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Introduction

Au début des années 80, 'effet magnétocalorique (réponse thermigue
d'un systéeme a une sollicitation de champ magnétique) a été utilisé pour étu-
dier au laboratoire un composé verre de spin [1]. Cette technique permet au
travers d'une relation de Maxwell d'avoir accés a la dérivée de I'aimantation
par rapport a la température. Cependant, la faible aimantation du composé
n'a pas permis une investigation vers les faibles champs magnétiques. C'est
pourquoi il est apparu intéressant d'accéder differemment a cette quantité. La
premiere fagon de procéder serait de mesurer I'aimantation en fonction de la
température et d'effectuer une dérivée numérique de la courbe ainsi obienue.
Cependant, pour avoir une précision correcte (1 %), il faut que I'aimantation
soit connue avec une précision supérieure a 104 si I'écart entre les points
expérimentaux est de l'ordre du pourcent. En effet, établissons la relation
entre les incertitudes relatives. Pour ce faire, imaginons que la température
soit parfaitement connue (figure 1).

I T T+dT u
Figure 1
Nous pouvons alors écrire que :
AldM/dT) A(WM) AM+dM) AM 2 AM
dWdT = dM -~ daM *daM~ x M = 0.01

si x = 102, alors AVM doit étre de I'ordre de 10-4. Cette relation nous montre
que, si l'aimantation varie peu avec la température, la précision sur la dérivée
diminue. Il est alors nécessaire d'accéder directement a la dérivée si nous
désirons une précision convenable.

L'idée maitresse de notre technique expérimentale est la suivante.
L'échantillon dont {a température oscille sinusoidalement autour d'une valeur
moyenne est placé au centre d'une bobine de détection. Si son aimantation
varie avec la température, il apparait une tension aux bornes de la bobine,
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proportionnelle a sa variation d'aimantation. Connaissant par ailleurs sa va-
riation de température, nous pouvons en déduire la dérivée de I'aimantation
par rapport a la température.

Cette technique sera performante si, d'une par, il y a une grande sensi-
bilité au niveau de la détection et si, d'autre pan, la température de 'échan-
tillon est parfaitement contrdlée. Nous nous efforgons dans le premier chapitre
d'exposer tous les problémes que nous avons rencontrés et la facon dont ils
ont été résolus lors de la mise au point de cette technique.

Dans i{e deuxiéme chapitre, nous étudions le composé verre de spin
CuMn 0,25 % At. Nous nous sommes en particulier attachés a déterminer les
exposants critiques qui régissent la transition. De plus, NOUS avons pu vérifier
la relation de Maxwell utilisée lors de précédentes études par effet magnéto-
calorique.

Ces derniéres années, I'étude des réseaux supraconducteurs ou nor-
maux, de jonctions ou de fils, s'est considérablement développée car elie
permet une approche des phénoménes physiques fondamentaux comme la
commensurabilité ou la frustration. Si 'aimantation de ces systémes peut étre
grande, 'effet de réseau induit par le champ magnétique n'est pas détectable
par une mesure classique de l'aimantation, aussi notre appareillage s'est
révélé tout a fait adapté a l'étude de ces structures, que nous avons
développée dans e troisiéme chapitre.

Enfin, I'expérience que nous avons acquise lors de la mise au point de
cette technique nous permet d'envisager de I'étendre a d'autres grandeurs
physiques comme la chaleur spécifique ou ia résistivité. En annexe, nous
exposons une premiére approche de la mesure directe de la résistivité par
rapport a la température.
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TECHNIQUE EXPERIMENTALE (dM/dT, dM/dH)







Chap | ; Technique expérimentale (dM/dT. gM/gH)

1.1 - PRINCIPE DE LA TECHNIQUE EXPERIMENTALE

L'échantillon dont don veut mesurer la dérivée de l'aimantation par
rapport a a température (d_T)H est placé dans un champ magnétique H stable
et & la température T régulée au centre d'une bobine de détection (fig. 2).

Supposons que l'aimantation de I'échantillon varie avec la
température. Si nous faisons osciller la température sinusoidalement d'une
amplitude AT autour de la valeur moyenne T, il apparaitra aux bornes de la
bobine de détection une tension sinusoidale AV proportionnelle a la variation
d'aimantation AM. Connaissant AV et AT, nous en deéduisons la dérivée
dM A . .
aT |1~ aT |4 avee AT suffisamment petit.

Le chauffage oscillant est produit par un courant alternatif, a la
fréquence f/2, délivré par un convertisseur tension/courant piloté par un
générateur basse fréquence. Le AT alternatit et la tension AV qui en résultent
sont alors mesurés par deux détections synchrones calées & la fréquence
double (f) par le méme générateur basse fréquence.

