attachés 4 chaque courbe donnent le carré du
parametre d’ordre normalisé a sa valeur maximale (D’aprés R.D.Parks, Réf.4).
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ol n est la densité de vortex dans le systeme considéré. Dans les supraconducteurs & basse
température critique, le réseau de vortex est stable dans tout le domaine du plan B-T situé
entre les courbes B¢i(T) et Beo(T). La figure 2.5 donne le domaine de stabilité du réseau

d'Abrikosov pour les SBTC.

A

B
Etat normal

Supraconductivité de
surface

Etat Supraconducteur

Etat mixte
Réseau de vortex

Effet Meissner total

>

0 Fig.2.5 Te T
Diagramme champ-température d'un supraconducteur de type II a basse
température critique. Le réseau de vortex se déploie entre les courbes de
ler et 2nd champs critiques. Au-dela de Bc2 existe un régime de supra-
conductivité de surfaces'étendant jusqu'a un champ Bc3.

La description précédente du réseau de vortex est valable en l'absence de défauts dans le
systéme (i.e. pour un échantillon pur). L'influence des défauts (structuraux, inhomogénéités
chimiques ou autres) sur le réseau de vortex est un probléme important puisqu'elle
détermine la densité de courants critique du systeme. Nous examinerons ce probléme

crucial dans un prochain paragraphe.
2.2) Propriétés dynamiques des vortex: Etats résistif et supraconducteur.

Dans «ce paragraphe nous présentons les modeles, proposés initialement pour les
supraconducteurs conventionnels, décrivant le comportement dynamique des vortex ainsi
que sa manifestation a 1'échelle macroscopique. Cette dynamique est déterminée par l'action
de deux forces antagonistes qui peuvent s'exercer sur un vortex. Une force de Lorentz est
présente lorsque le vortex se trouve plongé dans un courant €lectrique. Elle se manifeste
soit lorsque le vortex évolue en présence d'un courant de transport, soit & travers
l'interaction vortex-vortex. C'est elle qui engendre les mouvements collectifs des vortex. La
deuxiéme force, au contraire, s'exerce en présence de défauts dans le systéme et s'oppose au

mouvement des vortex en ancrant ceux-ci sur les défauts.
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Le modele de Bardeen-Stephen, que nous allons décrire en premier lieu, décrit le

mouvement des vortex en I’absence de défauts. Dans un deuxiéme temps, nous présentons
le modele d'Anderson qui s'applique & décrire leurs mouvements lorsqu'ils sont fortement

ancrés sur les défauts.
2.2.1) Le modéle de Bardeen-Stephen.

Ce modele datant des années soixanteS est l'approche la plus simple du mouvement d'un
vortex. Ce modele décrit la dynamique individuelle des vortex en ne considérant que le
mouvement « libre » des vortex (Flux-Flow), c'est-a-dire en I’absence de défauts.” En
présence de défauts, les vortex ont tendance a s'ancrer sur ceux-ci. La force d'ancrage trouve
son origine dans le fait que la région entourant un défaut correspond a une dépression de
I'energie de condensation et que, de ce fait, cela colitera moins d'énergie de former le coeur
dans une telle région. La force d'ancrage correspondante est liée au gradient de 1'énergie de
condensation disponible autour d'un défaut. De la méme facon, un courant de transport
injecté dans l'échantillon exercera sur le vortex une force, la force de Lorentz, qui aura
tendance a le désancrer. En pratique, le modéle de Bardeen-Stephen (B-S) sera donc valable

pour des courants appliqués assez élevés pour que la force d'ancrage soit faible devant la
force de Lorentz. Dans ce modele si la force de Lorentz F, est plus faible que la force

d'ancrage Fy, le vortex est immobile, dans le cas contraire le vortex se déplace comme un
vortex libre soumis a une force effective F=F-F,. Bardeen et Stephen traitent le vortex a
l'approximation du coeur normal de rayon &. Cette approximation est justifiée par un calcul
de C. Caroli et al® montrant que la densité des états de quasi-particules au voisinage de I'axe

du vortex €tait correctement représentée par un tel modele. En présence d'un courant de
transport JT, le vortex est soumis a la force de Lorentz”:

F =0,V x J, (10)

ou v désigne un vecteur unitaire tangent a 1'axe du vortex. Sous I'influence de cette force le
vortex se déplace a la vitesse VL. Le vortex entrainant ses lignes de courants propres, ce
mouvement donne naissance a un courant superfluide Jg(r-vpt) par rapport au vortex.
Parallélément, les processus de diffusion des excitations de coeur sur le réseau cristallin,
elles-mémes entrainées de fagon complexe par le vortex mobile, donnent lieu a une
deuxiéme composante de courant Jp(r-vpt). Cette composante est responsable de la
dissipation visqueuse accompagnant le mouvement du vortex. A température assez basse
(T<<T.), les quasi-particules sont surtout présentes dans les coeurs de vortex. C'est donc
principalement dans le coeur des vortex qu'a lieu la dissipation: La théorie de B-S est une
approximation locale. Lorsqu'un vortex se déplace, celui-ci induit dans l'espace environnant

un champ électrique donné par:
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E=BxV, an

B désignant 'intensité du champ magnétique en un point de 1'échantillon. La formule (11) a
donné lieu & un débat controversé sur la nature induite ou non de ce champ8. Une fois
encore, pour de faibles champs magnétiques appliqués, le champ électrique n'a de valeur
appréciable que dans le coeur ou au voisinage immeédiat de celui-ci. A des distances grandes
devant Ay, ce champ est tres faible. Le coeur normal mobile, soumis au champ électrique de

la formule (11), donne lieu & un courant "normal":

ou on est la conductivité du coeur normal du vortex. La puissance dissipée dans le
2 2 . : o . )
coeur est W=n & o, E° . Le champ électrique induit au niveau du coeur étant

D . .
&02 , cette puissance se réécrit W_=n V%, ol n=c, B, @, est le
T

coefficient de viscosité de sorte que le vortex est soumis a une force dissipative:

approximativement® E ~

F,=-®,.B,.c,.V, (13)
En régime permanent, la vitesse du vortex vérifie l'équation:
NV, +(J-J)P, =0 (14)

ou Fp=Jc @p désigne la force d'ancrage moyenne diie aux défauts, proportionnelle a la

densité de courants critiques J¢. D'apres (11) et (14), 'ona:

B®D
£(J-1,) (15)

E=v,B=
- n

Cette derni¢re formule donne I'équation de la carctéristique E-J d'un systeme de vortex dans
le régime de Flux-Flow ( figure 2.6). La caractéristique est linéaire. On déduit de (15) la
résistivité de "Flux-Flow" diie au mouvement des vortex:

dE__ @, B

pFF = dJ = n - pn Bcz(o)

(16)

Ceci est I'expression de la résistivité dans le modéle B-S9. A température plus élevée, Kim

et all0 ont obtenu la loi empirique suivante pour la résistivité de Flux-Flow:
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B
ﬁz_’—_— (17)

0 T T
n — f —
Bcz(Tc) (Tc)

ou f est une fonction lentement variable de la température tendant vers un lorsque T tend
vers zéro. A basse température, la formule (17) montre que le rapport ppr/pn est

proportionnel au volume occupé par les coeurs de vortex.

J
E 4 g
° < ‘ FL Régime

Fp de Flux-Flow

v

Résistance
R=0 FL>>Fp

FL<Fp FL
e «-@—»

Fp

Jc

“v

Fig.2.6

Caractéristique tension-courant  (ou E-J)  déduite
du modeéle de Bardeen-Stephen. lorsque J<lc, le
vortex ( @ ) reste ancré sur ledéfaut (. ). La force
de Lorentz FL ne permet pas le déaochage (FL<Fp)
Lorsque J>Jc, au contraire FL>Fp, le vortex ignore les
défauts et se déplace librement:C' est le régime de Flux
Flow caractérisé par une dissipation.

En fait, le modele de B-S n'est qu'une approximation locale dans laquelle le parameétre
d'ordre A s'annule brutalement sur la frontiére du coeur. En réalité, A décroit rapidement
lorsque 1'on se rapproche du coeur pour s'annuler sur l'axe du vortex. Dans le modele de B-
S, la dissipation se fait pour moitié environ dans le coeur normal et pour moitié dans la zone
entourant le coeur. Une approche plus rigoureuse du probléme se fait par la théorie de G-L
dépendant du temps!1. Seule cette approche peut conduire a une description satisfaisante de
la situation dans le cas impur (forte concentration en impuretés) puisque la théorie locale de
B-S n'est valable que dans le cas pur ou [ >>& (1 est le libre parcours moyen électronique).
Dans le cas impur, 1<€p (ou a température finie), la situation est quelque peu modifiée. A
température finie, une correction a la viscosité est nécessaire;celle-ci prend en compte une
modification liée a des mécanismes de dissipation en dehors du coeur. Cette correction
reléve de deux processus:L'un correspond & l'excitation de quasi-particules a partir du
condensat, l'autre est lié a la diffusion des électrons sur les impuretés. Ce dernier processus

peut d'ailleurs I'emporter sur la diffusion électrons-réseau.
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2.2.2) Le mode¢le de Flux-Creep d'Anderson.

2.2.2.1) Présentation du modeéle.

Dans le paragraphe précedent, nous avons décrit le modele le plus simple de dynamique des
vortex valable pour des courants appliqués grand devant la densité critique J¢ (vortex libres
de se déplacer): Celui-ci est basé sur une conception individualiste de la dynamique des
vortex puisqu'il ne prend pas en compte l'effet des interactions entre les vortex (effets
collectifs). P.W. Anderson a introduit dans les années 60 la notion de Flux-Creep!? qui
prend en compte d'une part l'interaction vortex-défauts et d'autre part les interactions entre
vortex "voisins". Ce modele valable pour les courants d'intensité voisine du courant critique
suppose en outre que les processus de désancrage des vortex sont thermiquement activés. Si
U désigne I'énergie d'ancrage sur un type de défauts donné, le nombre de vortex passant

d'un défaut a un défaut voisin pendant ['unité de temps est:

U-3U U+8U
v =vg| exp(- ——) —exp(- ———) (18)

kst kT

ol v est une fréquence caractéristique de saut allant de 105 4 101! Hz, 8U=JBVd, J étant la
densité de courants dans le systtme, d une distance de saut typique et V un volume
caractéristique prenant en compte les effets collectifs. Le volume V du "bundle" ou paquet
de vortex a été introduit par Anderson qui, remarquant que les interactions entre vortex sont
de portée A1 (profondeur de pénétration de London), un vortex quittant son point d'ancrage
a tendance , afin de maintenir autour de lui un certain ordre local, a entrainer les vortex

environnants situés a un distance d < Ap. La force de Lorentz s'exerce alors non pas sur un

seul vortex mais sur le "bundle":
B,
F, =J0,—nd" L=ILV.B (19)
CIDO

L désigne la longueur d'un vortex et B/®@p=ny la densité superficielle de vortex. L'énergie

SU représente alors simplement le travail de la force de Lorentz sur la distance de saut d. La
détermination précise de I'énergie d'ancrage U nécessite la connaissance des mécanismes
d'ancrage. Lorsque ces mécanismes ne sont pas connus (ce qui est le cas en général) les
données expérimentales sont traitées a partir d'un spectre plus ou moins large d'énergies
d'activation. On peut toutefois (par exemple lorsque I'on analyse les mesures des propriétés
électriques) n'en considérer qu'une lorsqu'une valeur particuliere du spectre domine. En
posant :
8]

And __
Jo5 e

BVd (20)
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grandeur qui sera interprétée par la suite, et en remarquant que la vitesse moyenne du

vortex s'écrit vi =v d ou d désigne la distance de saut des vortex entre deux piéges voisins et

que, par ailleurs, le champ électrique induit par le mouvement des vortex vaut E = v B, on

obtient:

U JU
) sinh(

E(J) =2 p T2 exp(- —
(J) pc c CXP( kBT JCAnd kBT

) @

Cette équation, ou pc est homogene a une résistivité, définit la caractéristique J-E dun
supraconducteur de type II dans I'état mixte. Elle est plus complexe que celle du modéle
simple de Bardeen-Stephen (cf formule 17). Cette caractéristique a la forme indiquée sur la
figure 2.7 ci-dessous. Cette caractéristique est constituée de trois régions , correspondant a
trois régimes dynamiques différents des vortex. La premiére région, celle des faibles
courants, définit un comportement ohmique dénommé "TAFF" (thermally activated flux

flow). Dans cette région, la relation entre courant et champ électrique est linéaire:

U U
Etarr =2Jp g’fexp(—m) = Jprapr pour J << JcAnd % =Jy (22)

Ce régime est caractérisé par une résistivité prarr indépendante de J et obéissant & une
loi d'Arrhénius. La deuxiéme région correspond aux valeurs de J situées autour de
kgT/U .JCA“d. Dans ce cas l'argument du sinus hyperbolique dans la formule (22) étant grand,

on approxime la fonction "Sh" par "exp".

E A TAFF FLUX-CREEP | FLUX-FLOW

T2>T1 To0K

Je2  Jel J
Fig.2.7

Allure de la caractéristique courant-tension dans le
modéle d'Anderson a différentes valeurs de la tempé
-rature.Le courant critique Jc y est indiqué.
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And

La résistivité augmente exponentiellement avec J/Jg ou J = =<

kg T comme le montre

la relation qui suit:

Kg

)\]

J U | J
— =1 ——J o exp(-,-) pour J ~ Jan
0

E_. =]"p ex |—(
creep c ¢ q\ kBT

|

[

Enfin, dans la région des forts courants le modele de flux creep ne s'applique plus et laisse
place au régime de Flux-Flow pour lequel la caractéristique est représentée par la relation:

kT
U

Eg ~ Jpgr pour J > >J4% 24)

Dans cette relation ppp représente la résistivité de Flux-Flow que nous avons déja

rencontrée dans le modele de Bardeen-Stephen. La formule (24) prédit un changement de
courbure de la caractéristique lorsque l'on rejoint le régime de Flux-Flow: La courbure
devient négative. La caractéristique tend asymptotiquement vers le régime linéaire de Flux-

Flow défini par Bardeen-Stephen.
2.2.2.2) Détermination de JCA“d a partir du modéle d'Anderson.

Pour déterminer JA"dC a partir de la formule d'Anderson (équation (21)), on remarque

A T S o
d'abord que dans la zone de « flux creep » (J = J ?”d %——) cette équation peut se réécrire:

~U(B,T) +JBVd

E~E;exp( ) (25)

ou E; se déduit de I’équation (21). A T=0 K on n'a E=0 (qui correspond a une vitesse de
ligne nulle) que si JBVd < U(B,0) (ou de fagon équivalente J< jAnd, ). A cette température

le courant d’Anderson est donc un vrai courant critique défini sans ambiguité: En dessous
de JA™. (B,0) le champ induit est nul, non nul au-dessus. A température faible mais non
nulle, le régime de TAFF existe mais avec une résistance non observable. Dans ce cas la
caractéristique courant-tension ne présente que la zone de Creep au-dessus d’une certaine
valeur de courant que nous nommerons courant critique J(T,B), valeur minimum du
courant au-dela de laquelle une tension peut étre observée a I’aide d’un appareil de mesures
de sensibilit¢ donnée. Bien siir, ce courant dépend également de la sensibilité. Si 1’on
appelle E, la plus petite valeur mesurable par ’appareil de mesures, on déduit de (25) la
dépendence de J; en fonction de la température, du champ magnétique et de la sensibilité de

’appareil:
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Jo(TB) = (U(B,T) - kg TLA(ES) (26)

c

La connaissance de U(B,T) permet alors de connaitre les variations de J, en fonction
de la température et du champ magnétique. La dépendence de J; vis-a-vis de la sensibilité
de I’appareil de mesures provient de la grandeur E.. Lorsque la température croit encore, la
zOne de TAFF devient observable. L’analyse précédente peut étre étendue a cette gamme de
températures en remplagant la relation (25) par I’équation (21). Il est cependant évident que
la présence d’un régime linéaire rend cette définition purement formelle. Dans- ces
conditions, il est évident que, indépendemment de la sensibilité de [’appareil, J, est ramené

a zéro.
2.2.2.3) Densités de courants critique dans les SBTC et les SHTC.

Selon le modele d’Anderson, la densité de courants critiques n’est pas une propriété
intrinséque des corps supraconducteurs. A ce point de vue, la situation est radicalement
différente lorsque !’on passe des SBTC aux SHTC.

Dans les supraconducteurs conventionnels, du fait des grandes valeurs de la longueur de
cohérence & et de la faiblesse des températures de travail, le régime linéaire aux faibles
courants (TAFF dans le modéle d'Anderson) n'est pas observable. A bas courants, la
résistance linéaire est nulle. On observe un régime dissipatif non ohmique seulement dans
la zone de Flux-Creep. La densité de courants critique est définie sans ambiguité. Elle
correspond au seuil de courant au-dela duquel une dissipation est observée. En pratique ce
seuil correspond a la valeur de la plus petite tension mesurable a ['aide d'un appareil de
sensibilité donnée.

Bien que le phénomeéne de Flux-Creep existait déja dans les supraconducteurs a basse
température critique, le phénomene de dissipation ohmique observé aux faibles courants est
quant 2 lui proprel2 aux supraconducteurs a haute temperature critique. L'observation plus
aisée de ce régime dans les SHTC est diie a la petitesse des longueurs de cohérence et aux
fluctuations thermiques des positions des lignes de flux qui y sont plus importantes.
L'existence des processus de dissipation a bas courants rend caduque la définition habituelle
de Jc. En effet, le courant critique J; est ramené a zéro avant la transition vers I’état normal.

Lorsque le régime TAFF est observable, une deuxiéme densité de courants caractéristique
doit étre distinguée. Ce courant, noté J;,,, sépare la zOne linéaire de la caractéristique de la
zbne de Creep. Ce courant, tout comme J, dépend d’un critére expérimental. Il n’est pas
mesurable lorsque le régime TAFF n’est lui-méme pas observable. Lorsque ce régime
apparait, J;;,, dépend des parametres U/kgT et E/E,. On peut déduire cette dépendence de
I’équation de définition de Jin: E(Jjiw)-Eiin(Jim)=E. oU Ej;, est la caractéristique dans le

régime TAFF (équation (22)) et E est donné par la relation (21).



On notera pour finir que le modéle d’Anders%gr)l et sa définition du courant critique pour les
SBTC ont été vivement critiqués a propos de matériaux "soft"13. En effet, dans ces
matériaux pratiquement exempt de défauts, aucun régime de Flux-Creep n'est observé sans
pour autant que la densité de courants critique soit nulle. Pour ces systémes, un vrai courant
critique est mesuré en dessous duquel la tension mesurée est effectivement nulle!4 (ceci a
été mis en évidence par des mesures de bruit de tension).

Nous verrons dans la suite de ce chapitre comment cette notion de courant critique est liée a

un autre propriété importante des SHTC, la ligne d'irreversibilité.

2.2.2.4) Conclusion.

Le modéle d'Anderson prédit une dépendence linéaire en température de Jc a des

températures assez basses (cf formule 26). La majorité des mesures de courant critique sur
les SHTC ne reflétent pas cette variation en température. En fait des modéles plus raffinés
existent, qui prennent en compte une modulation spatiale de l'énergie d'ancrage U15. De
plus I'inconvénient essentiel du modele d'Anderson est que le courant critique est soumis a
un critére de sensibilité des appareils, de sorte que la notion de densité de courants critique
n'est pas une propriété intrinséque du matériau. Le modéle d'Anderson revient a considérer
l'existence dun état résistif a toute température non nulle. Un état rigoureusement
supraconducteur (au sens d'une résistance nulle) n'existe pas dans I'état mixte du fait des

processus de désancrage thermique.

2.3) La ligne d'irreversibilité des SHTC.

2.3.1) Définition de la ligne d’irréversibilité.

Une propriété caractéristique des supraconducteurs a haute température critique est
l'existence dans le plan champ-température d'une ligne d'irreversibilité venant s'intercaler
entre les courbes de premier et second champs critiques. Une telle ligne est schématisée sur
la figure 2.8. Cette ligne dite d'irréversibilité, mise en évidence par Bednorz et Miiller sur
les composés LaBaCuO!9, sépare le plan B-T en deux parties: La zdne située en dessous de
la ligne ‘est caractérisée par un comportement magnétique irréversible du matériau alors que
dans la z0ne située au-dela de celle-ci le systéme est magnétiquement réversible. La ligne
d'irreversibilité magnétique est une propriété du systeme de vortex. Nous verrons par la
suite que, dans la partie irreversible, les vortex sont caractérisés par une dynamique lente se
manifestant expérimentalement par une relaxation logarithmiquel” de l'aimantation. Au
contraire, dans la partie forts champs- fortes températures, et loin de la ligne d'irreversibilité

les lois de relaxation de 'aimantation sont exponentielles.
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B A2éme champ
critique
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d'irreversibilité
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de vortex
ou vortex Liquide de vortex
5 ou vortex
ancrés
désancrés
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ler .C.hamp Irreversible
critique
=
T

Fig 2.8
Diagramme de phases des SHTC. La ligne d'irréversibilité sépare le plan B-T
en deux parties: Sous la ligne, le systéme de vortex, ancrés sur les défauts, a
un comportement magnétiquement irréversible. A la traversée de la ligne le
systéme devient réversible.

Il y a deux fagons de mettre en évidence une telle ligne:

- Par le biais de mesures magnétiques (cycles d’hystérésis ou courbes d’aimantation
en fonction de la température).

- Par le biais de mesures de transport électrique sous champ (ligne d’irréversibilité
électrique). En effet, d’aprés la définition de la ligne que nous avons donnée, les vortex
étant désancrés au-dessus de la ligne, ils doivent dissiper en présence d’un courant de
transport.

La réalité expérimentale (voir le chapitre 5) montre que ces deux types de mesures, aussi
fines soient-elles, conduisent a des lignes distinctes. Cette différence est dlie d’'une part a la
complexité des phénomenes d’ancrage ( individuel ou collectif), d’autre part aux fortes
corrélations du systeme de vortex (possibilité de fusion du solide de vortex).

Une telle ligne n'a jamais €té observée dans des échantillons massifs de supraconducteur a
basse température critique. Par contre cette ligne, bien que proche de la courbe de deuxieme
champ eritique, est présente dans les films minces de ces mémes composés. C'est le cas des
films minces de Niobium18. Ces faits remarquables suggérent le rdle important de la faible
dimensionnalité des systémes ou la ligne est présente. Paradoxalement, des mesures
effectuées par une équipe japonaise!? sur un film ultramince (de 1500 a 2500 A) du
composé au Bismuth Bi: 2212, conduit a des conclusions surprenantes. En effet, cette
équipe a mis au point un microscope électronique en transmisssion permettant de suivre en
temps réel le comportement des vortex dans I'état mixte. Leurs observations, faites a faible

champ, montrent clairement que le réseau de vortex est stable dans toute la gamme de
température allant de 4 Kelvins a TOC. A aucun moment, ces chercheurs n'ont décelé un
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changement de comportement dynamique des vortex a la traversée de la ligne

d'irreversibilité. Nous verrons dans la suite de ce chapitre comment le systéme de vortex

peut changer de comportement de part et d'autre de la ligne.
2.3.2) Interprétations de la ligne d'irreversibilité des systémes granulaires.
2.3.2.1) Réseau de jonctions Josephson.

2.3.2.1-a) Granularité et transition de cohérence.

Peu de temps apreés la découverte des premiéres céramiques supraconductrices a haute
température critique, l'élargissement de la transition supraconductrice par des champs
magnétiques méme faibles, ainsi que le passage du systeme d'un comportement magnétique
irreversible a un comportement réversible au-dela d'une certaine température Tj,(B) furent
rattachés a une hypothétique phase vitreuse de ces céramiques.

La granularité n’est pas nécessairement structurelle, comme cela est par exemple le cas dans
une céramique concue comme assemblage de grains monocristallins. En fait, un
comportement granulaire apparait dés que les variations spatiales des propriétés physiques
du systéme sont contrélées par une longueur caractéristique macroscopique (i.e. grande
devant les parametres du réseau cristallin par exemple), cette longueur définissant la taille
des « grains » supraconducteurs. La granularité peut provenir de la présence de défauts tels
que les inhomogénéités chimiques. Dans ces systémes, la transition vers [’état
supraconducteur se fait en deux étapes caractéristiques. Dans un premier temps, les grains
transitent individuellement & une température T2, les phases des fonctions d’onde associées
a chaque grain étant aléatoires. Puis selon !’intensité des couplages Josephson entre les
grains, se produit une transition de verrouillage des déphasages intergranulaires, appelée
transition de cohérence. Un supraconducteur granulaire est en effet congu comme un réseau
désordonné de jonctions Josephson. Le couplage Josephson entre deux grains étant a courte

portée, I'énergie d'interaction entre deux grains adjacents i et j s'écrit:
Ujj = =Jjj cos(Adjj) @7

ou Aij=¢i-¢j désigne le déphasage des fonctions d'onde respectives de chaque grain et Jjj,

la constante de couplage entre les grains i et j. L'énergie du systéme global est donc:

H, =—ZJ1]. cos(p; =9 ;) (29)

<if>
ou le symbole < > indique une sommation sur les grains voisins. La prise en compte du
désordre se fait en assimilant les couplages J; a des variables aléatoires mais intervient

également au niveau des déphasages. La transition de cohérence a lieu a une température
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J
oC k_ (J étant le couplage Josephson moyen), c’est-a-dire d’autant plus faible et donc
B

séparée des transitions intragranulaires, que le couplage est plus faible. En effet, les
températures T, et T.® sont bien distinctes lorsque I'énergie de couplage Josephson Jij est

T

coh

petite devant le gap supraconducteur intragranulaire A. Dans la limite opposée, i.e. lorsque
<Jij> >> A, c'est-a-dire pour un couplage fort, il est difficile de distinguer la transition de

cohérence de phase de la transition supraconductrice, c'est-a-dire que Tcop=T.% .

La transition de cohérence est analogue a la transition paramagnétique-ferromagnétique
décrite a partir d’un modele XY 3D (réf. 20). On peut lui associer un parameétre d’ordre
effectif (qui joue le réle de ’aimantation) S, = (exp(i ¢;)); #0 ol ¢ désigne la phase d’un
grain. Dans 1’état cohérent le supraconducteur granulaire peut €tre traité comme un milieu
effectif inhomogene équivalent a un supraconducteur de type II. On y définit en effet un
premier champ critique en dessous duquel Peffet Meissner est total, i.e. le champ
magnétique ne pénétre pas dans le systéme de grains. Au-dessus de celui-ci, le champ
pénétre entre les grains (et pas nécessairement dans les grains caractérisés par leurs propres
champs critiques). Dans I’état mixte, des vortex de structure particuliere décrite par

Lubensky et al (voir la suite de ce paragraphe ou la réf. 31) pénétrent jusqu’a ce que leurs
. D,

coeurs se recouvrent au-dela du second champ critique® B!, ~ —;’ (a taille de grain), le
a

systéme basculant dans [’état « normal » ol <exp(ip)>=0. Les diverses phases décrites ici
sont résumées sur la figure 2.9. La valeur typique des tailles de grain étant de ’ordre du
micron, le deuxieme champ critique est de I'ordre de quelques dizaines de Gauss (& 0
Kelvin). La nature de I’état « normal » des supraconducteurs granulaires est en fait fort
complexe. En effet, I’application de forts champs magnétiques induit, en agissant sur les
déphasages (cf formule (27)), de forts effets de frustration pouvant donner lieu a une phase
de type « verre de spins » que nous décrirons dans un prochain paragraphe. On notera ici
que cette phase verre de spins est présente localement dans I’état mixte, au sein des coeurs

de vortex excités dans la phase cohérente.

état « normal »

(exp(ip))=0

Ctat mixt Phase « verre de
mi .
ctat mixte spins »

(exp(ip))# 0
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Diagramme de  phases  simplifié  d’un
supraconducteur granulaire en champ faible.
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2.3.2.1-b) Courants critiques de jonctions.

La formule (28) permet de calculer l'intensité du courant supraconducteur passant du grain i

au grain j:

- JoH
EG) A(Pij

= 10(7') sm(A(pU) (29)

La grandeur Io(T) est le courant critique de jonctions, fonction de la température et du
champ appliqué. Il s'agit de la valeur maximale du courant traversant la jonction sans

dissipation. Sa valeur dépend de la nature de la z6ne intergranulaire.
- Lorsque cette zone est isolante, i.e. pour une jonction SIS, le modele
d'Ambegaokar et Baratoff (1963)21 développé dans le cadre de la théorie BCS conduit a:

n A, AD

I,(T) =
(D) 2¢R, kgT

) (30)

ou A(T) représente le gap supraconducteur et Rp la résistance d'une jonction dans 1'état

T
normal. Au voisinage de T, A o« (1— 70 —5)"?, de sorte que:

c

T
Io(T)ocl"Tf(T G

c

Cependant, suivant la valeur de la longueur de corrélation de G-L &(T), Io(T) peut étre
fortement modifié. Lorsque &(T) est grande devant la dimension a d'un grain, I’exposant de

la formule (31) passe de 1 a 3/2 (Clem et al,1987,cf ref 22). Par contre, lorsque & est de
l'ordre de a, Deutscher23 a montré que le courant critique varie comme (1-T/ TOC)Z.

- Dans le cas d'une jonction Supra/Normal/Supra, le courant critique de jonction
vaut:
eh A

[ = 2 ()
me, (é(D) )

ou A définit un élément de matrice tunnel des paires de Cooper. Le parameétre d'ordre
Wo(T), variant comme (1-T/ T%:)!/2 au voisinage de la température critique, on peut écrire

24.

Io(T)=k (1-1)2 (33)
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ou k est une constante. On remarquera que l'on retrouve le comportement prévu par

Deutscher. En effet lorsque la longueur de cohérence &(T=0) est de quelques distances
interatomiques, on ne peut distinguer le caractere de la jonction.

Le courant Iop(T) est aussi trés sensible au champ magnétique appliqué. Le courant
Josephson est modulé par l'application d'un champ magnétique extérieur. Le champ
magnétique appliqué est, en dessous d'une certaine valeur critique , écranté par la jonction

sur une profondeur:

(DO
8n2I, (20, +1)

Ly =( )? (34)
ou t est I'épaisseur de la jonction, Jy le courant de paires en champ nul, A la profondeur de
pénétration de London du supraconducteur. Il faut alors distinguer deux cas. Si L est la

largeur de la jonction, ces situations sont délimitées par les valeurs possibles du rapport
L/Lj.

-Casou L <<Lj:

Le champ magnétique créé par le courant Josephson est négligeable. Le courant vérifie

alors la formule:

. =©B
sin(—)
BO
I(B) =J0LW——E— (35)
T —
BO
1 B @y i représente la valeur du champ dans la jonction 1
= qu ésente la valeur du champ dans la jonction lorsque un
ou 0 L(27\L+[) qlrepr S€ \% r p J q

quantum de flux a pénétré. Dans un supraconducteur granulaire, il y a de nombreuses
jonctions et les oscillations de la formule (35) ont tendance a s'effacer. Le courant critique

varie alors en 1/B.
- Cas oit L>>Ly:

Ce cas se référe aux jonctions larges dont C.S. Owen?5 et J.Matis0026 ont montré en 1967

que le courant critique décroit linéairement en champ selon la loi:

I,(T,B) =1,(T,0)—aB (36)
ou Ip(T,0) désigne toujours le courant critique de jonctions en champ. B.D. Josephson a

montré en 196527 qu'un réseau linéaire de vortex pénétre dans une jonction lorsque le
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champ magnétique extérieur, appliqué parallgfement a la jonction excéde une limite B,. Ce
réseau linéaire, représenté sur la figure 2.10, peut se déplacer facilement et engendrer une
tension perpendiculairement a la barri¢re. Cet effet limite considérablement le courant
critique lorsque B>Bj. Les vortex pénétrant dans les jonctions ont une structure différente
de celle des vortex d'Abrikosov. Ils sont schématisés sur la figure 2.11. Lorsque le champ
magnétique statique est appliqué parallélement a la jonction comme indiqué sur la figure
2.10, le déphasage entre S1 et S2 obéit a une équation de type Sine-Gordon dite équation de
Ferrel-Prange28 que nous ne détaillerons pas ici. Disons simplement que le déphasage croit
le long de la direction y. La densité de supercourants Josephson oscille (spatialement) le
long de cette méme direction entre les valeurs +/- Jp, out Jg est la densité de courants
critiques de la jonction. Les vortex occupent, dans l'espace, la zone correspondant a une
période d'oscillation des courants. Le point ou le courant change de signe est le coeur du
vortex. On remarquera que les vortex Josephson sont dépourvus du coeur normal, mais ils
peuvent dissiper selon le mécanisme indiqué un peu plus haut (glissement de phase). Nous

verrons un peu plus loin que ces vortex existent dans les supraconducteurs lamellaires.

2.3.2.2) Désordre et frustration de phase dans les systémes granulaires.

Dans une céramique ou tout systéme de jonctions désordonné les déphasages ¢i-¢; ainsi que

les constantes de couplage Josephson sont des variables aléatoires. En présence d'un

champ magnétique, les déphasages intergranulaires sont donnés par:

o 2 ’J‘
O~ =¢; +-7—{ A.ds (37
ou ¢0ij est le déphasage intergranulaire en champ nul et A le potentiel-vecteur. Le caractére

aléatoire des déphasages intergranulaires et la présence du champ magnétique conduisent a
une frustration?? du systéme. En effet les déphasages induits par des champs suffisamment
forts varient sur un intervalle étendu, conduisant & des changements de signe des couplages
effectifs entre grains voisins et donc a de fortes frustrations de phase. Cet effet établit une
analogie formelle entre le Hamiltonien (35) et celui d'un modéle de verre de spins30. S.John
et T.C.Lubensky3! ont établi théoriquement l'existence d'une transition vitreuse dans un
systémé de jonctions Josephson diluées dans une matrice non supraconductrice. Ces auteurs
¢tablissent le diagramme de phases en champ moyen pour le systéme granulaire et
démontrent l'existence d'une phase présentant un effet Meissner (et donc supraconductrice),
d'une phase d’Abrikosov, que nous avons évoquée plus haut, et d'une phase verre de spins

liée a la transition de gel des boucles de courant Josephson.



36

2.3.2.3) Comportement sous champ: De la phase Meissner au verre de jauge.

En champ faible, un effet Meissner affectant le volume complet du systéme granulaire aura

lieu si la limite suivante est non nulle*" quand i est différent de j:

lim ——682}5 (:)(;; =1 (@) (38)
ou le crochet < >1 désigne une moyenne thermique, i et j sont des indices associés aux
positions des centres des grains et o et B des indices associés aux "répliques" considérées.
Une réplique du systeme désigne une configuration possible du désordre. L'expression (38)
est au signe pres, 1’équivalent de I’inverse du carré de la profondeur London.

Lorsque 'intensité du champ magnétique appliqué croit, T.C.Lubensky et S.John (réf.31)
ont montré ’existence d’une phase de type "verre de spins"ou verre de jauge, dans

laquelle I’on a:
of 2
Y5 =8, 7, avecygz—[(J(q))T‘ ]C?ﬁO (39)

ou [...]c représente une moyenne sur le désordre et J(q) la transformée de Fourier des
courants Josephson. Cette relation montre I’absence de corrélations entre grains différents
(pas d’effet Meissner global) mais assure l’existence d’un écrantage diamagnétique fini
pour chaque grain (et donc que la densité superfluide est non nulle). De plus, elle fournit
une estimation de l'amplitude des courants Josephson circulant entre grains adjacents. La
phase vitreuse est donc caractérisée par une distribution aléatoire de boucles de courants
"gelées" dans le systéme. Les fluctuations de ces courants produisent de fortes fluctuations

(a I'équilibre) du champ magnétique de sorte que la fonction de corrélation:
@AY 8AY ), =kyTd, My, oa M, o (q* 8, +7,) (40)

y adopte une valeur non nulle. Le second membre fait intervenir 'inverse d’un tenseur M,
(homogene a une masse) et A%(q) = A{*-<A;*>T qui représente la transformée de Fourier
des fluctuations spatiales du potentiel-vecteur. La formule (40) est en fait I'expression du

théoreme de fluctuations-dissipation. La  susceptibilit¢ = magnétique est ici
1

q2 601[3 & Y g
du systéme entier diverge. On peut déduire de la formule (40) la fonction de corrélation des

«cM} o . Ainsi a la transition de gel, Myp s'annulle et la susceptibilité
XQB off g B p

fluctuations locales du champ magnétique:

1
[6 B(x) 3 B(0)), ], = o 1)
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Ces corrélations spatiales décroissent donc trés lentement avec la distance. Ce
comportement des fluctuations spatiales est caractéristique d'un systéme vitreux. En théorie
des verres de spins32, De Almeida et Thouless (A-T), ont montré dans le cadre du modéle
de Sherrington et Kirkpatrick33 (S-K) J'existence dans le plan B-T d'une ligne définissant la
frontiere de stabilité de la phase S-K qui est ici ’analogue de la phase vitreuse évoquée
dans ce paragraphe. En dessous de cette ligne, le systéme est métastable, caractérisé par une
variation trés lente des propriétés physiques au cours du temps et en particulier par une
aimantation rémanente. La ligne A-T correspond donc & une ligne d’irréversibilité
magnétique. Cette ligne apparait ainsi comme une caractéristique des verres magnétiques.

La ligne est décrite par la loi suivante:

3
B, (T) = Cste(T, - T)* (42)

ol T’ est la température de gel en champ nul. La transition vers I'état vitreux est du second
ordre. Lors de leurs études du syst¢tme LaSrCuO granulaire, Bednérz et Miiller34 avaient
observé un tel exposant 3/2 et avaient en conséquence baptisé la ligne d'irréversibilité "ligne

quasi-De Almeida-Thouless".
2.3.2.4) Verre de vortex intragranulaire.

Le réseau de vortex intragranulaire devient un verre de vortex en présence d'une grande
densité de défauts cristallins ancrant les vortex. L'effet des interactions vortex-vortex, de
'ancrage et de I'agitation thermique peut conduire & une fusion de ce verre. Cette transition
est associée a une modification drastique de la viscosité du systeme de vortex qui se traduit
par un passage d'un comportement magnétique irréversible & un comportement réversible.
Dans le cadre de ce modéle, la ligne d'irréversibilité s'interpréte comme la ligne de fusion
du verre de vortex. Aux forts champs magnétiques (B>>Bc1), dans le cadre du mod¢le de
I'état vitreux, des arguments de "Scaling" conduisent a une forme de la caractéristique

(relation champ électrique E-J) du type36:

:

EQJ) =J &4 F(—JJ—) 43)
]

ot & est une longueur de corrélation (associée a la transition vitreuse du systéme de vortex)

variant comme & oc et ou Jo est une densité de courants caractéristique de la

v

-1,

k,T : : ,
forme J; = C—D——E—“'T (d étant la dimensionnalité du systeme). Enfin, z est un exposant
0



38
dynamique associé au comportement critique des temps de relaxation du systéme. On voit

immédiatement que J( s'annulle a T=T,. La fonction F intervenant dans la formule (43)
possede le comportement suivant: Lorsque x=J/Jg tend vers zéro, F est une constante et
I'équation (43) prédit, aux faibles courants, une forme linéaire pour la caractéristique, la

résistivité étant alors donnée par:
dE v(z+2-d)
PL= (E)H’ o (T'-T,) (L #1,) (44)

La résistivité linéaire s'annulle donc a T=Tg et en dessous de Tg. Aux forts courants, c'est-

a-dire lorsque x>>1, la fonction F varie comme:

F < exp(-(Ji)”) avecO0<p<l1 (45)
0

A T=Tg le modele prédit un changement de comportement de la caractéristique. Le champ

électrique induit aux bornes de I'échantillon suit alors une loi de puissance de J avec un
exposant (z+1)/(d-1). Enfin lorsque T<T; et pour J<<Jj on aura, dans I'état vitreux:

J
E, wexp(-(;)") (46)

0

Ces dernieres considérations montrent qu'a T<Tg, l'on s'attend d'aprés ce modele a un

changement de courbure de la caractéristique LnJ-LnE (courbure négative). A une valeur
de champ magnétique donnée, on devrait observer un changement de régime de la
caractéristique au passage du point de gel. La dimensionnalité¢ du systéme impose des
contraintes sur les valeurs des exposants critiques v et z. Comme dans le cas des verres de
spins, 'approximation de champ moyen36 valable pour d>=6 donne les valeurs v=1/2 et

z=4. En dimension trois, on aura z>4 et un développement au premier ordre en €=6-d

1 . .
conduit av = P s g soit un exposant v compris entre 1 et 2.

2.3.2.5) Le désancrage thermique des vortex.

2.3.2.5-a) Présentation du modele.

Yeshurun et Malozemoff 37 ont proposé une alternative au modele de 1'état vitreux. Ils
interprétent l'apparition d'un comportement magnétique réversible au passage de la ligne
d'irreversibilité comme étant diie & un désancrage thermique des vortex intragranulaire,
processus que nous avons déja décrit dans le modeéle d'Anderson. Je me contenterai, dans ce

paragraphe, de présenter les conséquences de ce modéle sur la ligne d'irreversibilité. Le
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désancrage thermique se produit lorsque kg T>Ug ou Uy est une énergie d'ancrage typique
des vortex sur les défauts. Uy peut étre évaluée simplement. Elle correspond a ['énergie de

condensation disponible dans un cylindre de rayon & (volume du coeur) entourant le défaut:

BZ
Uy =5 —nE’L, (47)

0

Bc est le champ critique thermodynamique et Ly, est la portée de la force d'ancrage. Sous

cette forme, I'énergie d'ancrage ne dépend que peu de la température. De plus, la petitesse
de la longueur de coherence & explique pourquoi le désancrage thermique est observé avec
une telle amplitude dans les SHTC, en particulier a basse température. De ce fait les
processus de sauts "thermiques" des vortex d'un piége au piége voisin seront plus
importants et I'on observera une résistance non nulle méme a trés basse température. Dans
ce sens la transition résistive s'étend de T¢ jusqu'a 0 K. En fait en raison du caractére
thermiquement activé de ce processus, la résistance deviendra inobservable bien avant 0 K.
La température a laquelle cela se produit décroit avec la sensibilité de I'appareil de mesures.
La définition de la largeur de transition est donc liée a un critere expérimental arbitraire.

Tinkham38 prévoit un élargissement de la transition résistive sous un champ B, de la forme:

2

AT o« B3 (48)

On retrouve donc ici une loi en Bix=k AT3/2, identique a celle prévue par le modéle de
I'état vitreux (voir formule (42)). Selon ce modele , la ligne d'irréversibilité n'est pas une
ligne de transition, contrairement a celle du modéle de Lubensky et Sajeev (voir paragraphe
2.3.2.3). Dans le modéle de Yeshurun et Malozemoff 37 (Y-M), les comportements du
systetme de part et d'autre de la ligne d'irréversibilité se distinguent par leurs propriétés
dynamiques. En-dessous de la ligne, Y-M montrent que la décroissance de l'aimantation
liée & une distribution hors d'équilibre du systéme de vortex est lente alors qu'elle devient
extrémement rapide au-dessus. Plus précisément la relaxation se fait en deux étapes (en fait
une premiére étape existe a temps court qui n'est pas modifiée au passage de la ligne
d'irréversibilité) : La premiére est logarithmique et la seconde exponentielle. Au-dela de la
ligne d'irréversibilité, la durée de la premicre étape est négligeable devant le temps de
relaxation de l'exponentielle. En deca la situation est inversée et pratiquement le régime

exponentiel n'est jamais observé.
- Ligne de TAFF et ligne d'irréversibilité.

Dans le cadre de ce modele la ligne d'irréversibilité est caractérisée par trois propriétés:

1) Changement de régime de relaxation.
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2) Apparition d'un comportement réversible de l'aimantation sur les cycles

d'hystérésis.

3) Apparition d'une résistance non nulle. Ceci définit ce que 'on appelle la ligne de
TAFF.
Le fait que ces trois critéres concernent des mesures différentes, qui peuvent dépendre d'un
critére instrumental variable et que le changement de régime a la traversée de la ligne est
progressif (pas de transition de phases) peut conduire a des lignes expérimentales distinctes.
On voit de la sorte que l'on peut observer simultanément une résistance non nulle et une

relaxation lente de l'aimantation.

- Elargissement de la frontiére d'irréversibilité par les processus TAFF.

L'existence des processus TAFF entraine un "élargissement" de la ligne d'irréversibilité
magnétique. En effet, celle-ci définit la frontiere entre deux régimes de relaxation. Dans le
cas ou l'on a une seule énergie d'ancrage, le passage de l'un a l'autre est contr6lé par le
rapport R= kgT/U de I'énergie d'agitation thermique a I'énergie d'ancrage. Lorsque R<<I,
c'est-a-dire a basses températures et loin de la ligne, I'ancrage agit de facon efficace et la
relaxation est lente. Lorsque R>>1, I'ancrage devient inefficace et les vortex sont quasi-
libres. La relaxation est alors rapide. Dans les systemes réels, il existe une distribution
d'énergies d'ancrage. Les pieges cessent d'étre efficaces les uns apres les autres quand la
température croit. Au fur et a mesure qu'ils cessent d'agir, l'irréversibilité s'estompe et le
passage au régime reversible est progressif et large. On peut donc considérer que l'on a
atteint la ligne d'irreversibilité lorsque les pieges associés aux énergies d'ancrage les plus
faibles cessent d'agir, le régime réversible étant atteint lorsque les pieéges d'énergies

importantes deviennent a leur tour inopérants.

2.3.2.5-b) Relaxation et diffusion dans le modéle d'Anderson.

La réponse d'un supraconducteur a un champ magnétique se fait par diffusion des vortex de
la surface vers l'intérieur de I'échantillon. Lorsque B>>B,, la densité de courants dans le

supraconducteur obé€it a I'équation d'Ampere rot(B) =py J. La force de Lorentz par unité de

volume JXB déplace les vortex avec une vitesse:

L 49)

ou n est la viscosité du systeme de vortex. Le champ électrique induit par ce mouvement
est E=EBXV=BX(JXB)/n soit encore:
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=1TJJ_ =p.J; (50)

Cette relation montre le caractére anisotrope du "Flux-Flow": Seule la composante de J
perpendiculaire au champ magnétique B dissipe. Des modéles prenant en compte des
processus de dissipation par la composante longitudinale J,, = J -J, ont été proposés 37
mais nous n'en parlerons pas ici. Ainsi pour J//B on a p=p;=0 et pour J perpendiculaire 2 B
on a p=B?/m. L'équation d'évolution de B(r,t) est déduite de I'équation de Maxwell-

Faraday:

0

o}

- _rot(E) = —l—rot( o, B x (B x rot(B)

[8)

Cette équation trés générale 38 s'applique également aux situations ou la résistivité dépend
de J. Elle permet d'étudier la pénétration hystérétique du flux magnétique dans les
supraconducteurs. Lorsque la densité de courants dans le systéme est faible, la résistivité
correspond au régime TAFF. Si de plus B varie peu dans 'espace, I'équation précédente

peut étre linéarisée et I'on obtient :

(o))

B
-—t=DV2B+ p,VxIJ, (52)

ou D est le coefficient de diffusion valant prapr/pg, clest-a-dire que l'on

a:D = D, exp(— ). En se placant dans le cadre de la théorie d'Anderson, lorsque le

kpT
gradient de champ magnétique est faible et uniforme, la densité de courants induite dans le
systeme par la répartition inhomogeéne des vortex au sein du matériau étant J=dB/dx, la

dépendence linéaire de U vis-a-vis de J (modéle d’ Anderson) conduit alors a:

U= Uy -JVIB=Uj -|VB|VBI (53)

L'équation (52), ou I'on peut négliger le second terme du second membre (gradient de champ
uniforme), devient alors:

U VB|VIB
a—B— oc exp(— 0 )exp(' ‘

ot kBT kBT

) (34

Cette équation admet aux faibles temps une solution approchée de forme logarithmique:

B(t) = By(1- 443; Ln(l+ i))
U to
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* oU i el
(—aE)Bd)

Cette loi de décroissance logarithmique est également valable pour l'aimantation et valide
aux temps longs39. Ce type de comportement a été observé dans les supraconducteurs a
basse comme & haute température critique4?. Le traitement des données expérimentales
relatives a la relaxation a partir d'une telle loi s'appuie sur la détermination du taux de

relaxation :

1 dM kgT
S=- =— (55)
Mg d(Lnt) U

La grandeur U* qui intervient est une énergie d'ancrage apparente qui n'est pas
g qu y g ge app q p

nécessairement une mesure de I'énergie d'ancrage associée aux pieges4!.
2.3.3) Systeémes lamellaires.

2.3.3.1) Systémes quasi-bidimensionnels.

La structure lamellaire des SHTC les plus anisotropes (tels que les composés au bismuth ou
au thallium) influence bien siir trés fortement les propriétés du réseau de vortex. Avant de
discuter la nature physique de la ligne d'irreversibilité d'échantillons monocristallins nous
allons présenter briévement les propriétés des supraconducteurs lamellaires.

Dans les SHTC, la supraconductivité apparait d'abord dans les plans métalliques Cu0O7. Si
les plans étaient indépendants, le théoréme de Mermin-Wagner42 stipule que les fortes
fluctuations thermiques, inhérentes aux systémes de basse dimensionnalité, empécheraient
I'établissement d'un ordre a longue portée et rejetteraient la température critique a zéro
Kelvin (suppression de la transition). Ces fluctuations de grande longueur d'onde qui sont
dies a la brisure d'une symétrie continue (Théoréme de Goldstone), ont une amplitude
tragiquement élevée en deux dimensions. Dans ces systémes, le couplage Josephson
interplanaire vient stabiliser la phase supraconductrice. A I'équilibre et en l'absence de
champ magnétique le paramétre d'ordre supraconducteur a une valeur constante dans les
plans mais il s'annulle en dehors des plans sur une distance &, la longueur de cohérence de
Ginzburg-Landau dans la direction perpendiculaire aux plans. Ce comportement est
schématisé sur la figure 2.12. Ainsi, le systéme lamellaire peut étre représenté comme un

réseau périodique de jonctions Josephson de période la distance interplans.
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2.3.3.1-a) Champ appliqué parallélement aux plans.

Les structures de vortex dans ces systémes dépendent de I'orientation relative du champ
magnétique et de la normale aux plans. Lorsque le champ magnétique est appliqué
parallélement aux plans, les vortex sont paralléles aux plans mais ont une structure
particuliere illustrée sur la figure 2.13. Ce sont des vortex Josephson. Les paires de Cooper
étant confinées dans les plans, le systéme de supercourants du vortex ne peut exister entre
ceux-ci. Dans ce cas le vortex adopte une structure gondolée43 paralléle aux plans
supraconducteurs et intersectant ceux-ci par des galettes portant des flux alternativement
positifs et négatifs. Nous reviendrons sur la description de ces galettes dans le prochain
paragraphe. La portion de vortex reliant ces galettes ne présente pas de coeur (cf fig 2.10) et
transporte bien siir un quantum de flux. De plus la section droite du vortex Josephson n'est
plus circulaire. La ligne de flux ainsi décrite peut étre ancrée dans les plans en pusieurs de
ses points (ancrage des galettes) alors que la portion Josephson est coincée entre les plans,
de sorte que 'ancrage peut étre plus efficace que dans le cas tridimensionnel habituel. Les

courants critiques intrinséques correspondants sont de I'ordre de quelques 107 A.cm™.

2.3.3.1-b) Champ appliqué perpendiculairement aux plans.

Lorsque le champ appliqué est perpendiculaire aux plans supraconducteurs, comme par
exemple sur la figure 2.14, les vortex apparaissent comme des disques d'épaisseur . etde
rayon A/ (le coeur ayant une extension 2£ /). En fait la description des vortex en tant que
disques ou "galettes"43 (pancake vortices) n'est valable qu'a la limite du couplage Josephson
interplanaire nul dans le modéle de Lawrence et Doniach. Cette approximation peut étre
suffisante lorsque ce couplage est faible. Les galettes créent un champ magnétique de nature
dipolaire s'étendant sur une distance A/, de part et d'autre des plans contenant les galettes.
L'allure du champ magnétique statique créé par les galettes est schématisé sur la figure
2.15. L'énergie d'interaction entre paires de vortex appartenant a une méme couche est

donnée par:

2

® R
F dln(—) R <<\, (56)

Vv T a2
7\‘// 1/

ou R est la distance vortex-vortex dans les plans. Cette interaction est répulsive et en
'absence de défauts conduit a la formation du réseau 2-D de vortex. Un phénomeéne
important intervient toutefois : Cette interaction est modifiée par un processus inhérent aux
systémes bidimensionnels. Les fluctuations thermiques du parametre d'ordre planaire
engendrent la création de paires vortex-antivortex dans les plans (fig 2.16). Ces paires sont
excitées en densité relativement importante du fait de la petitesse de I'énergie de coeur dans

les SHTC.
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Variation spatiale du paramétre d'ordre supraconducteur
dans la direction perpendiculaire aux plans ,dans un syst.
lamellaire.Le paramétre d'ordre s'annulle trés vite en
dehors des plans.

Fig 2.13

Structure "gondolée"d'un vortex pour
un champ magnétique B appliqué par-
-allélement aux plans CuO2.Les inters
-ections successives de la ligne avec
les plans sont des galettes de flux
alternativement + et-.
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Fig. 2.14

Approximation des galettes a la limite du couplage
Josephson interpianaire nui.Les vortex sont alors
considérés comme des galettes (disquedans les

plans).
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Fig 2.15

Champ magnétique dipdlaire crée
par un vortex 2-D.Le champ magné-
-tique extérieur est perpendiculaire
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Fig 2.16

Excitation thermique de paires vortex-
antivortex en 2-D. L'effet de polarisation
du systéme de vortex par redistribution
des antivortex (blancs) autour des
vortex (gris) écrante l'interaction entre
les vortex.

Le gaz de paires vortex-antivortex se "polarise” sous l'influence des interactions avec les
galettes créees par le champ magnétique extérieur. Cet effet, analogue au phénoméne de
polarisation du vide de la théorie quantique des champs#4, conduit alors & un écrantage des
interactions entre les galettes45 (d'oti la modification de Fyv aux courtes distances) qui se
manifeste par une une réduction de I'énergie (56) par un facteur €, constante "diélectrique"
effective. La forme logarithmique de l'interaction aux faibles distances est a 'origine d'une
analogie des vortex 2-D avec un systéme d'électrons dans un espace a deux dimensions (gaz
de Coulomb 2-D)46. Les vortex appartenant a une couche donnée induisent un courant dans
les couches voisines et interagissent ainsi avec les vortex des autres couches (interactions
dipolaires). L'énergie d'interaction dipolaire entre galettes appartenant & des plans séparés

d'une distance z est alors donnée par :

2

2
R z
4]
Lo(z—) exp(-——)
7\’ :/§/ E_v 124 }\’ /7

®; d> R

Mooy

-z>> L, :FP(R,z)=—
(57)

—z<<R<<A ,;: F®(R,z) =~

2

ou d est la distance entre deux plans consécutifs et R la distance entre les vortex
parallélement aux plans. Contrairement a l'expression (56), cette interaction est attractive
exprimant le fait que les vortex bidimensionnels ont tendance a s'aligner parall¢lement a la
direction z. Ces interactions entre couches voisines sont donc plus faibles que les
interactions intraplans mais ont un caractére "longue portée" contrairement au couplage
Josephson entre les plans. La prise en compte de I'ensemble de ces interactions permet,
lorsque le champ est perpendiculaire aux plans, de calculer I'énergie de toute configuration

spatiale du systéme de vortex et d'antivortex 4748, Le calcul conduit & une série de réseaux
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d'Abrikosov 2-D alignés le long de la direction z 49. Ce sont les interactions magnétiques
qui stabilisent le réseau d'Abrikosov planaire, permettant ainsi l'existence d'un ordre
translationnel a longue portée dans les plans. Cet ordre est toutefois trés sensible aux

fluctuations thermiques de position des galettes.
2.3.3.1-¢) Orientation oblique du champ magnétique.

Lorsque le champ magnétique appliqué fait un angle 6 avec la normale aux plans, les
vortex pénetrent comme indiqué sur la figure 2.17. Ils possédent une structure en escalier,
intersectant les plans par des galettes dont le coeur a une extension 2£,,. Ces galettes sont
reli€es par une portion de vortex Josephson bloquée entre les plans (ancrage intrinséque a la
structure). Rappelons que le vortex Josephson a une section elliptique de grand axe Ay= I
d. A la limite du couplage Josephson interplanaire nul, la composante de B paraliéle aux
plans (a,b) pénétre librement (pas d'écrantage). La composante By du champ engendre
quant a elle un réseau d'Abrikosov de vortex 2-D30. Toutes les propriétés d'équilibre du
systéme (champs critiques, aimantation) sont fonction de Bz. Nous n'insisterons pas plus

sur 'orientation oblique du champ magnétique.

Fig. 2.17

Structure des vortex dans une structure lamellaire en champblique

2.3.3.2) Interprétations de la ligne d'irreversibilité.

L'observabilité de la ligne d'irreversibilité a des champs magnétiques bien inférieurs au
deuxiéme champ critique B¢y(T), est essentiellement diie a la petitesse de l'énergie

d'ancrage ainsi qu'aux fortes fluctuations thermiques de positions des vortex dans les plans
supraconducteurs. Les propriétés des systémes de vortex sont dominés par les propriétés

¢lastiques du réseau.
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2.3.3.2-a) Propriétés élastiques du réseau de vortex.

L'énergie d'interaction de deux vortex dont les coeurs sont repérés par des indices i et j et
constitués de trongons de longueur drj et drj, tangents a leurs lignes de coeur, s'écrit dans le

cas anisotrope 51 :

@;
E. =
7 2p,

”dri“ dr} £, (x, -1 (58)

Dans cette formule dri® (resp. driP) représente la composante a d'un trongon infinitésimal
de vortex situé en un point rj (resp. rj) (Nous avons adopté la convention de sommation sur
les indices deux fois répétés). Lorsque le systéme est isotrope, I'expression sous l'intégrale
fait intervenir le produit scalaire dri.drj (fzp est alors un tenseur sphérique). La forme
explicite de fap a été calculée par E.H.Brandt52. Elle dépend des coefficients élastiques du
réseau de vortex 52, 53, Elle permet de calculer les barriéres d'énergie de coupure des vortex
qui jouent un rdle important dans les processus de désancrage ou de Flux-Flow. Cet effet

est schématisé sur la figureci-dessous.

Fig. 2.18

Interactions de coupure-recombinaison de deux vortex.

Considérons maintenant le cas ou le champ magnétique est dirigé le long de l'axe Oz. En
appelant uj(z) le champ de déplacement d'un vortex de position repérée par l'indice i et u(k)
la transformée de Fourier de ce déplacement avec k = k,, + k, désigne un point de la zone
de Brillouin du réseau triangulaire de vortex. L'énergie de déformation élastique du réseau

s'écrit alors:

3

L 4’k )
E, = 5 U, (k)(DaB (k)uB (_k)STE—3 (59)
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formule dans laquelle ®yp est la matrice €lastique du systéme de vortex. La matrice

élastique est dispersive, i.e. elle dépend du vecteur d'onde k. C'est pour cette raison que les
déformations élastiques du réseau apparaissent comme non locales. La matrice élastique
dépend des coefficients élastiques du réseau de vortex: Cji, Cgg et Ca4q. Le coefficient Cyq
caractérise la résistance a la compression, Cgg est le module de cisaillement et C4q mesure
la résistance des vortex a une inclinaison par rapport a la direction du champ. L'expression
de ®yp en fonction des constantes €lastiques est alors la suivante:

@, (k) =(C,; (k) - Ceo)k ky +34 (Ck: + Cuk?) (60)

Les constantes élastiques sont sensibles a la fois a l'orientation du champ magnétique et a
'anisotropie structurale trés forte. Par exemple, lorsque B est dirigé selon l'axe ¢ de la

structure, on peut écrire:

B? 1+k*272
Ck)=— 2, 2 24 2 25 2

o (L ++k" A )A++k AT ++k;, A 5)
Cok _B_z( 1 +Ln(K)a(f g
wh) = e T T ©D
o _ B
% 16“}’&0%?/

Dans cette formule k, etk, représentent respectivement les composantes du vecteur
d'onde k dans les directions perpendiculaires et paralleles au champ magnétique appliqué, et
A, et A, sont les profondeurs de pénétration de London paralléles et perpendiculaires aux

|D
plans. Enfin ag désigne le paramétre du réseau de vortex, a, oc ~B—° On voit sur ces

formules, que la dépendence en température des coefficients élastiques se fait par le biais
des longueurs de London. Ainsi, ces trois coefficients diminuent peu a peu lorsque l'on
s'approche de T¢ et sont pratiquement constants a basse température. Enfin ces trois
coefficients sont des fonctions croissantes du champ magnétique B en raison de
l'augmentation des interactions entre les vortex lorsque B croit. I faut bien noter que ces
expressions ne sont valables que dans la phase d'Abrikosov. Le comportement de ces

coefficients lorsque 'on approche de la ligne d'irréversibilité sera examiné dans la suite.

2.3.3.2-b) Fusion du réseau de vortex.
- Critére de Lindemann.

Ici encore nous considérons le cas ou n'interviennent pas les défauts ou encore s'ils

sont présents, le cas ot ils n'engendrent que de faibles déformations élastiques du réseau de
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vortex. L'idée d'une fusion du réseau de vortex fut d'abord proposée par Nelson34. En effet

les fluctuations du réseau de vortex étant de forte amplitude, elles peuvent conduire, lorsque
T augmente, a2 une fusion de ce réseau. Les fluctuations de position des vortex sont

représentées par les fonctions de corrélation des déplacements:
(U, ®ug (k)), =k BTCD;é (k) avec o,p=x,y,z. Les fluctuations de positions des vortex sont

donc caractérisées par:

4m
Wy, =kpTig | —= A A (62)
T B 0 Bq)é /1L

Le déplacement quadratique moyen augmente avec la température de sorte que les

corrélations de position qui sont fortes dans la phase solide ordonnée s'effacent
progressivement. A une certaine température, Ty, elles disparaissent. Cette température
définit le point de fusion au-deld duquel se forme la phase liquide de vortex. Dans ce
modele la température de fusion est obtenue & 1'aide du critére de Lindemann35 selon lequel
le systéme fond lorsque le déplacement quadratique moyen atteint une certaine fraction du
paramétre de réseau: <u2>=0.15 ag. Ce critére donne une valeur de la température de fusion

égale a:

k, T (B) __C_Eg___ .(PQ
BT W T2V B (63)

Cette expression conduit a I'équation de la ligne de fusion qui, a basses températures est

donnée par:

1
B« ?2— (64)

Au voisinage de T¢ I'équation de la ligne déduite d'un critére de Lindemann est :
B (T, - T)* (65)

Ces deux lois limites se déduisent du comportement en température de la longueur de
London dans les plans. Le critére de Lindemann ne fournit en fait qu'une limite supérieure
de la température de fusion théorique. La température de fusion sera abaissée par la
présence de défauts ainsi que par la présence de dislocations au sein du réseau de vortex. La
fusion est de plus caractérisée par l'annulation du coefficient élastique Cgg contrblant le
cisaillement. Une caractéristique importante du liquide est de se cisailler trés facilement
sous l'influence de contraintes extrément faibles. En l'absence de défauts en volume la

phase solide (cristallisée) tout comme la phase liquideS® sont des états d'équilibre du
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systéme de vortex. La "ligne de fusion" dans le plan B-T, ne peut donc pas, dans le cadre de

ce modele, étre assimilée a la ligne "d'irreversibilité" observée dans les oxydes
supraconducteurs. Elle y est cependant étroitement associée dés que l'on tient compte des
défauts, y compris les défauts cristallins de taille atomique comme les lacunes qui, en raison
de la faible longueur de cohérence des nouveaux supraconducteurs, peuvent étre efficaces
pour piéger les vortex. C'est le changement de comportement du systéme de vortex vis-a-vis
du piégeage, lorsque le réseau fond, qui expliquerait alors le changement de dynamique
associé a la ligne d'irreversibilité. Alors que l'approche de Lindemann s'applique aux
systemes de vortex indépendamment de leur dimensionnalité, nous allons examiner dans le
prochain paragraphe une approche de la fusion du réseau de vortex qui est intrinséquerhent

lié au caractére bidimensionnel des SHTC.
- Transition de Kosterlitz-Thouless.

L'approche de la fusion 2-D du réseau de vortex dans les oxydes supraconducteurs,
par la théorie de Kosterlitz-Thouless 57-59 est analogue a celle qui fut proposée pour les
superfluides bidimensionnels et les films minces supraconducteurs. Cette théorie a été
proposée par Kosterlitz et Thouless pour décire la fusion des solides strictement
bidimensionnels par dissociation de paires de dislocations vis de vecteurs de Burgers
opposés. Elle reposait sur un nouveau concept d'ordre, celui de l'ordre topologique a longue
portée qui se substituait a l'ordre de position inexistant en dimension strictement égale a
deux. Lorsque l'on approche la ligne de fusion par les basses températures, la théorie
prévoit l'apparition en nombre croissant des paires de dislocations de vecteurs de burgers
opposés. Cette configuration est moins cofiteuse en énergie que celle des dislocations libres
car le champ de déformation des paires de dislocations s'annulle a longue distance. Quand
la température augmente, la distance moyenne entre les deux dislocations augmente du fait
de I'écrantage croissant de l'interaction entre celles-ci. 11 faut noter que cette transition K-T
ne peut s'observer nettement qu'a la limite du couplage Josephson interplanaires nul ou trés
faible 60. Remarquons que la situation envisagée ici reste "tridimensionnelle" du fait du
couplage magnétique dipolaire faible entre les plans (déja évoqué dans la section
précédente). Dans le cas strictement bidimensionnel (films minces ou plans
supraconducteurs) la fusion est caractérisée par I'annulation du module de cisaillement Cgg,
die a la dissociation de paires de dislocations apparaissant dans le réseau de vortex, a une
température Ty donnée par la formule:

)
2D 2 2 0
kT = Cy ag avec ag oc 3

1 @td (66)

= /3 8mp, & 3 (T2D)

soit: kT3
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A cette température, I'énergie d'agitation thermique est de l'ordre de 1'énergie de liaison de

la paire dislocation-antidislocation. Au-dessus de Ty, des dislocations libres apparaissent
ainsi en tous points du systeme et détruisent l'ordre translationnel. La transition vers la

phase liquide se fait alors en deux étapes:
-Au-dela de Tp?D, on note une brusque chute de Cgg trahissant une perte des

corrélations de positions a longue portée (phase solide). Néanmoins, au dela de cette
température persiste un ordre d'orientation®l qui est une sorte de réminiscence de la
symeétrie du réseau triangulaire de vortex. Cette phase intermédiaire est la phase hexatique
ou liquide orienté. On définit l'orientation locale par l'angle que fait la ligne reliant deux
vortex proches voisins avec une direction fixe. Dans la phase solide (T<Tpg) cet angle est
"corrélé" sur tout 1'échantillon (i.e.la fonction de corrélation associée ne s'annulle pas a
l'infini).

-Dans la phase liquide "orientée", la fonction de corrélation angulaire varie en
(1/RY) (ordre a moyenne portée) jusqu'a une température Ty ot la fonction de corrélation
décroit exponentiellement (ordre a courte portée). Ainsi, l'ordre hexatique disparait au-dela

d'une seconde température Ty ou apparait la phase liquide isotrope. Un schéma récapitulatif

est présenté sur la figure 2.19.
2.3.3.2-¢) Cross-over dimensionnel du systéme de vortex.

Dans le cas réel pour lequel le couplage Josephson entre les plans est fini, la situation est
bien plus complexe. Les coefficients élastiques doivent étre recalculés (Bulaevski,
Glazman, Koshelev, ref 62). Nous n'entrerons pas dans le détail des calculs des propriétés
élastiques dans la situation envisagée ici. Signalons seulement que deux régimes distincts se

font jour, séparés par le champ de cross-over:

o
B, « “foz“ LH(“%—) (67)
J 1l

Dans cette formule, Aj désigne une longueur caractéristique du systémes de jonctions
Josephson, la longueur Josephson que nous avons déja introduite dans un précédent
paragraphe.

-Si B<<Bgr, soit encore si ag >> Ay, le concept de ligne de flux reste bien défini.
Cela signifie que les processus de coupure recombinaison (cf figure 2.18) engendrant ici
'échange de galettes entre vortex, restent exceptionnels. Le couplage interplanaire est fort

et la transition de fusion est dominée par les fluctuations 3-D et correspond a l'annulation
du coefficient Cgg alors que le coefficient de tilt C4q est fini. Cette transition est suivie

d'une seconde ou le coefficient Cyqq (c'est-a-dire le couplage dipolaire entre les plans)

s'annulle (perte des corrélations de tilt (angle que fait la ligne de flux avec l'axe z)). Cette
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deuxiéme étape de la transition a lieu pour une température T'=Tm(Bcr/B)1/2. Le systéme a

alors un comportement tridimensionnel.

-Si B>Bgr, l'échange de galettes entre vortex se croisant devient un processus
dominant. Le concept de ligne de flux perd son sens et l'on a un réseau de vortex 2-D dans
chaque plan. Les plans sont indépendants les uns des autres. La transition est dominée par

les fluctuations bidimensionnelles et caractérisée par [l'annullation simultanée des
coefficients Cyqq et Cg6 8 T=Tp.

Réseau de
. N
vortex 2-D ’ Fusion de K-T , Phase liquide isotrope ’ or:lq
;)Ordre top(())rltc{glque ( liquide orienté l de vortex T
ngue portee Ordre d'orientation
Tm2D TH Tec

Fig 2.19

Approche de Kosterlitz-Thouless de la fusion du réseau de vortex 2-D. Tc est la température de
transition normal--->supra.

2.3.3.2-d) Verre de vortex et TAFF.

Ces modeéles que nous avons discuté dans le cas des systémes granulaires s'appliquent
encore aux systémes lamellaires. En ce qui concerne le modé¢le du verre, la présence de
défauts de volume en concentration suffisante, provoque en ancrant fortement les vortex
une brisure de la symétrie de translation du réseau de vortex. Les vortex ancrés sur les
défauts en faible concentration, interagissent avec les vortex voisins donnant ainsi lieu a
une déformation élastique locale du réseau. Les défauts, en concentration faible, déforment
¢lastiquement le réseau de vortex mais préservent les corrélations de position a longue
portée du réseau de vortex. Lorsque I'on augmente la densité de défauts, la déformation du
réseau devient si forte que l'ordre a longue portée disparait pour laisser place a une strucure
amorphe possédant les caractéristiques d'un verre de vortex. Parmi ces caractéristiques,
citons entre autres, la dynamique lente observée dans les expériences de relaxation de
l'aimantation. Lorsque le champ magnétique est appliquée perpendiculairement, il se forme
a suffisamment basse température, un verre de vortex bidimensionnel dans chaque couche
éventuellement couplée aux autres couches par le biais des interactions magnétiques
dipolaires entre vortex. Il convient de noter que la compétition entre les interactions vortex-
défauts, conduisant au désordre et les interactions intervortex (dans une couche), favorisant
le cristal triangulaire de vortex conduit a une frustration du systéme. L'existence de cette
frustration dans l'état vitreux fait davantage ressembler le systeme de vortex a un verre de
spins®3. Les conséquences de ce modéle, présentées dans le paragraphe précédent , peuvent

étre appliquées aux structures des systemes de vortex existant dans les syst¢mes lamellaires.
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TECHNIQUES EXPERIMENTALES

Magnétorésistance - susceptibilité en alternatif -
Susceptibilité continue

Introduction

Ce chapitre est consacré a la présentation des dispositifs expérimentaux et des techniques
mis en oeuvre pour I'étude des propriétés €électriques et magnétiques A.C des céramiques
Bi:2223 d'une part et des propriétés magnétiques en régime continu des composés au Bismuth
2223 et 2212 d’autre part. Aprés une présentation des méthodes de synthése des échantillons
étudiés, est décrit le montage expérimental concernant les mesures de caractéristiques courant-
tension sous champ magnétique. La description du montage est suivie d'une esquisse des
programmes de contrdle de I'ensemble de l'expérience élaborés par nos soins. Nous suivrons
ensuite la méme démarche pour la présentation technique de l'expérience de mesures de la
susceptibilité magnétique en alternatif. Enfin, la derniére partie de ce chapitre est consacrée a la
présentation des expériences de mesures des propriétés magnétiques en continu des composés

au Bismuth.
3.1) Nature et géométries des échantillons:

3.1.1) Méthodes d'élaboration:

Les mesures des propriétés électriques ont été faites sur des céramiques du composé
Bi:2223 a 20% de plomb de formule brute Bij gPbg4SrpCapCuzOg alors que les mesures
magnétiques en continu ont été menées sur des monocristaux et des polycristaux du composé
Bi:2212 avec et sans plomb de formule brute Biy.xPbxSrpCaCu0g ainsi que sur les poudres et les
céramiques du composé Bi:2223 a4 20% Plomb.

Les échantillons ont été fabriqués au CNET Bagneux (équipe de J.C.Tolédano et
J.Schneck)l. Les produits de base sont des oxydes de Bismuth, de Plomb, de Cuivre et des
carbonates de Calcium et de Strontium. Les carbonates de Calcium sont portés a une
température de 1250 °C afin d'en assurer la décomposition puis sont mélangés aux oxydes
métalliqlfes. L'ensemble, apres broyage, est porté a haute température (800-900 °C), compacté
sous haute pression puis recuit a l'air. Lorsque le mélange ne contient pas de plomb, la phase
2212 est seule présente. La substitution de Bismuth par le Plomb favorise2 la croissance de la
phase 2223. Les conditions de recuit sont également déterminantes pour l'obtention de cette
dernicre phase3. Les temps de recuit courts favorisent la formation de la phase 2212, alors que
les temps longs conduisent a un mélange riche en la phase 2223 4 20 % de plomb. On notera la
formation quasi inévitable d'une phase parasite CapPbO4.(ref.1).

L'équipe du CNET a pu obtenir des échantillons 2 plus de 95% de la phase 22234 en

entrecoupant les phases de recuit de broyages intermédiaires. La richesse des échantillons en la
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phase 2223 est limitée par la croissance de phases parasites a I'oxyde de plomb PbO4 (réf. 4).
En ce qui concerne les monocristaux, I'équipe du CNET a utilisé un mélange de base analogue a
celui utilisé pour les céramiques. Ces cristaux sont obtenus selon une méthode de bain fondu,

décrite dans la référence 5.
3.1.2) Géométrie des échantillons.
- Composés Bi:2223 4 20 % Plomb:

Les céramiques Bi:2223 utilisées pour les mesures de transport électrique ont la” forme
de parallelépipedes de section 5X3 mm? et de longueur 10 mm, les contacts étant distants de 5
mm. Les céramiques utilisées pour les mesures des propriétés magnétiques en continu sont des
paralleleépipedes de dimensions SmmX3mmX5mm. Elles sont constituées par un assemblage de
grains (microcristallites) de diverses tailles. Nous avons estimé la dispersion en tailles de ces
grains a l'aide de clichés de microscopie éléctronique a balayage au Laboratoire de Réactivité et
Chimie des Solides d’ Amiens sur une poudre de ces composés. Les tailles de grains vont de 1
pm a 10 um en majorité, la taille maximale n'excédant pas 20 um. Ces grains se présentent
plutdt sous forme de "plaques” planes. Les microcristallites sont relativement homogénes du

point de vue de l'orientation cristallographique.
- Composés Bi:2212 :

Les composés Bi:2212 se présentent sous deux formes:

-Des monocristaux substitués a 20% de Plomb (x=0.4) et sont des
parallelépipedes dont les dimensions sont 700X360X5 },Lm3. La plus faible dimension du cristal
est parallele a I'axe ¢ de la structure.

-Des polycristaux exempts de Plomb (x=0) constitués de plusieurs monocristaux
empilés le long de 1'axe ¢ de la structure et désorientés dans les plans (a,b) (Orientations (a,b)

arbitraires d'un monocristal a 1'autre) et de dimensions 1000X1000X50 um3.

3.2) Méthode d'étude des caractéristiques courant-tension.

2

3.2.1) Description du dispositif expérimental.

L'étude des propriétés électriques sous champ magnétique des céramiques Bi: 2223
constitue la premicre partie du travail présenté dans cette these. Cette étude a consisté en la
mesure des caractéristiques courant-tension dans une large gamme de température et de champs
magnétiques. Le dispositif expérimental, dont une vue synoptique est présentée sur la figure
3.1, comprend:

-Un cryogénérateur a circuit fermé d'Hélium gazeux offrant une plage de

température s'étendant de 10 Kelvins a I'ambiante.
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-Une régulation de température modele APD-K munie d'un thermocouple Or-

Fer-Chromel (sonde de température) associée a une résistance chauffante d'une puissance
maximale de 25 W installée sur le doigt froid du cryostat. Elle est équipée d'une interface GPIB
La stabilité moyenne en température est de AT=0.05 Kelvins.

-Un nanovoltmetre Keithley 181, d'une sensibilité de 50 Nanovolts et une source
de courants faibles Keithley 220 délivrant des courants dont l'intensité va de 10-4 3 100 mA.
Les deux appareils sont munis d'une interface GPIB.

-Un électroaimant fournissant un champ maximal de 2 Teslas.

-Un ordinateur de contrdle IBM PS-IL

-Un cryostat, réalisé par la société TBT (Groupe Air Liquide), présenté” sur la
figure 3.2. Il est muni d'un "doigt froid" permettant de placer le porte-échantillons au centre de
l'entrefer de 3 cm de I'électroaimant. La téte froide du cryogénérateur est prolongée par une tige
de cuivre de diametre 20 mm et de longueur 12 cm. Cette tige est elle-méme prolongée par un
cylindre de cuivre de méme diametre, sur lequel est vissé le porte-échantillons. La tige est
découplée mécaniquement du reste du cryostat. Son refroidissement est assuré par des tresses de
cuivre qui ne transmettent pas les vibrations mécaniques du displex (premier étage du cryostat:
Cest dans cette partic que I'hélium subit une décompression afin de permettre le
refroidissement de l'ensemble du systeme). Ce dernier étage est fixé a l'enceinte extérieure du
cryostat, elle-méme fixée a la masse de I'électroaimant. Ce systéme assure ainsi un trés faible
gradient thermique le long de la tige. Nous avons pu estimer cette différence de température en
comparant la variation de la température critique (110 K) de nos échantillons dans le systeme
sans tige (dispositif initial) et avec tige: Cette différence est de moins de deux dixiemes de
Kelvins sur une longueur de 12 cm.

Ce systeme assure l'absence de vibrations du porte-échantillons dans le champ
magnétique qui pourraient occasionner un bruit électrique dans le systtme de mesures de
tension. Les matériaux utilisés pour la tige et les enveloppes du cryostat ont €té choisis pour
leur neutralité magnétique et assurent que le champ magnétique a l'intérieur du cryostat n'est pas
perturbé par ce dernier. L'ensemble du systeme (tige et doigt froid) est recouvert par un premier
écran en époxy ayant un role d'immobilisation. Le doigt froid est lui-méme recouvert par un
premier écran thermique. L'ensemble est enfin coiffé par un écran extérieur visible sur la figure
3.2

3.2.2) Automatisation de 1'expérience.

En raison de la durée longue des expériences et pour faciliter l'analyse statistique des
signaux, I'ensemble du dispositif expérimental a été automatisé. L'ensemble des appareils de
mesures (nanovoltmetre, source de courants faibles et régulation de température) sont munis
d'une interface GPIB et sont placés sous le contrdle de l'ordinateur hote, lequel est muni d'une
carte-interface GPIB PC-II (National Instruments). La configuration retenue pour la connexion
des appareils a l'ordinateur est la configuration dite étoilée (cf Fig 3.3). L'alimentation de

I'€lectroaimant a été modifiée pour pouvoir étre commandée informatiquement. Cette
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commande est réalisée a l'aide d'une carte-convertisseur digital-analogique (modele CDA-02)

implantée dans l'unité centrale de l'ordinateur. Cette carte génére une tension analogique
(inférieure a 20 Volts) qui est appliquée a l'entrée de 1'étage de puissance Darlington (Ensemble
de transistors montés en série permettant une amplification trés importante des courants
d'entrée) de l'alimentation. En sortie de cet étage est alors produit le courant d'alimentation des
bobines de champ asservi 2 la tension de sortie du CDA. On peut ainsi commander en tension
l'intensité du champ magnétique dans l'entrefer. La courbe de calibration du champ magnétique
produit en fonction de la tension de commande est reportée sur la figure 3.4.

Pour chaque type de mesures, un programme en BASIC régissant les échanges de
données entre l'ordinateur et les appareils conformément au protocole GPIB a été réalis€. Les
programmes permettent de faire varier automatiquement la température et le champ
magnétique. Lorsque ces deux parametres sont stabilisés le processus de mesures proprement
dit commence. Le champ peut étre incrémenté d' un pas choisi préalablement par l'opérateur (ce
pas est au minimum de 50 Gauss). La température peut également étre incrémentée d'un pas

minimum de 0.1 Kelvins.
3.2.3) Description des porte-échantillons des mesures électriques.

Nous allons présenter dans ce paragraphe le porte-échantillons destiné aux mesures de
caractéristiques courant-tension sur les céramiques. Cette mesure est effectuée selon la méthode
standard 4 points. Les porte-échantillons se présentent sous forme d'une plaque d'époxy
circulaire, de diamétre 18 mm et d'épaisseur 3 mm. Sur les faces supérieure et inférieure ont été
imprimés des contacts électriques en Cuivre. Les figures 3.5-a, -b, -c et -d donnent une
représentation schématique du porte-échantillons. La face de 1'échantillon plaquée contre la
plaque d'époxy est préalablement enduite de laque d'argent en deux bandes paralleles (Fig.3.5-c)
pour assurer un bon contact éléctrique sur les pattes de cuivre imprimées sur la face inférieure
du porte-échantillons. La tension aux bornes de 1'€chantillon est mesurée par le nanovoltmetre a
travers ces deux contacts notés A et B sur la figure 3.5-b. Les deux autres contacts du porte-
échantillons, notés C et D sur la figure 3.6-b sont reliés aux deux faces latérales de I'échantillon
par l'intermédiaire de fils de cuivre plaqués contre ces faces a l'aide de laque d'Argent. Ces
derniers contacts servent a l'injection du courant dans la céramique. La plaque d'époxy est
ensuite fixée sur la téte froide a l'aide de quatre vis (cf figure 3.5-d). L'échantillon se trouve
alors entre le porte-échantillons et la téte froide du cryostat, ce qui assure une thermalisation
tres efficace et rapide. Le contact entre la téte et I'échantillon est réalisé a 'aide d'une graisse qui
les isole électriquement tout en assurant un bon contact thermique. Les fils de mesure de
tension et d'amenée de courant (Cuivre OFHC gainé Téflon) sont soigneusement enroulés
autour de la téte froide et du corps du cryostat afin d'assurer une meilleure thermalisation et
donc de minimiser les effets thermoélectriques. A l'extérieur du cryostat, le connecteur est placé

dans un boitier métallique pour éviter les parasites électromagnétiques.
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3.2.4) Protocole de mesures.

Le champ magnétique et la température sont préalablement fixés par le programme, qui
effectue alors un balayage en courant. A chaque valeur de courant, le systéme effectue une
dizaine de mesures de tension (parametre saisi au clavier par l'opérateur en début de
programme) et stocke l'ensemble des données dans un fichier (cf Annexe A-1). Le courant
injecté est au maximum de 100 mA et croit par pas de 0.01 a 1 mA. La taille typique des grains
constituant la céramique étant de 'ordre de 10 mm, la valeur maximale de la densité de courants
injectée dans un grain est de 105 Acm2. Le champ magnétique et la température sont
incrémentés dans le sens croissant. Pour chaque point de température, le temps de stabilisation,
c'est-a-dire le temps s'écoulant entre le moment ou la température cible est atteinte et le moment
ou la premiere mesure est faite, est de l'ordre de deux minutes;ce délai permet d'obtenir une
bonne stabilité en température. On mesure ainsi la caractéristique courant-tension a température
et a champ magnétique fixés. Pour nos expériences la stabilité en température était de AT=+/-
2-5.10"2 Kelvins. La précision des mesures de tension est de I'ordre de 20 a 50 10-9 Volts et la

précision sur les mesures de résistance est inférieure a une dizaine de microohms (incertitude

statistique).
3.3) Mesures de susceptibilité AC.

Je vais présenter dans ce paragraphe les techniques de mesures de susceptibilité
magnétique en alternatif effectuées sur les céramiques du composé Bi:2223. Ces mesures
permettent de déterminer la température critique avec une bonne précision ainsi que la largeur
de transition en champ magnétique extérieur nul propre aux systémes granulaires. Le montage
utilisé reprend largement celui présenté dans le paragraphe précédent, seuls les appareils de

mesures électriques et le porte-€chantillons sont modifiés.

3.3.1) Dispositif de mesures et porte-échantillons.