Si maintenant, nous maintenons la température de I'échantillon cons-
tante et que nous superposons au champ statique H un champ alternatif AH
gﬁn frequence f, nous avons accés avec le méme dispositif expérimental a

dHiT

Cette technique, qui semble simple, nécessite cependant quelques
precautions que nous allons développer dans les paragraphes suivants. |l
faut assurer un decouplage correct entre les circuits thermiques (chauffages
et thermometres) et les circuits magnétiques (bobine de détection, bobine de
champ). Cela se traduit par un éloignement maximum des thermométres et
chauffages de I'échantillon, ce qui impose certaines contraintes au porte-
échantillon. D'autre part, les signaux mesurés pourront étre trés faibles (systé-
mes faiblement magnétiques, excitations petites). Il faudra donc disposer
d'une électronique trés sensible.
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Figure 2: Schéma de principe du dispositif expérimental
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.2 - LE PORTE ECHANTILLON

Comme nous venons de le dire, afin de ne pas perturber la détection
magnétique, la thermométrie et les chauffages seront disposés le plus loin
possible de la bobine de détection. Cela impose une bonne conduction ther-
mique du porte-échantilion.

- 1.2.1 - Chauffage alternatif [2,3]

Imaginons le cas idéal suivant (fig.3). Un échantilion de capacité
calorifique C constante est relié a un bain thermique (Tp) par une fuite thermi-
que de conduction K.

Chauffage alternatif P=R12 () i C T
K
Bain thermique Tb
Figure 3

Chauffons I'échantillon & I'aide d'un courant alternatif I{t) =
locos(2 t) traversant la résnstance de chauffage R. Il s’ensuit une dlssmatlon
thermique P = R 12(f) = Fl[lc.cos(2 1)]2. Si nous posons Pg = R o/2, cette
puissance s'écrit :

P = Py (1+cosot)
La température T de I'échantillon est solution & chaque instant de

I'équation :
C %tI = Po(1+coswt) - K(T-Ty)

Cherchons une solution de la forme :

T = Tp+AT. + AT.cos(at-g)

composante composante
continue alternative
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En remplagant T par son expression dans l'équation, nous
obtenons le systéme suivant :

Po-K(AT ) =0 & |AT. = B,g—

-C AT.. asin(ot-@) = P cos{wt) - KAT_cos(wt-¢)

En identifiant les coefficients de coswt et sinwt nous pouvons écrire :

{Po = KAT_coso + CoAT_sing
0 = -CwAT._cose + KAT_sing

nous en déduisons que : tge = % 0= 01T

T= “CR* étant la constante de temps thermique du systéme, AT., s'écrit donc :

AT, = To R 1 i sing
Co = cosg +sing C@
Co .
ou encore :
AT P01
Co 1
1+ w22

Si maintenant nous choisissons une fuite thermique K de telle fagon
que wr soit grand devant 1, ¢ vautg et la température de I'échantillon s'écrit :

P P n
T=Tp+ 'R°-+Ez;cos(mt-§) (1)
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La température est donc décalée de la ligne de base Tp d'une composante
. Po _
continue —— sur laquelle se superpose une oscillation en quadrature retard

P i
o X
C cos(omt - 2).

En fait, notre échantillon est fixé sur le porte-échantiilon. Il faut donc
examiner le cas suivant (fig. 4) :

Chauffage alternatit P=RI" (t) ———— G Ke G
T aVaVe T
Porte-échantillon p e
Ky Echantilion
Bain thermique Tb

Figure 4

Pour faciliter la résolution du systeme, nous emploierons la notation
exponentielle et nous prendrons la partie réelle en fin de calcul.

Ecrivons les équations qui régissent la température du porte-
échantillon et de I'échantillon :

dT .
Cp i = Po(1+ei®!) - Ky(Tp-To) - Ke(Tp-Te)

dT
Ce i = -Ke(Te-Tp)

et essayons une solution de la forme :

{Tp = Tb + Tpo + ATp eilot-9+A9)
Te = Tb + Teo + ATe gi(ot-9)

. . " , . : Ce .
La resolution de la deuxiéme équation nous conduit en posant 1¢ = K. &°
e

Tm = TeD: ATe(1+|(ﬁte) = ATp elAq)
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ATe

Agp =

cosae ATp (2)
1A = w1e

En faisant la somme des deux équations et en éliminant ATp, on obtient une
nouvelle équation qui nous donne :

P
Tpo = Teo = fg,

CpATpi(DeiA‘p + CeATei(D = Poew - KbATpeiAq’

ou iO)(Cp+Ce)ATe - (020pATe‘Ce = Pg eip . KpATe - i(l)KpAT'eTe
E-CCC—2 —gnt—g-g-téltrt's

n posant C = Cp + e,t—Kb,'cp-Kbe 1°_Ke et en égalant partie
reelles et imaginaires, nous obtenons :