La figure 3.6 présente une vue synoptique du montage expérimental. Il est constitué,
outre l'appareillage cryogénique que nous avons déja présenté dans le premier paragraphe, d'un
nanovoltmetre Keithley 181, d'un analyseur & détection synchrone et d'un générateur basses
fréquences. L'analyseur a détection synchrone compte quatre étages:

-L'étage d'entrée ou amplificateur bas-bruit. Sa fonction est d'amplifier le signal
expérimental recueuilli en sortie de la cellule expérimentale tout en réduisant le bruit dont
celui-ci est affecté.

-Un filtre cohérent. Il s'agit d'un filtre 2 bande trés étroite (au maximum trois Hertz) qui
travaille autour de la fréquence d'excitation du systéme et permis de filtrer le bruit résiduel en

sortie du premier étage de facon tres efficace. Il posséde une deuxiéme fonction qui consiste en
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la génération d'un signal carré de méme fréquence que le signal analysé appelé signal de

démodulation.

-Le troisieme étage est le déphaseur permettant d'agir sur le déphasage du signal étudié
par rapport au signal d'excitation. Cet étage permet de déterminer la composante en phase
(partie réelle) et la composante en quadrature (partie imaginaire) de la susceptibilité A.C.

-Enfin le dernier étage est le détecteur de phase donnant en sortie une tension continue
qui dépend de l'amplitude du signal étudi€ et du déphasage déja cité. Cet étage mesure la valeur
moyenne du produit du signal d'entrée et du signal de démodulation. Cette valeur moyenne
contient l'information physique (susceptibilité) concernant le systeme étudié.

Les variations de la susceptibilité en fonction de la température sont mesurées a l'aide
d'un systeme de deux bobines emboitées a l'intérieur desquelles est placé l'échantillon.
L'ensemble des appareils de mesures est placé sous le contrdle d'un ordinateur hote IBM PS-IL
La cellule expérimentale est schématisée sur la figure 3.7. Elle est constituée d'une bobine
extérieure ou bobine d'excitation de diametre 20 mm (diametre du doigt froid). Cette bobine est
constituée d'une quarantaine de spires jointives réparties sur une longueur de 10 mm. La bobine
intérieure est scindée en deux demi-bobines présentant le méme nombre de spires (une dizaine)
mais enroulées en sens opposés (bobine compensée). La compensation permet d'obtenir une
tension nulle lorsqu'aucun échantillon n'est présent. La bobine intérieure peut a l'aide d'un
systeme a vis coulisser le long de l'axe commun de celles-ci. Ce systéme de glissement offre la
possibilité de corriger géométriquement la compensation des demi-bobines montées en
opposition. L'une de ces demi-bobines est vide, ce pendant que ['autre contient 1'échantillon (cf
figure 3.7). La tension aux bornes de la bobine intérieure ne contient alors que la contribution
de l'échantillon (du fait de la compensation). Cette tension est appliquée a l'entrée de la
détection synchrone puis analysée. La sortie continue de la détection synchrone qui ne contient

pas d'interface GPIB est lue a I'aide du nanovoltmeétre qui, lui en contient une.

3.3.2) Protocole de mesures et précautions expérimentales.

La susceptibilité magnétique en alternatif a été mesurée dans l'intervalle de température
allant de 30 a 170 K. L'échantillon est excité a une fréquence de 500 Hz, I'amplitude de la
tension excitatrice étant de 3 Volts. Dans ces conditions, le champ magnétique alternatif créé
par la bobine d'excitation a une amplitude de l'ordre de B@=75 Gauss. La courbe de
susceptibilité est relevée a température croissante. Lorsque la température cible est atteinte et
stable, le nanovoltmeétre effectue une cinquantaine de lectures de la tension en sortie du
détecteur de phase, dont l'ordinateur détermine la valeur moyenne et I'écart quadratique. Le
systeme répeéte ce processus pour chaque point de température Notons enfin qu'il est préférable
de travailler a basses fréquences puisque la ligne d'irreversibilité est déplacée d'autant plus vers

les basses températures que la fréquence d'excitation est plus grande (Réf. 6).
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3.4) Présentation du dispositif de mesures magnétiques en continu.

3.4.1) Description du dispositif.

Les propriétés magnétiques de nos échantillons ont été étudi€es sur un magnétometre
continu a2 S.Q.U.LLD, modéle MPMS-5, commercialisé par la société Quantum Design. Ce
systéme permet de mesurer la composante longitudinale de l'aimantation en mesurant les
variations de flux induites dans une bobine de détection par le moment magnétique de
'échantillon.

La figure 3.8 donne une vue schématique des principaux éléments constituant le systeme.
L'élément de droite est le bati qui contient:

-Un Dewar a hélium liquide de 56 litres, découplé mécaniquement du béti. Il permet de
refroidir la bobine supraconductrice, le squid et 1'échantillon qui est placé au bout d'une longue
tige métallique souple permettant de le positionner au centre de la bobine supraconductrice. Le
taux journalier de perte d'hélium liquide est de 5 a 6 litres par jour. Un transfert est donc
nécessaire chaque semaine si I'on veut maintenir le systéme a froid.

-Une colonne (visible sur la partie gauche de la figure) supportant la bobine

supraconductrice ainsi que le "squid" unijonction situé sur la partie la plus basse. La bobine
supraconductrice délivre des champs magnétiques allant de O a 5.5 Teslas. La colonne est
percée d'un tube central cylindrique dans lequel vient coulisser la tige porte-échantillons.
Le refroidissement de l'échantillon se fait par la circulation d'hélium gazeux obtenu par
pompage sur le bain. Le flux d'Hélium gazeux ainsi obtenu n'atteint pas directement
I'échantillon mais circule dans un espace annullaire entourant la chambre expérimentale dans
laquelle régne le vide. La plage de températures de travail s'étend de 2 K a 400 K. La stabilité
en température est au minimum de AT=5.10-3 K dans tout le volume ol I'échantillon se
déplace. La sensibilité du Squid est au plus de 'ordre de AM=10"7 EMU. Le systéme dont nous
disposons ne permet la mesure que de la composante longitudinale de I'aimantation.
L'échantillon est fixé sur une tige mobile et déplacé verticalement a travers un systéme de deux
bobines de mesures dont la configuration est représentée sur la figure 3.9. Cette configuration
particuliere, dite du gradiometre, permet en principe de compenser la contribution du porte-
€chantillons. Lorsque I'échantillon traverse le plan des bobines de mesures, un courant y est
induit. La tension aux bornes de la jonction fournit alors un signal comprenant la variation
d’inductance de la boucle de mesures en présence de I’échantillon, qui aprés traitement
informatique permet de déterminer le moment magnétique de I'échantillon. L'évolution de ce
signal en fonction de la distance aux bobines de détection pendant l'extraction est présenté sur
la figure 3.10.

Avant toute mesure, il est nécessaire de centrer 1'échantillon dans la chambre
expérimentale. Cette procédure, contrdlée par l'ordinateur permet de positionner 1'échantillon
dans la bobine supraconductrice de fagon que le signal de sortie du Squid soit maximal.

Le schéma fonctionnel du systéme de mesures est donné sur la figure 3.11. L'ensemble
du systéme est placé sous le controle d'un ordinateur HP Vectra QS-20 régissant les échanges
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de détection montées selon la configuration du gradiométre (compensation).
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de détection compensées ainsi que le circuit d’acheminement du courant induit vers la
jonction (Squid).



64
avec les appareils de mesures conformément au protocole GPIB, le programme contrdlant

l'expérience €tant saisi préalablement par l'opérateur.

3.4.2) Précautions expérimentales et inconvénients du systeme a Squid.

Outre la définition des intervalles de variation des champs magnétiques et température,
la saisie informatique préalable a toute mesure faite sur le SQUID, permet de fixer la valeur de
la longueur de balayage et du nombre d'extractions a effectuer pour chaque point
expérimental. Le moment magnétique est moyenné sur le nombre d'extractions. La mesure sera
d'autant plus précise que ce nombre est grand. Toutefois, la durée de la mesure augmente avec
ce parametre. Ceci limite les possibilités de mesures de relaxation rapides d'aimantation. Le
choix de la longueur de balayage est important. Elle représente l'amplitude maximale du
déplacement de 1'échantillon par rapport aux bobines de détection. Ce déplacement est au
maximum de 12 cm, soit 6 cm de part et d'autre du plan des bobines de détection. Si l'on
effectue des mesures sur un échantillon supraconducteur ou fortement hystérétique, il est
important que celui-ci se déplace dans une zone ou le gradient de champ magnétique est le plus
faible possible. Dans le cas d'échantillons supraconducteurs de type II, l'inhomogénéité de
champ magnétique peut engendrer, au cours de l'extraction, une variation de la densité de
vortex qui conduit a des modifications du champ dans 1'échantillon ou encore a un déplacement
des champs d'irreversibilité. Lors du déplacement, l'échantillon subit un cyclage magnétique
entre les valeurs de champ Bp-AB et Bp+AB, ou 2.AB est la variation de champ sur la longueur
de balayage. L'hystérésis des échantillons qui est dlie a l'ancrage des vortex sur les défauts

engendre alors un décalage du moment magnétique.

Estimation de l'incertitude sur le moment magnétique:

De fagon plus précise, nous pouvons estimer la correction au moment magnétique
provenant de I'inhomogénéité de champ. La géométrie du systeme étant schématisée sur la
figure 3.12 et en appelant z la position de 1'échantillon par rapport au plan des bobines de
mesures, la distribution de champ magnétique le long de l'axe Oz s'écrit lorsque les brins
supraconducteurs sont parcourus par une densité de courants J:

J
B(z):uogoqufb(p,L/2—z)—CD(p,—L/2—z)]dp (1)
ou l'on a posé:

’ du
o(p. 0= [

)

Dans la formule (1), a désigne le rayon de la chambre expérimentale et b le rayon externe de la
bobine. En notant que la longueur de balayage 1 reste toujours faible devant la longueur L de la
bobine (figure 3.12), c'est-a-dire que la position z de 'échantillon est petite devant L, on obtient:
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B(z) = uO?Og(a,b,L)[l— B z’]=B,(1-Bz%) 3)

ol B désigne la valeur du champ appliqué au centre de la bobine, g un facteur dépendant des

dimensions et de la géométrie de la bobine et b, homogene a l'inverse du carré d'une longueur,

dépend également des dimensions du systeme.

Brins
supraconducteurs

T ( Echantillon

Dimensions:
Longueur L=15 cm
Rayon de la chambre expérimentale: a=1 cm
rayon extérieur de la bobine:
b=10cm

1

"- l'l |<"

Bobines de mesures

Fig. 3.12

Géométrie et dimensions de la bobine supraconductrice et de la
chambre expérimentale. La bobine de champ est constituée de
multiples filaments supraconducteurs.

On déduit immédiatement de ces expressions la valeur du moment magnétique de I'échantillon

a la cote z:
dM
M(B(Z)) = M(Bo) - B B() Z2 (E)Bo “)

L'erreur introduite sur la détermination du moment magnétique de I'échantillon au cours d'une
extraction (i.e. subissant une course d'amplitude 2.1 le long de Oz), lorsque 'on considere le

champ appliqué comme homogene est donc:

Am=|mz=%) - m(z=0)|= B.B, 12 [x | V=[BED - BO)| |4 V
dM ®
avec: Y4 = (-d—B) B,
ou V est le volume de I'échantillon, et xd la susceptibilité différentielle en champ homogeéne qui
est bien slr une fonction du champ appliqué By et de la température au méme titre que
l'aimantation M. Si I'on réexprime (5) a I'aide de "l'inhomogénéité" AB/Bo=(B(1)-B(0)/B(0)), on en

déduit l'erreur relative:
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Fig.3.13: Evolution de ’inhomogénéité de champ magnétique en fonction de la distance
au centre de la bobine supraconductrice. En fait, les variations spatiales du champ
magnétique dépendent de la valeur du champ appliqué.
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Pour un supraconducteur de type II a I’équilibre, la susceptibilité xd (ou le rapport
dLnM/dLnB) diminue en valeur absolue aux fortes valeurs de champ (du fait de la présence de
vortex dans I'échantillon) et est maximale égale a -1 aux faibles champs (Effet Meissner), de
sorte que l'erreur relative (6) est majorée par AB/B. On notera toutefois que dans I’état
fortement hystérétique, du fait du microcyclage autour de chaque point de mesure, le facteur xq
peut devenir trés important et engendrer une erreur plus forte. Dans tous les cas de figures,
l'erreur sur le moment magnétique augmente avec l'inhomogénéité de champ magnétique qui
elle-méme augmente avec la longueur de balayage 1. L'évolution de l'inhomogénéité du champ
en fonction de 1 se déduit de la carte de champ magnétique du dispositif représentée sur la
figure 3.13. Ainsi par exemple, une longueur de balayage de 2 cm correspond a une variation
relative du champ magnétique de 4.10-5, de 0.2% pour une longueur de balayage de 4 ¢m et
passe a 5.8 % pour 1=8 cm. L'erreur est donc multipliée par trente lorsque l'on double la
longueur de balayage. De fagon plus générale AB/B, et donc Am/m, augmente avec la cinquieme
puissance de 1, comme on peut le voir sur les figures 3.14-a et -b. On a donc tout intérét a
choisir une longueur d'extraction la plus faible possible pour que l'inhomogénéité de champ
AB/B() soit également faible. Toutes nos mesures ont été effectuées pour une longueur de
balayage de 4 cm, qui est la valeur conseillée par le constructeur. Le choix de plus faibles
longueurs de balayage ne permet pas de minimiser l'erreur. En effet, dans ces conditions,
I'analyse que nous venons d'exposer ne s'applique plus. Aux faibles distances, 1'échantillon vu
des bobines n'apparait plus comme "ponctuel”, de sorte que I'algorithme de détermination du
moment magnétique devient lui-méme caduque et engendre des erreurs de mesures importantes

que nous allons maintenant examiner briévement.

Influence de la taille des échantillons.

La taille des échantillons est un facteur important. La tension aux bornes du Squid
dépend en effet a la fois des caractéristiques géométriques des bobines de détection mais aussi
de la géométrie et des dimensions des échantillons. L'échantillon doit étre assez grand pour que
le signal soit mesurable mais aussi assez petit pour que le champ ressenti par celui-ci soit
homogene. La figure 3.15-a représente le flux maximum détecté en fonction du rapport Vr de la
longueur au rayon d'un échantillon cylindrique. La figure 3.15-b donne les variations de ce
maximum en fonction d'un facteur géométrique associé aux bobines de détection. On peut
conclure de ces figures (tirées de la référence 1) que les rapports Vr faibles sont préférables
puisqu'ils correspondent a des valeurs importantes des signaux en sortie du Squid. De méme,
les bobines de détection doivent avoir un rayon important et une longueur la plus faible
possible7 (bobines quasi-plates). A la limite des bobines "infinies" le signal ne dépend plus du
rapport géométrique b/a de la longueur de la bobine 2 son rayon. L'algorithme de détermination
du moment magnétique n'étant valide que pour des échantillons de faibles dimensions, ils sont
contenus dans des capsules de gélatine de forme oblongue afin de restreindre leur taille.
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Fig.3.15:Effets de la géométrie de I’échantillon sur le signal de sortie maximum du Squid
®. Ici un échantillon cylindrique (Courbes tirées de la Référence 7, Ostermann et al):

a-Influence du rapport I/r de la longueur de I’échantillon 4 son rayon sur le

signal de sortie.
b-Influence du rapport b/a de la longueur de la bobine de détection a son rayon

sur le signal de sortie di squid. Le signal est d’autant plus important que la

longueur b est faible et que le rayon a est grand (limite des bobines quasi-plates).
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-a:Schéma illustrant fa technique utilisée pour immobiliser la paille sur

la tige porte-échantillons.

-b:Positionnement et immobilisation de la capsule contenant
I'échantillon dans la paille.L'échantillon au repos est au centre
de la bobine supraconductrice.
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3.4.3) Préparation et positionnement des porte-échantillons.

3.4.3.1) Préparation des porte-échantillons.

L'échantillon, a l'intérieur d'une capsule de plastique de longueur 10 mm et diametre 5
mm, est placé dans la partie basse d'une "paille” (cylindre de diametre 5 mm). La capsule est
immobilisée afin d'éviter tout déplacement intempestif de celle-ci lors des procédures
d'extraction. La paille est fixée sur la tige porte-échantillons comme l'indique la figure 3.16. Les
mesures sur les céramiques 2223 ne requicrent aucune préparation particuliere. Celle-ci est
immobilisée simplement dans la capsule.

Les mesures sur les poudres 2223, dont l'objectif est de mettre en évidence les seuls
processus intragranulaires, nécessitent une préparation particuliere. La céramique est broyée
dans un creuset en agathe (i.e. non magnétique) pour étre incorporée dans une matrice de
paraffine. La paraffine est ensuite ramollie par chauffage. On incorpore dans cette pate les
microcristallites obtenues apres broyage selon un coefficient de remplissage en volume c=1.8%.
Pour obtenir une dispersion des grains dans la paraffine la plus homogeéne possible, le travail
de la pate est effectué selon la méthode dite "du boulanger"8 qui consiste 2 replier la pate sur
elle-méme, puis & la remodeler sous forme d'une plaque plane et & recommencer 1'opération
plusieurs fois. Cette méthode assure une bonne homogénéité de la distribution spatiale des
grains dans la paraffine. La dispersion des grains dans la paraffine et le faible coefficient de
remplissage permettent de diminuer les couplages Josephson entre les grains, normalement
présents dans la céramique. On ne peut éliminer complétement ces couplages parce que les
grains, obtenus par broyage, ne sont pas forcément monocristallins et il peut donc persister des
jonctions a lintérieur des grains. Une interaction dipolaire magnétique entre les grains
supraconducteurs peut également persisterg. Cette interaction est bien sir d'autant plus faible
que la densité de grains est faible.

Les mesures sur les cristaux de la phase 2212 étant effectuées a la fois en champ
perpendiculaire et parallele aux plans supraconducteurs, ceux-ci ont été placés dans la capsule
selon deux configurations:

-L'axe C des cristaux est parallele a la tige porte-échantillons (au champ
appliqué). Pour cela, les cristaux sont "collés" sur une parcelle de scotch tendue dans le plan de

section droite da la capsule.
-L'axe C est perpendiculaire & la tige porte-échantillons. Pour cela les

cristaux sont collés sur un morceau de scotch tendu le long de la plus grande dimension de la

capsule oblongue.
3.4.3.2) Influence du positionnement de 1'échantillon sur les mesures.
Nous allons discuter ici l'influence de la position de I'échantillon dans la paille sur les

différents types de mesures effectuées. En principe, les bobines de mesure étant montées selon

la configuration du gradiométre, la position optimale de la capsule est au centre de la paille.
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porte-échantillons relevée 2 T=10 K. La paille est diamagnétique.
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Dans ces conditions, la contribution de la paille au moment magnétique est compensée et l'on

ne mesure que la contribution de 1'échantillon.

En position basse, par contre la compensation n'ayant plus lieu, il convient de comparer
les amplitudes des moments de la paille (dénoté mp) et de I'échantillon (dénoté msg). Si I'on
considere la seule réponse magnétique de la paille, le signal en sortie du Squid, proportionnel

au moment total, vaut:

Eg 0 < (ms(T,B)+ % , BAV) (7)

formule dans laquelle B représente le champ magnétique appliqué, AV la fraction non
compensée du volume de la paille utilisée (géométrie visible sur la figure 3.18 ci-dessous), qui
est au plus de 314 mm3 ( volume de la paille) et y, la susceptibilit¢ magnétique de celle-ci.
Comme le montrent les mesures de la figure 3.17 réalisées a 1’aide du squid sur une capsule
emplie du matériau constituant la paille et placée en position centrale, la paille est
diamagnétique avec une susceptibilité yp= -1.4.10"* A m™ Tesla™. La variation relative du

moment introduite par le positionnement bas de I'échantillon est donc au maximum:

Am B AV
] =6l W8T %
ou M; et V désignent respectivement ’aimantation et le volume de I’échantillon. Cette
expression met clairement en évidence les facteurs expérimentaux influencant cette incertitude:
- La taille de I’échantillon qui intervient par le biais du rapport du volume de la
paille a celui de I’objet considéré.
-La nature physique de I’échantillon se manifestant a la fois dans la susceptibilite

et dans la dependence en champ et en temperature du moment magnetique.

1/10éme mm
e
h=20 cm
>
5 mm
Fig. 3.18
Dimensions de la paille contenant
la capsule porte-échantillons.

Pour un supraconducteur de type II fortement hystérétique (i.e.ou l'ancrage des vortex
est assez fort) I'aimantation mg est élevée a basse température et a fort champ, alors qu'elle
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devient trés faible au voisinage de T%. Ainsi la paille peut avoir un effet quantitativement

important au voisinage immédiat de T%. La taille des échantillons doit étre quant & elle la plus

grande possible. Les mesures sur les céramiques ou les poudres 2223 dont le volume est de
l'ordre de 15 mm3 correspondent 2 une incertitude qui vaut d’aprés (8) Am/m=2.2 107, De la
méme fagon, les mesures portant sur les monocristaux dont le volume est de I’ordre de 1.26 108
wm’ introduisent une incertitude relative de ’ordre de 3.5 107, Ainsi, I’extréme faiblesse de ces
valeurs indique que le positionnement de 1’échantillon dans la paille n’intervient pas sauf peut-
tre au voisinage immédiat de TO.. Les valeurs mesurées les plus faibles avec lesquelles nous
avons travaillé ont par exemple €té obtenues sur le monocristal Bi:2212 a 20% de plomb sous
un champ de 20 G perpendiculaire aux plans et a une température telle que TL-T/ T =0.011 .
Elle vaut 6.0 10° EMU (voir le chapitre 5), i.e. est plus forte que la correction diie a la paille.
De plus, l'influence de la paille sur les conclusions physiques dépend du type de mesures
effectuées:

-Mesures de cycles d'hystérésis a température fixée.

-Courbes d'aimantation en fonction de la température a champ magnétique fixé.

-Courbes de relaxation de l'aimantation, c'est-a-dire mesure des variations de

I'aimantation au cours du temps a température et champ magnétique fixés.
L'influence de la paille sur les cycles d'hystérésis est une question importante dans la mesure ol
les lignes d'irréversibilité sont déterminées a partir de ceux-ci. L'influence de la paille sur les
cycles intervient bien entendu au voisinage de T%. Seule la portion forts champs des cycles est
déformée. Malgré cela la mesure du champ d'irréversibilité, définie par l'annulation de la
composante irréversible de l'aimantation, n'en est pas affectée. En effet la paille ayant un
comportement magnétiquement réversible, elle n'influencera que la composante réversible de
I'aimantation.

Les mesures de relaxation de l'aimantation conduisent a des conclusions physiques qui
ne seront pas entachées par la position de 1'échantillon dans la paille. En effet, ces mesures étant
réalisées a champ et a température constants, la présence de la paille revient & "shifter” d'une
valeur constante le moment magnétique de l'échantillon, ce qui ne modifie en rien les
informations sur la dynamique que révelent les courbes de relaxation.

Les mesures d'aimantation en fonction de la température a champ fixé sont également
treés peu sensibles a la présence de la paille. La susceptibilité diamagnétique d’un corps varie en
effet trés peu avec la température. De plus, comme nous l'avons indiqué plus haut, le signal de
la paille affectant la seule composante réversible de l'aimantation, c'est-a-dire celle obtenue en
Field-Cooled (cf § 3.4.4), I’aimantation rémanente (ou irréversible) définie par la différence des

aimantations en FC et ZFC, n'est pas sensible au positionnement de 1’échantillon dans la paille.

3.4.4) Protocoles de mesures.

En ce qui concerne les cycles d'hystérésis, 1'échantillon est porté a une température T>T%

(température critique de 1'échantillon) puis, en champ extérieur nul, est refroidi a la température

ou le cycle est mesuré (méthode de Zero-Field Cooled). Le cycle est obtenu en augmentant le
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champ magnétique jusqu'a une valeur Bmax , suivi d'un ou plusieurs balayages en champ entre
+Bmax et ‘Bmax.

Les courbes d'aimantation en fonction de la température sont relevées de deux fagons.
Selon la premiere méthode, on porte 1'échantillon a une température T puis est refroidi en

champ nul jusqu'a une température T=T(y a laquelle on applique le champ magnétique. On
reléve ensuite la courbe d'aimantation de I'échantillon en le réchauffant (méthode dite de "Zero-
Field Cooled"). La deuxieme méthode consiste a appliquer le champ magnétique lorsque la
température est supérieure a T% et a relever la courbe d'aimantation 2 température décroissante
(méthode de "Field-Cooled").

Les mesures de relaxation se font a température donnée atteinte par la méthode de Zero-
Field Cooled. Celle-ci étant stabilisée, le champ magnétique est appliqué soit pendant une
minute puis supprimé, soit maintenu pendant toute la durée de l'expérience. Nous avons
effectué des expériences de relaxation dont les durées vont de quelques minutes a quelques

jours.
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CARACTERISATION DES CERAMIQUES BI:2223
PAR MESURES DE SUSCEPTIBILITE A.C.

La mesure de la partie réelle de la susceptibilit¢é A.C. permet de déterminer la
température d’onset du diamagnétisme et la variation de la profondeur de pénétration
magnétique en fonction de la température dans le domaine de cohérence de la céramique.
Cette mesure permet également de mettre en évidence la transition en deux étapes,

caractéristique des céramiques SHTC.
4.1) Détermination des températures caractéristiques.

La courbe de susceptibilité x’(T) est reportée sur la figure 4.1. La susceptibilité est
approximativement constante & haute température, puis elle décroit a partir de T0=110+/-1 K
pour atteindre une autre valeur constante dans la phase supraconductrice, en dessous de 80 K.
T.” est la température d’onset de 1’effet Meissner. On mesure en effet la méme valeur 2 I’aide
des mesures de susceptibilité en régime continu (Voir § 6.3.1). Nous avons reporté sur la
figure 4.2 la dérivée dy’/dT de la susceptibilité en fonction de la température pour la

céramique et pour la poudre du méme composé. Apres une premiere variation abrupte du
signal en dessous de T.Y, la dérivée accuse un premier maximum a T1=108.5+/-1.0 K dans les

deux cas, puis un second maximum treés marqué a une température T>=90+/-1.0 K pour la
céramique seulement. Enfin, en dessous de T3=78 K, la dérivée s'annule. Le pic haute
température s’étend entre 102+/-2K et 110 K alors que celui basse température est visible
entre 78 K et To=95 K (température qui correspond a peu pres, comme nous le verrons, a la
température T, de la transition dite de cohérence du systeme de jonctions intergranulaires).

Les largeurs a mi-hauteur de chaque pic sont de AT1=4 K pour le premier et de AT>=8 K pour

le pic a basse température.
4.2) Discussion des résultats expérimentaux.

La présence des deux pics indique que la céramique, considérée comme un systéme
de grains supraconducteurs couplés par effet Josephson, transite en deux étapes.

- Dans un premier temps, les grains transitent vers l'état supraconducteur
indépendamment les uns des autres en dessous de T.0. La largeur de transition correspondante
(largeur du premier pic) est la largeur intrinséque de la transition intagranulaire.

- Dans un deuxiéme temps, le systéme de grains subit a T¢qp une transition d'un
état incohérent, ou les phases du parameétre d’ordre des grains sont décorrélées, vers un état

cohérent ou la céramique agit comme un seul milieu supraconducteur. Cette étape est
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caractérisée, comme nous I'avons vu dans le §2.3.2.2, par un verrouillage des déphasages des
fonctions d'onde des grains adjacents et par une expulsion des lignes de champs magnétiques
encore présentes entre les grains, hors du volume de I’échantilion.

Pour finir, ajoutons que I’explication d’une transition en deux étapes par 1’existence
de plusieurs phases (2212 et 2223) dans notre échantillon peut étre formellement rejetée. En
effet, si le second pic (a basse température) représente la transition diamagnétique d’une phase
« parasite », son intensité indique que cette phase est présente en proportion notable. Or ce
point est incompatible avec le degré de pureté en la phase 2223 (plus de 95 %; voir la
description de 1’obtention des échantillons au §3.1). De plus, sur les courbes dy’/dT en
fonction de T, pour une poudre obtenue par broyage de la céramique, le pic basse température
disparait complétement. Ce fait, présenté sur les figures 4.2 et 4.3, indique sans ambiguité

I’origine intergranulaire du second pic observé sur la céramique.
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4.3) Analyse de la transition de cohérence.

- Rappel théorique.
La présence du pic basse température peut étre décrite théoriquement a 1’aide d’un
modele phénoménologique tenant compte du couplage Josephson entre les grains. Si Ejj

désigne l'intensité du couplage Josephson entre les grains i et j, I'énergie libre du systeme

granulaire est, dans 1’approche proposée par Deutscherl :
3, o |2 4 3 2
F=YR (a}\yi] +B]\yi] )+ ZE; R l\yi—\yj| )
i L]

ol R désigne le rayon typique d’un grain, le terme ¥ est le parameétre d'ordre supraconducteur
attaché au grain i et o=og(T-Tc8) et B sont les coefficients phénoménologiques du

développement de Landau de I’énergie libre. Le premier terme de cette expression décrit la
transition individuelle des grains, qui, en 1’absence de couplage, a lieu & T.%. Les grains ayant
transité, le second terme controle les corrélations de phases intergranulaire. Lorsque le champ

magnétique extérieur est tres faible, W est constant a l'intérieur d'un grain et adopte sa valeur
d'équillibre en 'absence de jonctions : Wo. En appelant ¢;-¢j le déphasage entre les grains i et j

et en supposant que le couplage intergranulaire a une valeur constante Ej, la formule (1) peut

étre réécrite:

F=F +J) (1-cos(g, - 9,) @)
iLj
ou Fq correspond au premier terme de la formule (1) et ou I’énergie de couplage est

2
J=E JR3“POI . Le couplage intergranulaire a deux effets :
- I déplace la transition individuelle des grains a une température donnée par :

E
1O =T - 2ya—J 3
0

v désignant le nombre de voisins d’un grain.

- Il produit la transition de cohérence du systeme de grains se produisant a une
température Teop=J/kg. La valeur mesurée pour T;op=95 +/-1 K permet d'estimer la constante

de couplage des déphasages J=8 meV.
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- Exposant critique associé & la profondeur de pénétration.

Dans I’état cohérent, la céramique présente un effet Meissner global® caractérisé par
une profondeur de pénétration Ay que I’on peut déterminer a partir du terme intergranulaire de

I’expression (2). Rosenblatt® prévoit pour le comportement de A; prés de Teop, :

T
Aye(l-7)7 (5)

coh

ou l'exposant critique vaut fth=0.68.

La tension de sortie Vg aux bornes de la bobine de détection permet de mesurer Ay
dans la phase cohérente. Lorsque Aj est petit devant la taille L de 1’échantillon, le flux
magnétique ¢ a travers la bobine de détection correspond a la pénétration du champ B sur une
profondeur A; & la périphérie de 1’échantillon et vaut donc ¢=B2nL A;. Ce qui donne une
tension Vg proportionelle & Ay (la valeur exacte du coefficient de proportionalité dependant en
fait de la forme de I’échantillon), correspondant a une croissance rapide de Vs lorsque T
approche Teon . Lorsque T devient assez proche de Teon, Aj devient grand comparé a L et le
flux devient pratiquement indépendant de T (¢ = B nL%). La forme correspondante de la
courbe Vs en fonction de T est donc sigmoidale, et sa dérivée a la forme d’un pic, comme
nous I’observons sur la figure 4.2. La limite haute température Ty du pic correspond a une
température légerement plus basse que Tcon, puisque le flux est pratiquement constant avant
que Ay diverge, et son maximum T3, au point ou A; est du mé€me ordre de grandeur que L.

Nous pouvons estimer la valeur réelle de T, ainsi que 1’exposant critique decrivant
la divergence de Aj a Tcon en étudiant les variations de Aj au voisinage de Teon. La forme
précise du pic de cohérence est liée a la forme de I’échantillon en raison, entre autres, de ses
effets démagnétisants, et il est impossible d’en déduire une valeur numérique de Aj sur toute
la gamme de température jusqu’a Tcon. Par contre, lorsque T< T, c’est & dire lorsque Ay <L on
a vu que Vg est proportionnel & Aj, ce qui permet de déterminer précisément les variations de
Ay avec la température (a2 défaut de ses valeurs numériques). Il est préférable pour cela de
travailler avec la courbe dVs/dT (Fig. 4.2). Pour obtenir I’exposant critique B de Ay (Eq.5) on
ajuste Log(dVs/dT) avec K-(B+1)Log(1-T/Tcon) 0l les paramétres ajustables sont B, K et Tep.
Le meilléur ajustement est représenté sur la courbe 4.4 et correspond aux parametres T.on =96
K et f=0.69. La température Tcon est bien, comme prévu, légérement supérieure a To=95 K, et
I’exposant critique [ en bon accord avec la prédiction de Rosenblatt3. Du fait de la faible
gamme de températures sur laquelle I’ajustement est réalisable et du grand nombre (3) de
parametres ajustables, il faut considérer plus cet accord quantitatif comme confirmant la
pertinence de notre analyse en termes de transition de cohérence que comme un résultat en soi
mesurant avec précision la température de cohérence ou validant expérimentalement la théorie
de Rosenblatt.
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Conclusion.

Nous avons observé une transition supraconductrice se produisant dans la céramique
en deux étapes bien distinctes, les processus intergranulaires se produisant a des températures
plus basses que les processus intragranulaires. La température d’onset du diamagnétisme
correspondant a I’ apparition de la supracondictivité dans les grains se situe a 110 K alors que

la cohérence intergranulaires ne se produit que vers 95 K.
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PROPRIETES ELECTRODYNAMIQUES
DES CERAMIQUES Bi:2223.

Introduction.

La tension aux bornes d'un supraconducteur de type I a pour origine le champ
électrique induit! par le mouvement des vortex dii au courant de transport. L origine de
ces vortex peut étre, soit le champ appliqué, soit le champ induit par le courant de
transport, soit les fluctuations thermiques. On accede a la résistance de I'échantillon
Ri(T.B) par la mesure de la caractéristique courant-tension? dont la forme est

influencée par la présence de défauts avec lesquels les vortex peuvent interagir3.

- Dans les SBTC il résulte de ces interactions un seuil de courant J¢c en-dessous
duquel les vortex ne peuvent se mouvoir, c'est-a-dire en dessous duquel la résistance est
nulle. Au-dela de cette limite, les vortex échappent a l'action des défauts et 'on atteint
un régime de Flux-Flow45:6 aprés une zone intermédiaire de flux creep.

- Dans les SHTC la situation est plus complexe en raison, entre autres, du
caractere plus ou moins bidimensionnel de la plupart de ces composés et du rdle
important des fluctuations thermiques. A température assez élevée, un régime linéaire
est observé dans la partie bas courant des caractéristiques, conduisant a un élargissement
de la transition résistive’. Le probléme de la nature physique de ce régime reste ouvert,
mais elle est certainement diie au dépiégeage thermique des vortex. Son existence rend
impossible une détermination directe de Jc par mesure du seuil de dissipation. A
température plus basse ce régime linéaire apparait également lorsque le champ appliqué
dépasse une valeur B, dite champ «d'irréversibilité»8. Ce phénomene définit, dans le
plan température-champ appliqué, une «ligne d’irréversibilité électrique» séparant un
régime ohmique (Ry(T,B)=0), a forts champ et température, d'un régime non dissipatif
(a bas courants), en dessous de cette ligne. Si la ligne d’irréversibilité est une ligne de
transition de phase se produisant dans le systeme de vortex, sa position doit étre définie
sans ambiguité dans le plan B-T et un vrai courant critique doit €tre observé au dessus
de la'ligne. Au contraire, si elle correspond a une ligne de désancrage thermique des
vortex, sa position et la valeur du courant critique observé doivent varier indéfiniment
avec la finesse des critéres expérimentaux utilisés pour les définir.

Dans nos échantillons cette ligne atteint I'axe des températures aux alentours de
T.=100 K, soit tres en dessous de la température d’onset du diamagnétisme, T =110 K.
La largeur de transition en champ nul est donc voisine de 10 K, suggérant la présence
d'un mécanisme dissipatif se produisant avant le passage du systeme a I'état normal. Un

tel mécanisme a été observé dans de nombreux SHTC, et correspond a la transiton de
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dissociation des paires vortex-antivortex thermiquement excitées, expliquée
théoriquement par Kosterlitz et Thouless’ (KT). Cette transition est caractéristique des
systemes 2D et il est naturel d’en rechercher les traces dans le composé 2223, qui est
trés anisotrope et posséde des propriétés voisines du composé 2212 ou elle a été
observée!™*2 bien qu’elle ne soit pas a priori facile 4 identifier, en raison du caracteére
granulaire de nos échantilons (céramiques), et du fait que les prévisions de la théorie KT
sont modifiées sur divers points par le couplage interplanaire qui joue un réle important
dans les SHTC.

Ces deux questions, de ’ancrage et de la transition de dissociation, se superposent, au
moins en champ faible. Nous essayons dans ce chapitre d’éclairer ces deux points.

- Dans le premier paragraphe (5.1) nous décrivons le comportement électrique
général de nos échantillons, en partriculier 1’évolution de la forme des caractéristiques
V(1) avec le champ et la température. Cette étude des courbes V(I) met en évidence
plusieurs courants caractéristiques qui seront discutés successivement: Courant critique,
courant d’inflexion et courant de décollement. Elle compléte par ailleurs la
caractérisation de nos échantillons.

- Dans le paragraphe 5.2 nous analysons les portions bas courants des
caractéristiques V(I) afin de mettre en évidence la transition K-T. Trois points clés de la
théorie K-T sont discutés et conduisent a conclure qu’une transition de dissociation est
observée a Txr=100 K, mais qu’elle présente certaines spécificités difficiles a expliquer
en ’absence d’une théorie indiscutée tenant compte a la fois des fluctuations, de
I’ancrage, du rdle du champ magnétique et du couplage interplans. Nous discutons
également les phénomenes observés au dessus de Tkt et en particulier ’existence de
fluctuations supraconductrices dans la phase normale sur une gamme étendue de
température, et la présence d’une autre température de transition a 110 K, déterminée
par les mesures magnétiques présentées aux chapitres 4 et 6.

- Dans le paragraphe 5.3, nous présentons la ligne d’irréversibilité mesurée dans
le diagramme B-T. Nous confrontons nos résultats aux différentes théories expliquant la

présence de cette ligne.
5.1) Présentation des caractéristiques.

Les caractéristiques courant-tension V(I) ont été mesurées entre 15 et 130 K pour
des valeurs de courants situées entre 0 et 100 mA, sous un champ variant de 0 a 1.5T.
L’échantillon est parallélepipedique, de section 6 mm?, et de longueur entre les prises de
tension de Smm. Ceci correspond a des valeurs de densités de courant variant de 0 a 1.7

2 . . . -
A/cm” avec une résolution maximale de 2 10™ A/cm?.
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5.1.1) Présentation des caractéristiques en champ nul.

On distingue sur les caractéristiques (Fig.5.1-a) deux ou trois régimes de

dissipation selon la température de travail .
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Fig.5.1. Caractéristiques I-V en champ extérieur nul.
-a : A différentes températures.
-b : Evolution de la forme des courbes entre 105 et 120 K.

-A basse température les courbes V(I) présentent deux régimes dans la gamme de
courants 0-100 mA (Fig.5.1-a),. Aux faibles courants, la tension est pratiquement

constante a la sensibilité des appareils pres, de 1'ordre du dizieme de microvolts. Cette
région s'étend jusqu'a une valeur de courant I¢(T), baptisé «courant critique
expérimental »". Au-deld de I, la caractéristique est non linéaire et possede une

courbure positive.

-A plus haute température une troisie¢me région apparait aux forts courants qui

possede une courbure négative (Fig. 5.1-a), donnant a la caractéristique la forme d'une
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sigmoide dont le point d’inflexion définit le « courant d’inflexion » Iin(T). Iins croit
lorsque T diminue et dépasse 100 mA pour T<94 K. Au-dela de 100 K, la région faibles
courants, qui correspondait jusque la a une tension constante (résistance nulle), fait
place a un régime linéaire (résistance non nulle). A de telles températures on définit un
«courant de décollement » 14(T) qui sépare le régime bas courant linéaire du régime
non linéaire. Le courant I, appparait donc comme un cas particulier de Iy, lorsque la
pente de la caractéristique a bas courant est nulle.

La pente du régime linéaire a faible courant permet de définir la « résistance

linéaire » du systéme
. adv
Ri= l}ggl( I ),

sans ambiguité expérimentale. Elle dépend de la température et du champ magnétique,
mais elle est indépendante du courant appliqué. Elle s’obtient la plupart du temps sans
difficulté par un ajustement moindres carrés de la partie bas courant des caractéristiques
et par extrapolation a courant nul de la dérivée numérique lorsqu’aucune zOne

completement linéaire, assez large en courant, n’est observée dans V(I).

- La forme des caractéristiques ne présente pas de changement a la traversée du
point de cohérence T;on=95 K.

- Apparemment les caractéristiques se déforment continiment au passage de
Teo=110 K sans qu'aucun phénomene particulier ne s'y produise. Les mesures de
caractéristiques V(I) ne permettent donc pas de particulariser ce point (au moins en
champ nul). Au dessus de T¢q les caractéristiques conservent une certaine non linéarité
jusqu'a la température de 120 K. L'effet est visible sur la figure 5.1-b. Au dela de 120 K
le comportement du systéme redevient ohmique sur toute la gamme de courants

mesurée.
5.1.2) Présentation des caractéristiques sous champ magnétique non nul.

"L'application d'un champ magnétique déforme les caractéristiques, comme on
peut le constater sur les figures 5.2. L'application du champ préserve les deux premiers
régimes décrits au paragraphe précédent. Aux faibles courants, la caractéristique est
linéaire avec une pente nulle a basse température et non nulle a température plus élevée.
La température au-dela de laquelle la résistance linéaire devient non nulle dépend du
champ appliqué. Le courant de décollement Iy & partir duquel la caractéristique devient
non linéaire dépend également de B et T. Iy décroit quand T augmente et, trés

l€gerement, lorsque B augmente (de moins de 5% entre O et 1000 gauss). Au dessus de
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110 K, le régime a concavité négative vient mourir sur une asymptote parallele a la
caractéristique complétement linéaire observée, au méme champ, au dessus de 120 K.
La résistance de ce régime est strictement indépendante du champ. En dessous de 105K,
Iins est trop élevé pour que 1’on observe cette asymptote mais il est probable qu’a plus

haut courant elle est également atteinte.
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Fig.5.2. Influence du champ magnétique sur les caractéristiques.
-a : Courbes relevées 3 T=80 K pour B=0-1.3 Tesla.
-b : Courbes relevées a T=100 K pour B=0-870 Gauss. En insert, agrandissement des parties bas courants.

5.1.3) Identification des processus intergranulaires.

B

Comme nos I’avons vu, les caractéristiques acquiérent a assez haute température
et fort courant une branche a concavité négative avec un point d’inflexion en Ij . Au-
dela du point d’inflexion, toutes les courbes mesurées a2 une méme température, pour
divers champs, se rejoignent (Fig.5.2-b). Liys est présenté en fonction de T sur la figure
5.3. Pour expliquer ce changement de concavité on peut envisager trois hypotheses :

- Un effet thermique dfi au courant de transport qui explique que le phénomene se

manifeste aux forts courants.
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- Un effet des vortex dlis au champ induit par le courant de transport, et un

éventuel retour vers la phase normale ou vers le régime de flux flow.

- Un effet attaché au systeme de jonctions intergranulaires.

70 7
< 607
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Y
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o
o
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30 " ] 1 —_— 1 " J
80 90 100 110
Température (en Kelvins)
Fig.5.3. Courant d’inflexion I en fonction de T.
- Effet thermique.

Cet effet apparaissant a des courants supérieurs a 60 mA (pour les basses
températures) la puissance dissipée est maximale. Dans la zone des forts courants, la
résistance différentielle dV/dI passe par un maximum puis décroit de sorte que le
phénomene est d'autant plus faible que le courant, et donc la puissance dissipée, est
grande. Cela est peu plausible si il est d’origine thermique, d’autant que, par ailleurs, le

changement de courbure est sensible au champ magnétique.

- Effet des vortex diis au courant.

A courant croissant, des vortex sont induits dans 1’échantillon qui, lorsque leurs
coeurs se touchent, repasse a I’état normal. Le champ induit par le courant a la surface
de I’échantillon est, au maximum, égal a 0.2 gauss (I=100 mA), soit, sauf treés pres de
Teo, un champ beaucoup plus faible que le premier champ critique (il est encore
beaucoup plus faible a la surface d’un grain si I’on suppose que le courant passe en
volume a travers les grains). Méme si des vortex étaient, malgré cela, induits par le
courant, la forme observée pour les parties haut courant des caractéristiques traduirait le
régime de flux flow du systeme de vortex et devrait dépendre du champ magnétique. De
plus la caractéristique en flux flow est linéaire en courant et en champ et comme, en
champ extérieur nul, le champ est proportionel au courant on devrait observer une
concavité positives des courbes V(I). Pour atteindre 1’état normal ou, effectivement, les



87
caractéristiques sont indépendantes du champ et linéaires, il faudrait dépasser le second
champ critique qui, dans les SHTC, est vraiment beaucoup trop €levé pour que se soit
envisageable ici. La contribution due aux vortex induits par le courant ne peut donc étre
évoquée, sauf si les processus intergranulaires, de trés faibles champs critiques, entrent

en jeu.
- Effet du systeme de jonctions.

Cette seconde interprétation part de I'hypothese que Iy résulte de la dissipation
qui se produit dans les jonctions intergranulaires, lorsque le courant qui les traverse
dépasse leur courant critique. Dans I'état incohérent, la céramique est un ensemble de
jonctions indépendantes. On peut alors, pour simplifier, raisonner au niveau d'une seule
jonction. La caractéristique V(I) d'une jonction isolée a bien une courbure négativel3.
Lorsque le courant critique de la jonction est largement dépassé, elle se comporte
comme si elle était dans I’état normal, et sa résistance est indépendante du champ
magnétique, ce qui explique que 1’asymptote vers laquelle tendent les caractéristiques
pour I>>I;¢ ne dépend pas de B.

Lins repére la position du maximum des courbes de résistance différentielle dV/dI(I)
qui présentent, autour de Iiy, une bosse large. La passage a I’état normal se traduit par
I’élargissement de cette bosse, plus que par son déplacemenent vers les bas courants. A
partir de 110 K le systéme de jonctions est compleétement dans 1’état normal et la bosse
est plate. Au dessous de 110 K et a faibles courants, seuls les processus intragranulaires
participent a la dissipation.

Notre interprétation se fonde plus sur ’absence de modele alternatif permettant
d’expliquer le changement de concavité des caractéristiques (au moins en champ nul ot
I’absence de vortex élimine la possibilité d’une approche de la zdne de flux-flow) et
I’indépendance en champ de I’asymptote a fort courant, que sur une démonstration sans
équivoque du rdle des jonctions. C’est pourquoi, dans la suite de ce chapitre, nous nous
concentrerons sur I’étude des parties bas courant des caractéristiques (en dessous d’une
fraction de I¢). En particulier, il est difficile de dire si Iy provient de I’apparition d’une
non-lin€arité dans les processus bas courant ou de I’amorce des processus
intergranulaires. Le comportement non monotone a haute température de I4(T) en champ
nul (Fig.5.15-b) traduit sans doute un mélange des processus. Il est cependant souvent
possible (surtout en champ faible) de faire la distinction. Nous reviendrons sur cette

question au paragraphe 5.3.3.
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5.2) Propriétés électriques au voisinage de 100 K :
Observe-t-on une transition de dissociation de paires vortex antivortex ?

La présence d’une transition de type Kosterlitz-Thouless (KT) dans les plans
supraconducteurs du composé 2223 peut €tre mise en €vidence si le comportement
expérimental de nos échantillons vérifie les trois prédictions principales de la théorie
KT:

1- Les caractéristiques V(I) sont linéaires au dessus de la température Tgr

. P . . . 1
d’annulation de la résistance, et suivent la loi de puissance 4,

V() =al® (D),

en dessous de cette température. L’exposant o décroit continliment entre les basses
températures et Tk, température a laquelle il subit une discontinuité qui I’amene d’une
valeur 3 2 sa valeur constante au dessus de Tkt : o =1.

2- L’annulation de la résistance Ry en champ nul se fait progressivement entre les

hautes températures et Tkt en suivant la loit4:

172
T -T
= Rn exp(-2| b ) 2)

T- TKT

Ry

ou b est une constante proche de 1’unité et T,y désigne la température de transition
champ moyen. D’un point de vue théorique le lien entre ce T¢y, et la température d’onset
du diamagnétisme (que nous avons appelé Tco dans cette theése), n’est pas parfaitement
claire. Nous discuterons de ce point au §5.2.4.

3- Dans le domaine de température ou la résistance est nulle en champ nul, elle

varie comme une loi de puisance du champ'™'® :

R, =rB° (3)
ou r est une constante. L’exposant ¢ est lié a I’exposant o par la relation :
c=tlo—0) 4)

ou t est une constante numeérique variantde ¥2a 1 et o de 0 & 1 selon les auteurs 1316,
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En fait, dans les SHTC plusieurs facteurs interviennent qui compliquent la
situation et modifient les prévisions précédentes.

- L’effet du couplage Josephson entre plans supraconducteurs conduit a un
élargissement de la transition, qui se traduit par une variation progressive'® de o entre 1
et 3, au lieu d’un saut a Txr. Dans le domaine de température ol o est compris entre 1 et
3, le nombre de paires dissociées est plus faible qu’en 1’absence de couplage, en raison
de I’effet de confinement induit sur les paires par le couplage Josephson interplanaire.
Les paires thermiquement dissociées conduisent a une caractéristique présentant une
contribution linéaire, mais la réévalution au dessus de Txr du nombre de paires non
encore dissociées (en raison du confinement) permet la persistence d’un régime non
linéaire (dissociation en courant, Eq.(1)) qui s’ajoute au terme linéaire, méme au dela de
T8,

- L’effet de I’ancrage des vortex sur les défauts, dont on sait qu’il induit un seuil
en courant dans les caractéristiques lorsque la dissipation provient des vortex dis au
champ appliqué, mais qui peut évidemment avoir un effet analogue sur les vortex
dissociés en champ nul. L’analyse des lignes d’irréversibilité que nous présentons au
paragraphe 5.3 indique cependant que 1’ancrage cesse d’étre actif (au sens ou il induit un
seuil en courant dans les caractéristiques sous champ) vers 85 K. Plus précisément, la
portion basse température de la ligne d’irréversibilité (interprétée plus loin comme
reflétant les phénoménes d’ancrage des vortex induits par le champ) s’extrapole a B=0
vers 85 K. Dans la gamme de température ou I’on observe la transition KT (100-106 K)
on peut donc supposer que les vortex sont pratiquement libres. Cette assertion doit étre
nuancée juste au dessus de 85 K ou les défauts peuvent continuer a jouer un role

important en modifiant, en particulier, I’interaction vortex-antivortex.

Nous allons maintenant comparer nos données expérimentales (§5.2.1-5.2.3) aux

prédictions KT (Egs.1-4) et discuter les résultats au paragraphe 5.2.4.

5.2.1) Résistance en fonction de la température en champ nul.

_La résistance linéaire Ry, a champ magnétique fixé, est déterminée par la pente du
régime linéaire a bas courants des caractéristiques. La figure 5.4-a présente la résistance
linéaire en champ extérieur nul en fonction de la température. Au dessus de 120 K la
décroissance de R.(T) est linéaire en fonction de T. Elle décroit plus rapidement & partir
de 120 K. Le passage a 1'état résistif de la céramique a lieu a T,=100 K. La courbe de
résistance ne révele aucun effet particulier a la traversée du point de cohérence ni, ce qui
est plus étonnant, a la température Tcp=110 K d’onset du diamagnétisme.

La largeur de transition AT=T-T. est donc de 10 K en champ nul. Nous pensons

que cet élargissement important de la transition résistive peut traduire I’existence d’une
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Fig.5.4. a- Résistance linéaire Ry en champ nul.
b-En trait plein, ajustement avec la loi théorique K-T.

transition KT se produisant a T¢y dans les plans supraconducteurs des grains. Pour étayer
cette hypothese il est nécessaire d’abord de vérifier la loi (2). Nous avons pour cela
ajusté nos données de résistance linéaire en champ nul a 1’aide de la loi précédente. Le
résultat est présenté sur les figures 5.4. La meilleure adéquation de cette loi 2 nos
résultats a lieu pour les valeurs ajustées b=0.89, Txr=99.7K et T.,=109.8K.
L’ajustement obtenu est satisfaisant et ’on note que Tkr est trés proche du point
expérimental Tc=100 K marquant le passage a I’état résistif. Cela justifie I’identification

que nous faisons de T. a Tkr. Par ailleurs T.p, est égal a Ty, Ce résultat important sera

discuté au §5.2.5.
5.2.2) Etudes des caractéristiques en champ nul.

Nous avons analysé la forme des caractéristiques V(I) a bas courant, c’est-a-dire
dans la gamme 0-90 mA, a des températures situées de part et d’autre de 100 K. Elle
comporte, selon la température, une branche linéaire et/ou une branche non linéaire
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Fig.5.5. Tension corrigée V-V ..-bl en fonction de I a différentes températures.
a- Diagramme Log-Log pour T>100 K.
b- Caractéristiques a T>100 K dans le plan V-1.
c- Caractéristiques corrigées a T<100 K
d- Caractéristiques en diagramme Log-Log pour T<100 K.
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caractérisée par une loi de puissance V=al®. La branche linéaire disparait en dessous de
100K et la branche non linéaire au dessus de 106 K. Entre les deux, domaine qui
correspond a la largeur de la transition KT, les deux contributions se superposent dans la

caractéristique :
V() =cl +al® o)

Le coefficient ¢, qui entre 100 et 106 K s’identifie a Ry, est nul en dessous de 100 K et
non nul au-deld. Le comportement (5) est mis en évidence sur la figure 5.5 présentant‘ la
tension corrigée Ln(V-Vge-cl) en fonction de Ln(I). Vogrser désigne une tension
instrumentale d'offset qui correspond a la tension mesurée aux bornes de 1'échantillon en
I'absence de courant. Sa valeur est de l'ordre de quelque dixiemes de microvolts. Ces
courbes sont linéaires, leurs pentes donnant 1’exposant o pour chaque température. Les
variations en température de o sont présentées sur la figure 5.6. Il vaut 1 au dessus de
106 K, gamme de température pour laquelle Ry=a+c. Entre 106 et 100 K « croit entre
une valeur 1 et une valeur légerement supérieure a 3. Au dessous de 100 K les
caractéristiques sont plates a faibles courants (R =0) et la dissipation ne commence 2
étre observée que lorsque le courant dépasse un seuil noté I.. En présence de ce seuil,
I’equation (5) ne décrit plus la forme des caractéristiques a bas courant et 1‘exposant o
n’est donc plus défini. On peut cependant ajuster les courbes expérimentales limitées a
leurs portions supérieures a I avec la loi (5). L’ajustement est satisfaisant (voir Fig.5. 5-

c) et les valeurs de 1’exposant o obtenues ainsi sont présentées sur la figure 5.6.
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W Romnds noirs: Exposant «
8 - °
- i ®
2 [
3 °
2 ]
fx]
] o .
S 44 o
'z o} °
z {o o  °
= O o
g .
2, 2 ®
2
)
. , . o o0 0 0
Température (Kelvins)
0 : . . , . , - . .
920 95 100 105 110

Fig.5.6. Evolution thermique des exposants o et 0Oy,
o varie continiment en dessous de Tkr, sans qu’aucun changement de comportement ne

soit visible a cette température. La température Tkt n’est donc pas distinguée sur cette
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courbe, contrairement aux prédictions théoriques qui indiquent, au minimum, qu’un

accroisssemnt de la pente doit s’y produire.

Complétons cette analyse en comparant les valeurs mesurées du coefficient a

PENTTNR VI
avec sa valeur théorique 7

a, = 2Ry (a—3) /15"

ol Ip=eLkpT.e/2nhE.~1A, L étant I'épaisseur de I’échantillon, & la longueur de
cohérence dans la direction perpendiculaire aux plans, € est le rapport entre 1’épaisseur
d’un plan supraconducteur et la distance d entre deux plans et Ry la résistance de
I’échantillon dans 1’état normal (quelques centi¢mes d’€2). Du fait de ’annulation de ay,
a Tkt (0=3), il est clair que cette formule ne tient pas compte du couplage interplan et
ne peut donc étre comparée qu’'en ordre de grandeur aux valeurs expérimentales et
seulement en dessous de Txt. Nous avons tracé a/(0-3) en fonction de a-1 sur la figure
5.7. On obtient bien une loi d’allure exponentielle dont I’ajustement permet de
déterminer SL/E_,C=2.105 et Ry=0.1Q. Cette valeur de Ry est trés proche de la valeur
expérimentale et, en prenant &.~10 Angstréms, on trouve une valeur €~0.1, petite mais

physiquement acceptable en ordre de grandeur.

5000 -
A : Rapport a/(a-3) exp.

sa/(a-3)~exp(A(a-1)).

4000 A

3000

a/ (o -3)

2000

1600

Fig.5.7. Rapport a/ot-3 en fonction de «-1. En traits pleins, ajustement exponentiel.

En fait, I est le courant en dessous duquel la tension est plus faible que le niveau
de bruit, et il faut déterminer si il correspond a un vrai seuil de dissipation ou seulement
a un seuil apparent. Nous avons pour cela analysé, en dessous de 100K et au dessus de

L, le décollement de la caractéristique a 1’aide de la loi:
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VD =a; (I-L)* ©)

ol nous avons fait varier Iy (courant critique ajusté) entre -I. et + I, (courant critique
apparent).

Les courbes donnant Log(V) en fonction de Log(I-Isr) sont linéaires (Fig.5.8-a) et
permettent de déterminer les variations de ’exposant 05 en fonction de la température,
qui sont indiquées sur la figure 5.6. I¢est ajusté afin d’obtenir le meilleur accord avec
(6). Le coefficient de regression varie assez vite avec L au voisinage de son minimum
(Fig.5.8-b) ce qui permet de mesurer ce dernier avec précision. Il est en géné}al
légeérement plus petit que L. Pour les valeurs ajustées des coefficients ar o et Ly,
I’accord entre les caractéristiques expérimentales et théoriques est bon (meilleur, par
définition, que I’ajustement permettant d’obtenir o, comme on peut le voir sur la figure
5.8-¢).

Nous avons reporté les variations en température de I. et L sur la figure 5.9. Ils
s’annullent aux alentours de 100 K. Pour I. la portion de courbe située au-dessus de

95K, peut €tre ajustée par une loi de puissance de la température de la forme :

I (mA) =280 (1-T/100)*8,
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Température (Kelvins)

Fig.5.9. Variations en température de Ic et I

Cet ajustement est reporté sur le diagramme Log-Log en insert de la figure 5.9. Vers 85
K la densité de courant critique correspondante est de 'ordre de 0.8 Alem?. I au
contraire, varie brutalement prés de Tk et beaucoup plus lentement en dessous de 95K.
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L’exposant o est nettement plus petit que o en dessous de Tkr. Sa valeur exacte
n’a pu étre mesurée précisément comme on le voit sur la figure 5.6. Elle décroit tres
légérement quand T augmente et reste proche de 3 jusqu’a 100 K. Dans cette approche
le contraste est donc brutal entre le comportement basse température de la
caractéristique dont 1’exposant ne varie pratiquement pas avec T, et son comportement
au dessus de Tkr, ou il passe de 3 a 1 en ’espace de 6 K.

Comme on peut le voir sur la figure 5.8-c, la qualité des ajustements en I* et (I-
I.)% ne peut étre distinguée visuellement, méme si I’analyse numérique favorise sans
ambiguité le second. Pour cette raison nous analyserons par la suite nos données en
fonctions de ces deux possibilités, puisqu’elles correspondent, comme nous le verrons, a

deux approches différentes de la transitrion KT en présence d’un couplage interplanaire.

5.2.3) Résistance en fonction du champ magnétique.

L’action du champ magnétique sur les courbes V(I) est spectaculaire. Un faible
champ (moins de 100 gauss) réduit considérablement la zdne non dissipative de la

caractéristique. La déformation continue a plus haut champ, mais de plus en plus

lentement.
La dépendance en champ de la résistance linéaire est illustrée sur les courbes de la

figure 5.10, pour des températures fixées allant de 72 K a 110 K.

0,005 0,014 7 T=110 K
oo T=84 K 0 g 000000000,
o) 0,012 1
0,004 1 2 A A T=82K
(@] A = A A AA T=108 K
A Z 4 A A A
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0,003 N 3 A s T=106 K
0 b a4 4
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® o T=72 K = E - |
0,001 2 e% - TRE ',,x”‘
3 o) s ™ o 0,004 1 . 3
A o ® o ° =
=
O,OOOJ—:fq—-—-—D—& : S ' 0,002 : : ’ ‘ — :
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Champ magnétique (Teslas) Champ magnétique (Teslas)

Fig.5.10. Résistance linéaire en fonction de B.
RL(B) est non linéaire dans la gamme de champs 0-1.2 Teslas. La résistance semble
tendre vers une valeur asymptotique indépendante du champ qui n'est pas atteinte, a
basse température, dans la gamme de champ avec laquelle nous avons travaillé. Au
dessus de T,y la résistance ne dépend plus du champ magnétique appliqué. Ce

phénomene est le principal effet permettant de caractériser T par mesure €lectrique.
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En dessous de T, deux gammes de champ peuvent étre mises en évidence sur les
courbes Ry (B). Dans ces deux gammes Ry varie en fonction de B comme une loi de

puissance Ry o< BG, dans laquelle les exposants o« (bas champ) et . (haut champ)

dépendent de la température. Au dessus de T, la loi précédente devient R -Ry(B=0)~B°.

Les figures 5.11 mettent en évidence les lois de puissance observées.

w

-

Ln( Ry(B)-RL(B=0) (Q))

8 ‘ -1 0 1
Ln(B(Teslas))

Fig.5.11. Ajustement Log-Log des courbes Ry (B).
Les variations de O, et O« en fonction de la température sont reportées sur la figure 5.12.

2,0~ & io,
| —.—*:0<
o 1,54
3 ]
\%
o
E 1,01
=
0,5-
Température (Kelvins)
0,0 S
N 30 90 100 110

Fig.5.12. Variations en température des exposants o, et O..
- O, reste constant a la précision (mauvaise) des mesures entre O et 100 K.
- A haute température les variations thermiques de o, sont quasi-linéaires,
I’annulation ayant lieu & T¢g. On observe par ailleurs un changement de pente & 94 K, et
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la partie basses températures de la courbe (T<94 K) s’extrapole linéairement sur ’axe

des températures vers 99 K.

5.2.4) Discussion.

- La transition de dissociation.

Le passage de I’exposant o des caractéristiques bas courants au-dessus de 100K
(Fig.5.6) d’une valeur légérement supérieure & 3 a ’unité est en accord avec I’hypothése
d’une transition de dissociation des paires vortex-antivortex. En effet, la théorie de
Kosterlitz-Thouless™* prévoit une caractéristique non-linéaire a bas courant de la forme
V < I%0l I’exposant saute brutalement, en température croissante, d’une valeur 3,
atteinte a la température de transition Tkr, & 1'unité. Cette hypothése est €galement
confirmée par le bon ajustement (Fig.5.4) de Ry(T) avec I’equation (2) de la théorie KT
et par le comportement en loi de puissance (Figs.5.10, 5.11) des courbes Ry (B). Nous
reviendrons cependant sur ce dernier point dans la deuxiéme partie de ce §.

D’un autre coté 3 observations semblent contredire notre interprétation.

- Le saut de I’exposant o se produit en fait sur 6 K.

- Dans cette gamme de température une composante linéaire se superpose a la
composante non linéaire de V(I).

- En dessous de Tkr la loi V = a I” est remplacée par V = a; (I-I¢) *.

Autrement dit, la loi théorique, signature de la transition KT, V=al* n’est jamais
réellement observée. Ces faits sont cependant explicables si I’on tient compte d’un
€largissement de la transition de dissociation des paires de vortex dfie au couplage
interplan. Le caractére brutal du saut de I’exposant o n’est prédit que pour des systémes
strictement 2-D, alors que nos composés sont constitu€s de plans supraconducteurs
couplés par effet Josephsonlg. Ce couplage modifie la forme du potentiel d’interaction
entre vortex planaires en ajoutant un terme linéaire™*?® au terme logarithmique décrivant
la dépendance spatiale du potentiel d’interaction vortex-antivortex. Le comportement du
systeéme lamellaire est déterminé par la compétition entre le couplage interplanaire, qui a
tendance a confiner les paires de vortex, et les fluctuations 2D, qui ont tendance a les
« briser ». Ainsi, du fait du confinement, les paires libres apparaissent progressivement
en augmentant la température. A Tcone>Tkr une transition de déconfinement des paires

de vortex?® se produit. La température Teon est proche de Tkr puisqu’entre celles-ci

existe la relation:

Tconf -Tgr _ 1 7

b
Tem =TT (La(—)

KT
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et que la profondeur de pénétration effective A=)\,/d (d est la distance interplans) est

grande devant la longueur de corrélation a Tkr, Ekr. b est la méme constante, voisine de
I’unité, que dans I’équation (2). La décroissance lente observée pour o entre 100 et 106
K s’explique alors par une suppression progressive, quand la température croit, de la
phase confinée. Entre 100 et 106 K le confinement abaisse considérablement la densité
de vortex libres, comparée a celle d’un systéme strictement 2D. Les vortex liés peuvent
alors continuer a donner une contribution non linéaire non négligeable a la
caractéristique. Au dessus de 106 K toutes les paires sont libres, la densité du plasma de
vortex est grande, et 'on rejoint le régime complétement ohmique. Si le couplage
interplan etait trop fort, 1’élargissement deviendrait plus grand que Tem-Txr et la
transition KT disparaitrait, mais pas le phénomene de dissociation des paires sous
Paction du courant. C’est ce qui se produit par exemple dans les monocristaux
d’YBaCuO?. Au contraire nous voyons que, dans notre composé, I’élargissement est de
4 K plus petit que Txr-Tem et que la transition KT persiste malgré le couplage.

En résumé, en dessous de 100 K toutes les paires sont liées et aucune
contribution linéaire a la caractéristique n’est présente. Entre 100 et 106 K les paires se
dissocient progressivement, les paires dissociées donnant une contribution linéaire, les
paires liées une contribution non linéaire, avec un exposant o variant progressivement
de 3 a 1. Au dessus de 106 K le processus de dissociation est terminé et seule persiste la

contribution linéaire.

- Courant critique.

Reste a expliquer le seuil I. (Eq.6) observé dans les caractéristques en dessous de
Tkr. Un tel seuil est invoquéls‘21 dans les SHTC des que le couplage interplan devient
non négligeable. L. est alors le courant minimum nécessaire pour contrecarer
Paccroissement d’énergie de liaison des paires dfi au couplage Josephson. Par exemple,
dans les expériences de Paracchini®® et al, ce seuil sépare une région bas courant linéaire
d’une région haut courant non linéaire dans les caratéristiques V(I) de monocristaux
d’YBaCuO (la transition KT est empéchée par le caractere trop 3D de ces systemes mais
pas la dissociation en courant). D’aprés ces auteurs, la partie lin€aire de ces
caractéristiques est dfie a des vortex libres thermiquement activés, et le régime non
linéaire correspond a la dissociation des paires par le courant, qui se produit seulement
au-dessus de 1. (notons la différence avec notre interprétation, le seuil en courant qu’ils
observent correspondant i notre Ig). Pour un systéme plus 2D, Fisher'® prévoit
théoriquement une loi de type (6) avec une densité de courant critique j.<* donnée par :

KT 1 eh

= n
e = Rrmrd s

(8),
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ou I est le facteur d’anisotropie, h la constante de Planck, d la distance interplans et ng
la densité locale renormalisée de paires de Cooper. La renormalisation de la densité de
paires tient compte des fluctuations thermiques de la phase, qui annulent ng a Tkr. Le
comportement observé coincide donc, au moins qualitativement, avec les prédictions
théoriques. Pour obtenir une confirmation quantitative de notre hypothése remarquons

que le terme ns apparait également dans I’expression théorique de I’exposant o :

2
—1+—0s ©)
16mmk g T
ce qui donne un rapport,
KT
e _ 8y me— L (10).

o—1 Vr B hId

L’équation (9) est valable pour un systéme strictement 2D. Le lien entre ng et o lorsque
le couplage interplanaire est présent n’a pas, a notre connaissance, été estimé. En
particulier nous savons que 0—1 ne s’annule pas a Txr (mais seulement & 106 K) alors
que ng doit le faire (et jcKT avec d’aprés (8)), en raison de !’incohérence de phase
induite automatiquement dans le systéme par la présence de paires dissociées. Ainsi, le
rapport jc<"/(0—1), donné par la formule (10), ne peut étre qu’indicatif et doit étre vérifié
seulement en dessous de Tkr. jcKT est une densité surfacique de courant, elle est donc
liée 2 la densité de courant critique volumique mesurée j~*P par : j° = j*7 /d. Pour une
valeur typique de o valant quelques unités, on obtient un courant critique théorique 5
ordres de grandeur plus élevé que les valeurs mesurées (la valeur théorique vaut
approximativement le courant critique de GL divisé par I, soit pour I" ~1000, 10°A/cm
contre une fraction d’A/cm? dans les mesures). On se retrouve donc dans la situation
inverse de celle d‘ol I’on est parti. Ce n’est plus maintenant la présence d’un seuil en
courant qui géne notre interprétation, mais la faiblesse du seuil mesuré comparé au seuil
théorique. Ce fait est sérieusement en défaveur de notre interprétation en terme de
transition KT. Notons cependant deux points :

S Lorsque le parametre d’anisotropie I" est de ’ordre du millier, les propriétés
électroniques du systéme sont trés anisotropes ce qui indique un couplage interplanaire
tres faible. Malgré cela, I’écart théorique avec le cas strictement 2D (courant critique de
quelques 10°A/cm?® avec couplage au lieu de zéro a 2D) est important. Cet effet
paradoxal semble interdire compleétement 1’observation de la transition KT dans les
monocristaux des SHTC (au moins sa signature en V~I%). Cependant il a été montré
théoriquement®? que l’excitation de boucles de vortex Josephson entre les plans

supraconducteurs renormalisait 1’interaction interplans et pouvait ramener le courant
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critique a des valeurs plus faibles. Ainsi la loi en V=afl-I.\)* pourrait étre obervée
pour des gammes de valeurs de courant injecté correspondant a celles utilisées dans les
expériences accessibles dans la littérature.

- Des caractéristiques en I* ont été observées assez souvent dans les
monocristaux des SHTC et interprétées comme indiquant une transition KT. Les valeurs
de densités de courants utilisées au cours de ces expériences sont du méme ordre que les
nétres, mais aucun seuil n’est rapporté par leurs auteurs. Elles sont toutes tres
inférieures au courant critique théorique de Fisher, par exemple Pradhan™ fait des
mesures de caractéristiques avec des densitées de courants aussi faibles que 1mA/cm’
sans observer de seuil. Donc, soit l'interprétation de ces expériences en terme de
transition KT ne peut &tre retenue, soit la théorie de Fisher est inapplicable, soit le
mécanisme de renormalisation du couplage Josephson évoqué plus haut abaisse
considérablement le courant critique.

Les données a notre disposition ne nous permettent pas de pousser plus loin cette

analyse.

- Comportement sous champ.

Le champ magnétique peut induire une dissociation des paires de vortex, le
processus donnant lieu a une dépendence en loi de puissance de la résistance vis-a-vis
du champ magnétique appliqué (Eq.3) avec un exposant o(T). Ce comportement est
prévu théoriquement par divers auteurs avec des résultats «assez» concordants mais des
prémisses et des domaines d’application non équivalents. Fisher'® prédit la loi (3)
lorsque le champ varie entre 1.1 B; et le champ d’irréversibilité (Bigr), compris comme
le seuil de désancrage du réseau de vortex induit par le champ. Dans cet intervalle le
champ accroit le nombre de paires et a le méme effet de dissociation que la température.
Les paires dissociées donnent une contribution non nulle & Ry, méme en dessous de Tkr,
et proportionelle 2 B® ou ¢ = ¥ o en courant faible. Ce résultat suppose que le réseau de
vortex est ancré (B<Bigr) et que les vortex « dépariés » ne le sont pas. Cette hypothese
ne nous parait pas raisonable puisqu’elle n’est justifiée ni dans le modele de I’ancrage
individuel ni dans celui de 1’ancrage collectif ou les interactions réseau-vortex dépariés
doivent localiser ces derniers, méme s’ils ne sont liés directement a aucun défaut. Dans
I’approche de Martin et al ce paradoxe disparait puisque ces auteurs ne prévoient une loi
de puissance que dans la gamme de champ ou les vortex induits par le champ sont
moins nombreux que ceux provenant de paires dissociées. La dépendance (3) de la
résistance en puissance du champ est alors prévue si I’ancrage est nul.

C’est cette approche que nous retenons pour analyser nos résultats
expérimentaux. Elle prévoit un champ d’irréversibilité électrique By (2 ne pas confondre
avec le Bizr de Fisher) égal a B¢, champ auquel commencent a se dissocier les paires de

vortex et a apparaitre les vortex dus au champ. Cette approche suppose que la « limite a
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champ nul » (B->B.,) de la température de désancrage des vortex est plus basse que Tkr.
Dans le cas contraire, les vortex induits par le champ et les vortex dissociés doivent étre
ancrés méme a Tkt et la transition de dissociation difficile a identifier. Déterminons
dans quelles gammes de champ et de température le modele de Martin est applicable,
c’est a dire quel est le champ Bym(T) au dessus duquel on ne peut plus négliger la
contribution du réseau de vortex a la résistance. La densité de vortex induits par le
champ est ney~B/®y. La densité de paires dissociées™"” est n=(ct-3)/(21E%) (B/B »)° et

B §2~ ®,, ce qui donne

N - (a_3)( B )0'—1 (11)
ng, 2 B,

En dessous de Tkr, o est théoriquement plus grand que 3 et B, est beaucoup plus élevé
que la gamme de champ étudiée, c’est a dire que si 6>1 le nombre de vortex induits par
le champ est toujours plus élevé que le nombre de vortex dépariés (Bm~B.;). Dans le cas
contraire, c’est I'inverse qui est vrai (Bm~B). Ce n’est a priori qu’au voisinage
immédiat de Tkr, ot 0~3 et o~1, que By doit prendre des valeurs intermédiaires entre
B et B.;. Comme en théorie o est toujours supérieur a 1 (Eq.12) pour T<Tkr,
I’approche de Martin est inconsistante en dessous de Tkr, au moins strictement a 2D.
Notons cependant que dans nos systémes la relation n.,~B/® n’est vérifiée qu’a des
champs supérieurs a la gamme étudiée ici (voir §6.6.1), et que donc I’expression (11)
surestime en fait la fraction de vortex dfis au champ, ce qui donne « de la marge » a la
théorie de Martin. En dessous de 100 K, ¢ est déterminé, comme «, par la densité
superfluide renormalisée ng (voir Eq.9), on s’attend donc, d’apres la (les) théorie(s), a
une relation linéaire entre oL et ¢ ; pour ne citer que les prévisions de Fisher'® et de
Martin'! :

o~ a=20+1

Fisher :
- I1-0 a=20

(12)
, Martin : o=20c+1

Nous devons comparer nos données expérimentales a ces théories en distinguant
les deux zdnes de champs dans lesquelles la loi Ri~B€ est vérifiée. On est naturellement
conduit, par un simple argument de continuité, & supposer que c’est dans la limite des
champs faibles que I’on doit retrouver le phénomene de dissociation observé en champ
nul, et que, partant, la limite des champs forts correspond a la limite théorique B>By, au
dela de laquelle les vortex du champs deviennent dominants et ou la théorie KT ne

s’applique plus directement. En fait il faut €tre plus prudent. En effet, les théories de
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Fisher et Martin prévoient un comportement de Ry, en puisance du champ du a I’action
des vortex du champ sur les paires, c’est a dire avec un seuil en champ égal a B;. 1l est
donc tout a fait possible que le comportement (Ri~B°") que nous observons a bas
champ corresponde a un tout autre phénomene que la dissociation induite par le champ.
La limite entre les deux régimes observés correspondant alors, non a By, mais a By, le
régime forts champs étant induit par la dissociation des paires sous champ et observé
pour B.;<B<By avec By plus élevé que la gamme de champs observée. Nous allons
montrer maintenant que nos données sont plus en accord avec la premiere hypothése, en

comparant les conclusions que I’on tire de ces deux scénarios aux faits expérimentaux.

- Champs forts: Nous supposons maintenant que le régime fort champ décrit par
I’exposant o, est du a la dissociation des paires de vortex induite par le champ.
Théoriquement, en température croissante, on doit, d’apres (12), avoir a Tkr soit 6=3/2
soit o=1. Cette derniére valeur est la plus proche de la valeur observée 6.=1/4. Elle en

est cependant trés éloignée! Martin et al'! indiquent que o ne saute pas 2 Txr (les
q q p

équations (12) ne sont alors valables que pour T<Tkr) mais doit s’annuler continument a
Tem. C’est ce que nous observons (en prenant, comme nous 1’avons montré plus haut,
Tem=Tc0), I’exposant G, mesuré s’annulant & 110K. Les valeurs mesurées de o/(20>+1)

en dessous de Tkt sont présentées dans le tableau 5.1.

T 90 91 92 94 96 98

o 6.5 6.7 6.32 54 4.98 4

o> 0.57 0.51 0.456 041 0.35 0.28
o/(205+1) 3.03 3.31 33 297 2.93 2.6

Tableau 5.1: Coefficients a et 6, (Egs.1, 3) et rapport o/ 20,+1 (Eq.12) a différentes températures.

Cette grandeur reste approximativement égale a 3 dans toute la gamme de température
alors que (et G, varient considérablement sur cette méme gamme. Le parallélisme entre
les courbes o(T) et o(T) prévu par I’equation (12) est ainsi vérifi€é mais le rapport est

trois fois plus élevé que ce qui est prédit par Fisher.

, Nos données indiquent des valeurs de o inférieures a 1 lorsque T>85 K. Dans
cette gamme de température ce sont donc, d’apres (11), les vortex dépariés qui dominent
(Bm=B,). Ce n’est que dans le voisinage immédiat de 85 K que By peut prendre des
valeurs intermédiaires entre 0 et B.,. Au dessus de 85 K les vortex dissociés sont
majoritaires mais peuvent éventuellement étre ancrés. Cette analyse est bien sur
modifiée si elle est faite avec or. Ce dernier étant proche de 3, n¢ est défavorisé dans (11)
et, au dessus de 85 K, By peut prendre une valeur finie, plus petite que B¢z, que nous ne

pouvons estimer, faute d’une mesure assez précise de o en dessous de 100 K.
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Nous verrons dans le paragraphe suivant que la portion basse température de la

ligne d’irréversibilité s’extrapole a zéro en T=85 K, qui correspond a la température de
désancrage des vortex en champ nul. Au dessus de cette température (entre 85 et 100 K)
c’est le mécanisme KT qui domine et conduit a des faibles valeurs de Beg=B.;. En
dessous de cette température I’ancrage prolonge le comportement irréversible (Rp=0)
jusqu’a des champs plus élevés que B, en accord avec les grandes valeurs de Bg
observées dans ce domaine (Fig.5.22). Lorsque T atteint Tkr, la ligne s’annule du fait de
I’annulation de B.; du au mécanisme KT?,

Si I’on interpréte ’exposant 6, mesuré a fort champs dans le cadre de la théorie
KT, nous sommes donc conduits aux conslusions suivantes. En dessous de 85 K la ligne
d’irréversibilité et la loi R.~B° ne peuvent étre interprétées dans le cadre KT : les
champs d’irréversibilité sont trop élevés pour cette théorie et les vortex induits par le
champ sont majoritaires. Entre 85 K et 94 K la courbe o, (T) s’extrapole a 0 en T=100K
ce qui est en faveur d’une interprétation de cette partie de la ligne en termes KT.
Cependant les valeurs numériques des exposants o et 0, ne correspondent a aucune des
prévisions théoriques. Méme si I’on prend o au lieu de 04, un désaccord d’un facteur
trois persiste avec I’équation (12). Si I’on maintient, malgré cela, cette interprétation,
elle peut se résumer sur le schéma 1-A. B au dessus de 85 K est égale a B; et s’annule
a Tgr=100 K. Pour T<85 K, la ligne d’irréversibilité est déterminée par le réseau de
vortex induits par le champ, sans préjuger de la nature exacte de cette partie de la ligne
(fusion, désancrage thermique, ...). On s’attend donc, dans le cadre de cette premiére
interprétation, a observer, en desous de 85 K, un régime TAFF, «standard » a fort
champ, et modifié par la présence des paires a faible champ, et au dessus de cette
température, un régime de dissipation lié aux vortex dépariés mais avec un ancrage
négligeable (flow). Cette interprétation nécessite donc une coincidence entre le
température de désancrage des vortex en champ nul (85 K) et la température ou les
vortex dépariés deviennent dominants. Si ’on exclu une coincidence due au hasard, ce
n’est possible que si c’est la présence de ces derniers qui abaisse a zéro le champ de
désancrage (IL) a 85 K. Il faut pour cela que la ligne en dessous de 85 K corresponde &
une fusion du solide de vortex (la présence de paires ou de vortex dépariés n’a aucune
raison d’agir sur ’ancrage de vortex individuels). Dans ce cas, au dessus de la ligne le
systéfne de vortex est « liquide» et soumis au régime TAFF mais la ligne elle-méme est
die a la fusion. Nous verrons plus loin (§5.3) que cette idée est en désaccord avec une

observation plus fine du comportement des caractéristiques sous champ.

- Champs faibles. Nous supposons maintenant que c’est le régime observé a bas

champs qui est dii a la dissociation, induite par le champ, des paires de vortex et que
c’est donc l’exposant O. qui doit étre comparé avec 1’équation (12). L’accord

approximatif entre les valeurs mesurées de oy (~3) et de o« (<~1) est meilleur que pour
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le scénario précédent. La constance du rapport o/(20.+1) avec la température ne peut
cependant étre vérifiée en raison de la faible précision des mesures de ces deux
parametres, si ce n’est qu’aucun des deux ne semble vraiment varier avec T.

La loi R~B°® est vérifiée avec un exposant & peu prés constant, compatible, dans
le cadre de la théorie KT, avec les valeurs mesurées de 0. Une valeur de 6. proche de 1
et une valeur de o proche de 3 indiquent, d’apreés 1’équation (11), que le champ By
séparant les gammes de températures de dominance des types de vortex est compris
entre B,y et B, sans étre spécialement proche de I’une ou l'autre de ces limites. La
précision de mesures est insuffisante pour le déterminer a partir de (11) mais il est
raisonable de penser qu’il correspond au champ ou 1’exposant ¢ passe de sa valeur bas
champ (o.) a sa valeur fort champ (o.). Cette inteprétation est résumé sur le schéma 1-
B. Nous reviendrons au §5.4 sur le lien de la ligne Bm(T) avec la ligne d’irréversibilité.
A basse température By décroit lorsque T augmente et semble venir s’annuler a 100K.
Au dessus de 100 K B, est nul et les vortex induits par le champ sont immédiatement
présents dans 1’échantillon. Comme o est alors inférieur & 3 il n’est pas possible
d’utiliser (11) pour savoir si les vortex du champ dominent. Expérimentalement nous
observons une région dans laquelle les deux contributions sont inséparables, parceque
les deux types de vortex sont présents en grand nombre et parce que, du fait de la
diminution de a et de o, leurs comportements apparents deviennent similaires. Le
changement de régime observé a 85 K (0. pasant d’une valeur >1 a une valeur <1) peut
alors étre comprise en terme d’action de paires sur les vortex excités par le champ, les
premieres tirant ’exposant o vers des faibles valeurs (0.) d’autant plus fort qu’elles
sont en plus grand nombre c’est & dire que la température est haute. L’action des paires
se fait alors sentir au deld de By dans une gamme de champ qui augmente avec T (voir
schéma 1-B). Ce n’est qu’a basse température que l’action des paires devient
complétement négligeable dans toute la gamme de champ (en dessous de By, Ri~0, au
dessus de By Ri~B®), car, en raison de leur caractére thermiquement activé, leur

nombre devient exponentiellement petit.