P
- —20 .
@{t+te) = KpATe sine WT + OTe

Qe =
= 99 1- (Da‘le‘tp

P
2 - T
1-w Tetp = KpATe cosQ
En éliminant ¢, nous trouvons :

P 1 Cp.2 1e2 2Ke. Y12
ATe=EZ;(1 +@+m2192(“cp') + "&'(1 + —R‘:“))

Si la capacité calorifique de I'échantillon est petite devant celle du
porte-echantillon et qu'il est en bon contact thermique avec son support
(Ce << Cp et Ce/Ke << 1, alors I'expression de la température devient :

!c;Ui

Te = Tp + o + g; (1 +$+m21§)'1’2 cos(wt - @)

Fa

b
(3)
t90e = WTe
tggp = w1p

CptCe C C
avecm=—~%e=~g§=tp, te=R-e“°= et (p=(pe+(pp{

C : i xpérimentale (aM/ M/aH,
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Jusqu'a présent, nous avons considéré que la conductivité du porte-
échantillon était infinie, c'est-a-dire que la température a chaque instant est
homogéne dans tout le porte-échantillon.

Considérons un milieu homogene et isotrope de conductivité thermique
k, de chaleur spécifique & volume constant par unité de masse ¢ (ne
dépendant pas de ia température) et de masse volumique p. Regardons
comment se propage la chaleur perpendiculairement & sa section S (fig. 5).

Section § "

(/ NN e N : q(x)+dx X

X X+0X

Figure 5

Soit un élément de volume v = Sdx. La quantité de chaleur qui entre
en x par unité de temps est égale a q(x) = -K a:'t {loi de Fourier) ot K est la
conduction thermique le long de l'axe x. Donc, si k est la conductivité
thermique de I'échantillon K =Sk.

De méme, nous pouvons écrire en x+dx la quantité de chaleur qui sort
par unité de temps :

et = - k AT

La différence entre ces deux quantités augmente la température de
I'élément de volume v :

q(x) - q(x+dx) = - K 3T‘_§:-t) LK B(T()vé;dx),t) _ oy TLAL

ot

or : T(x+dx,t) = T(t) + dx a%(?m

donc : Kdx BJ_LZ;I;EJ = pcv B__(_)Ta;c,t
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92T oT Ko e :
ou D 52= & en posant D=pc' diffusivité thermique.

Considérons maintenant un milieu semi-infini avec une variation
périodique de la température a la surface, soit pour x= 0, T = Tpeiot et
résolvons I'équation de diffusion précédemment établie.

Une solution de cette équation s'écrit :
T(x,t) = A eiet galx-g)

t=0 T=To
pourx=10 et {t T = To elot

Cela implique A= Tp et ¢ = 0.

Maintenant, pour x # 0, nous avons :

D 3721- = aa_.tr- = Da2T°eimteax - iO}Toeimteax

i® F
Nous en déduisons que a=t ‘\/5. En fait, seule la solution a= - D
convient pour T= 0 et x= . Si on remplace _Yi par % , la solution de
I'équation s'écrit T(x,t} = Toelole-ax ayec a = 55 (1+). qui peut également

se mettre sous la forme :

T(x,1) = To e/ eil01xA) |  avec A = %

qui est une longueur caractéristique du milieu considéré. Revenons
maintenant a notre porte-échantillon et regardons linfluence d'une conduc-
tivité thermique k finie. Le cas qui nous intéresse est le suivant (figure 6).
Nous chauffons a l'aide d'une puissance alternative P(t) = Po(1+eiot) un
solide de section S de longueur L uniformément sur une face (x = 0) qui est
elle-méme reliée a un bain thermique a température constante Ty & travers
une fuite thermique de conduction Kp. :
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x=L X=
- K
b
Tb
P=P (146
/7

Figure 6

Soient ¢ {a chaleur spécifique du milieu, p sa densité et k sa conduction
. - . X k
thermique. La diffusivité du milieu est donc égale a D = p—c et la longueur

caractéristique A = \) 2D/a.

Comme dans les deux cas précédents, la composante continue de la
puissance dissipée va donner une composante continue dans la température
T=(x) =Ty +~E—%. Il ne nous reste donc & étudier que le terme oscillant de la
température.

Nous allons encore chercher une solution qui se met sous la forme
d'un produit d'une fonction qui dépend du temps (ei®!) et d'une fonction qui
dépend de la position x sur ie porte-échantilion. Cependant, pour simplifier le
calcul, nous omettrons le terme el@t, |l sera réintroduit en fin de calcul. Une
solution générale de 'éguation de diffusion peut s'écrire :

T{x) = P shax + Q chax

(0]
avec, comme précédemment, a = ET) (1+i), P et Q étant deux constantes
complexes.