Cette comparaison des données fort et bas champ est évidemment en faveur de
I'interprétation KT réduite aux faibles champs. Un simple argument de continuité serait
suffisant. Il est renforcé par ’accord observé & bas champ entre les valeurs numériques
de o et O et par le fait que, a haute température, les variations de Ry (B) saturent en fait
a fort champ et ne peuvent donc plus étre décrites par la loi Ri~B®. Les faibles

variations, si variation il vy a, de ces deux parameétres, avec la température, sont

cependant problématiques. En particulier, en 1’absence de transition KT, I’exposant o—1
(c.a.d ng d’apres (9)) doit s’annuler a T¢n. Ce fait semble repousser Tcn a des valeurs

tres élevées et donc contredire I’assimlation que nous avons faite au §5.2.1 entre Ty, et

Teo. I faut cependant nuancer cette conclusion en remarquant que !’on peut supposer
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que loin de T, la densité de paire renormalisée ng prend sa valeur a saturation, ce ne
serait que plus pres de 110 K, au dela de Tkr, que I’affaiblissement de ny commencerait
a se faire sentir, la mesure de T, par extrapolation de o—1 a zéro étant alors impossible
dans la gamme de température ou n, est presque saturée.

Notons enfin que la situation théorique sous champ est relativement confuse, les
modeles ne sont pas tous en accord et I’effet du couplage interplan et de 1’ancrage sur la
loi Ri~B° n’est pas pris en compte. Il est donc difficile de conclure en faveur ou en
défaveur de la transition KT au vu des données sous champ. Nous reviendrons au

paragraphe 5.4 sur ces diverses questions et en particulier sur le lien de la ligne

d’irréversibilité avec le mécanisme KT.

5.2.5) Au-dela de la transition KT.

Discutons maintenant des observations faites a des températures supérieures a
Tkr. Nous observons a Ty plusieurs phénomenes indiquant la présence d’une transition
de phase, onset du diamagnétisme, indépendance de la résistance avec le champ
magnétique et, comme nous allons le voir maintenant, divergence des fluctuations de
conductivité qui se manifestent au dessus de To. L’existence de cette seconde transition
de phase au dessus de Tkr et la nature de l’ordre supraconducteur entre ces deux
températures ne sont pas évidents au point de vue théorique. Avant de discuter ces

différentes questions nous allons présenter les fluctuations de conductivité observées au

dessus de 100 K.
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Fig.5.13. Résistance linéaire en fonction de T a diverses valeurs de B.
a- En dessous de Tc0. b- Au-dessus de 110 K pour trois valeurs de champ.
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Un changement du régime de décroissance des courbes Ry (T) est observé a 120K,
quelque soit le champ appliqué (Fig.5.13-b). La décroissance se fait beaucoup plus
rapide pour toutes les courbes en dessous de 120 K, la résistance diminue d’environ 7%
par Kelvin entre 120 et 110 K alors que la décroissance n’est que de 14% entre 120 et
135 K. Au dessus de 110 K les courbes a divers champs sont pratiquement confondues,
indiquant une trés faible dépendance de Ry en champ magnétique (voir aussi §5.2.3 et
Fig.5.10). Par ailleurs les caractéristiques V(I) continuent a présenter un comportement
non linéaire au dessus de T (Fig.5.1-b). La caractéritsique est alors séparée en deux
branches linéaires a faible (pente Ry.) et fort (pente Ry,) courants. On peut mettre en

évidence cette non linéarité en étudiant le rapport :
q=(Rr-RL/(RL:+RL) (13).
Les variations de q en température sont présentées sur la figure 5.14-a, et le courant de

décollement 14, qui sépare les régions linéaires et non-linéaires de la caractéristique, sur
la figure 5.14-b.
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Fig.5.14. a- Taux de non-linéarité q en fonction de T. b- Courant I, en fonction de T.
Iy décroit d’abord pour des températures inférieures & 110 K, ou il passe par un
minimum puis se met a augmenter dans 1’état normal. Cette augmentation traduit une
extension de la région occupée par le régime «bas courants» linéaire de la
caractéristique. q décroit trés vite entre 105 et 120 K, température a laquelle il devient
pratiquement inmesurable et oul le régime linéaire est rétabli dans toute la gamme de
courant.
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Ces phénomenes sont la signature de fluctuations supraconductrices dans 1’état
normal que nous observons entre 110 et 120 K et qui ont été décrites théoriquement par
Aslamazov et Larkin®. Dans un supraconducteur lamellaire, le domaine de fluctuations
peut étre trés étendu. Le systeme développera alors dans 1’état normal des fluctuations
supraconductrices loin de la température critique. L’accroissement de conductivité AG
dd aux fluctuations vaut :

A gry = e i 14
2D " iend T 0

respectivement pour les dimensions 2 et 3. d désigne la distance entre les plans, £(0) la
longueur de corrélation de G-L a 0 K et T,y la température de champ moyen. Les
fluctuations divergent a T¢p,.
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Fig.5.15. Comparaison de ’exces de conductivité aux lois de A-L. En insert, la courbe de conductance au-
dessus de 120 K qui a été retranchée a ¢ en dessous de 120 K.

Nous avons comparé nos données aux formules précédentes (Fig.5.15). Pour ce
faire, nous avons retranché a la conductivité mesurée la contribution en 1/T existant
seule au-dela de 125 K. Les mesures ne sont pas suffissmment précises pour déterminer
la dimensionalité de fluctuations mais permettent d’estimer T.y,. Dans les deux cas (2D
et 3D), les courbes s’extrapolent vers 110K. A champ nul Tem et Ty coincident donc.
On retrouve un résultat déja obtenu en analysant la courbe Ri(T) entre Tkt et T
(§5.2.1).
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Théoriquement, dans les systémes strictement 2D, la température de transition
supraconductrice est ramenée a O et seul un ordre a moyenne portée (« topologique »)
persiste jusqu’a Tcm. Quelles sont les propriétés électriques et magnétiques de cet ordre?
En I’absence de vortex excités thermigement le syst¢tme possede une résistance nulle
tant que la densité locale de paires de Cooper reste non nulle en tout point, c’est a dire
jusqu’a Tem. De méme 'effet Meissner doit également se manifester?. Les vortex
dépariés font décroitre la température de transition résistive jusqu’a Tgr<Tcm et annulent
le premier champ critique a cette méme température mais ne modifient pas la
température d’onset de 1’effet Meissner. Le couplage interplan raméne la température de
transition A une valeur finie qui peut étre supérieure ou inférieure a Txr. Dans les deux
cas la transition KT persiste pour un couplage interplan assez faible (il n’y a aucune
raison pour que la valeur de couplage pour laquelle la température de transition dépasse
Tkt soit la méme que celle pour laquelle I’élargissement de la transition KT détruise
cette transition). Deux questions se posent alors :

1- Comment peut on distinguer la zdne controlée par les vortex dissociés
(Txr<T< Ty) de 1a zbne de fluctuations (Teo<T<Tyu)?

2- En dessous de Tkt I’ordre supraconducteur est-il a longue portée?
Si oui T représente la température a laquelle se produirait la transition si les paires de
vortex ne pouvaient se dissocier. Dans ce cas persiste-t-il une transition de phase a T
malgré la transition KT?
Si non T représente seulement la température de champ moyen c’est a dire la
tempéature a laquelle I'ordre supra & moyenne portée disparait en 1’absence de
dissociation de paires de vortex. Le couplage interplanaire conduit-il alors a un autre
transition en dessous de Tgr entre un ordre supraconducteur a longue portée a basse
température et un ordre & moyenne portée a plus haute température, détruit seulement a
Txr?
Qu’en-est-il dans nos composés? Notons en premier lieu la coincidence entre la
température de champ moyen T, et la température d’onset du diamagnetisme T.o. Autre
fait important, a T¢y le comportement é€lectrique devient pratiquement indépendant du
champ magnétique et aucune propriété magnétique (en alternatif voir Ch.4 et Ch.6 en
continu) n’est observée au dessus de Tco. Ceci indique que la profondeur de pénétration
est pl{lS faible que la taille des domaines supraconducteurs fluctuants. L’onset de 1’effet
Meissner traduirait ainsi le moment ol la profondeur de pénétration devient plus petite
que la taille des domaines. Au dessus de T, les domaines sont trés petits et entre eux le
systeme est dans 1’état normal. A partir de Ty un ordre (au moins 2 moyenne portée)
s’établit, c’est a dire que localement le parameétre d’ordre est non nul en tout point mais
les paires dissociées et les fluctuations de phase de grandes longueurs d’onde détruisent
la cohérence de phase a grande distance. Ce scénario est compatible avec une transition

de phase a T ou avec un passage progressif entre deux régimes de fluctuations.
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Notons pour terminer, en faveur d’un ordre supraconducteur a longue portée,

détruit seulement a Tkt par la dissocation des paires, les mesures d’effet Josephson
(nécessitant une phase définie de chaque coté de la jonction) faites par de nombreuses
équipes en dessous de Tkr et la coincidence de Teg et Tep.

D’un autre coté, si le couplage interplan est capable de ramener la température de
transition & T.y, on imagine mal que le systeme reste suffisament 2D pour étre le siege

d’une transition KT.

5.3) Courants critiques.

En champ nul nous venons de voir qu’un courant critique I existe en dessous de
Tkr. A Tkr Lc s’annule en méme temps que Ry devient non nulle.

La transition résistive s’élargit sous I’action du champ magnétique. A T<Tkt une
dissipation a bas courant est observée au dessus d’un champ Be(T) qui définit dans le
plan B-T une ligne que I’on appelle « ligne d'irréversibilité électrique ». Au dessus de
la ligne le comportement est dissipatif car les vortex peuvent se mouvoir sous 1’action
de la force de Lorentz induite par un faible courant de transport. On dit alors que le
systeme est dans la zone réversible du diagramme B-T, par analogie avec les propriétés
magnétiques du réseau de vortex qui sont réversibles lorsque ces derniers peuvent se
mouvoir sous I’action d’un faible force extérieure. Nous discuterons au chapitre 6 de la
relation qui existe entre la « réversibilité » électrique et la réversibilité magnétique.

Cette définition de B, est ambigiie. Elle peut en effet s’interpréter de deux fagons :
1- A B, la résistance linéaire Ry s’annule.
2- A B le courant critique s’annule.
Ces deux définitions donneront deux lignes différentes si, au moment ou le courant
critique s’annule, la caractéristique présente, a faible courant, un comportement en loi de
puissance V=al® (0>1). Dans ce cas, en champ et/ou en température croissants, on
observera en premier |’annulation du courant critique puis, seulement, I’apparition d’une
résistance linéaire non nulle. La ligne d’irréversibilité correspondant au premier critére
sera donc plus haute que celle du deuxieéme critere. Nous avons vu que, en champ nul,
c’est ce qui est prévu par le théorie KT pour les systémes strictement 2D mais que, dans
notre systeme, le couplage interplan avait pour effet de faire coincider les températures
d’annulation du courant critique et de la résistance linéaire (Tkr). Plus généralement, les
deux lignes coincident si ce sont les mémes processus physiques qui sont a I’origine des
parties linéaires et non linéaires des caractéristiques sauf si, comme dans le modele du
TAFF, ces lignes dépendent d’un critere expérimental qui peut ne pas étre le méme.
Notons enfin que le premier critere sonde plus finement les propriétés

« microscopiques » des vortex que le second. En effet, si la caractéristique posséde une
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pente nulle a faible courant, le deuxieéme critere considérera le comportement des vortex
comme réversible alors que, dans la limite des courants infinitesimaux, aucun
déplacement de vortex (et donc aucune tension) n‘est observé.

En champ nul la température d’irréversibilité est la température de transition de
dissociation des paires, qui a déja été étudiée au paragraphe précédent et qui prend la
méme valeur pour les ceux critéres. A basse température et/ou a fort champ le
comportement électrique du systéme est déterminé par les vortex induits par le champ et
la ligne d’irréversibilité reléve donc a priori de processus physiques différents. C’est
dans cette gamme de champ que nous allons travailler maintenant.

Nous sommes en possession d’une masse importante de données expérimentales
(caractéristiques en tous points du plan B,T) présentant une diversité importante de
comportements. Pour mettre en évidence et comprendre I’unité de ces comportements
sous champ il est nécessaire d’analyser préalablement la structure de I’ensemble de nos
données expérimentales. Cette analyse qualitative préalable est comme nous allons le
voir, non triviale. Pour cela nous présenterons successivement les questions qui se
posent a priori lorsque I’on observe naivement les données (§5.3.1), puis la méthode
d’analyse que nous employons pour leur donner un sens (§5.3.2) et enfin une
comparaison qualitative avec les résultats expérimentaux (§5.3.3). Ce n’est qu’au §5.4
que nous aborderons la question d’une comparaison quantitative des données avec les

approches théoriques.

5.3.1) Position du probléme sous champ.

Nous commencerons par I’analyse des courants critiques expérimentaux L (voir
définition au paragraphe 5.1.1). Cette grandeur n’est pas d’un accés facile. Elle est
définie en premi€re approche par la valeur du courant en dessous de laquelle la tension
mesurée est plus faible que le niveau de bruit V, du systtme de mesure. Deux
possibilités existent au dela de cette premiére approche : soit la tension s’annule
réellement pour une valeur un peu plus faible que le courant ainsi déterminé, soit en fait
la tension ne s’annule réellement que pour un courant nul, comme prévu par exemple
dans le modele de TAFF. [ En suivant la notation utilisée dans le paragraphe précédent
nous appellerons courants critiques apparents les valeurs mesurées directement de I et
L et, s’ils sont différents de zéro, courants critiques réels (ou ajustés) les valeurs I <I; et
Lir<Iq correspondantes. ]

Une seconde difficulté tient a la présence, dans les caractéristiques
expérimentales, d’une partie linéaire a bas courant, suivie d’une partie non linéaire au
dela de Iy. Ces deux parties des caractéristiques ont-elles la méme origine physique, ou
traduisent-elles la superposition de ceux phénomeénes différents? Cette question se

mélange a la précédente puique, lorsqu’une pente non nulle est observable & I’origine, le
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courant critique apparent I, est automatiquement nul (ou pas loin de le devenir).
Résumons le probleme par les questions suivantes :

1- La partie linéaire des caractéristiques est-elle un phénomene thermiquement
activé, c’est a dire restant non nul a toute température strictement positive, mais
éventuellement indétectable a basse température.

2- Les caractéristiques V(I) mesurées possédent-elle un vrai seuil en courant,
autrement dit le courant critique mesuré L est-il seulement apparent ou indique t’il la
présence d’un vrai courant critique a une valeur légerement plus basse ? Autrement dit
encore, la partie non linéaire des caractéristqiues est elle, elle aussi, thermiquement
activée (auquel cas I n’est qu’apparent, I=0) ? ‘

3- Les parties haut et bas courant correspondent-elles a des processus physiques
différents ?

A champ nul nous avons répondu a ces questions au paragraphe 5.2 oul nous avons
montré que le courant critique est défini sans ambiguité et ceci pour deux raisons :

- La partie linéaire de la caractéristique (bas courant) n’apparait qu’apres
I’annulation (continue) de I, a Tkr.

- Nous avons ajusté les caractéristique avec une loi de type (I-I)* qui permettait
de vérifier que le I. mesuré traduit la présence d’un vrai vrai courant critique L.

A champ nul, les parties linéaires et non linéaires représentent donc des
phénomenes différents, mouvement des vortex dissociés en courant pour I’un, et vortex
dissociés par les fluctuations thermiques ou le champ magnétique pour I’autre. Jusqu’ou
s’étend, dans le plan B-T, le régime dominé par les paires de vortex ou les vortex

dépariés, et comment se raccorde t’il au régime dominé par les vortex du champ?

5.3.2 Présentation de la méthode d’analyse.

A basse température et bas champ, seules les parties non linéaires des
caractéristiques sont observables (Fig.5.16-a). I, est alors strictement positif. La
température T; & laquelle I s’annule est définie par I’équation L(Tp=In ou Ip~1mA est
la résolution en courant de notre systeme. Par contre, & plus haute température, en
dehors des trés bas champs, on observe systématiquement une partie linéaire dans les
caractéristiques a bas courant (Fig.5.16-b) a laquelle se superpose, au dessus de 15>0,
une partie non lin€aire. [Cette propriété distingue radicalement le comportement du
systeme sous champ et en champ nul ou cette partie linéaire n’était perceptible qu’aprés
I’annulation de 1.]. Le courant critique L est donc systématiquement égal a zéro, et seul
le courant Iy peut étre mesuré. Les définitions pratique de Ry et de Iy sont ainsi
interconnectées. Iy est la valeur du courant pour laquelle V(I) s’écarte de sa partie
linéaire d’une quantité plus grande que la résolution en tension de notre systéme, V. En
I’absence d’une partie non linéaire sur les courbes V(I) la température Tr ott Ry devient
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appparemment non nulle est celle ou la tension R *100mA (maximum de la gamme de

courant utilisée dans nos expériences) devient plus grande que V. Par contre lorsque
I;<100 mA, Ry n’est pereceptible que si Ry, Is<Vy, (Fig.5.16-a).

Id I

Fig.5.16. a- Schéma d’une caractéristique V(I) avec une partie linéaire a bas courant (I<I,) et une partie

non linéaire a fort courant. b- [;=f(T). Au-dessus de Ty Ie courant est plus faible que la résolution en courant I,
¢- Croisement des courbes Ry (T) et V/I,(T). Au-dessus de Ty la résolution du systéme de mesure permet de
déterminer R;.

Comme Ry croit avec T et Iy décroit, la température Tr ou Ry devient
apparemment nulle est donc déterminée par le croisement des courbes Ry (T) et V/I4(T)
(Fig.5.16-c). Cette approche est valable que les phénomenes soient ou non
thermiquement activés. Puisqu’en général la partie non linéaire est perceptible sur les
caraciéristiques avant (en T et B) la partie linéaire, on prévoit, selon que les deux
phénomenes sont liés au méme processus ou non, deux comportements différents pour

les courbes I et I :

* Si les processus sont différents la courbes I(T) décroit lentement jusqu’a Tr ol
elle s’annule assez brutalement. En desous de Ty, Iy n’est pas défini et prolonge la
courbe de I au dela (Fig.5.17).
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v

Fig.5.17.Evolution du courant IC (trait plein) et du courant de décollement Id (trait discontinu) lorsque
les processus en action sont différents.

* Pour analyser la situation ou les processus sont identiques nous allons nous

restreindre au modele du creep d’ Anderson qui prévoit :

V= Vosh(i) (15-a)
I,
kgT
avec V, =R I, exp(- UT) etl, =1, B (15-b)

B

ou R¢ est la résistance correspondant a la resistivité de TAFF p. (Eq.1 ch.2) I, est

le courant critque d’Anderson Ia=J. Sech, Sech est la section de 1’échantillon et J. la
densité de courant critique d’ Anderson.

Le modele est trop grossier pour qu’une comparaison directe de (15-a) avec les

caractéristiques mesurées soit envisageable. Il est par contre assez riche qualitativement,

bien qu’il ne contienne que deux Iy et V, dont on déduit la résistance théorique :

\Y
Roiapr = 70— (16)
0

Selon les valeurs relatives de Vjy et Vi, d’une part et de Iy, I, et d’un courant

critique I, en dessous duquel la tension ets plus basse que Vo,
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\Y
I, =I,Argsh(—") (17)
VO

six régimes sont observables. (Pour illustrer la différence entre I, et I. notons par
exemple que dans le modele de TAFF I n’est jamais nul (sauf 2 T=0 ou Vn=0) alors
que I; sera nul si I..<=I,) .

Ces divers régimes sont présentés dans la figure 5.18-a ou sont indiquées, sur la
ligne du haut, les caractéristiques théoriques et, sur celle du bas, les caractéristiques

«apparentes» qui en sont déduites.
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Fig.5.18.a- Définition des régimes observables des caractéristiques V(I) prévues par la théorie
d’Anderson. Premiére ligne: Défnition des conditions des 6 régimes.Seconde ligne: Formes observables ou
apparentes des caractéristiques correspondantes. La zéne hachurée correspond au niveau de bruit de tension.

La situation (3) est la plus simple puisque courbes apparente et théorique
coincident, I.=0 et R;=Rrarr. C’est la situation que I’on attend lorsque le régime TAFF
est pleinement développé & I’échelle I, et V.. Le cas (2) est similaires sauf que I#0 du
fait qu’une fraction de la partie linéaire bas courant de la caractéristique tombe dans le
bruit de tension (représenté par une bande hachurée sur les figures du bas). Dans le cas
4) on observe encore une caractéristique linéaire a bas courant mais avec une pente

Ri>Rrarr donnée par :

Vo I
Ry = —%sh(-) (18)
I, I

m

La non-linéarité apparait & courants faibles mais non nuls. La situation (5) est trés
similaire sauf que la non-linéarité de la caractéristique est perceptible deés les courants
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nuls. Dans les régimes (6) et (1) un courant critique apparent 1. non nul est observé. La
résistance Ry est donc forcément nulle. Ce qui distingue ces deux cas c’est que dans (6)
le décollement de la caractéristique se fait avec une pente « apparente » non nulle alors
qu’elle est nulle dans le cas (1) (en fait une partie des caractéristiques de type (6) a
également une pente apparente nulle, voir Fig.5.18-a). Ce dernier cas correspond donc
au comportement idéal attendu d’un supraconducteur. Les observations faites en champ
ou température croissants correspondent a un passage progressif du régime (1), a bas T
et B, au régime (4).

On peut, a I’aide de (17), repérer ces différents régimes dans le diagramme (Vy,

Ip). Ils sont représentés sur la figure 5.18-b.

Vo
3

(2)

Vm/1.17 A

Fig5.18-b- Diagramme représentant les domaines oui doivent étre observés les divers régimes définis en -
S A%~ adans le plan VI, des paramétres du modele d’ Anderson.

I4 est le courant au dessus duquel la différence entre la caractéristique observée et
sa partie linéaire devient mesurable c.a.d plus grand que V. Il est donc nul dans les
régimes (4) et (5), non nul et égal a I; dans les régimes (1) et (6), positif, supérieur a I, et
voisin de Iy dans les régimes (2) et (3). Dans le régime (3) Ij se trouve dans la partie de
la caractéristique correspondant au régime TAFF (I4<ly), dans la (2) il est dans le régime

creep ( Is>lp) :

I, I, V
sh(z4) -4 =™ (Régime s 2) (19-2)
IO IO VO
I \%
4 = (p—my3 (Régimes 3) (19-b)
IO V0
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On peut passer du régime « idéal » basse température (1) au régime treés dissipatif
(4) par deux chemins non équivalents présentés sous les noms (o) et (B) dans la figure
5.18-b. Nous présentons dans la figure 5.19 I’évolution des grandeurs mesurables I, Iy

et Ry suivant ces chemins.

a : chemin «
Ri>Rrasr

‘,R“FF b : chemin B

L=l

Ri>Rrars

Fig.5.19. Evolution de la forme prévue pour les caractéristiques expérimentales suivant les

deux chemins &) et (P) indiqués sur la figure 5.18-b.
5.3.3. Comparaison avec les caractéristiques expérimentales.

L’analyse qualitative qui suit a pour but:

1- de distinguer entre les phénomenes en champ nul et sous champ et de repérer la
zOne du diagramme B-T ou les processus observés en champ nul continuent a se
produire,

2- de déterminer si, au dela de cette zOne, les parties linéaire et non lineaire des
caractéristiques sont asociées a un méme processus.

Pour cela nous avons procédé comme suit :

- Ajustement des parties non-linéaires (V(I)-RLI) des caractéristiques avec une loi
de type a(I-Ip)* ol Irest ajusté de la méme fagon que dans le paragraphe 5.2 et représente
Lir ou I¢ selon que Rp=0 ou non (Fig.5-20 pour T=80 K). Cette approche est le meilleur
moyen de distinguer entre seuil apparent et seuil réel. Elle nécessite cependant une
méthode d’extrapolation des courbes mesurées (au dessus du seuil apparent) jusqu’a des
tensions nulles et dépend donc d’un modele (ici une loi de puissance). En dessous de
100 K, P'ajustement de If donne systématiquement un résultat positif. La trés grande

majorité des exposants o déduits de cette méthode sont compris entre 2 et 3.
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Fig.5.20. Caractéristiques corrigées de leurs parties linéaires en coordonnées Log-Log a T=80 K pour

divers champs. Mise en évidence de la loi V-R,“I~(I-Icf)Olf a bas courant.

- Les évolutions de L, Ij, Ry et o en fonction de B a 80 K sont présentées sur la

figure 5.21.
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Fig.5.21. Courbes I.(B), I4(B), Ry(B) et o(B) a T=80 K.
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La résistance Ry est nulle seulement a B=0 puis croit lentement quand B augmente

jusqu’a un champ Bm~1500 G ou I’accroissement devient beaucoup plus rapide. Nous
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avons vu au §5.2 que la partie bas champ pouvait s’ajuster avec une loi de puissance en
Ri~ B® avec 0.<~1 et la partie haut champ avec un exposant 6> >1. En B=0, I vaut
76mA puis se transforme continument en Iy qui diminue rapidement entre B=0 et By A
partir de By il diminue trés lentement avec B (de 26 mA a 24 mA entre 2000 et 13000
Gauss). L’exposant o vaut ~3 en dessous de By et diminue progressivement pour
atteindre ~2 vers 4000 G, valeur qu’il garde au dela de ce champ. Les valeurs ajustées Iy
et L¢ sont légeérement plus basses que les valeurs apparentes L. et Iy mais varient
exactement de la méme facon. On retrouve ce méme comportement a toute température
jusqu’a 100 K. La valeur a saturation de Iy ne dépend pratiquement pas de T (elle passe
de 40 a 28 mA entre 70 et 110 K) alors que sa valeur en B=0 diminue. Ainsi, au dessus
de T~91 K la valeur bas champ de 1; est plus faible que sa valeur a saturation, de telle
sorte que la courbe I4(T) est croissante & bas champ. Le champ By décroit avec T et
devient plus petit que I'incrément minimum de champ étudié (100 gauss) vers 96 K. En
dessous de 75 K, le régime bas champ est trop faible pour étre observable. Dans cette
gamme de température on obtient donc une résistance strictement nulle jusqu’a B~6500
gauss et le courant I; défini en B=0 se prolonge jusqu’a ce champ ou il se transforme
continument en Iy. Au dessus de 100 K la différence entre le comportement bas champ
et le comportement haut champ s’estompe.

Ces résultats nous permettent de distinguer deux phénomenes : en dessous de By
le comportement est analogue a celui observé en champ nul et interprété au §5.2 en
terme de mécanisme KT. Au-dela de By les vortex induits par le champ I’emportent et
le comportement est différent. A bas courant une partie linéaire est observée sur les
caractéristiques, suivie, au dela d’un courant I4~30 mA, qui dépend peu de T et de B,
d’une partie non linéaire. Le fait que Ij reste prétiquement constant dans des gammes de
champ et de température ot Ry, varie considérablement laisse penser que les parties bas
et haut courant des caractéristiques correspondent a des phénomeénes distincts. Si cela
est vrai on comprend cependant mal pourquoi les deux parties des caractéristiques se
mettent a4 dominer le comportement KT approximativement au méme champ By;. Pour
distinguer entre ces deux possibilités nous nous proposons d’appliquer la méthode
indiquée au § précédent en étudiant les déformations de la caractéristique sous champ
constant lorsque T varie de 70 et 110 K.

Un exemple des caractéristiques mesurées 2 5000 G a 80 K est présenté dans la
figure 5.22 et I’évolution de Ry, et I; sur la figure 5.23. Les exposants o sont tous égaux
a 2 ce qui indique que B>By. L est défini a T=70 K ot il vaut 46 mA. Au dessus de
cette température il devient Iy et décroit rapidement jusqu’a une trentaine de mA, valeur
qu’il atteint vers 75 K et qu’il garde grossie¢rement jusqu’a 110 K. La résistance reste
trés faible jusqu’a 75 K puis augmente rapidement jusqu’a 110 K. Si ’on compare les
caractéristiques de la figure 5.23 avec les prévisions du modéle d’ Anderson présentées

sur la figure 5.18, on constate que jusqu’a 74 K les caractéristiques
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Fig.5.22. Exemple de caractéristique obtenue a 5000 G entre 70 et 110 K.

correspondent au régime (1) puis au régime (2) jusque vers 90 K et enfin au régime (3).
Si on compare ce que nous observons pour I4(T) avec la courbe théorique de la figure
5.20, nous constatons un fort désaccord. Ceci est principalement du au fait que les
caractéristiques a haute température ne présentent pas du tout la forme prévue par le
modele d’Anderson. Elles sont formées de deux portions linéaires de pentes différentes
se rejoignant dans la région de I4 par une faible portion non linéaire. Autrement dit, si le
modele d’Anderson marche, le régime de flux creep en est pratiquement absent et on
passe directement du régime TAFF au flux flow.

0,0157 p_35000 Gauss 507
A
A
A A A
0,010 = 40 1
Aa = B &
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A E A
0,005 2 30 A A
AA = AA
A
A AA A
A
‘ ‘ 1 1 1 s 1 1 1 1 1
,000 —4 ; 20
5e0 70 80 90 100 110 120 60 70 80 90 100 110

Température (Kelvins) Température (Kelvins)

Fig.5.23. Résistance linéaire et courant de décollement I; en fonction de T a B=5kG.
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Nous arrivons donc aux conclusions suivantes :

- Soit le régime de creep est court circuité par le flux flow, ce qui n’est possible
que si Ip>Ia i.e. U<kgT. Nous verrons au § suivant que, au contraire, U>20 kgT (voir
Tab.6.5), ce qui devrait permettre de voir le creep sur une large gamme de courant. De
plus, dans les régimes (2) et (3) nous avons vu que Iy suit les variations de Ip=Is kgT/U
(Eq.5.19) et I’on comprend difficilement pourquoi il varie si peu avec T méme pres de
Te. Enfin, nous avons déja remarqué que le régime linéaire atteint a haut courant est
indépendant du champ, en contradiction évidente avec les prévisions du modele de flux
flow. )

- Soit les parties haute et basses températures ne correspondent pas aux mémes
phénomenes. C’est I’hypothése qui nous semble, au vu de I’ensemble de nos données, la
plus probable. 1l est raisonable dans ces conditions d’attribuer I’ensemble de la partie
non linéaire des caractéristique mesurée au dessus de By, depuis son début en Iy, en
passant par son maximum en I (notons que Iy comme Iy varie peu a I’approche de T¢o)
jusqu’a son asymptote linéaire aux forts courants, aux jonctions intergranulaires. Nous
reviendrons sur ce point au §5.4.3.

Nous en avons fini avec I’analyse qualitative des caractéristiques et allons passer,
maintenant, & une comparaison quantitatives des données avec les diverses théories, en

nous concentrant sur la partie bas courant des courbes V(I).
5.4) La ligne d’irréversibilité.
5.4.1) Présentation de la ligne.

Nous appellerons par la suite ligne d’irréversibilité électrique, Be)(T), la ligne
correspondant au critére résistif, a savoir celle qui est déterminée par les processus bas
courant. D’apres la discussion du précédent paragraphe cette ligne est de nature
complexe. Tant que les processus KT sont actifs elle doit étre, a strictement parlé,
réduite & |’axe de température (Bg=0) puisque Ri~B°. Ce n’est que lorsque le processus
KT devient invisible, car le nombre de paires de vortex décroit trés vite a basse
température, qu’on doit s’attendre a voir un champ B¢ non nul correspondant aux seuls
vortex induits par le champ. Ce raisonnement néglige la possibilité pour les vortex
dissociés d’étre eux mémes ancrés et le fait que la théorie prévoit, de toute fagon, au
minimum un seuil B¢, pour la dissociation en courant. Dans ce cas, méme dans la partie
du diagramme B-T dominé par les paires, on peut s attendre a un seuil en champ, la loi
R ~B° n’étant alors vérifiée qu’au dessus de ce seuil. A température assez basse pour
que le nombre de paires ne puisse induire une dissipation détectable, la ligne B.(T) doit
croiser la ligne By et I’ancrage des vortex du champ déterminer la ligne d’irréversibilité
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€lectrique. Dans les deux cas c’est I’ancrage qui controle la ligne, la croisée By, Be
correspondant a I’ancrage dans deux systemes de vortex différents. Pour rendre compte
de cet ensemble de phénomenes, nous avons défini la ligne d’irréversibilité électrique
par un critere sur la valeur de Rp. Nous avons choisi de considérer comme nulle les
résistances plus petites que ~ 107Q. Ce critére est trés grossier, méme comparé aux
performances de notre systetme de mesure, il indique donc une limite supérieure pour

Bel.
Be|(T) est représenté sur la figure 5.24.

1Ax10*
1 Trait continu: Guide pour les yeux.
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Fig.5.24. Ligne d’irréversibilité électrique dans le plan B-T.

Il décroit trés vite a basse température et présente un coude vers 85 K, température au
dessus de laquelle il vient s’annuler progressivement a Txr. En dessous de 85 K il est

correctement ajusté par une loi de puisance,

3
2

B(Teslas) =27 (1-T/86) (20),

La portion basse température de la ligne s’extrapole donc sur l'axe des
températures en T=86 K. La loi (13) correspond a celle qui fut observée par le biais de
mesures magnétiques, par Bednorz, Miiller et Takashige sur des céramiques du
composé au Lanthane (LaSrCaCuO). IIs avaient alors interprété la ligne d'irréversibilité
comme une ligne de transition vitreuse, applicable aussi bien au systéme de vortex24
qu’au systtme de jonctions intergranulaires!4. Mais cette loi est aussi celle qui fut
prédite par Yeshurun et Malozemoff25 en partant de 1'idée du désancrage thermique des

vortex.
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Nous aborderons la question de I’origine de la ligne d’irréversibilité a partir des
question suivantes :
- Est-elle liée aux jonctions intergranulaires? (§5.3.4).
- Trahit-elle des processus de désancrage thermique des vortex?
- Est-elle la trace d’une transition du systéme de vortex d’un état désordonné
vitreux vers un €état liquide de vortex ou un solide ordonné de vortex?

- Traduit-elle 'influence d’un champ appliqué sur la transition de Kosterlitz-
Thouless?

Pour répondre a ces questions nous avons a notre disposition trois grandes séries
de données expérimentales qu’il est possible de comparer aux prévisions théoriques de
ces divers modeles :

- La dépendance en champ et température du courant critique expérimental L.

- La dépendance en température de Ry (T) sous champ.

- La forme de la ligne d’irréversibilité.
5.4.2) Discussion 1 : Phénoménes intragranulaire.

- Confrontation au modele TAFF.
Nous allons tenter d’interpréter les données expérimentales concernant la partie

linéaire des caractéristiques en terme de TAFF. Rappelons que la tension aux bornes de

I’échantillon est donnée, d’apres ce modele, par I’expression théorique :

U

U J
V=R:S_.J-exp(— Sh(— 21
C~echv C p( Kk T) (Jc ) ( )

B

ol Sccp est la section de I’échantillon, Rc une résistance ajustable, J. la densité de
courant critique d’Anderson et U I’énergie d’ancrage, ces deux derniers paramétres
devant €tre déduits des expériences. Dans cette équation les natures de l’ancrage
(collectif ou individuel) et de la phase de vortex sont prises en compte dans la
dépendance de U en B et T. Deux situations extrémes permettent d’en faire un résumé
utile. ‘Soit U ne dépend ni de T ni de B et J.~ U, c’est le cas de I’ancrage individuel loin
de TC.. Soit U varie en 1/B et J. est indépendant de B, c’est le cas du modele des
« bundles » d’Anderson®. Malgré sa souplesse cette équation n’est pas une expression
universelle de la théorie du désancrage. Elle correspond seulement & 'une des
nombreuses possibilités qu’ont les vortex de se désancrer puis de se déplacer (en
fonction de la densité de sites d’ancrage, de leur profondeur, de leur largeur ....) c’est
dire a un modele ad hoc produit par Anderson pour expliquer les particularités des
phénomenes observés dans les anciens supra. Pour citer Anderson ce modele est basé

sur « only one of many possible regimes of behavior of the hard superconductors » *.
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Méme s’ il a été, par la suite, largement étendu, il faut garder a I’esprit que I’€quation
(21) est, en dehors des hypotheses étroites qui la sous tendent, essentiellement
qualitative. Elle permet de prévoir le comportement qualitatif des diverses grandeurs
mesurables, résistance, courants critiques apparents ... comme nous l’avons vu au

paragraphe 5.3.2, et d’estimer les valeurs de ses parametres intrinséques J¢, U etc ..

* R(T) : D’apres (21) la résistance linéaire varie comme :

U U
R =R exp(——— 22
TAFF = Re kT p( kBT) (22)

Afin de confronter quantitativement nos données aux prédictions du modele, nous avons
étudié les courbes donnant Ln(R.T) en fonction de 1/T a différentes valeurs du champ

magnétique. L’étude est présentée sur la figure 5.25.
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Fig.5.25. Ajustement des courbes Log(TRy) vs 1/T a divers champs.

Ces courbes sont linéaires a basse température et présentent une courbure positive
au dela de 85 K, quelque soit le champ. Ce comportement n’est infirmé qu’a champ nul
ou aucune partie linéaire n’est perceptible. Il est a rapprocher du pasage que nous
observons dans les courbes Ry (B) pour B>By d’une loi de puissance avec un exposant
o>>1 au dessous de 85 K a un exposant plus petit au dessus. Le fait que 1’on obtienne un
écart a la loi théorique a forte température peut s’interpréter soit par le fait qu’a
I’approche de T, 1'énergie d’ancrage U doit diminuer, soit par I’influence des paires

vortex-antivortex.
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Les valeurs de U sont présentées dans le tableau 4. Le fait que la température soit tres

inférieure a T explique la faible dépendance de U avec T. Ce parameétre décroit par

ailleurs lorsque le champ augmente, en accord avec les prédictions d’ Anderson.

B (G) 870 2000 3000 5000 6000 7000 8000 9000
U (K) 1556 1107 1685 1500 905 1100 850 964

Tab. 5.4 : Variation en champ de 1'énergie d’ancrage U déduite des mesures Ry (T).

* Ligne d’irréversibilité. La ligne d’irréversibilté peut étre prévue dans le modele
de TAFF lorsque 1’on connait la dépendance en champ de I’énergie U. Les valeurs de U
indiquées sur la tableau 5.3 sont trop fluctuantes pour permettre une estimation précise
de la ligne. Elles sont cependant suffisantes pour comparer les ordre de grandeur et
rendre consistante I’interprétation en terme de TAFF. La température d’irréversibilité
« théorique » est déterminée par le méme critere que celui retenu pour la mesure, c.a.d

par I’équation Ry (Tg) = 10*Q2 soit :

U kT, (107Q)

(23).

R. et U ayant été mesurés plus haut (Tab.5.4) cette équation permet de retrouver, pour
chaque champ, la valeur de T¢. La ligne ainsi reconstruite est comparée a la ligne
mesurée dans le tableau 5.5. L’accord est satisfaisant, sauf pour les températures au dela
du coude (85 K) de la ligne.

B (G) 870 2000 3000 5000 6000 7000 8000 9000
T (K) 85 80 75 72 70 67 66 65
Ta (K) 77 77 79 71.4 68.7 67.2 66.3 64.5

Tab. 5.5 : Variation en champ de de la température d’irréversibilité électrique, déduite des valeurs

de U (ligne 3) et mesurée directement (ligne 2).

¢ Forme des caractéristiques et courants critiques : Nous avons fait des
observations & des échelles de densité de courant trés faibles comparées aux courants
critiques intrinséques (J¢, [,=J Secn) des systémes de vortex intragranulaires. Nous avons
pu estimer ces derniers au Ch.6 par mesures magnétiques a quelques 10°A/cm?, soit 5
ordres de grandeur de plus que les courants injectés dans nos expériences. Si ’on
compare ces valeurs de J; et celles de U/kgT cela donne des Jo de ’ordre de 10° A/em?,
autrement dit les caractéristiques devraient aborder le domaine non linéaire associé au

«creep » vers I~5000A. Ce résultat n’est compatible avec nos données que si, comme




127
nous 1’avons soutenu plus haut, la partie non linéaire des caractéristiques expérimentales
est attribuée a un mécanisme différent.

Lorsque la température approche ou dépasse T, la situation est différente. Nous
montrerons au Ch.6 que dans ces conditions le courant critique diminue fortement pour
venir s’annuler a 106 K. Il peut donc, dans cette gamme de température, devenir de
P’ordre des courants utilisés. Par ailleurs au voisinage de Teo, U doit diminuer, de telle
sorte que kgT/U devienne plus petit que 1. Dans ces conditions le systéme de vortex doit

passer directement du régime TAFF au régime flux flow en court circuitant la zone de

creep.

* Ri(B) . Nous avons montré que les courbes Ry (B) pouvaient s’ajuster avec une
loi de puissance B® ou G passe de valeurs supérieures & 1 au dessous de 85K a des
valeurs inférieures au dessus. A haute température, R (B) semble saturer a fort champ.
Ceci correspond a un comportement de U(B) en Up-uLog(B) pour les forts champs avec
Up~3000 K et u~200 K (B en gauss) d’apres les valeurs du tableau 5.4 et u~140 K a
T=70 K d’aprés la valeur de I’exposant O, a cette température. Le changement de
concavité des courbes Ry(B) a 85K peut étre relié a la disparition progressive de
I'influence des paires (qui tirent © vers les petites valeurs) lorsque la température baisse.
Nous avons en effet supposé que cette influence était dominante en desous de By, ce qui

ne veut pas dire qu’elle est nulle au dessus.

- Modele de 1'état vitreux.

Le modele de I'état vitreux prévoit un exposant 3/2 pour décrire la forme de la

ligne d'irréversibilité, en accord avec nos observations (Eq.20). II prédit pour la
résistance linéaire Ry (T,B), au voisinage de la température de gel (correspondant, dans

cette interprétation, a la ligne d’irréversibilité électrique T¢)(B)), une loi de puissance

(Eq.44, §2.3.2.4) du type*:

T
R, (D) = ( - 1)B (24),
Te1 (B)

ol B est supérieur 3 6. Nous avons observé un comportement de ce type sur la
céramique comme on peut le voir sur les figures 5.26. Les valeurs de B déduites de ces

courbes sont consignées dans le tableau 5.4 ci-dessous:

B (Teslas) Tel (Kelvins) B
1.0 62.3 1.77
0.88 67.5 1.45
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0.79 68.1 1.36
0.50 71.2 1.31
0.41 75.2 1.25
0.30 75.2 1.15

Tableau 5.4 : Exposant de la loi R{~(T/T o 1)P pour divers champs B, décrivant le

comportement de la résistance linéaire a I’approche de la température d’irréversibilité.

Les valeurs de B ne coincident pas avec les prédictions théoriques qui imposent, en
dimension inférieure ou égale a trois, a B d'étre supérieur ou égal a 6.
s
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Fig.5.26. Résistance linéaire Ry, vs (T/T-1) en coordonnées Log-Log.

- Fusion du cristal de vortex (3D et 2D).

- La théorie de Lindeman appliquée a la fusion du réseau de vortex prévoit une
ligne d’irréversibilté variant en 1/T 2 3 basse température et en (Tco-T)2 pres de la
température critique. Les faits que la ligne expérimentale s’annule & T;=100K <T et
que I’exposant 2 n’est pas observé, indiquent que la partie haute température de la ligne
ne peut étre expliquée par ce modele. On peut voir par ailleurs sur la figure 5.25 qu’a
base température la ligne d’irréversibilité n’a pas la concavité prévu par la loi en 1/T 2,

- La fusion du cristal de vortex 2D est décrite par un modéle de dissociation des
paires de dislocations’. Cette théorie prévoit une asymptote pour la ligne d’irréversibilité
en T=T," (voir Eq.18, Ch.7). Cette asymptote n’est pas observée dans la gamme de

températures étudiée.
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- Transition KT.

La ligne d’irréversibilité s’annule a 100 K et traverse la courbe By(T) sans doute
vers 80 K (cette température est difficile & estimer du fait de la faible précision avec
laquelle nous mesurons By). Au dessus de 80 K c’est donc I’action de I’ancrage sur les
paires de vortex qui détermine la ligne et, a I’approche de Txr, la dissociation des paires
annule le champ d’irréversibilité. Nous voyons deux interprétations a ces phénomenes :

a- Soit le mécanisme d’ancrage a cessé d’étre efficace, méme a bas champ, avant
100 K. Dans ce cas, il suffit, en champ nul, que les paires soient dissociées pour qu’elles
dissipent, ce qui explique I’annulation de B¢ & Tkr. La partie proche de Tkt de la ligne
d’irréversibilité suit alors la courbe B.(T) puisque la dissociation sous champ ne se
produit, d’apres la théorie, que au dela de B;. Entre B¢, et By les vortex dissociés et
désancrés produisent une dépendance de R en B° et, au delad de By, les vortex
désancrés induits par le champ une dépendance en B™. A plus basse température, vers
85K, I’ancrage commence a se faire sentir et la ligne remonte mais reste, au début, dans
le domaine de domination de paires. Ceci réduit la zone d’observation de la loi R~B®~.
Enfin cette zone disparait completement lorsque la ligne croise By. A ces températures,
les vortex dépariés sont dominants a bas champ mais sont ancrés, a plus haut champ les
vortex du champ deviennent dominants et enfin il y a désancrage. A plus basse
température encore les paires disparaissent completement. Nous ne pouvons pas dire de
quel coté de cette température se produit le croisement des lignes B et By ni méme si
ce croisement a réellement lieu.

b- La deuxiéme possibilité est que le désancrage ne se produise, en I’absence de
paires, dans la limite des champs nuls, qu’au dessus de Tkr. Dans ce cas, c’est la
présence des paires de vortex qui abaisse la ligne prés de Tk et c’est la dissociation qui
I’annule. Ce phénomene est inexplicable si la ligne d’irréversibilité provient d’un
désancrage thermique. Par contre, si le modele de fusion du réseau de vortex est retenu,
la présence des paires, en favorisant les fluctuations de position des vortex du réseau’”,
va abaisser la valeur du champ d’irréversibilité, ce qui pourrait expliquer le désaccord
entre la forme de ligne que nous observons et les prévisions de la théorie de la fusion.
Les changements qualitatifs observés a 85 K est alors explicable, comme en a-, par le

croisement des lignes B et By.

5.4.3) Discussion 2 : Phénomeénes intergranulaires.

Le fait que la portion basses températures de Be|(T) est décrite par I’exposant 3/2
prévu23 par la théorie des systémes de jonctions désordonnés laisse penser que la ligne

d'irréversibilité électrique, au moins dans sa partie inférieure a 85 K, correspond au seuil
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de dissipation des jonctions intergranulaires. Par ailleurs les valeurs de courants

critiques mesurées sont extraordinairement faibles comparées aux valeurs typiques
intragranulaires.

D’un autre coté, plusieurs faits sont en défaveur des processus inter:

- La ligne d’irréversibilité ne s'annulle pas réellement 3 85 K mais présente un
simple coude a cette température et ne vient s'annuller que preés de 100 K. Méme si un
autre processus entre en jeu au dessus de 85 K on voit mal ce qui empecherait les
jonctions de dissiper a faible champ dans cette gamme de température.

- La ligne d'irréversibilité électrique de la céramique est paralléle (a basse
température) a la ligne d'irréversibilité magnétique de cette méme céramique ou d’une
poudre du méme composé, qui refléte les seuls processus intragranulaires (§ 6.6.2). Les
lignes (électrique et magnétique) sont paralleles et présentent un coude au méme endroit
ce qui indique péut étre une origine commune, forcément intragranulaire, des deux
lignes.

- Les énergies d’ancrage mesurées électriquement dans la céramique sont les
mémes que celles mesurées par relaxation magnétique (§6.7.1, Tab.6.5) dans une poudre
du méme composé (donc sans systemes de jonctions intergranulaires) aux mémes
températures.

- Les ordres de grandeurs de B, sont les mé€mes que pour les champ
d’irréversibilité magnétique i.e. trés élevés pour des processus intergranulaires.

- La température 85 K ne coincide pas avec la température Tcon=95 K en dessous
de laquelle nous avons vu, au chapitre 4, que le systtme de jonctions se mettait a se

comporter comme un seul milieu supraconducteur.

Pour étayer quand méme 1’interprétation en termes de processus intergranulaire,
comparons les valeurs des parametres caractéristiques de nos données expérimentales
avec la théorie des systtmes de jonctions®”?, Rappelons pour cela que nous avons
estimé au chapitre 4 la valeur a T, de 1’énergie de couplage des jonctions
E;=kgT.n=8meV. Les champs critiques B¢, et B¢: intergranulaire ne dépendant que de
la taille R des grains sont, dans nos échantillons, inférieurs au dixieme de gauss.
Autrement dit, nous sommes toujours dans la zone incohérente du diagramme de phase
lorsque nous appliquons un champ magnétique. Dans la zone cohérente (en champ nul)
la densité de courant critique est déterminée par le courant critique intrinseque L; des
jonctions JP=I.;/R* =E/®¢R?*=0.66A/cm’> 3 95 K. Cette valeur est de l'ordre de
grandeur de I;p en accord avec I'interprétation donnée au paragraphe 5.1.3 indiquant que
le jonctions n’étaient dissipatives que pour des valeurs relativement élevées des
courants. Elle est par ailleurs également de 1’ordre de grandeur des courants critiques
expérimentaux. Elle ne permet donc ni de confirmer ni d’infirmer I’interprétation

intergranulaire. Dans la z0ne incohérente du diagramme, le champ a pénétré entre les
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jonctions, ce qui conduit a une dissipation activée thermiquement plus forte. La

résistance a été calculée par Tinkham et vaut alors :

BL =2 E, exp(— E, ) abasse températur e (25)
R, kgT kgT
2
Re a2 plus pré s de T, (26)
R, (1- l)3
TcO

L’exposant 2 de la loi Ri(B) a haute température est en désaccord avec 1’exposdnt
inférieur a 1 que nous avons mis en évidence sur les courbes 5-b. L’expression (25) est
la méme que celle prévue dans le modeéle du TAFF ou U est ici remplacée par E;.
L’analyse présentée dans le paragraphe précédent, qui indiquait un bon accord de
I’ensemble des données mesurées a basse température avec ce type de loi, reste donc
valable. L’énergie d’activation mesurée, U~1000 K, est cependant en désaccord avec les
95 K de la théorie des processus intergranulaires.

Discutons pour finir la largeur de transition de nos échantillons en champ nul
(T-Teo=10 K). En champ strictement nul, un vrai courant critique doit étre observé dans
ces systtmes. Ce courant doit s’annuler a T (nous supposons ici bien sur que
I’interprétation concurente en terme de transition KT n’est pas fondée) en suivant une
loi de puissance de (1-T/T)". La transition résistive doit donc étre observée lorsque le
courant critique devient plus petit que la résolution en courant de notre expérience
(In~1mA). Avec L™ =50mA 4 95 K ceci n’est possible que si I’eposant n vaut 10, soit
une valeur pas trés plausible. En particulier la théorie d’ Ambegaokar et Baratoff, qui est

utilisée pour prévoir I’exposant 3/2 de la ligne d’irréversibilité, donne n=2.

Nous ne pouvons rejetter formellement le rdle des jonctions, bien que, comme
nous venons de le voir, le comportement que nous observons dans la céramique ne
s’accordre pas bien aux prévisions théoriques de ce type de systeme. Il est en effet
extremement difficile d’expliquer pourquoi elles ne devraient jouer aucun role dans la
dissipation. Notons d’abord que I’argument présenté en 5.1.3, stipulant que les jonctions
ne sont actives que pour I>Iiy¢, n’est pas contradictoire avec une attribution du régime
linéaire bas courant a ces mémes jonctions. En effet, Iy serait alors lié au courant
critique intrinseque des jonctions, seul habilité a champ nul, la partie bas courant
correspondant a la dissipation activée thermiquement due aux vortex josephson piégés,
sous champ, entre les grains. Pour qu’un tel mécanisme soit absent il faudrait que
I’énergie de couplage des jonctions soient tellement élevée qu’il n’y ait plus de
différence entre les grains et les jonctions, ce qui est incompatible avec 1’observation

d’une transition de cohérence a 95 K. Pour la méme raison le champ critique de
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premiere pénétration des vortex Josephson est nécessairement tres faible. Enfin il est
difficile de faire I’hypothése d’un ancrage trés fort de ces vortex, qui inhiberait le
mécanisme dissipatif jusqu’a des températures élevées, puisque ceci est incompatible
avec la pénétration des lignes de flux entre les grains, dont nous montrerons (§6.4) qu’a
basse fréquence elle est toujour réalisée. Il reste enfin la possibilité que la dissipation
due aux vortex intergranulaires soit effectivement présente mais trop faiblement pour

étre mesurables par notre systeme expérimental.

Conclusion.

Quatre températures caractérisent le comportement électrodynamique de la
céramique :

- La température de cohérence Tcn=95 K mise en évidence par les mesures de
susceptibilité A.C marquant le découplage des grains supraconducteurs.

- La température critique de la transition résistive en champ nul T.=100 K.

- La température d’onset du diamagnétisme Tp=110 K.

- La température Tp,~120 K en-dessous de laquelle on observe un changement
du régime de décroissance de la résistance linéaire dans I’état normal.
On retrouve ces quatre températures dans la littérature expérimentale et théorique
concernant la majorité des SHTC. Malgré cette abondance de données aucune
interprétation univoque et incontestable n’a a ce jour émergé. La céramique Bi:2223
que nous avons étudiée présente, au point de vue électrique, la caractéristique majeure
d’avoir une tres large transition résistive T-T.=10 K. Nous avons étudié la validité de
I’hypothése d’une transition de dissociation de paires vortex antivortex expliquant cet
élargissement. Nos conclusions sont mitigées. En champ nul les prévisions de la théorie
KT sont verifiées, au moins qualitativement, si 'on tient compte des corrections
apportées par le couplage Josephson entre plans supraconducteurs. Seuls les valeurs
mesugées pour le courant critique en dessous de Tkr sont en franc désaccord avec la
théorie (la plus simple), puisque les densités de courants critiques mesurées sont cing
ordres de grandeurs plus faibles que celles prévus par Fisher. Ce désaccord peut étre
surmont€ si 1’on tient compte de raffinements apportées a la théorie (renormalisation du
couplage interplan par les boucles de vortex josephson résidant entre les plans). Pour
étre retenue cette interprétation nécessite cependant une étude expérimentale

complémentaire. Sous champ magnétique, la situation théorique est assez confuse.
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Qualitativement tout le monde (ou presque) prévoit une résistance variant en loi de
puissance du champ magnétique, ce que nous observons. Quantitativement nos données
ne s’ajustent vraiment a aucune des théories, ce qui est facilement compréhensible du
fait du couplage interplanaire, de I’ancrage et de la présence des vortex induits par le
champ, qui ne sont pas pris en compte par les théoriciens, mais qui rendent
inconclusives nos mesures sous champ.

A T, la ligne d’irréversibilité rejoint ’axe des températures. Pres de T, cette
ligne peut donc étre interprétée en terme de transition KT en accord avec la faiblesse des
champs d’irréversibilité dans cette gamme de température, qui sont assimilés dans cette
théorie au champ B.,. Cette interprétation simple suppose que le systéme de vortex n’est
pas ancré a haute température. A partir du moment ol I’ancrage commence a étre
effectif (en dessous de 85 K) le champ d’irréversibilité croit rapidement en température
décroissante. Cette portion basse température de la ligne a été comparée avec diverse
théories. Le meilleur accord qualitatif que nous trouvons concerne la théorie du TAFF et
celle de la fusion du verre de vortex. Dans ce dernier cas un désaccord quantitatif
important persiste sur la valeur de I’exposant B (Eq.18). Nous poursuivrons ’étude de
cette ligne au chapitre suivant ou elle sera comparée a la ligne d’irréversibilité
magnétique.

La petitesse des courants critiques observés dans nos expériences, comparée aux
données de la littérature concernant les monocristaux de SHTC, suggere une
interprétation complétement différente des phénomenes électriques présentés dans ce
chapitre. Dans celle ci, les jonctions Josephson intergranulaires déterminent le
comportement €lectrique de la céramique. Nous n’avons pas pu présenter de « scénario »
associé a cette interprétation dans le cadre duquel nous puissions faire entrer, méme

seulement qualitativement, I’ensemble de nos données.
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PROPRIETES MAGNETIQUES EN REGIME CONTINU

DES CERAMIQUE ET POUDRE Bi:2223.

Introduction.

Dans ce chapitre, nous présentons les résultats des campagnes de mesures magnétiques
d.c. effectuées sur des céramiques et des poudres du composé Bi:2223 a 20 % de Plomb.
Apres un survol (§6.1 et 6.2) de I’état de la situation expérimentale dans chaque type de
composés, nous présentons les résultats obtenus a 1’aide d’un susceptometre continu a SQUID
(§6.3). Nous montrons (§6.4) que, en dehors des faibles champs, non étudiés ici, le
comportement de la poudre et de la céramique sont identiques. Les cycles d’hystérésis,
présentés au §6.5, donnent acces 2 :
- La densité de courant critique a basse température, qui est estimée a partir du
modele de Bean.
- La ligne d’irréversibilité magnétique.
Les régions du plan B-T délimitées par la ligne d’irréversibilité (§6.6), définissent divers
régimes dynamiques du systtme de vortex que nous avons sondés par des mesures de

relaxation de 1’aimantation (§6.7).
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PARTIE I

SITUATION EXPERIMENTALE ET THEORIQUE
DANS LES SHTC

Nous proposons dans les §6.1 et 6.2 un survol des travaux expérimentaux accessibles
dans la littérature, relatifs aux propriétés magnétiques macroscopiques des SHTC, ainsi qu'une
présentation des méthodes et modeles! utilisés pour linterprétation des données
expérimentales. Nous nous limiterons aux modeles permettant l'exploitation des cycles
d'hystérésis afin de déterminer les lignes d’irréversibilité (§6.2) et les densités de courants
critiques (§6.1.1) et a ceux prédisant le comportement en relaxation (§6.1.2) dans la zdne

irréversible du diagramme de phases.
6.1) Hysteresis magnétique.

6.1.1) Modéele de Bean.

Le modele de Bean® est un modeéle phénomenologique, datant des années 60, développé
pour les supraconducteurs "hard", c'est-a-dire dont la densité de courants critique J. est
contr6lée par les défauts en volume. Ce modele établit un lien entre les forces de piégeages
dGes aux défauts, le courant critique et la forme des cycles. Il permet de calculer la forme du
cycle en faisant deux hypotheses :

1- Pas de relaxation magnétique, approximation qui n'est réaliste qu'a basse température.

2- La densité de courants critiques ne dépend pas du champ magnétique appliqué.

Cette derniére hypothese peut étre éliminée sans modifier le modele mais en rendant le
calcul du cycle plus compliqué. D’autres modeles prennent en compte une dépendence en
champ de la densité de courants critiques. Citons, par exemple, le modele de Kim3 et le
modele de Senoussi et al4.

Dans le modele de Bean, lorsque le champ extérieur est supérieur au premier champ
critique B¢, les vortex commencent a pénétrer dans 1'échantillon (cylindrique) de taille R et
vont s'ancrer sur les premiers défauts rencontrés. Cet ancrage empéche le systeme de se mettre
a I’équilibe thermodynamique et conduit a une distribution inhomogeéne de vortex dans
1’échantillon. Pour déterminer cette distribution, Bean suppose que les vortex sont a I'équilibre
mécanique sur leurs sites d'ancrage, c'est-a-dire que la force d'ancrage subie par un vortex est
compensée par la force de Lorentz induite par le gradient de densité de vortex. Le courant

critique étant celui pour lequel la force de Lorentz est égale a la force d'ancrage, la condition
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B>B*
B<B* B=B* >

(b)

Fig.6.1.
-a : Profil de champ magnétique dans un échantillon cylindrique dans le modéle de Bean en champ
croissant. Le champ est appliqué parallélement i I’axe. Le flux atteint le coeur de I *échantillon pour un

champ B*,

-b: Profil de champ dans la phase de décroissance du champ magnétique.

m T
Branche M, mg;=1/3].R
B* > B
: >
I
i
\ |
!
PA
Branche M, -Ms
Fig. 6.2.

Allure du cycle d’hystérésis dans le modele de Bean. La courpe de premiére
aimantation rejoint le cycle au point A pour un champ B=B*. Lg branche
de renversement du champ s’étend sur une largeur 2B*.
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d'équilibre mécanique revient donc a supposer que la densité de courants en tout point de
'échantillon atteint par le flux magnétique est égale a la densité de courants critique J.. Au fur
et a mesure que le champ magnétique extérieur croit, les vortex pénetrent plus profondément
dans I'échantillon et le profil d'induction magnétique décroit linéairement a partir de la surface
de l'échantillon (Fig.6.1-a). Tant que B reste inférieur a une valeur de champ B*, le flux
magnétique n'atteint pas le coeur de I'échantillon et le champ s'annulle a une distance finie de

l'axe :
B*=pJc R (D

Lorsque le champ B* est atteint, la densité de courants est égale a J. partout dans
'échantillon. Celui-ci est alors dans I'état dit "critique” et il y reste lorsque le champ continue
a augmenter jusqu’a un champ Bpax. A partir de By, on fait décroitre le champ appliqué et les
vortex proches de la surface sortent de l'échantillon pour accomoder la valeur du champ
magnétique a l'extérieur. La densité de vortex en surface diminue donc et entraine un
changement du signe du gradient de champ magnétique en surface et une variation non
monotone de la densité de vortex en fonction de la distance au centre. Le profil prend alors la
forme présentée sur la figure 6.1-b. Le processus se poursuit ainsi jusqu'au coeur de
I'échantillon et se reproduit a chaque inversion du sens de variation du champ appliqué.

La forme du cycle M(B) (M est le moment magnétique) obtenue dans le cadre de ce
modele est représentée sur la figure 6.2. Lorsque I’échantillon est refroidi en champ nul,
I’aimantation reste nulle. En champ croissant, I’aimantation croit (en valeur absolue) en
suivant une courbe dite de « premiere aimantation ». Lorsque B atteint B*, la courbe de
premiére aimantation rejoint le « cycle enveloppe » sur lequel elle reste lorsque le champ est
cyclé entre -Bmax et +Bmax. Ce cycle enveloppe est constitué de deux « branches principales »

ou I’aimantation mg est constante (densité monotone de vortex):
ms= Ms/ Veen=+-1/3J. R @)

(Vech est le volume de I’échantillon) et de deux «branches d’inversion » (densité non
monotone de vortex) qui ferment le cycle et qui sont parcourues par le systéme au moment ou
le sens du champ commence a s’inverser.

La composante réversible de 1’aimantation (c’est a dire lorsque le champ appliqué n’est
pas beaucoup plus grand que Bc;), ne modifie pas la forme du cycle enveloppe dont on peut

déduire la composante d’équilibre M, du moment :

1
Mpey = E(M< + M) (3)
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ainsi que sa composante dite irréversible Mirr=M-Mp,

< -]
Min =5

4

Dans cette formule, M< désigne la valeur du moment sur la portion du cycle décrite a champ
décroissant alors que M> désigne le moment sur la portion du cycle décrite a champ croissant

(a partir de -Bpax). Ces dernicres equations ne sont valables que si le systéme a atteint I’ état
critique‘ (Bmax>B*) et en prenant M< et M™ sur les branches principales du cycle.

Lorsque le courant critique varie avec le champ le cycle enveloppe n’est plus lingaire.
Par exemple, lorsque J.~1/B, comme dans le modele des sauts de « bundles » d’ Anderson, Mjy
décroit en 1/B a fort champ.

Le cycle d'hystéresis précédent est valable pour un échantillon cylindrique ot le champ
est appliqué parallelement a 1'axe du cylindre. Les échantillons étudiés ont en général des
formes diverses ol les effets de champ démagnétisant sont importants. Cest le cas en
particulier des échantillons monocristallins de Bi:2212 que nous avons étudié au chapitre 7 et
qui se présentent sous forme de plaquettes.

Les cycles d'hystérésis a forts champs, traités dans le cadre du modéle de I'état critique
de Bean, conduisent en général® 2 des densités de courant critique a basse température de
l'ordre de 107 A.cm2 dans les monocristaux et 2 2 trois ordres de grandeurs plus bas dans les
céramiques. Les dépendances expérimentales en température et en champ magnétique de la
densité de courant critique sont assez variées puisqu'elles dépendent a la fois de la nature des
échantillons (poudre, céramique, film, cristal) et de leurs conditions d'élaboration. Peu de
modeles prévoient cette dépendence du fait de la méconnaissance des mécanismes d'ancrage

qui conditionnent J6.

6.1.2) Relaxation de I'aimantation.

Le modele de Bean ignore la relaxation de I’aimantation vers sa valeur d’équilibre, qui,
a haute température, ne peut pourtant pas étre négligée. Déja connue dans les SBTC?, la
relaxation lente de l'aimantation dans les supraconducteurs de type II demeure une
caractéristique importante des SHTC. D'abord observée par Bednorz et Miiller dans les
céramiques des composés au lanthane, elle a été largement étudiée par la suite dans les autres
oxydes. Les auteurs de ces études rapportent le plus souvent une loi de relaxation

logarithmique du type:

M(t) = Mpey +M0(liS(T,B)Ln(1+—tt—)) (5)
0
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ou le signe +/- dépend de la méthode d'observation (maintien du champ ou application suivie

du retrait du champ) et ot S(T,B) est le taux de relaxation normalisé :

1 dM(t)
S(T,B) =—
MO dLnt

t>>t (6).

Le comportement décrit par 1’équation (5) s’explique théoriquement par le modele de
flux creep de Kim et Anderson8 pour des temps petits comparés au temps de relaxation du
systeme. Ce modele permet de déduire des mesures de S(T,B) une énergie d’activation U et un
temps «de retard» ty (§ 2.3.2.5). (p.=resistivité de TAFF (Eq.21, Ch.2)) : .

M, =M, (0) = %JCR

2
HoR”™ kpT,,
ty =————(— 7
Y (U) (N
g kaT
U

ot U(T,B) est I’énergie d’ancrage? et B le champ appliqué lorsqu’ il est maintenu ou le champ
appliqué avant son relachement lorsque le champ n’est pas maintenu (Le terme !2 dans la
premiére équation est différent du 1/3 de I’Eq.3 car ici une géométrie différente a été utilisée,
les différencee de facteurs démagnétisants jouant peu de rdle dans ce probléme). La valeur de
S(T,B) est la méme lorsque le champ appliqué est maintenu ou non (B étant alors la valeur du
champ appliqué avant le relachement). En effet, la valeur initiale du courant circulant dans
I’échantillon est la méme dans les deux cas et vaut J. en tout point de ’échantillon (état
critique). Ce n’est donc qu’aux temps longs que les deux relaxations ne suivront plus la méme
loi.

Les mesures de relaxation rapportent toujours une croissance de cette €nergie en
fonction de la températurel®. Dans les poudres orientées d'YBaCuO, elle va de quelques
dizaines de milliélectrons-volts & basse température a 200 meV a haute température (T>50 K).
Dans les cristaux du méme composé elle passe de 30 & 80 meV entre 5 et 50 K. Enfin, dans
les cristaux des composés au bismuth sa valeur double entre 5 K (10 meV) et 20 K mais reste
plus faible que dans les autres composés!l. Pour les poudres orientées de YBaCuO12, les taux
de relaxation mesurés décroissent trés vite lorsque la température approche la température
critique en désaccord avec les prédictions du modele le plus simple de flux-creep qui prévoit
une croissance linéaire de S avec la température. Pour les gros cristaux des SHTC par contre, le
taux de relaxation normalisé croit avec T a basses températuresl3 et décroit avec T pour des

champs appliqués importants.
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L’équation (5) est strictement croissante avec t et ne peut donc décrire que le début de la

relaxation. A temps longs, Mi,(t) donnée par (5) s’approche de 0, ce qui définit le temps de
relaxation Tr donné par:
U

KoR® kgT kT _

T =t =1 = 2p( ) (et ~1) (8)

c

Dans cette gamme de temps le courant a I'intérieur du systeme devient beaucoup plus
faible que J;, de telle sorte que les vortex quittent le régime creep pour entrer dans le régime
de TAFF dans lequel la relaxation devient exponentielle avec un temps de relaxation Tp:

U
R?* k T Py
Tp = o Xp_ okl oy Tx (9).
2p, U

- D'autres lois de relaxation que (5) ont également été observées. Citons par exemple la

loi exponentielle étiréeld :

LB

M(t) =Myey + M, exp(=(— ) ) (109

qui a été observée sur des poudres orientées du composé YBaCuOl5, avec un exposant $=0.44,

et la loi,

M() = Myey + M2 (Ln(—) #(T-B) (1D).
m

Les comportements (10) et (11) correspondent a des modeles de relaxation dans les
verres de vortex pour des gammes de temps de 1’ordre du temps de relaxation.

Si la ligne d’irréversibilité correspond a une transition de phase dans le verre de vortex,
les différentes constantes qui apparaissent dans ces équations doivent adopter un
comportement singulier a I’approche de la ligne. Par contre, si la ligne provient du désancrage
thermique (et quelle que soit la nature du systéme de vortex en dessous de la ligne), ce

comportement sera régulier.
6.2) Lignes d’irréversibilité.

A fort taux de relaxation le modele de Bean n’est plus applicable et la courbe M(B)
rejoint sa valeur d’équilibre. Ce phénomene se produit en augmentant la température mais
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également, a température constante, en montant le champ magnétique. La valeur du champ, a

température fixée, pour laquelle 1’hystéresis disparait (c’est a dire pour laquelle 1’aimantation
prend sa valeur d’équilibre) détermine, dans le plan B-T, la ligne d’irréversibilité magnétique

du systéme.

6.2.1) Systemes granulaires.

L’existence de cette ligne est I’'un des aspects les plus importants des SHTC et fut mise
en €vidence pour la premiere fois par Bednorz et Miiller sur des céramiques des composés au

Lanthanel6. IIs ont montré que la variation en température du seuil d'irréversibilité suit 1a'loi :

T
Bipy (D) = B0<1—;0—)3’ > (12)

ou les parametres Tp et By sont deux constantes dépendant du systeme étudié. Ce
comportement a été confirmé pour l'ensemble des céramiques et poudres des SHTC17 avec
des exposants variant entre 1.33 et 2.

Dans les céramiques, 'origine de I’hystéresis et de la ligne d’irréversibilité est plus
complexe que dans les systemes monocristallins en raison des phénomenes liés a la cohérence
intergranulaire et des vortex Josephson. Les propriétés hystérétiques des céramiques des SHTC
ont été étudiées par Senoussi et all8 sur le composé YBaCuO. Ces auteurs ont pu, par 1'étude
des cycles aux trés faibles champs, mettre en évidence l'effet des jonctions intergranulaires.
Aux forts champs, le cycle est fortement déformé par le systéme de vortex intragranulaires,
qui donne la contribution dominante a I'hystérésis dans les céramiques. Dans le composé
YBaCuO, I'hystérésis s'efface trés vite lorsque la température augmente'®. La forme des cycles
n'est pas toujours régulicre et nombre d'expériences rapportent des irrégularités dans les

cycles, représentant des sauts de flux, visibles surtout & basse températurel9.

6.2.2) Systemes lamellaires.

Dans les monocristaux ou les poudres, les phénoménes intergranulaires sont inexistants
et I'irréversibilité concerne uniquement le systéme de vortex intragranulaire. L'explication de
la ligne d'irréversibilité est une question fondamentale encore controversée dans les SHTC. En
particulier, se pose la question de savoir si, au passage de cette ligne, le systéme de vortex
subit une transition de phases: Transition de fusion20, transition vitreuse ou transition de
Kosterlitz-Thouless du réseau de vortex21. D'autres approches de la ligne existent qui rejettent
I'idée d'une transition de phases, comme par exemple le modele du TAFF22, Dans tous les cas
I’aspect lamellaire de ces systeémes joue certainement un rdle important.

Les données expérimentales ne permettent pas actuellement de trancher en faveur de
I’une ou I'autre de ces interprétations. Certaines équipes rapportent des données en faveur de
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la fusion du réseau de vortex. Citons par exemple M.F.Schmidt (mesures magnétiques sur des

films minces de Niobium)23 qui parvient & rendre compte de ces mesures a I'aide d'un critere
de Lindemann. Plusieurs équipes ont rapporté une fusion de type Kosterlitz-Thouless a partir
de mesures électriques: A.Yazdani et al24 dans un composé SBTC MoGe et Q.Y. Ying et
H.S.Kwok25 composé YBaCuO (films minces). C.J. Van der Beek, P.H.Kes et al26 ont
effectué des mesures de relaxation de l'aimantation dans des monocristaux Bi:2212
interprétées en termes de verre de vortex. De méme, R.H. Koch et V.Foglietti2? ont observé la
transition vitreuse dans des films minces épitaxiés d'YBaCuO et enfin D.J. Bishop et al28 pour
les composés Bi:2212. Les déterminations de l'ordre de la transition (si transition il y a) sont
trés rares2? et soumises a caution. Par exemple, l'ordre de la transition de Kosterlitz-Thouless
(théoriquement infini) est difficile & déterminer30. D'un point de vue expérimental, certains
groupes ont observé une transition du premier ordre a la traversée de la ligne
d'irréversibilité31.

La "phase" de vortex située au-dela de la ligne d'irréversibilit€ (phase hautes
températures et forts champs) a été étudiée expérimentalement par le biais de mesures de
transport ou de relaxation d'aimantation, mais a l'heure actuelle il est difficile d'affirmer
l'existence d'une phase liquide de vortex32. Cette méme phase a par contre été étudiée sur le
plan théorique par, pour ne citer qu’eux, Nelson et al32. Des expériences récentes33 de Harada
et al ont permis de suivre en temps réel le comportement dynamique des vortex entrant ou
sortant d'un film mince de Bi:2212. Ils ont étudié le comportement dynamique des vortex sous
un champ faible dans une large gamme de température de part et d'autre du point
d'irréversibilité et n'ont noté aucune modification du réseau de vortex a la traversée de la ligne
d'irréversibilité.

Enfin, les phénomeénes de changement de dimensionnalité jouent sans doute une rdle
important sur la ligne d’irréversibilité des supraconducteurs lamellaires et en particulier dans
les SHTC. Par exemple, l'observation d'une ligne d'irréversibilité dans des films minces de
composés SBTC est inattendue et montre ['influence décisive de la bidimensionnalité sur cette
propriété. Les effets de cross-over dimensionnel affectent aussi bien le comportement de la
supraconductivité que celui du systéme de vortex et consistent en un passage d'un
comportement tridimensionnel a haute température & un comportement bidimensionnel a
basse température. Le premier type de cross-over, qui affecte les propriétés supraconductrices
dans les plans, a été prévu théoriquement dans les années 70 par R.A. Klemm, M.R. Beasley
et A.Luther34 dans le cadre du modele de Lawrence et Doniach des supraconducteurs
lamellaires. Cet effet se produisant d'autant plus prés de T¢ que I'anisotropie est forte, a été
observé dans les composés 123 (YBaCuO)35. Il reste difficile 4 observer dans les composés au
bismuth ou au thallium qui sont trés anisotropes. Un deuxiéme type de changement
dimensionnel a été observé qui affecte le systtme de vortex36, La ligne d'irréversibilité des

monocristaux ou des films minces est affectée par les changements de dimensionnalité.
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La ligne a été mesurée dans différentes géométries, en particulier pour des champs

paralleles et perpendiculaires aux plans supraconducteurs. La ligne obtenue en champ
parallele est située au-dessus de la ligne obtenue en champ perpendiculaire, confirmant le fait
que l'ancrage intrinséque 2 la structure3” est trés fort. Pour des orientations de champ
intermédiaires, les études expérimentales révelent a la fois un passage 2D-3D pour une
température dépendant de l'orientation38 du champ par rapport aux plans, et une transition de

lock-in pour les vortex paralléles aux plans39.
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PARTIE 11

CERAMIQUES ET POUDRES Bi:2223 4 20% Pb

RESULTATS EXPERIMENTAUX

La céramique étudiée dans ce chapitre a été décrite au §3.1.2, son volume est de 75

mm3.

6.3) Caractérisation de la transition normal-supra des céramiques : courbes M(T).

6.3.1) Courbes M(T) en champs faibles.

La figure 6.3-a présente I'évolution thermique du moment M(T) de la céramique a 20 et
100 gauss. A 20 gauss le moment magnétique diminue rapidement entre la température
d’onset du diamagnétisme, T¢9=110 K, et 100 K. La dérivée dM/dT (Fig. 6.3-b) accuse un
maximum unique trés marqué a 106 K et devient trés faible en dessous de T=102 K ce qui
donne une largeur de transition AT=8 K. A 100 gauss la transition est déja considérablement

élargie.
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Fig.6.3. Evolution thermique des moments normalisés en F.C. pour la céramique a:

-a : a B=20 et 100 Gauss. En insert, courbe M(T) a 20 G.
-b : Dérivées des courbes M(T).
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Contrairement aux observations de susceptibili€ en alternatif, la transition ne se fait pas

en deux étapes et elle est plus large, a faibles champs (20 gauss), en statique qu’en alternatif.
Deux interprétations opposées peuvent pour I’instant étre données a ces faits :

- Soit, a faible champ statique et en 1’absence de composante alternative du champ, les
deux transitions, intra et intergranulaires, se produisent simultanément a T. Le AT=8 K a
20G, et son élargissement rapide avec le champ, s’expliquent alors par le fait que la transition
de cohérence étant plus large que la transition intragranulaire, c’est elle qui détermine AT.
Dans ce cas, c’est la fréquence qui expliquerait le splitting des transitions observé en alternatif
et la température de cohérence ne serait plus une propriété intrinséque du systéme mais une
fonction de la fréquence tendant vers T & fréquence nulle. ’

- Soit, les mesures de susceptibilité statique sont incapables de voir la transition de
cohérence. Autrement dit, les lignes du champ de la composante alternative de B sont
expulsées du volume de I’échantillon alors que les lignes de champ statique ne le sont que des
grains. Cette hypothese, difficile a justifier, ne peut cependant pas étre rejetée de premier
abord du fait que les processus physiques se produisant dans le systeéme de jonctions sont, & de
nombreux points de vue, nettement plus complexes et moins bien compris que les
phénomenes intra. Elle est par ailleurs en accord avec le fait que le pic de cohérence en
susceptibilité alternative est beaucoup plus sensible aux champs alternatifs qu’au champ
statique : quelques dixiémes de gauss dans la composante alternative de B ont le méme effet
(décaler le pic de cohérence vers les basses températures) que 1000 gauss de champ statique.

La comparaison entre le comportement de la poudre et de la céramique, que nous

aborderons au paragraphe 6.4, nous permettra de clarifier ce probleéme.

6.3.2) Courbes M(T) en champs magnétiques forts.

Sur la figure 6.4 sont présentées les courbes M(T) obtenues a 0.5, 1, 3 et 5 Teslas.
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Fig.6.4. Courbes M(T) 2 0.5, 1, 3 et 5 Teslas obtenues en F.C. sur la céramique.
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La tendance a la saturation a basse température disparait en champ fort. La largeur de

transition devient rapidement plus importante que la gamme de température observée.

6.4) Comparaison de la poudre et de la céramique.

Nous ne savons pas & priori si les lignes de champ magnétique pénetrent entre les grains
composants la céramique ou si elles sont expulsées de son volume. Nous avons vu au chapitre
4 que le champ alternatif est expulsé du volume de la céramique lorsque la température est
plus faible que Tcon. La valeur de la température de cohérence dépend du champ statique
surimposé au champ alternatif (T.on~80 K pour By, =2000 G). Ce résultat ne peut pas étre
généralisé pour nos mesures puisque, le champ de cohérence dépendant aussi de la fréquence
et de I’amplitude du champ alternatif, nous ne connaissons pas sa valeur statique. Pour savoir
si, dans les expériences faites sur le SQUID, le champ pénétre dans la céramique, étudions en
premier lieu sa susceptibilité en dessous de B¢;, que 1’on détermine sur la partie linéaire bas

champ de la courbe de premiere aimantation. La figure 6.5 représente M., vs B a 10K.
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F ig.6.5. Composante réversible de ’aimantation 4 T=10 K pour B,,,,=500 G et B,,,,,=1 Tesla.

La relation entre My et B est linéaire dans tout l'intervalle de champs, ce qui permet de
déduire la susceptibilité diamagnétique, qui vaut y=-0.08, valeur trés inférieure & 1’unité en
valeur absolue (on trouve une valeur légérement inférieure a -0.9 pour la poudre dans les
mémes conditions). Ceci montre que ’effet Meissner n’est pas complet dans la céramique,
indiquant que le champ, méme faible, pénétre entre les grains. Pour confirmer cette hypothése

comparons le comportement de la céramique & celui mesuré sur une poudre obtenue par

broyage de cette céramique.
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La poudre est constituée de grains répartis dans une matrice de paraffine avec un taux de
remplissage en volume de 1.8%. Pour ce coefficient de remplissage, la distance moyenne
entre grains est de 1’ordre de 20 {m, soit plus de deux fois la taille d'un grain. Le couplage
Josephson existant normalement entre les grains de la céramique est considérablement
atténué, voir supprimé, dans la poudre. Le comportement magnétique de la poudre est donc
dominé par les processus intragranulaires. Un faible couplage magnétique dip6laire (couplage
diamagnétique) entre les grains supraconducteurs est toutefois toujours possible40. A B=1
Tesla, l'energie de couplage diamagnétique entre deux grains adjacents n'excéde pas 103 eV
(0.1 Kelvins). Il n’intervient donc qu’a tres basse température. Cet effet est de toute facon plus
faible que les effets de champs démagnétisants dans les grains isolés.

Les courbes M(T) normalisées de la poudre et de la céramique se superposent, indiquant
une largeur de transition identique pour les deux systémes, quel que soit le champ magnétique.
Nous avons vérifié ce phénomenes a divers champs et températures et donnons un exemple

sur la ﬁgure 6.6. ——#—: Céramique B=5000 Gauss.
€ : Poudre B=5000 Gauss.
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Fig.6.6: Comparaison des courbes M(T) normalisées pour la céramique et la poudre (B=5kG).

II est difficile de comparer la forme des cycles d’hystéresis des deux systémes en
superposant simplement des cycles normalisés a la masse des échantillons. En effet, les
coefficients démagnétisants des poudres et céramiques sont tres différents du fait de la forte
compression des lignes de champ s’introduisant entre les grains dans la céramique. Pour
réaliser la superposition nous avons donc normalisé les cycles de fagon a obtenir une
coincidence soit de la partie linéaire de la courbe de premiere aimantation (basse température)

soit de la partie réversible du cycle (forte température). Dans les deux cas on obtient, lorsque
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Bmax est grand une bonne superposition des cycles des poudre et des céramiques obtenus dans

les mémes conditions (Figs.6.7).

—4—: Poudre Bi:2223.
Lo —v—: Céramique Bi:2223,

T=10 Kelvins.
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Fig.6.7: Superposition de cycles d’hystéresis a différents B, pour la céramique et la poudre.
-a: B =500 G et T=10 K.
-b: Bmax=0.5 T (poudre) et 1 T (Céramique).

Pour des valeurs faibles du champ maximum 1’effet des jonctions se fait sentir. La figure
6.7-a superpose les cycles & 10 K sous un champ de 500 G. Le cycle de la céramique est plus
renflé en dessous de 150 gauss que celui de la poudre, ce qui indique une contribution des
jonctions a l’irréversibilité, cependant cet effet est assez faible (Mi;(0)=0.8 emu pour les
processus intra (Bmax>B*) et <0.07 emu pour les phénomenes intergranulaires). Par contre les
courbes M. (B) des deux échantillons sont parfaitement linéaires, ce qui indique que le
premier champ critique intragranulaire est plus grand que 500 gauss et le B intergranulaire
est beaucoup plus petit que la résolution en champ de notre expérience. Ainsi les jonctions ne
participent pas a I’écrantage, conformément aux observations faites sur les courbes M(T).
Nous ne chercherons pas, dans ce travail, a comprendre comment elles interviennent a bas

champ sur I'irréversibilité et nous contenterons de travailler a fort champ.

En conclusion, aucun phénomeéne de cohérence n’est apparemment observé en régime
statique dans les céramiques. Ce résultat confirme le point 2 du paragraphe précédent
(pénétration du champ statique entre les grains et expulsion du champ alternatif en dessous du
champ de cohérence). Il s’explique si le temps de relaxation magnétique de la céramique est
court devant la durée des expériences en statique mais plus long que la période du champ
alternatif appliqué. Ainsi, en alternatif, les lignes de champ n’ont pas le temps de pénetrer

entre les grains, ce qui donne une contribution a la susceptibilité alternative observée dans le
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pic basse température de ya(T) (Fig.4.1) alors que les lignes de champ statique pénetrent

toujours. Ce phénomene implique que le systtme de lignes de flux intergranulaires (vortex
inter ou boucles de courant, voir § 2.3.2) est hors d’équilibre lorsque le champ varie
brutalement. Cette situation hors d’équilibre peut s’expliquer dans le cadre d’un modele de
verre de spin intergranulaire, intrinséquement hors d’équilibre ou par celui du modéle de Bean
appliqué au milieu supraconducteur effectif intergranulaire décrit dans le chapitre 4. Dans les
deux cas une ligne d’irréversibilité est définie dans le plan B,T lorsque le temps de mesure
devient grand devant le temps de relaxation (partie réversible du diagramme). Le temps de
relaxation étant trés petit pour le systéme intergranulaire, en statique nous sommes « presque »
toujours dans la partie réversible du diagramme et le champ a pénétré entre les grains.

Nous ne chercherons pas a étudier plus avant ce phénomene et nous contenterons de
’utiliser pour interpréter les résultats présentés dans ce chapitre en termes exclusivement
intragranulaires. Nous présentons, dans les paragraphes qui viennent, les données sur la
poudre et la céramique en présentant différemment les données expérimentales des deux

systemes et en notant dans le texte lorsque des résultats différents sont observées.
6.5) Cycles d’hystéresis et courants critiques.

6.5.1) Présentation des Cycles d'hystérésis.

Quelques exemples de cycles sont présentés sur la figure 6.8.
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Fig.6.8. Cycles d’hystéresis pour la céramique a T=90 K, Bmax=3T- T=40 K,Bmax=2T-T=30 K, Bmax=1 T.
Selon la valeur du champ maximum et de la température, la forme de ces cycles varie
beaucoup. Les formes présentées ici sont caractéristiques de celles observées dans les SHTC.

Notons que, a basse température et assez fort champ, les cycles se rapprochent de ceux prévus
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par le modele de Bean. Comme prévu, lorsque la température est haute les cycles sont plus

proches d’une forme réversible (S renversé) et lorsque le champ maximum ne permet pas
d’atteindre le champ B® (Eq.1) le cycle ne peut pas se déployer complétement. De fagcon
générale une bosse plus ou moins marquée apparait sur les cycles qui les rend disymétriques
par renversement du signe de B. Cet effet traduit I’antisymétrie des courbes M.(B) et

disparait sur la composante M;;(B) qui est toujours paire.

6.5.2) Vérification du modéle de Bean.

Avant d’analyser plus avant les détails de ces cycles, cherchons dans quelles conditions

(et si) le modele de Bean permet de les décrire. En dehors des basses températures, la forme
simplifiée du modele, dans laquelle le courant critique ne varie pas avec le champ et qui
prévoit une faible variation de 1’aimantation irréversible en fonction de B, ne correspond pas
du tout aux courbes mesurées puisque M;, décroit tres vite avec le champ. L’explication en est
soit I’approche du champ d’irréversibilité, soit une dépendance de J. avec le champ
magnétique (modele de Bean étendu). Il est pratiquement impossible de tester le modéle
étendu ou J. dépend de B dans la mesure ou pratiquement n’importe quelle forme de cycle
peut étre alors prédite4 pourvu que 1’on donne une dépendance adéquate a J.(B) (la seule chose
qu’on puisse faire, au mieux, est de faire I’hypothese que le modele s’applique et en déduire
Jo«(B)). On se contentera donc de tester le modele a basse température. Pour ce faire nous
allons vérifier :

a- Que M;(B) est pratiquement constant, au moins a faible champ.

b- Que la courbe enveloppe des cycles ne dépend pas de Bpax, c’est la condition
d’existence de la courbe enveloppe et une conséquence directe de 1’état critique.

¢- Que les courants critiques que l’on tire des équations (1) et (2) coincident.
Autrement dit que le rapport B"/Mix(0) ne varie pas avec la température (Egs.l et 2). Plus
précisément, le rapport VB */Mm(O)po doit étre égal a 3 (V est le volume de 1’échantillon).

Cette analyse doit permettre, d’une part, de tester le modele et d’autre part de déterminer
la gamme de champ sur laquelle J. varie peu avec B. Cette gamme doit étre grande a basse

température.

a- Du fait de la parité déja notée de Mix(B), les courbes qui la représentent sont toujours
plates a faible champ. Le modele peut donc étre testé en notant 1’extension AB de la plage de
champ dans laquelle My, reste pratiquement constante. A basse température (Fig.6-9), ou le
champ d’irréversibilité n’est jamais atteint, on observe une large gamme de champ ou M,
reste constante puis une décroissance lente compatible qualitativement avec le modele de
Bean. Lorsque le champ d’irréversibilité est observé, M, continue a &tre a peu prés constant a

faible champ et décroit vers zéro lorsque le champ s’approche du champ d’irréversibilité. Ces
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résultats sont compatibles avec le modele, tant que le champ appliqué ne dépasse pas un

fraction (typiquement 1/3) de Bi,. L’irréversibilité est ensuite atteinte progressivement. Les

valeurs de AB mesurées sur la poudre et la céramique sont indiquées dans le tableau 6.1. La
gamme de champ ou J; est constant est assez réduite.

T (K) 10 30 50 60 90
AB (G) cer 10000 2000 >>500 1000 300
Tab. 6.1 : Extension AB de la gamme de champ sur laquelle M;;(B) varie peu
dans la céramique (moins de 20% de sa valeur en B=0)
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Fig.6.9. Composantes réversibles et irréversibles du moment magnétique de la poudre a

a- 10 K-B
b- 60 K-B

max=3kG.
max=20000G.

b- Nous avons vérifié le point b sur quelque cycles. Il n’a jamais été mis en défaut. Un
exemple pour la céramique a 10 K est présenté sur la figure 6-10.
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Fig.6.10. Indépendance de la courbe enveloppe du cycle vis-a-vis de B,,,. Ici, pour la céramique
10K et Bmax=5000 et 10000 G.
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c- Les valeurs de Bi/Mix(0) de la poudre sont présentées dans le tableau tableau 6.2.

Bmax (T) T (K) Mir(0) B*(T) V B*/Mirr(0)o

5 5 0.0995 0.582 5.22

0.5 10 0.09 0.5 5.04
2 55 0.0134 0.11 7.11
2 60 0.012 0.077 5.76
1 75 0.0039 0.0.062 14.4
1 80 0.0037 0.12 30
1 85 0.0028 0.09 29.7
1 90 0.0016 0.073 41.4

Tab. 6.2 : Evolution du rapport B*/M;,(0) avec la température dans la poudre.

Le rapport reste constant et assez proche de la valeur théorique 3 (on ne connait rien sur

les coefficients démagnitisants des grains), conformément aux prédictions du modele, jusque
vers 70 K, point au-dela duquel il augmente rapidement et atteint une valeur presque 10 fois
plus élevée a 90 K qu’a basse température. Cette propriété est conforme au fait que, & champ

maximum constant, plus on monte la température, plus I’approche de la ligne d’irréversibilité

diminue la valeur de M;;(0).

6.5.3) Courants critiques.

Le tableau 6.3 présente les valeurs de J; obtenues sur la céramique et la poudre & 1’aide

de B* (Eq.1) pour un rayon typique des grains de R=10 um.

T (Kelvins) échantillon B* (Gauss) Je(1054.cm™2)
5 poudre 5800 5
10 poudre 3600 3.1
55 poudre 1000 0.91
60 poudre 760 0.64
75 poudre 620 0.52
10 céramique 4200 3.3
30 céramique 2300 1.8

Tableau 6.3 : Valeurs mesurées de J, en fonction de la température sur la poudre et la céramique.
(L’ incertitude sur B* et donc sur J. est assez forte).

La décroissance en température de la densité de courants critiques est assez lente et les

ordres de grandeur de J¢ a basse température sont conformes aux valeurs indiquées dans le

littérature4l. Les valeurs indiquées dans ces tableaux représentent la limite 4 champ nul de




156
J.(T,B) et reste constante dans toute la gamme de champ AB (Tab.6.1). Au-dela de 70 K elles

sont sujettes a caution en raison du désaccord entre le modele de Bean dont elles sont déduites

et les données expérimentales.
6.6) Ligne d’irréversibilité magnétique.

Le passage des cycles a l'état réversible se fait progressivement. Ce passage est
caractérisé par l'existence de deux champs magnétiques dont les valeurs décroissent avec la

température. Le premier, est le seuil de champ au-dela duquel l'aimantation irréversible
amorce sa décroissance et le second, Bi est le champ_d'irréversibilité. Chacun de ces

champs définit dans le plan B-T une ligne. En dessous de la premiere ligne, la composante
irréversible de 1'aimantation ne varie que trés lentement avec le champ magnétique, en accord
avec les prédictions du modele de Bean. Au dessus de la seconde, le systéme a un
comportement réversible (Mj~0). La premiere ligne n’est pas directement mesurable puisque
une dépendence en champ de J; peut également avoir pour effet de faire décroitre Mj; avec le
champ. Il est donc impossible de savoir si le champ ol I’on commence a voir M;, décroitre

doit étre attribué a cet effet ou a I’amorce d’un comportement réversible.

6.6.1) Définition de la ligne.

A fort champ les cycles se referment et une queue réversible apparait. Ce n’est pas le
seul effet qui caractérise le point d’irréversibilité. Les phénomenes observés au passage du
régime irrrevérsible au régime réversible sont :

-1. Disparition de I'hystéresis dans les courbes M(B) ou les courbes M(T).

-2. Dans le domaine réversible du cycle (B>By;) I’aimantation varie trés peu avec le
champ, et ce, méme pour des températures et des champs élevés. Ce phénomene est inattendu
et peut indiquer des valeurs trés élevées du champ H;, méme a haute température. Par
exemple a 100 K, B doit étre au moins égal a quelques dizaines de teslas pour étre
compatible avec la décroissance observée de M, (B).

-3. Modification du régime de relaxation. Ce dernier point sera abordé dans le

paragraphe 6.7.

Birr dépend de la température et définit expérimentalement la ligne d'irréversibilité
magnétique. Sa mesure dépend de la résolution du SQUID (en fait plut6t du niveau de bruit).
En effet la composante irréversible de 1’aimantation rentre dans le bruit trés progressivement a
Bir. Considérer que Bj, correspond au moment ou M, est plus petit que la résolution de
I’appareil est impossible puisqu’alors (dans le cas par exemple ou un comportement de type
TAFF se produit) deux échantillon de méme nature mais de tailles différentes donneront une
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valeur différente de Bir. Pour remédier & ce probléme il faut utiliser un critére qui dépende de

la taille de 1’échantillon. Plusieurs possibilités sont envisageables :

a- Définir Biy comme le point ol Mi; < une fraction (q% ou q est arbitraire mais
definie une fois pour toute) de ’aimantation au maximum de la courbe d’hystéresis. Cette
définition a le désavantage de comparer M;; a M total et donc de mélanger deux contributions
indépendantes de 1’aimantation. Deux échantillons ayant la méme dépendance en température
de leurs composantes irréversibles, mais des composantes réversibles différentes, donneraient
alors des Bj, différents, en contradiction avec la définition du champ d’irréversibilité.
Cependant, le maximum du cycle €tant toujours trés voisin de B=0 ou la composante
réversible est nulle par définition, ce probléme est assez secondaire, sauf a haute température.

b- Définir Bi; comme le point ou M < une valeur fixe (typiquement petite devant les
aimantations mesurées) proportionnelle a la masse de 1’échantillon. Cette méthode donnera
des champs d’irréversibilité B, différents pour deux syst¢emes ayant des Mi(B) ayant
exactement la méme dépendance en champ mais avec une valeur en B=0 différente. En
particulier, si la valeur de Mi;(0) est déterminée par le modele de Bean, elle décroit avec la
température comme le courant critique, et cette méthode donnera des Bj; différents, méme si
la décroissance en champ est exactement la méme. Autrement dit la variation mesurée de By,
en fonction de T traduira la dépendance en T d’une grandeur reversible (J;) et non pas
I’accroisement d’irréversibilité, en contradiction, encore une fois, avec la définition de Bi.
Par ailleurs cette méthode rend difficilement comparable une poudre et une céramique, qui
possedent, en raison du fort resserement des lignes de champ entre les grains dans le
ceramique, des coefficients démagnétisant tres différents.

¢- Définir Bi; comme le point ou Mi, < un fraction (q% ou q est arbitraire et petit mais
le méme a toute température et pour tout échantillon) de I’aimantion irréversible en B=0, c’est
a dire, puisque Mry(0)=0 par définition, de I’aimantation en B=0. Cette méthode évite les
inconvénients des deux précédentes mais présente le probléme inverse de b-. En effet, si
Mi:(0) est déja affaibli (par la relaxation), par rapport a sa valeur optimale definie par le
courant critique, la méthode n’en tiendra pas compte. Cet inconvénient se manifeste
principalement pres de T (a partir de 105 K) ou M;,(0) s’écrase brutalement en raison de
I'irréversibilité. Cependant, nous avons retenu ce dernier critére pour mesurer nos lignes
car, en champ nul, I'irréversibilité est toujours maximale et, méme si elle est plus faible que sa
valeur optimale, ’erreur sur B;; sera moindre que par les méthodes a- et b-. De plus, dans la
majorité des cas (lorsque le maximum du cycle est en B=0), c- coincide exactement avec le
critere a-.

Pour tenir quand méme compte des objections du point b nous avons superposés a la
ligne de type c- la ligne obtenue par cette méthode. Ces deux méthodes correspondent & deux
approches de I’origine de la ligne. Si cette derniére provient d’un affaiblisssement de J. ¢’est
la méthode b qui est la plus adaptée. Si elle provient d’une accélération des processus de

relaxation c’est la méthode b qui est meilleure.
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6.6.2) Présentation de la ligne.

Les lignes d’irréversibilité déduite des mesures d’hystérésis magnétique sont présentées
sur la figure 6.11. En dessous de 40 K et pour les criteres plus fins que q=1%, Bjx est trop
élevé pour étre observé (>5 T). Il décroit ensuite tres vite jusque vers 80 K, point ou la ligne
d’irréversibilité magnétique subit un ralentissement. Il s’annule ensuite progressivement a
110K. Entre 100 et 110 K I’irréversibilité étant trés faible, la mesure de By, devient imprécise.
Au dessus de 80 K les variations de By, sont a peu prés linéaires et s’extrapolent a zéro en
110K.
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Fig.6.11. Lignes d’irréversibilité magnétiques a différents critéres q=1,5,0.1 et 0.5% comparées a la ligne électrique et
a celle déduite du critére -b.

Sur la méme figure les ligne magnétiques sont comparées a la ligne d’irréversibilité
€électrique. Au dessus de 80 K, la ligne électrique est sans ambiguité sous les les lignes
magnétiques, méme celle correspondant au criteére trés grossier q=5%. La ligne electrique
s’annule a 100 K alors qu’a cette température les Bj, sont encore de ’ordre de 1000 G. Au
dessus de 80 K la comparaison est plus difficile a cause du petit nombre de points mesurés sur
la ligne magnétique et de 'incertitude des valeurs de By, correspondante. Globalement les
lignes correspondent en ordre de grandeur, la ligne électrique est plus abrupte et semble
vouloir passer au dessus des lignes magnétiques a basse température.

Une autre fagon de déterminer le degré de réversibilité du systéme est de mesurer la
quantité¢ Mi;(B=0). Comme M;(0)>Mi(B) quelquesoit B (ou peu s’en faut), cette grandeur
donne une bonne idée de la réversibilité maximale des échantillons. Dans le cadre du modele
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de Bean (applicable a faible T) elle permet de déterminer le courant critique du systéme

(Eq.2), mais a haute température, elle est diminuée par la relaxation. Nous avons tracé sur la
figure 6.12 son évolution avec la température au voisinage de Tco. Elle décroit pratiquement
linéairement en dessous de 106 K et s’extrapole a zéro a cette température ou elle subit un
coude treés spectaculaire et vient s’annuler trés lentement a2 110 K. Apres le coude les valeurs
de Mi(0) sont 500 fois plus faibles qu’a 100 K mais restent cependant un ordre de grandeur
plus élevées que le niveau de bruit de 1’expérience (10”7emu), déterminé en mesurant Mi(0) &
diverses températures supérieures a 120 K, niveau qu’elle atteint progressivement exactement
allOK.
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Fig.6.12. Evolution thermique de la composante irréversible de I’aimantation en B=0.
a- En insert, agrandissement de la zone située autour de 106 K.
b- Comportement au voisinage de 110 K.

6.6.3) Discussion.

Nous allons comparer les formes de la ligne d’irréversibilité et les valeurs de courant
critiques avec les approches théoriques les plus courantes. Nous avons vu au chapitre 5 que ce
type d’analyse n’était pas trés conclusif, puisque les diverses théories ne peuvent prétendre, au
moins loin de T, prédire avec précision la forme de la ligne et que, par ailleurs, les données
s’ajustent toujours, plus ou moins bien, avec toutes les théories. Nous reportons donc au
paragraphe suivant la possibilité de choisir la théorie la plus proche des faits exposés dans

cette these. Par contre cette analyse permet d’estimer les valeurs des paramétres intervenant

114
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dans ces théories. D’un autre coté, une analyse qualitative fournit des informations utiles.

Retenons les points suivants :

- Lirréversibilité susbsiste jusqu’a 110 K en subissant deux changements de régime
vers 80 et a 106 K.

- L’évolution rapide de la ligne avec le parametre q (critere de précision expérimental
qui définit la ligne) est en faveur d’une interprétation en terme de TAFF. Par ailleurs,
I’absence de saut de 1’aimantation au passage de la ligne prohibe une interprtation en terme de
transition du premier ordre se produisant dans le systeme de vortex. Une transition plus douce
(verre de vortex-liquide par exemple) reste cependant compatible avec les données, a
condition que I’amorce de la réversibilité commence a se produire loin en deca de la ligne,

dans la phase irréversible.

- Comparaison avec le modele du TAFF.

Dans ce modele la température d’irréversibilité est définie comme celle ou le temps de
relaxation magnétique Tz du systeme devient du méme ordre de grandeur que le temps
séparant deux points de mesure sur une courbe d’hysteresis, a savoir quelque secondes. Tg

étant donné par I’équation (9), on trouve que Tj; est donnée par (U/kgT>>1) :

)

R2
B o () exp(-
2p.Tp(=1sec.) kT, kT,

C’est pratiquement la méme équation qui définit, dans ce modele, la ligne
d’irréversibilité électrique, mais avec une constante différente dans le terme de gauche (et un
carré sur U/kgT). U et p; ont été mesurés dans le chapitre 5. La formule précédente permet
donc a priori d’estimer la valeur théorique de T, pour chaque B et de comparer avec les
valeurs (Tab.6.4) .

B(G) | 870 [2000| 3000 | 5000 {6000 | 7000|8000 | 9000
Tir (K) | 405 ] 28 | 303 | 27.5 | 23.5|22.6]21.3]20.3

Tableau 6.4 : Température d’irréversibilité magnétique reconstruite
théoriquement a I’aide des énergies d’ancrage mesurées électriquement.

Ces valeurs sont faibles comparées aux valeurs mesurées, et correspondent a une ligne
prévue tres raide en T~25 K. Notons que cette approche est assez grossiere car elle est
indépendante du critére q alors que, comme nous I’avons vu, la ligne expérimentale en dépend
trés fortement. Cependant ces faibles valeurs semblent indiquer que ce ne sont peut étre pas
les variations de Tr qui expliquent la ligne magnétique. Nous reprendrons cette analyse aprés

I’exposition des résultats de relaxation qui donnent une estimation plus directe de U.



161
- Influence du mécanisme KT.

La ligne magnétique, contrairement a la ligne électrique, n’est pas directement sensible a
la transition de dissociation des paires de vortex, puisqu’une paire vortex-antivortex possede
un moment total nul. On a vu cependant au chapitre 5 que ces vortex pouvaient modifier
considérablement les propriétés du systéme de vortex induits par le champ, en abaissant B,
ou en ramollissant un éventuel réseau de vortex par exemple.

Comme la ligne électrique, les lignes magnétiques varient plus lentement au dessus de
85 K que en dessous, mais on ne peut pas y déceler, a cette température, un véritable coude.
Par contre elles ne s’annulent pas a3 100 K (Tkr), ni méme a 106 K(température ou la
transition KT est complétement terminée). Cette derniére température est cependant
distinguée par le fait que I’extrapolation de la courbe M;(0) a O se fait a 106 K. Au dessus de
106 K l'irréversibilité est non nulle mais plusieurs ordres de grandeurs plus faible que en
dessous de cette température. L’ampleur de ce phénomene permet d’identifier un premier
processus irréversible, de forte amplitude, qui disparait a 106 K, et semble donc lié a la
présence des paires de vortex, ce qui permet a un second mécanisme, d’amplitude beaucoup
plus petite, d’étre observé. L’irréversibilité résiduelle au dessus de 106 K est peut étre due aux
jonctions, mais on ne peut le démontrer car nous n’avons pas mesuré M;(0) dans la poudre
entre 105 et 110 K.

6.7) Relaxation de 1I'aimantation.

Les mesures de relaxation doivent apporter des informations sur la nature et les
propriétés de la phase de vortex dans ce domaine, a savoir le type d’ancrage et la présence
d’une phase solide ou vitreuse. A I’approche de la ligne d’irtréversibilité la dynamique doit
étre modifiée par les processus déclanchant le comportement réversible. Dans le cadre du
TAFF le régime de relaxation doit évoluer régulierement au passage de la ligne. Si au
contraire la ligne traduit une transition de phases dans le syst¢éme de vortex, le régime de
relaxation doit changer (qualitativement et quantitativement) a son passage. De plus les
phénomenes prétransitionels dans la phase irréversible doivent conduire a une évolution
progressive du régime de relaxation avec un comportement singulier des parametres le

décrivant au point d’irréversibilité.
6.7.1) Présentation des résultats.

La procédure expérimentale suivie dans la mesure des courbes de relaxation magnétique

M(t) est la suivante:
- On porte la température au-dessus de T¢, le champ extérieur étant nul.

- L'échantillon est refroidi a la température de travail en champ nul (ZFC).
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- A la température de travail, le champ est appliqué & 5T pendant 800 secondes puis
ramené a zéro avant d'effectuer les mesures pendant 90 mn par intervales de deux minutes.

Les courbes de relaxation de la poudre, pour un champ appliqué (non maintenu) de 5T et
des températures variant de 5 a 100 K, sont présentées sur la figure 6.13. Quelle que soit la
température, on observe une relaxation. L’aimantation ne sature pas pendant la durée de
l'expérience. Dans tous les cas la relaxation est rapide aux temps courts, puis ralenti, sans

jamais atteindre de régime de décroissance exponentiel.

-Relaxation logarithmique linéaire (TAFF).

L'évolution temporelle de 1’aimantation, quelque soit le champ, est bien représentée par
la loi (5) prévue par le modele de relaxation d’ Anderson, comme l'attestent les figures 6.13 et
6.14.

L’ajustement des courbes expérimentales avec (5) fait intervenir trois parametres My, S
et to. My =M(0) puisque le champ étant non maintenu M,.,=0. Pour obtenir S et t, on ajuste
M(t) a temps long avec une loi linéaire en Log(t). En effet, 1’équation(5) devient alors (t>>tg)
M=My+MSLog(to)-MoS log(t) qui permet de trouver ty et S par ajustement linéaire puisque
M, est connu. Les valeurs de ty, qui est un temps microscopique, obtenues par cette méthode
ne peuvent étre retenues du fait qu’on ne peut ajuster les courbes sur des temps petits devant
le temps séparant deux mesures (qqs secondes au moins). Les valeurs mesurées des 3

parameétres sont présentées dans le tableau 6.5.

T(K) 5 10 | 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Mp(emu) | 0.19 | 0.13 | 0.07 | 0.0523 | 0.039 { 0.028 | 0.019 | 0.011 | 0.005 | 0.0026 | 0.0013

10°S 1.35 2.2 1.76 | 1.74 225 | 298 3.63 4.45 4.6 4.71 3.76

U/kg (K) | 370 458 | 1134 | 1719 | 1778 | 1799 | 1650 1572 1737 1908 2653

U/kgT 74 46 56 57 44 35 27 22 22 21 26

Tab.6.5 : Taux de relaxation S, temps de retard ty, aimanatation initiale My et énergie d’ancrage U de la
poudre pour diverses températures. Champ de 5T non maintenu.

S croit entre 20 et 100 K ce qui signifie que la relaxation est de plus en plus rapide
quand la température augmente, phénomeéne normal puisque 1’ agitation thermique s’intensifie.

L’énergie d’ancrage, déduite de S a I'aide de I’équation 7, est strictement croissante
avec T dans toute la gamme étudi€e. Cette croissance, qui a été souvent observée™® dans les
SHTC, est en contradiction avec la forme la plus simple du modele de TAFF. Dans la gamme
de température ou nous avons mesuré U par la méthode électrique (Ch.5), les ordres de
grandeur de U mesurées par les deux méthodes coincident (on avait trouvé U variant de 850 a
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1600 K au Ch.5 au dessus de 85 K). Le rapport U/kgT décroit lorsque T augmente et reste

pratiquement constant au dessus de 60 K.

- Approche de la ligne d’irréversibilité.

Nous n’avons pas mesuré directement Ti-(B=5T) mais nous savons qu’il est situ€e entre
20 et 50 K. Le systéme traverse donc obligatoirement la ligne lorsqu’il parcoure la séquence
de températures étudiée ici (5-100 K). A I’approche de la ligne d’irréversibilité, et quelquesoit
le modele (excepté pour une transition du premier ordre), un ralentissement progressif de la
dynamique est attendu. On peut déduire des mesures précédentes, interprétées dans la théorie
d’Anderson, les valeurs du temps de relaxation Tr (Eq.8) qui sont indiquées dans le tableau
6.6. Les valeurs obtenues sont gigantesques, puisqu’elles varient de 10 seca5 K a 10" sec a
100 K. Ces valeurs fantaisistes sont evidemment une conséquence de la pathologie de la
fonction log qui ne peut étre utilisée pour de stemps treés long. Nous présenterons plus loin une
méthode plus adaptée pour décrire le temps de décroissance réel de 1’aimantation. Retenons
seulement des chiffres précédents le fait que le temps de relaxation décroit lorsque la
température augmente au dessus de Tir (~35K).

Cette méhode n’est pas adaptée pour mesurer précisément le vrai temps de relaxation et
vérifier que, sur la ligne d’irréversibilité, il s’approche de la seconde. Pour éviter les erreurs
daes a I’utilisation inadaptée de la fonction Log, une méthode plus directe consiste a comparer
les différentes courbes de relaxation. Cette comparaison ne permet pas de déduire
immédiatement 1’évolution du temps de relaxation puisque nous n’observons jamais la
saturation des courbes M(t). Pour vérifier si le temps de relaxation devient au moins de 1’ordre
de la durée typique de mesure d’une courbe d’hystéresis (une quinzaine de minutes) a la
traversée de la ligne, on peut procéder de la facon suivante : Mesurer le pourcentage de
I’aimantation (M(t=0)=valeur de I’aimantation initiale = valeur a relaxer puisque M,=0 en
B=0) qui est relaxée au bout d’une heure. Si ce pourcentage ateint une valeur importante a Ti
c’est qu’effectivement on peut attribuer le passage de la ligne a ce ralentissement. Si, par
contre, il reste négligeable, méme sur une heure, le passage de la ligne doit étre attribué a une
autre cause. Nous avons indiqué dans le tableau 6.6 la fraction p=100(1- M(t=1h)/M(t=0)) en

fonction de T.

T(K) | s 10 | 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Log(tr) 74 46 56 57 S 36 28 22 21.7 21.2 27

P 7.4 77 | 7.14 | 7.44 8.16 11 15.8 18.2 20.7 20 16

Tab.6.6 :Pourcentage p de I’aimantation relaxée au bout d’une heure, et log du temps de relaxation (en

secondes) déduit des mesures de U et t,.

On peut tirer plusieurs conséquences de ce tableau.
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- Le pourcentage d’aimantation relaxée aprés une heure est toujours faible, méme a

haute température. La ligne d’irréversibilité ne peut donc étre attibuée & une accélération de la
relaxation.

- La relaxation accélere effectivement lorsque la température augmente.

- Le pourcentage reste constant jusque vers 35K, température sans doute proche de

Tie(5T).
6.7.2) Discussion.

La forme des courbes de relaxation magnétique dans la poudre montre que le modéle
d’Anderson de flux creep s’applique a nos systéemes. La théorie du creep est suffisament
générale pour s’adapter a presque tous les systemes de vortex, excepté peut étre les extrémités
du spectre, a savoir le gaz de vortex d’un coté, qui est incompatible avec une température
d’irréversibilité dépendant du champ magnétique et, de I’autre, le réseau complétement rigide,
qui ne peut jamais étre ancré. Ce fait n’apporte donc aucune information sur la nature de la
phase de vortex.

Dans le modele le plus simple, I’énergie d‘ancrage U est constante a basse température
et décroit a I’approche de T.. Nous observons au contraire une croissance de 1’énergie
mesurée par relaxation entre 10 et 100 K

La durée de la relaxation est, quelle que soit la température, plus longue que la durée
typique d’une mesure de cycle d’hystéresis. Elle semble par ailleurs constante dans la phase
basse température et décroitre seuelement au dessus de Ti;. La ligne est donc caractérisée par
une accélération de la relaxation, mais beaucoup trop lente pour que ce phénomene explique,
a lui seul, cette ligne, d’autant plus qu’il prend naissance au passage de la ligne alors qu’il
devrait, dans I’interprétation du flux creep, étre achevé a ce moment. L’accélération semble
donc une conséquence, et non la cause, de la réversibilité.

En conséquence, la diminution rapide observée de Mi(B=0) lorsque la température
augmente ne provient pas de la relaxation, c’est une propriété d’équilibre du systéme de
vortex. Dans le cadre du modele de Bean, c’est la décroissance de J. avec B qui explique la
ligne d’irréversibilité « apparente « déduite des cycles d’hystéresis. Le modele le plus simple,
dans lequel J. est indépendant de B, ne s’applique donc que sur une gamme de champ AB
(Tab.6.13 petite devant Bi;. Au dela de AB, la décroissance de J. se fait sentir et finit par
rendre le cycle pratiquement réversible. La variation réguliere de Bir avec le critére g
s’explique alors simplement par le fait que J. décroit également réguliérement avec B. Si cette
décroissance de Jc conduit a son annulation avant B.,, elle est sans doute due & une ransition
de phases dans le systeme de vortex. La ligne d etransition est alors déterminée par la limite g-
>0 des lignes expérimentales. Si au contraire J. ne s’annule que a Bey, ou ne s’annule pas,

c’est ’évolution des parametres de 1’ancrage au sein d’une seul phase qui explique la ligne.
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Dans le modele d’ Anderson des sauts de Bundles, J. est relié a U par J.=U/BVd ou d est

la distance de saut et V, le volume du bundle, est proportionel® 2 A’. Comme nous avons vu au
chapitre 5 que U diminue avec B et que par ailleurs la profondeur de pénétration A n’en
dépend pas, cette expression indique une décroissance tres forte de J. avec B, compatible avec

notre interprétation. En prenant V~A’ et en supposant que I’expression précédente de J. ne

0

s’applique qu’au dessus de AB, on trouve une distance de saut d~100 A .
Nous ne savons pas encore si cette décroissance de J. découle d’une transition de phase
du systéme de vortex ou de son évoluton rapide au sein d’une méme phase. Pour essayer de

répondre a cette question, comparons les résultats des mesures électriques avec les données

présentées dans ce chapitre.

Conclusion

Les densités de courant mises en jeu dans les grains lors les mesures magnétiques sont
voisines de 10°A/cm? alors qu’elles ne sont que de I’ordre de 1A/cm® dans les mesures
électriques du Ch.5. On peut donc s’attendre a des comportements complétement découplés
du systeme de vortex entre ces deux types d’expériences. Pourtant, les résultats obtenus sont
trés voisins. Par exemple les lignes électrique et magnétique sont quasiment paralleles et
présentent des ordres de grandeur de Bi. identiques en desous de 100 K. De plus les valeurs
des énergies d’ancrage mesurées par les deux méthodes coincident.

Les principales différences sont :

Hautes températures : Lorsque la température approche de 106 K, J. tend vers des

valeurs trés faibles. La coincidence de cette température avec la tempéarture ou la transition
KT est completelement achevée est trop spectaculaire pour étre le fruit du hasard. On peut
donc se demander si l’apparition des procesus non linéaires a bas courant dans les
caractéristiques en dessous de 106K (interprétés jusqu’a présent comme provenant de la
dissociation en courant des paires de vortex confinées par le couplage Josephson) est une
conséquence de la diminution de J. ou si, au contraire, c’est la transition KT qui réduit le J,
magnétique a 0. les mesures présentées au cahapitre 5 nous avaient conduits a I’alternative
suivante. Soit I’ancrage est terminé, méme en champ nul, a 85 K et T.=Tkr, soit I’ancrage
continue, en ’absence de paires vortex-antivortex, au-dela de 100 K et cest la dissociation
des paires a cette température qui 1’annule en faisant fondre le réseau de vortex. C’est cette
derniere hypothése que semble conforter I’annulation de J. a 106 K, a la nuance prés qu’il y a
6 K d’écart entre 1’annulation de J. et et le désancrage en champ nul mesuré électriquement.
Le début de la dissociation thermique des paires de vortex, a 100 K, aurait donc pour effet de
libérer les vortex de I’ancrage (U/kgT~0) du point de vue des mesures électriques, la fin de la

dissociation, a 106 K, de les libérer du point de vue magnétique (J.~0).
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Basses températures : La ligne magnétique provient d’une diminution de J. avec B alors

que la ligne électrique semble indépendante de cette diminution puisque Ia=J.Sech reste trés
supérieur a 100 mA jusque prés de Tco. C’est la résistance de TAFF (J<J; kT/U~J./25) qui, au
moins a basse température, explique le passage de la ligne électrique. C’est donc plutot la
variation de U en B qui est a ’origine de cette ligne. La question qui se pose alors
immédiatement est de savoir si ’on a affaire au méme J. dans les deux types de mesure et
quel est le lien entre J et U. Anderson prévoit pour les sauts de Bundles, J.=U/BVd ou V est
de I’ordre de A’ et d la distance de saut. La diminution de U avec B, observée par mesure
électrique, doit alors s’accompager d’une diminution de J.. C’est donc a ’origine le méme
processus (U décroit avec B) qui est a 1’origine des deux lignes mais alors que, dans laligne
électrique, c’est la dynamique des vortex qui est altérée par cette décroissance, dans la ligne
magnétique ce sont leurs propriétés statiques, a travers la décroissance de M;,(B), et non
I’accélération du processus de relaxation. Cette premiére interprétation, utilisant la
formulation classique du modele d’Anderson, se heurte au probléme de la croissance de U
avec T (mais décroissance de U/T) et de la décroissance simultanée de J.. Si ’on veut
conserver la relation J.=U/BVd il faut donc que Vd croisse avec T plus vite que U. La vision
la plus simple de la relation d’Anderson est liée & un modele de Bundle rigide dans lequel un
seul vortex par bundle est ancré avec une énergie U=U, indépendante de la taille du bundle.
En fait, lorsque T augmente, la rigidité du bundle décroit, les vortex qui le composent peuvent
mieux se placer au fond des puits de potentiel qui leurs sont proches, et la taille des bundles
augmente en méme temps. A basse température et grande rigidité du bundle I’energie U est
donc Uy et a température plus €levée un multiple de plus en plus grand de Us, égal par
exemple dans le liquide a nU, ou n est le nombre de vortex composants le bundle. Ainsi, U
augmente tant que T n’est pas trop proche de T¢o. Une telle approche qui tient compte plus
completement des relations entre ancrage et interactions vortex vortex a €té étudiée
théoriquement sous le nom de « pinning collectif ». Elle prévoit de plus un volume de bundles
qui croit rapidement lorsque T ou B augmentent. La théorie prévoit cependant U~(1-T/T)"*
jcm, c’est & dire encore une décroissance, plus lente, de U avec T. Ces questions sont trop
complexes pour qu’'une seule théorie suffise & rejeter le pinning collectif. Cela indique
cependant qu’il est peut étre necessaire de tenir compte d’une corrélation encore plus forte
entre les vortex et de supposer qu’un état verre de vortex est réalisé. Nous ne pouvons aller
plus loin dans cette analyse du fait que dans un verre de vortex les caractéristiques courant-
tension doivent €tre analysées d’une manicre complétement différente (V~exp(-J/J)) et que la

relaxation ne varie que aux temps courts en logarithme du temps.

Enfin , les résultats des chapitres 5 et 6 nous conduisent & poser la question de savoir ot
commence vraiment la phase supraconductrice. La détermination de Ty, température de
champ moyen dans les plans, est problématique. Si T, représente bien Tkr, c’est a dire si

Pancrage devient ineffectif, en champ faible, avant T, I’ajustement de Ry (T) avec la loi
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prévue par la théorie KT indique Teo=Tm. Une autre mesure (divergence des fluctuations de

conductivité a T.p) confirme ce résultat mais est, dans notre travail, assez sujette a caution.
Dans le cas contraire, si, a cause de I’ancrage, T#Tkr, I’ ajustement précédent perd sa valeur et
I’égalité T,=T, doit €tre abandonnée. Combiné avec la teés faible décroissance en
température de I’exposant o (de la loi V=al”) en dessous de T, cet argument conduit a placer
Tem a des températures beaucoup plus élevées que 110 K. La question du sens de T se repose
alors. Si I’on observe attentivement les données électriques et magnétiques on constate en
effet :

- Au dessus de 100 K la résistance devient non nulle,

- Au dessus de 106 K la non linéarité des caractéristiques a bas courant disparait,

- Au dessus de 106 K I’irréversibilité magnétique disparait (presque complétement),

- Au dessous de 106 K I’aimantation croit brutalement (Fig.6-3).

Il ne reste, pour caractériser T, que I'indépendance de Ry vis & vis de B, 1’onset (lent)
du diamagnétisme et la disparition de I’irréversibilité résiduelle. Tous ces facteurs sont liés a
la réponse magnétique du systéme et semblent plus indiquer, comme nous I’avons déja
souligné au chapitre 5, un profondeur de pénétration devenant plus petite que les grains,

qu’une véritable transition de phases.
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CHAPITRE 7

PROPRIETES MAGNETIQUES EN REGIME CONTINU
DES MONOCRISTAUX Bi:2212.
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Introduction.

Nous avons étudié les propriétés magnétiques de deux monocristaux du composé
Bi:2212, le premier (S1) contenant 20% de plomb et le second (S2) n’en contenant pas (voir
§3.1 pour une description des échantillons). Le but était de mettre en évidence l'influence de la
réduction de l'anisotropie par le plomb sur le systtme de vortex, a travers un éventuel
déplacement de la ligne d'irréversibilité, et de mieux cerner la dynamique des vortex dans les

plans supraconducteurs. Cette étude vise principalement trois objectifs:

1- Décrire I'effet du plomb sur le systéme de vortex et sur le réseau de jonctions

Josephson interplanaires.

2- Observer le changements de dimensionnalité effectivel du systéme de vortex et son
impact sur le comportement dynamique des lignes de flux.

3- Elucider la nature de la ligne d'irréversibilité dans les systemes lamellaires et des

phases de vortex de part et d'autre de la ligne.

Nous avons effectué trois types de mesures magnétiques sur les composés Bi:2212 en
champs parallele et perpendiculaire aux plans supraconducteurs:

- Mesures d'aimantation en fonction de la température a champ extérieur fixé pour la
détermination des températures critiques.

- Mesures de cycles d'aimantation pour la détermination des densités de courant
critiques a basse température et des lignes d'irréversibilité.

- Mesures de relaxation de I'aimantation pour 1'étude de la dynamique des vortex dans

ces systemes, de part et d'autre de la ligne d'irréversibilité.
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1" Partie

RESULTATS EXPERIMENTAUX.

7.1) Hystéresis magnétique.

7.1.1) Aimantation en fonction de la tempévrature.

Composé avec plomb (S1) en champ perpendiculaire.

Les courbes d'aimantation en fonction de la température ont été mesurées selon les deux
méthodes de "Field-Cooled" (FC) et de "Zero-Field Cooled"(ZFC). Quelques courbes ont été
superposées sur la figure 7.1 pour diverses valeurs de champ appliqué. La température d’onset
du diamagnétisme mesurée a partir de ces courbes est de T¢p=90 K, quelque soit le champ
appliqué (<0.5T). La saturation de I’aimantation n’est observée qu’a basse température, méme

a faible champ. Par exemple la décroissance de 1’aimantation se fait sur une vingtaine de K a

20 gauss.
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Fig. 7.1. Courbes M(T) pour I’échantillon S1 en champ perpendiculaire 4 20 et 1000 G.

7.1.2) Cycles d’hysteresis : composé 2212 a 20% plomb (S1).

- Champ perpendiculaire aux plans.

Les figures 7.2 présentent quelques cycles d'hystérésis a basse température (T<15 K). Le
champ d’irréversibilité n’est jamais atteint dans cette gamme de température et la forme des
cycles correspond qualitativement aux prévisions du modele de Bean. A 5 K et pour un champ
maximal de 5 Teslas, le cycle présente un maximum de l'aimantation irréversible qui forme
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Moment magnétique (EMU)
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Fig. 7.2-a. Cycles d’hystérésis obtenu 4 5 K sur I’échantillon avec plomb (S1) en champ perpendiculaire.
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Fig.7.2-b. Cycle d’hystérésis obtenu a 10 K sur I’échantillon avec plomb en champ perpendiculaire.
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une bosse™ en B=0 Tesla. La bosse a une largeur de un tesla. Au dela de cette valeur du
champ, |’aimantation est approximativement constante. On estime B:1(10 K) a 300 Gauss et
B*(10K) a 4500 Gauss. Il faut toutefois noter que pour l'orientation du champ perpendiculaire
aux plans, les effets de champs démagnétisants sont importants du fait de la forme en
"plaquette” des échantillons. Les estimations que nous donnons ici ne sont donc que des
valeurs effectives et non intrinseques.

Les figures 7.3 présentent des cycles mesurés entre 25 et 90 K. Au dessus de 15 K on
observe des queues réversibles a des champs inférieurs a 5 Teslas. A 25 et 35 K les champs
d'irréversibilit¢ n'excedent pas 2000 Gauss. A 70 et 75 K le champ d'irréversibilité est
inférieur a quelques dizaines de Gauss. Quelle que soit la température, on constate la
persistance aux faibles champs d'une partie irréversible du cycle. Dans tous les cas la forme
du cycle est trés différente de celles obtenues a basse température et prend 1’aspect d’un S
renversé caractéristique d’une faible irréversibilité. Au-delda du champ d’irréversibilité la

décroissance de 1’aimantion est trés lente ou inexistante.

. Fig. 7.3. Cycles d’hystéresis hautes températures de I’échantillon 4 20% Plomb en champ

perpendiculaire.

-Champ paralléle aux plans:
En champ parallele aux plans, les cycles d'hystérésis sont quelque peu différents de ceux
qui précedent. Un cycle relevé a T=10 K pour un champ maximum de 5 Teslas est présenté

sur la figure 7.4-a. La bosse en B=0 est moins marquée que dans 1'orientation perpendiculaire

" La position de la bosse est trés sensible aux effets de champ démagnétisants.

Jo

6.0Ce-4 8,00e-5
4.0Ce-4 i 6.00e-5 3
T=35 K _
| "
2.0Ce-4 w 4,00e-5 é
-3}
I\ S A
0.008+0 2»; 2.0Ce-5 - A
=S A
2 ) 2 5 2 £
2,008-4 ? Y & A A g 0,0Ce+0 &
£ ] T=75 K
T=25 K o A
2 20065 - éQAAAAAAAAAA.
40084 ) AAAaaaaraa
T=70 K
i [ , , L -4,0Ce-5 O ,fL- " 31 ; L | |
2004y 1000 2000 3000 4000 5000 ~10 o % 5S¢ o
Champ magnétique (Gauss) Champ magnétique (Gauss)



176

aux plans. La courbe de premiere aimantation décroit quasi-linéairement aux faibles champs
puis sature a une valeur de -2.10-3 EMU. Elle rejoint le cycle enveloppe en B* = 4 Teslas. La

différence avec le cas du champ perpendiculaire s’accroit lorsque la température augmente.
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Fig. 7.4-a. Cycle d’hystéresis pour S1 en champ paralléle a T=10 K.
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Fig. 7.4-b. Cycle d’hystérésis pour S1 en champ paralléle 4 T=20 K.La partie linéaire i fort champ
provient d’un parasite diamagnétique avec une susceptibilité )¢, observée au-dessus de Tc et variant peu
avec T.
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Le cycle de la figure 7.4-b a été mesuré a 20 Kelvins pour un champ maximum de 5

Teslas. L'hystérésis est beaucoup plus faible qu’en géométrie perpendiculaire.
7.1.3) Cycles d’hysteresis : Composé 2212 sans plomb (S2).

Le demi-cycle de la figure 7.5-a a été mesuré a 22 K en champ perpendiculaire.
L'hystérésis est peu marquée. A 22 K, Le cycle est semblable a ceux du composé avec plomb
mesuré a la méme température. La figure indique un champ d’irréversibilité voisin de 5000
Gauss. On peut cependant observer sur l'insert qu’en fait une composante irréversible
résiduelle se prolonge a plus haut champ. En champ paralléle deux exemples a 5K et 20 K

sont donnés sur la figure 7.5-b.
7.1.4) Densités de courants critiques,

On estime les densités de courant critique & basse températures en utilisant le modele de
Bean. Considérons les géométries présentées sur les figures 7.6. Lorsque le champ est
appliqué perpendiculairement aux plans (Fig.7.6-b), la densité de courants critique mesurée
est celle parallele aux plans, JperpP?, ol l'indice indique l'orientation du champ par rapport
aux plans supraconducteurs et 1’exposant indique que les courants circulent parallélement aux
plans. Lorsque le champ est appliqué parallelement aux plans (Fig.7.6-c), deux densités de
courants critiques interviennent:

-JparP®P, c'est-a-dire la densit€é de courants critique dans la direction

perpendiculaire aux plans.
-JparP?, c'est-a-dire la densité de courants critique dans la direction parallele

aux plans.
Les valeurs relatives habitellement observées dans les SHTCZ2 de ces trois densités de
courants sont telles que JparPA>JperpPar>>Jp, PETP.

L’ adaptation du modele de Bean a la situation anisotrope permet de déterminer le
courant eritique une fois connu le champ B*. Pour I’ échantillon S1 avec plomb en champ
perpendiculaire, ceci conduit & une densité de courants critique JperpPa'= 8 105 A.cm2 10
K-. En champ parallele (B*=4 Teslas), on trouve une densité de courants critiques Jpa P4 = 3.2
108 A.cm™2 a 10 K. Les densités de courants critiques en champ parallele et perpendiculaire

varient donc dans un rapport 300.
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7.2) Lignes d'irréversibilité magnétique.

7.2.1) Composé 2212 avec plomb.

La figure 7.7-a présente les lignes d'irréversibilité magnétiques dans le plan (B,T) pour

des champs parallele et perpendiculaire aux plans.

Dans les deux cas, les champs

d'irréversibilité varient de fagon trés abrupte aux basses températures. La ligne d'irréversibilité

en champ parallele est située au-dessus de la ligne mesurée en champ perpendiculaire.
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Fig. 7.7-a: Lignes d’irréversibilité pour S1 en champs paralléles et perpendiculaires.

- La ligne associée au champ perpendiculaire est assez bien représentée, loin de T, par
une loi du type Bi(T)=a/T* dans laquelle a=105 T.K4. Ce comportement est mis en évidence

sur la figure 7.7-b, les points au dessus de 0.7T, s’écartant de 1’ajustement.
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Fig. 7.7-b: Ajustements des parties basses températures des lignes par des lois de puissance de la

température.
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En fait, nos données ne permettent pas de dire si a basse température la courbe ne

diverge pas a une température supérieure a z€ro Kelvin.

- Les portions haute et basse température ont des comportements différents mis en
évidence sur la figure 7.7-c. La portion hautes températures de la ligne (T>70 K) est bien
représentée par une loi du type B, =b(T_-T)P ol =0.37. Cette loi est observée dans la gamme

de températures située entre T/T¢=0.5 et T/T¢;=0.99.

A : Partie haute température.
H : Partie basse température.

I
CEeg.

Ln(Birr (Gauss))
.

6 —

A— &

T r T T T v T ¥
-3.5 -3,0 -2,5 -2,0 -1,5 -1,0 -0.5 0,0 0.5

Ln(1- T/T,,)

Fig. 7.7-c: Ajustement de la ligne de la figure -a en loi de puissance de (T-Tc).

La forme de la ligne d’irréversibilité en champ paralléle est similaire a celle de la ligne
obtenue en géométrie perpendiculaire. Pas trop prés de T, le champ irréversible varie avec la

température selon une loi Bi(T)=c/TYV: avec un exposant y=1.2 (Fig.7.7-b).

7.2.2) Composé 2212 sans plomb (S2).

La ligne d'irréversibilité de ce composé a été mesurée en champ perpendiculaire aux
plans. La variation du champ d'irréversibilité avec la température est représentée sur la figure
7.8-a, ou elle est comparée a celle obtenue pour le monocristal avec plomb dans la méme
géométrie.

- Les deux lignes sont quantitativement voisines mais ont des formes différentes

(décrites par des lois de puissance avec des exposants 4 et 6), comme l'atteste la figure 7.8-b
sur laquelle est reporté Ln(Birr) en fonction de Ln(T). La portion basse température (T<30 K)

de la ligne de S2 est bien représentée par une loi de puissance By (T)=d/T® (Fig.7.8-b).
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Triangle Mlane: Echantillon Bi2212 avee Mlomb.
Triangle noir: Echantillon Bi2212 sans Plomb.
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Fig. 7.8-a: Comparaison des lignes en champ perpendiculaires des deux échantillons.
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Fig. 7.8-b: Lignes en champ perpendiculaires en coordonnées logarithmiques.
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- Autour de T3=30 K, la ligne de S2 est située en dessous de celle de S1 (Fig.7.8-a). A
cette méme température, la ligne amorce un changement de comportement, correspondant a
un changement de pente sur le diagramme Ln(Bjr)-Ln(1-T/T¢,), reporté sur la figure 7.8-c. Au
dessus de T3, le champ irréversible s’annulle linéairement avec la température. Nous n'avons
pas vérifié si cette loi se prolongeait au-dela de T/T.=0.9 en raison des difficultés a mesurer

Birr pres de Tk,
7.2.3) Remarques sur les changements de comportement.

Les lignes d’irréversibilité magnétiques des monocristaux 2212 avec et sans plomb sont
séparées en deux parties et ce, quelle que soit I’orientation du champ extérieur par rapport aux
plans supraconducteurs. En champ perpendiculaire, la portion basses températures de la ligne
est tres abrupte et semble identique pour les deux composés. Les portions haute température
des lignes se raccordent a la portion basse température respectivement en T=23 K pour le

composé avec plomb et T=30 K pour I’échantillon sans plomb.

A 2212 20%Piomb

A 2212 0%Plomb

E T=23 K——» 4/ A
o
e
S 7 4
=4 =30 K —>» ‘B
2 A
£ o
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Z - s
S A
] 1
4 A .
-

-8 A

Echantillon S1
10 L I 1 1 1 l
-5 -4 -3 -2 -1 0
Ln(1-T/Tc)

Fig. 7.9: Comparaison des lignes en champ perpendiculaire des deux échantillons en coordonnées

Log-Log.

La température marquant le changement de comportement est mieux définie sur le
composé S2 que sur S1. Pour s'en convaincre, on peut examiner la figure 7.9 sur laquelle nous
avons supeiposé les lignes des deux composés étudiés dans un diagramme Ln(B)-Ln(1-T/T.,)
(la figure confirme l'identité quantitative des courbes pour T<20 K). Les comportements haute

et basse températures de la ligne d'irréversibilité se raccordent aux points indiqués sur le



diagramme. Pour le composé sans plomb (S2), il s'agit du point B 2 T=30 K et pour le
composé avec plomb (S1) du point A a T=23 K. En ces points se produisent des écarts 2 la
portion basse température des lignes. Ces températures sont tres voisines des valeurs obtenues

en extrapolant linéairement les portions basse température des lignes d'irréversibilité de la
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figure 7.8-a sur I'axe des températures.

7.3) Relaxation de I'aimantation dans le composé S1 avec plomb.

La méthode suivie pour ces expériences consiste a porter 1'échantillon dans I'état normal
puis a le refroidir en champ nul (ZFC) jusqu'a la température de travail. Lorsque celle-ci est
atteinte et stabilisée, on applique le champ magnétique et 1'on mesure les variations du

moment magnétique au cours du temps. La durée des expériences va de quelques minutes 2

trois jours.

7.3.1) Composé S1 en champ perpendiculaire.

- Comportement a bas

Le comportement en relaxation dépend de la température et du champ appliqué.
Quelques exemples a 10 K sont donnés sur la figure 7.10-a pour des champs, maintenus
pendant la durée de l'expérience, allant de 1000 Gauss a 4 Teslas. Toutes ces courbes ont la

méme allure. Elles croissent rapidement aux temps courts, puis le taux de croissance décroit

se température:

continument avec le temps, mais aucune saturation n‘est observée a temps long.
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Les comportements observés peuvent €tre ajustés par la loi (voir § 6.1.2) :

t
M) = Mrev + M1+ ST, B). Ln(1+t—-))

0

)

L’ajustement des courbes expérimentales avec la premiere loi est indiquée sur la figure
7.10-b. Pour déterminer les parametres M, t, et S la méthode est un plus complexe que celle
présentée au chapitre 6 du fait qu’ici le champ est maintenu. L’ajustement linéaire de M(t)
avec Log(t) pour t>>t, permet de mesurer M +M(1-S Ln(t)))=M(t=0)-M Ln(t) et M,S. Si
B>B*, M, est égal a M,_(B) et peut étre tiré directement des cycles d’hystéresis, M(t=0) est

mesuré sur les courbes M(t).
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Fig.7.10-b:Ajustement des courbes de relaxation avec I’équation M(t)=M_(1+S.Ln(1+t/7))

Les valeurs expérimentales, trouvées par cette méthode, du taux S et de M, en fonction

du champ appliqué a T=10 K, sont présentées dans le tableau 7.1-a :

B M, (10” emu) S T, (sec) p (%)
1000 15.5 0.044 5.710" 16.6
2000 12.5 0.076 3.4 10 32
4000 9 0.068 45 10° 25
5000 9 0.074 2.8 10’ 34
6000 8 0.076 1.6 10’ 36.3
8000 7.5 0.076 1.7 10’ - 34.7
10000 7.2 0.078 1.33 10’ 35.5
20000 5.15 0.096 1.110° 45.6
30000 3.45 0.12 10° 61.2
40000 2.2 0.146 1.4 10° 81.1

Tableau 7.1-a : Variation des parameétres S

et Mg, 1r et p avec le champ magnétique a T=10K.
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B=8000 Gauss: S1 Champ perp.
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Fig.7.11. Relaxation de I’aimantation pour S1 en champ perpendiculaire 3 B=8000 G entre 10 et 70 K.
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S croit régulierement avec le champ et t, décroit. On déduit de ces valeurs le temps de
relaxation du systéme T,=te". Les valeurs obtenues sont plus rédibles que celles que nous
avons déduites par la méme méthode dans le composé 2223. A 4 Teslas le temps de relaxation
est de trois heures et sa décroissance trés rapide avec B indique qu’a des champs pas beaucoup
plus élevés il deviendra plus petit que le temps entre deux mesures dans une mesure
d’hystéresis. Ce fait est confirmé par 1’évolution du taux p (=100{M_,-M_}/M,) mesurant le
pourcentage de M,_ relaxé au bout d’une heure, présenté dans la derniére colonne du tableau.
Ces faits sont & mettre en paralléle avec la forme du cycle 2 10 K qui montre que a 5 T il
s’approche du champ d’irréversibilité. Pour confirmer ces résultats nous allons reprendre cette

analyse a des températures permettant de traverser cette ligne.

- Comportement a la traversée de la ligne d'irréversibilité:

Pour une valeur de champ donnée, on observe un changement de régime dans la
relaxation de l'aimantation au-dela de T, (Fig.7.11, B=8000 G entre 10 et 70 K). Le point
d'irréversibilité 4 8000 G est situé aux alentours de 22 K. A 15 K, le systéme se trouve en un
point situé en dessous de la ligne d'irréversibilité et la relaxation est lente. En particulier on ne
voit pas de saturation de I'aimantation aux temps longs. Au-dela de 20 K, I'aimantation atteint
sa valeur d'équilibre trés rapidement. Les valeurs correspondantes des parametres M, S sont
indiquées dans le tableau 7.1-b.

On peut explorer ce changement de régime en fixant la température et en faisant varier
le champ (Fig 7.12, 25 K B=300-3000 Gauss). A cette température, le champ d'irréversibilité
vaut 2000 G. Les trois premiéres courbes présentées ont la méme allure et mettent toutes en
évidence une variation lente de l'aimantation au cours du temps. A B=2500G>B,,
I'aimantation atteint sa valeur d'équilibre instantanément. On observe donc un changement de
régime de relaxation a la traversée de la ligne d'irréversibilité. Les valeurs correspondantes des
parametres M,, et S sont indiquées dans le tableau 7.1-b. Au passage de la ligne S se comporte
régulierement (les valeurs pour B<500G ne peuvent étre retenues du fait que B<B )

B (G) TE) | M, (10° emu) S T p (%)
8000 ° 10 15 0.076 1.7 10 34.7
8000 15 16.7 0.012 510”7 5.7
8000 20 0.02 0.071 2 10° 88
8000 25 0.0025 0 - -
300 25 0.2 0.053 6.2 10/ 47
400 25 0.14 0.033 1.6 10" 34.5
500 25 0.07 0.05 6.3 10° 72
800 25 0.05 0.066 510° 20
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Fig.7.13. Relaxation du composé S2 en champ perpendiculaire 3 T=22 K et B=500 et 3800 G.

Fig.7.14. Relaxation longue de S2 en champ perpendiculaire non maintenu. Période d’observation:3 jours.
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1000 25 0.03 0.081 2.6 10 24.4
1500 25 0.017 0.05 4.8 10 51
1700 25 0.014 0.05 1.3 10° 4472
2000 25 0.012 0.019 - -

Tableau 7.1-b : Variation des parametres S, My , du temps de relaxation tx et du pourcentage p du moment
irréversible relaxé apres une heure avec B et T.

Contrairement a ce qui avait été observé sur la poudre du composé 2223 (Ch.6), le
passage de la ligne se traduit par une relaxation instantanée. Une irréversibilité résiduelle est
pourtant observée sur les cycles au dela de B, . Le passage de la ligne est cependant nettement
plus marqué (changement de pente) que dans la poudre 2223. Le temps de et le pourcentage
relaxé sont indiqués dans les deux derniéres colonnes. A 25 K et en dessous de 500 G les
valeurs indiquées ne doivent pas étre retenue du fait que, B étant plus petit que B,
I’aimantaion & relaxer est minime. Ces chiffres sont plus aléatoires que leurs équivalents
présésenté dans le tablean 7.1-a mais confirment globalement le fait que la ligne
d’irréversibilité est, contrairement a ce qui a été observé dans le composé 2223, induite par
une accélération des processus de relaxation. Les mesures de J_ faites a partir de la formule de
Bean (utilisant M, _(0)) indiquent, par conséquent, des valeurs plus faibles que les valeurs
réelles, du fait que M_(0) est considérablement amoindri par la relaxation, méme loin de la

ligne.
7.3.2) Composé S2 en champ perpendiculaife.

Les régimes de relaxation de l'aimantation en géométrie perpendiculaire dans le
composé sans plomb sont analogues & ceux qui ont été observés dans le composé S1. Je ne
donnerai donc ici que quelques exemples des courbes obtenues & T=22 K pour différentes
valeurs de champs. Ces courbes sont représentées sur la figure 7.13 correspondant a des
valeurs de champ allant de 500 a 3800 Gauss (B, =8000 Gauss). La relaxation est lente pour
les champs faibles et est rapide au-dela de 3500 Gauss puisque l'aimantation semble constante
a la durée des expériences pres (1 heure). Une expérience de relaxation longue a un champ de
250 G non maintenu, d'une durée de 3 jours a été réalisée sur ce composé a la méme
température (Fig 7.14). Aux temps courts, la relaxation est rapide. Ensuite elle devient
extrémement lente. Pendant la durée de I'expérience, aucune saturation de l'aimantation ne se
fait jour.

Conclusion

Nous avons sondé le comportement dynamique des vortex de part et d’autre de la ligne
par des mesures de relaxation d’aimantation qui indiquent un net changement de régime

dynamique a la traversée de celle-ci.
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2°M€ Partie

DISCUSSION

Dans ce chapitre nous discutons la nature physique de la ligne d’irréversibilité. Dans
un premier temps, nous examinons la question du changement de comportement du systeme
de vortex observé sur les monocristaux de composé au bismuth avec et sans plomb. Nous
montrons en particulier comment 1’analyse des lignes d’irréversibilité magnétique en termes
de cross-over dimensionnel permet de mettre en évidence l'influence du plomb sur
I’anisotropie de nos composés. En second lieu, ’analyse des mesures de relaxation de
I’aimantation dans les mémes composés semble privilégier I’'idée d’une dynamique collective
vitreuse du systeme de vortex, permettant ainsi de préciser la nature des phases de vortex de

part et d’autre de la ligne d’irréversibilité.

7.4) Dimensionnalité du systéme de vortex et effet du Plomb dans les BISCO.

7.4.1) La transition de Glazman et Koshelev (rappel théorique).

Le comportement des lignes de flux dans les systemes lamellaires est complexe. Ces
lignes intersectent les plans supraconducteurs par des « galettes » (vortex 2-D) et leurs
interactions sont de deux types :

Type I- Les interactions entre les galettes appartenant a un méme plan, représentées par
un potentiel d’interaction V..

Type 1I- Les interactions dipolaires magnétiques entre des galettes situées dans des
plans différents associées au potentiel Vper,.

Ces interactions sont influencées par la présence de défauts ainsi que par le couplage
Josephson interplanaire. Le comportement du systeme de vortex dépend de I’intensité relative
de ces interactions. Les interactions du type I contrdlent les propriétés élastiques des réseaux
planaires de galettes et plus particulierement leur comportement en cisaillement (module Cgg)
alors que le deuxiéme type d’interaction contrdle le module de tilt Cy44. De la sorte, le rapport
Vper/Vpar peut étre estimée par le rapport des modules élastiques Cgq/Cgg. Ce rapport
détermine le régime de fluctuations thermiques de positions des galettess’u. Lorsque (pour

d(distance interplan)=15 A, C44>>Css/ao” cad Vperp>Vpar)

@ Id
B< BCI‘ = —20—2Ln(—) (2)
I'=d E;//



189

la contribution dominante aux fluctuations de positions des galettes provient des
déformations de tilt. Dans ce régime des faibles champs, le systtme de vortex adopte un
comportement tridimensionnel. En effet, I'importance des corrélations de tilt entre plans
adjacents limite les excursions latérales des galettes de part et d’autre des lignes de flux
auxquelles elles sont rattachées, les lignes de flux elles-mémes ne se recouvrant pas. De ce
fait, les processus d’échanges de galettes entre lignes de flux sont marginaux, conférant une
identité bien définie a ces lignes de flux.

Au contraire en champ magnétique fort lorsque B>B,, i.e. lorsque les corrélations
induites par le tilt sont faibles, les plans de galettes sont découplés et le systéme adopte un
comportement quasi-bidimensionnel. Dans ce régime, les fluctuations sont beaucoup plus
fortes que celles obtenues en champ faible. En effet, la valeur du parameétre I' étant
typiquement4 de I’ordre de 150, la longueur Josephson I'd est de 1’ordre de 0.2 pm, c’est-a-
dire de I’ordre de la taille des monocristaux. Les lignes de flux trés enchevétrées conduisent a
un échange incessant de galettes entre celles-ci. Ce processus interdit I’attribution d’une ligne
de flux précise a I’'une quelconque des galettes. La notion de vortex 3D associé a une ligne de

flux s’évanouit alors.

Le changement de régime se produit a une valeur de champ appliqué (Eq.1) d’autant
plus faible que I’anisotropie est plus forte puisque, (Td/E))* étant beaucoup plus grand que 1
dans Bi:2223 (les températures mises en jeu sont beauoup plus petites que To et donc &, reste

faible), B,; est une fonction strictement croissante de I'.

7.4.2) Confrontation avec les résultats expérimentaux.

On peut interpréter, dans I’approche de Glazman et Koshelev (G-K), le coude visible sur
les lignes d’irréversibilité des cristaux Bi:2212, reproduites sur les figures 7.7-c, 7.8-c et 7.9),
comme une manifestation du cross-over dimensionnel du syst¢me de vortex se produisant a un
champ magnétique donné par ’expression (1). Le champ de crossover varie peu avec la
température (au moins loin de Tco) alors que la ligne d’irréversibilité décroit rapidement. Il
existe donc un champ de croisement entre la ligne d’irréversibilité et la ligne B.(T). De part et
d’autre de ce champ, la dimensionalité effective du systtme de vortex change ce qui induit
automatiquement une modification de la ligne d’irréversibilité, quelle que soit 1’interprétation
qui en est faite (transition de phase ou désancrage thermique). C’est d’aprés nous 1’origine du
coude observé sur les lignes d’irréversibilité des composés avec et sans plomb en champ
perpendiculaire.

La substitution du plomb au bismuth dans nos composés réduit l’anisotropie5 des
propriétés physiques en accroissant le couplage électronique entre les plans CuO,. Des
mesures de résistance dans 1'état normal® montrent en effet une réduction notable de
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I’anisotropie de résistivité induite par 1’ajout de plomb dans la structure. Dans I’état
supraconducteur, les mémes auteurs mettent en évidence les couplages Josephson intrinséques
dans les 2212, et ont montré qu’il augmente avec le taux de substitution en plomb. Autrement
dit le systéme avec plomb est plus 3D, et nous nous attendons donc a une déplacement du
champ de crossover vers le haut lorsque du plomb est inséré dans la structure.

Nous allons maintenant montrer que nos résultats sont conformes a cette prédiction.
Dans les composés étudiés la présence de plomb ne joue que trés peu sur les valeurs de &, et d
(10A° et 15A° respectivement). En effet, &, est contr6lée par les processus électroniques se
déroulant dans les plans (quasi-indépendants du fait de la trés forte anisotropie de ces
composés), alors que le plomb n’agit que sur les propriétés physiques dans la direction
perpendiculaire. Le parametre d est pratiquement insensible a I’effet du plomb, comme 1’ont
montré les études structurales® pour lesquelles le paramétre de maille ¢ varie seulement de 0.5
% lorsque du plomb est ajouté. Ainsi, seul I varie dans I’équation (1) lorsque la quantité de
plomb est modifiée. Le tableau 7.2 indique les valeurs mesurées pour les champs de cross-
over des composés 2212 et les valeurs des coefficients d’anisotropie déduites de 1’équation
(1). Le champ de crossover est la valeur du champ d’irréversibilité a la température ot est

observé le changement de comportement des lignes d’irréversibilité (Fig.7.9).

Composés Temp. de chang. | Champ de G-K | Long. Josephson Parametre I
de comportement B (gauss) A=T.d
Bi2212 23 Kelvins 4500 0.15 um 100
avec plomb
Bi2212 30 Kelvins 550 Gauss 0.48 um 320
sans plomb

Tableau 7.2. Température de changement de comportement des lignes d’irréversibilité, champ de crossover et

coefficient d’anisotropie I" des composés avec et sans plomb.
7.4.3) Réduction de ’anisotropie par le plomb,

L’anisotropie est plus forte d’un facteur au moins égal a trois dans le composé sans
plomb. Ainsi, a travers ce déplacement des points de changement de comportement des lignes
d’irréversibilité, nous observons une réduction de I’anisotropie par le Plomb. Ce résultat est
en accord avec les conclusions d’autres groupe:s6 sur les mémes composés. De plus, la
présence de plomb influence bien le comportement du systéme de vortex en déplacant la
portion haute température de la ligne d’irréversibilité vers les forts champs et fortes
températures. La portion basse température de la ligne (Fig.7.9) est quant a elle insensible 2 la
présence de plomb. Ce fait remarquable suggére que le comportement a basse température est

strictement bidimensionnel dans les deux composés. Par contre le régime tridimensionel




191

s’établit partiellement a basse température et de facon d’autant plus marquée que le coefficient
1/T, et donc le contenu en plomb, est grand.

Cette interprétation a été faite en supposant que le changeent de comportement observé
sur les lignes d’irréversibilité est une conséquence d’un crossover dimensionnel. Aucune
preuve directe (si ce n’est la consistance de I’interprétation) n’est donnée a cette hypothese.
Notons en particulier qu’aucun changement dans le régime de relaxation n’est observé a la
traversé de B (§7.3). Quel autre processus pourrait expliquer le coude ?

- La divergence des longueurs caractéristiques prés de Ty ne peut étre invoquée ici du
fait de la faiblesse des températures mises en jeu (voir Tab.7.2).

- Nous avons vu que de nombreuses approches théoriques sont en compétition pour
expliquer la ligne d’irreversibilité. Il n’est donc pas impossible que les portions basse et haute
températures relevent de processus physiques (et donc de théories) différents, désancrage
thermique du réseau de vortex, du verre de vortex, du liquide de vortex, fusion du réseau, ...
Nous allons maintenant comparer les lignes, dans leur ensemble ou par parties, a ces différents

modeles.

7.5) La ligne d’irréversibilité.

Le «coude» en température, dont nous venons de montrer qu’il peut refléter un
changement de dimensionnalité du systeme de vortex, sépare la ligne en deux parties. Il peut
s’expliquer par le changement de dimensionalité sur un seul processus (par exemple fusion
2D-fusion 3D), par un changement de processus induit par le changement de dimensionalité
ou par un changement de processus seul (fusion-TAFF par exemple). Nous allons examiner
cette question en confrontant nos résultats expérimentaux en champ perpendiculaire aux
prédictions ds modeles de fusion du réseau de vortex. Les modeéles de réseau de vortex traitent
la ligne d’irréversibilité comme une ligne de transition du systéme de vortex d’une phase
solide ordonnée vers une phase liquide. La fusion est, selon les modeles et la dimensionnalité
effective du systeéme, soit décrite par un mécanisme propre aux systémes 2-D’ (Mécanisme de
Kosterlitz-Thouless, discuté au §7.5.1), soit le fruit d’une instabilité élastique pilotée par les
fluctuatiens thermiques de position des vortex® (Mécanisme de Lindemann discuté en §7.5.2).
Dans ces deux cas, I’ancrage joue seulement un rdle indirect. Lorsque les défauts sont actifs,
le modele de fusion du cristal doit étre remplacé par le modéles du verre, que nous ne

discuterons pas ici.
7.5.1) Portion basse température de la ligne d’irréversibilité.

A basse température la ligne d’irréversibilité présente les caractéres suivants :
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i ¥ : Composé S1.
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Fig.7.15. Comparaison de la ligne d’irréversibilité de S1 en champ perpendiculaire i celles de Van der
Beek et al (Mesures magnétiques) et Safar et al (Mesures électriques par picovoltmétrie a Squid).
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a) Elle est tres abrupte.

b) Les lignes d’irréversibilité des monocristaux avec et sans plomb se rejoignent. Ce
dernier point est confirmé par la comparaison de nos mesures avec celles de Van der Beek et
al’ sur les mémes composés (Fig.7.15).

¢) La comparaison aux mesures électriques de Safar et al™ (Fig.7.15) montre que les
lignes électriques et magnétiques se confondent également a basses températures.

La portion basse température de la ligne ne semble donc pas sensible au contenu en
plomb. Le plomb influengant les couplages interplanaires, la ligne est vraisemblablement
contr6lée par des processus se déroulant exculsivement dans les plans. Cette idée est renforcée
par le fait que, d’apres notre interprétation du §7.4, cette portion de la ligne est située dans la
région du découplage des phases de vortex planaires (B>B,,). Le caractére abrupte de la ligne
a basse température suggere par ailleurs une température de transition de phases presque
indépendante du champ. Ces faits sont en faveur d’une interprétation de cette partie de la
ligne en terme de fusion de type Kosterlitz-Thouless du solide de vortex. Nous allons

maintenant préciser cette idée.

- Fusion de Kosterlitz-Thouless (théorie) .

La fusion du réseau 2-D de vortex par le mécanisme de Kosterlitz-Thouless’ (§2.3.3.2-

b) prévoit une température de transition indépendante du champ magnétiquell

dEO 3)
m =3 (

ou d est la distance entre plans suparconducteurs et € est une constante caractérisant
I'intensité du couplage intervortex. Cette température est liée a la température Tyr de
Kosterlitz-Thouless’ qui désigne le point de transition de dissociation des paires vortex-

antivortex des plans en champ nul (voir §5.2 pour le composé 2223) :

2D
2D _ TKT Tem = Tm
Tm = w3 4)
s
Tem - TkT

ol Tkr = @02/(161t23” 2 Apkr) avec la profondeur de pénétration effective AKT=27\.//2/d.
Ces prévisions théoriques sont valables en toute rigueur pour un ensemble de plans
1solés. En présence d’un couplage Josephson entre les plans la ligne de fusion dépend

(légérement pres de Tp,?°) du champ12 :
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Ty, (B) = T2P (1 +——I§—T) pour B> B, (5)
(Ln(—)"Y
Ccr

ot B (T) désigne le champ de découplage13 du systeme de plans (Eq.1). La ligne des plans

couplés rejoint asymptotiquement celle des plans isolés.

- Comparaison avec les données expérimentales.

D’aprés nos résultats exprérimentaux en champ perpendiculaire, la température de
fusion de Kosterlitz-Thouless est inférieure a2 15 K (dernieére température pour laquellé Bir
était mesurable cad <5T). Comme nous I’avons déja noté, il est difficile de dire si, comme le
prévoit I’équation (19), Biy; posseéde une asymptote verticale a température finie. Pour le

"W avec T en ajustant v

vérifier et déterminer Tp>> nous avons ajusté linéairement (LnB/B)’
pour avoir un ajustement optimal. Le résultat n’est qu’indicatif dans la mesure ou, cet
ajustement ne pouvant &tre fait que sur la partie basse température de la ligne expérimentale,
seuls cing points étaient accessibles.

Sous cette réserve, on estime Tm2D a 10K. La température de «transition résistive» en
champ nul peut alors étre déduite de 1’équation (18) et vaut : Txr=66 K. Nous trouvons donc
un écart entre la température de transition champ moyen Teyn et Txr, AT=To-Tkr= 25 K,
valeur supérieure a la valeur typique12 de I'ordre de 13 K estimée par Blatter dans les
composés au bismuth, a la valeur obtenue par mesure résistive sur un monocristal 2212 par
Paracchini'* qui est de 6 K et celle que nous avons mesuré sur la céramique 2223 qui était de
10 K (Ch.6). On peut maintenant déterminer la profondeur de pénétration effective a Tkt qui
vaut A=14 um, soit une valeur beaucoup plus grande que le pas du réseau de vortex dans la
gamme de champs ou nous avons travaillé (basse température et champs de quelques Teslas!):
Pour fixer les idées, le pas du réseau de vortex vaut A pour un champ de 50 Gauss. Dans ces
conditions, le potentiel d’interaction entre vortex est logarithmique, ce qui constitue un
ingrédient essentiel pour I’observation d’une transition KT du systéme de vortex. Cette valeur
de A correspond a une profondeur de London dans les plans de 1’ordre A,=1000 Angstroms.

7.5.2) Confrontation au mécanisme de Lindemann.

, . 8 . . . , .
L’approche de Lindemann™ stipule que la fusion a lieu lorsque l’amplitude des
fluctuations thermiques de position des galettes atteint une certaine fraction de la distance
intervortex ag. Cette approche prédit une transition brutale et une ligne d’irréversibilité décrite

par:
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Bf(T) o< —12—— a basse tempé rature

Bf(T) o< (T 0 - T)2 au voisinage de T
c

T

c0

(6)

L’approche de Lindemann ne prédit aucun changement des exposants en fonction de

’anisotropie I" et donc du contenu en plomb.

Nos résultats en champ perpendiculaire, résumés dans le

manifestement incompatibles avec ces prédictions.

tableau 7.3, sont

Cristaux Bi:2212

Basse Temp.:Loi 1/T¢

Haute temp.:(TCo-T)B

Prédiction Lindemann

20 % plomb

q=4

B=0.37

q=2 et =2

0% plomb

q=6

p=1

q=2 et f=2

Tableau 7.3 : Comparaison des exposants décrivant les lignes d’irréversibilité expérimentales sur les

composé 2212 avec et sans plomb et des exposants de la théorie de Lindemann.

Cette inadéquation ne permet pas pour autant de rejeter le modele de Lindemann. Dans
les mémes composés, une ligne de fusion, mesurée électriquement et en accord avec le critére
de Lindemann, fut en effet rapportée par Safar et al™®. Ces données sont comparées aux notres
sur la figure 7.15. La comparaison montre a I’évidence un désaccord, sauf & basse température

ou les lignes semblent se rejoindre pour des champs B>3.5 Teslas.

Conclusion

Nous nous proposons ici de discuter les conséquences de nos mesures et I’interprétation
que nous en avons donnée sur les phases de vortex dans les systemes étudiés. Ces
conséquences sont résumées sur le diagramme B-T de la figure 7.16.

La dimensionalité du systéme de vortex passe de 2D pour les champs plus élevés que
B et 3D en dessous. La ligne d’irréversibilité est trés abrupte a fort champ et traduit une
fusion du cristal 2D décrite par le mécanisme de Kosterlitz-Thouless. A droite de la ligne,
dans la z6ne 2D et a haut champ, les vortex sont en phase solide, certainement cristalline. Ce
dernier point est accrédité par le fait que la ligne s’accordre bien 2 la théorie de la fusion 2D
qui prévoit un passage cristal--->liquide, au fait qu’a fort champ, ’augmentation des
interactions vortex-vortex favorise le cristal par rapport au verre et aux prévisions théoriques
indiquant qu’un verre de vortex n’est jamais stable dans un systéme strictement 2D. Lorsque
le champ diminue a partir de la phase solide 2D, trois scénarios sont possibles :
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1- Soit le solide 2D devient simplement un solide 3D au passage du champ de
crossover. Dans ce cas, la ligne d’irréversibilité en dessous de B, peut traduire un désancrage
thermique du réseau de vortex. Une ligne de fusion (représentée en pointillé sur le schéma),
que nous n’avons pas vu expérimentalement, mais que divers auteurs'” observent au-dela de
la ligne d’irréversibilité, existe peut-étre a température plus élevée. Il est cependant plus
probable que la ligne d’irréversibilité elle-méme coincide avec cette ligne de fusion. Le
caractere assez marqué de la ligne sur les courbes d’hysteresis soutient cette hypothese.

2- Soit le solide 2D se tranforme en verre 3D a basse température. Cette hypothése est
soutenue par la faiblesse des interactions vortex-vortex a bas champ, comparées aux €nergies
d’ancrage treés élevées. Elle pose le probléme non résolu des variations de cette €nergie a la
traversée de B.. En température croissante a partir de cette phase solide désordonnée, la
traversée de la ligne d’irréversibilité correspond a une ligne de désancrage qui a I’effet de faire
simultanément fondre le verre.

3- Soit une phase liquide 3D ancrée existe a basse température et bas champ. Dans ce
cas, la ligne d’irreversibilité croisée en température croissante est une ligne de désancrage
thermique. La différence entre ce scénario et le précédent repose sur la distinction physique
qui existe entre un verre et un liquide ancré. Dans le verre les interactions vortex vortex et
I’ancrage ont des forces équivalentes alors que les intercations sont négligeables dans le
liquide. La dynamique de ces deux systemes sera donc completement différente. Le
déplacement d’une vortex dans le liquide ancré se fait par saut entre sites d’ancrage, qui sont
indépendants du systeme de vortex. Dans le verre, les positions possibles des vortex sont

déterminées a la fois par I’ordre local du systéme de vortex et par les sites d’ancrage.

Nous avons montré que la ligne d’irréversibilité mesurée en champ perpendiculaire
traduit 1’accélération des processus de relaxation dans la phase irréversible, qui deviennent
plus rapides que le temps de 1’expérience dans la phase réversible. Ceci correspond a la
définition habituelle de la ligne d’irréversibilité magnétique dans les SHTC mais est contraire
a ce que nous avons trouvé dans le composé 2223. 1l faut cependant noter que deux méthodes
différentes ont été employées pour ces deux systemes. Dans la poudre 2223 le champ n’était
pas maintenu durant I’expérience alors qu’il 1’était dans le monocristal 2212. Selon Anderson
ces deux- méthodes doivent conduire au méme résultat, au moins en début de relaxation. Ce

point de vue demande a étre vérifié.
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CONCLUSION.

L’objet physique sur lequel s’est centrée notre étude est la ligne d’irréversibilité. Nous
I’avons étudiée d’une part a travers la dissipation observée dans les mesures de transport
électrique et d’autre part a travers I'étude de P’irréversibilité magnétique par des mesures
d’hystérésis et de relaxation magnétique. Cette ligne peut a priori étre attibuée soit a la
dissociation des paires vortex-antivortex, soit a la fusion du solide ordonné (réseau de vortex)
ou désordonné (verre de vortex), soit au phénomene de TAFF. Ces trois phénomenes ont été
étudiés intensivement depuis quelques années dans les SHTC sans qu’il ait été possible de
trancher fermement quant a 1’identification de la nature des processus dissipatifs. Cet état de
faits tire son origine a la fois d’une mauvaise compréhension de 1’ancrage des vortex et de la
complexité des phénomenes collectifs affectant le systtme de vortex. En particulier, la
question se pose de savoir dans quelles conditions un vortex, ou, le syst¢éme de vortex dans
son entier, peut se mettre en mouvement sous 1’action d’une force de Lorentz induite soit par
un courant de transport soit par une inhomogénéité de la répartition spatiale des vortex. Les
deux types de mesures que nous avons pratiquées sondaient ces propriétés dynamiques des
vortex a des échelles de courant, et donc de force, trés différentes. Dans les mesures
magnétiques les courants sont proches des courants critiques d’ Anderson et la dynamique suit
le régime dit de «creep ». Au contraire, les faibles densités de courant injectées dans les
mesures électriques correpondent au régime de TAFF, sauf peut étre trés prés de la
température critique.

Nous avons caractéris€ completement les caractéristiques courant-tension a travers la
définition de deux courants caractéristiques: Courants critiques et de décollement. Nous
sommes parvenus 2 étudier les déformations de la géométrie de la caractéristique en fonction
du champ appliqué et de la température. L’étude de la résistance linéaire en fonction de la
température et du champ ainsi que la forme des caractéristiques en champ nul nous a permis
de montrer que, & bas champ, une transition de dissociation des paires vortex-antivortex
prenait place a 100 K dans la céramique du composé Bi:2223. Cette transition a pour effet
d’annuller le champ d’irréversibilité €lectrique au-dessus de cette température. A champ non
nul, la température d’irréversibilité est décalée vers les faibles valeurs.

A plus fort champ et a plus basse température, les principaux processus dissipatifs sont
imposés par le systeme de vortex intragranulaire. Les mesures électriques ne nous ont pas
permis d’élucider la nature de la ligne & basse température. Elle est cependant en accord
qualitatif et quantitatif avec le modele d’ Anderson du désancrage thermique avec une énergie
d’ancrage diminuant avec le champ. Les phénoménes liés au réseau de jonctions se
superposent aux processus strictement intragranulaires et n’ont pu étre formellement

identifiés.
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La position de la ligne d’irréversibilité magnétique dans le plan B-T varie beaucoup
avec le criteére de précision expérimental qui la définit. Elle est globalement paralléle a la ligne
électrique et a méme température (assez basse) les champs d’irréversibilité sont comparables.
Par contre, & haute température la ligne magnétique est beaucoup plus haute et ne s’annulle
que vers 106 K. La forme des lois de relaxation magnétique en dessous de la ligne
d’irréversibilité est compatible avec les modeles de TAFF. Nous avons montré que la
traversée de la ligne n’était pas dii a une accélération de la relaxation mais a une décroissance
rapide avec le champ et la température du courant critique d’ Anderson J.. L’origine de la ligne
est sans doute commune pour les mesures €lectriques et magétiques, la décroissance rapide de
J. étant accompagnée d’une décroissance simultanée de ’énergie d’ancrage qui explique la
réversibilité électrique. Nous n’avons cependant pas distingué les raisons physiques de cette
décroissance qui peut étre dfie soit a une transition de phase du systéme de vortex, soit a une

évolution interne radicale d’une seule phase.

L’interprétation des mesures de relaxation magnétique dans les monocristaux du
composé Bi:2212 montre que le modele d’Anderson de désancrage est compatibles avec les
faits bruts observés. Le passage au régime réversible s’accompagnant d’un arrét complet de la
relaxation.

L’étude des lignes d’irréversibilité magnétiques dans le composé 2212 avec et sans
plomb devait nous permettre de mettre en évidence dans la phase supraconductrice, la
variation d’anisotropie induite par le plomb. En effet, on peut prévoir que dans le cadre du
modele de fusion, le champ d’irréversibilité doit étre d’autant plus faible que le systeéme est
plus proche d’un systeme bidimensionnel. L’observation d’une quasi-coincidence quantitative
des lignes avec et sans plomb ne permet pas une conclusion directe. Toutefois, le changement
de comportement de ces lignes a des températures de 23 K pour le composé avec plomb et 30
K pour le composé sans plomb, que nous avons rattaché a un cross-over dimensionnel du
systtme de vortex, met en évidence le fait que le composé sans plomb se comporte

effectivement comme un systeéme plus anisotrope que le composé avec plomb.