De plus, en tout point, nous pouvons écrire ia loi de Fourier le long de
I'axe x, Q{x) = - K ax ou K est la conduction thermique d'une tranche de
longueur dx du porte-échantillon K = S.k.

Pour résoudre le systéme d'équation

{ T(x) = P shax + Q chax
Q(x) = -KPa chax - KQa shax
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nous allons utiliser ia méthode des matrices [4]. Soient T, et Qg la
température et le flux thermique en x= 0 et T et Q_ leurs valeurs a
I'extrémité du porte-échantillon en x = L. Exprimons maintenant T et Qr en
fonction de Tg et Qy.

{TL= ATO + BQO

QL = CTO + AQo
Lsheo
A = ch@ B=- —
avec Ko Ké en posant 6 = al

C=- 7 she A = cho

et en remarquant que A2 - BC = 1.

Nous pouvons exprimer ce résultat sous une forme matricielle :

0 o)

Dans le cas qui nous intéresse, nous pouvons noter que Q_ = 0 (pas
d'échange avec le milieu extérieur hormis le rayonnement que nous négli-
geons dans ce probleme) et Qo = Py - KpTo 0U Py représente la puissance
alternative que nous dissipons et KpTy, la puissance alternative qui traverse
la fuite thermique qui relie le porte-échantilion au bain qui, lui, n'oscille pas.
Exprimons maintenant T en fonction de Pg.

0 = CTO -+ AQO = CTQ + A(PO - KbTO)

AP

AL * B
To= AKp - C
A2F’Q ABKpPo

TL=2K,-C *BPo-AKp - C

A2 + ABKp - BC - A ‘
TL = * Algb-g BKp Po or A2-BC=1
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P

et O
TL=73Kp - C
en remplagant A et C par leur valeur
Po

Ke
Kpcho + "E'she

sho 1
ou T —89—[5'—(11 che + —]

" Ke2
L

Faisons maintenant un développement limité des quantités ché et she,
mais auparavant nous pouvons remarquer que :

o K82 kS wl22i kSL2wpc2i
Y T=T

= 2D = L2k - @Cpl

ou Cp est la capacité calorifique totale, donc : pLSc.

LKb Ko
K62  wCpi  wrpi

2°) avec Tp = %

LKp

Ko2 << 1.

Or, nous avons vu que nous choisissons wtp >> 1, donc

30) 1_ ~ ..2_9 1
0 (0]

matériaux est grande. Nous pouvons donc dire que, si la fréguence est
. 1
suffisamment basse o sera>> 1,

- LK 1 . -
Dans ces conditions, ——g << — . En conséquence, nous limiterons

donc le développement de ch a un ordre inférieur & celui de she.

Po LK 02 1 63 o571
. to {Lhb v__ L v A

L Or, a basse température, la diffusivité des -
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Remplagons maintenant © par sa valeur :

6= '\/5% (1+i)L

o2 - L4
0t B0
To- a1+ 5+ (14 %5 - 1350
e :ép [( 1p' )+ 10 - 2:,,20 ' 1(;2132}]-1 (4)

A ce niveau de calcul, nous remarquons que, si D = o, nous
retrouvons bien le premier résultat établi (1) en réintroduisant le terme
oscillant eiwt

1
o2t 2] 2 cos{ot- @) avectgp = 01p
P

Mais continuons le calcul précédent en calculant le module de T :

1
P 1 ol2, L2 w4 2T 3
ITL] = =2 [( ] 2

- 1 -
oCp L'atp 6! * " 2¢,D ~ 12002’

et limitons le développement aux termes en w2
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;
T s —— (1 +— +m2’L4-2L4)-2L2+2L2HE
ITLl = Cp w22 '36D2 ~ 12002’ " gD1, © 2Dr,

P 1 L 2L2 T 5

Cp [1 M (3002 * SD'cp]

Si nous posons 1j, temps de relaxation interne du porte-échantition :

AT
1 ‘Jg‘a D
. L2 12 K
et si nous remarquons que D~ & posL ~Kp
pc’ Kb

avec Kp : conduction thermique du porte-échantilion : k%,

1
_ P 1 2Kpl| 2
P 212 + £ 00
finalement [ TLl = «Cp [1 + @212 t Ot + 3 Kp]

Nous pouvons également évaluer I'angle de déphasage ¢. Logique-
ment, cet angle est défini, d'apres (4), par:

L2 w2L4

T 2tpD  120D2
1ge = 1 oLz
o, 6D

Cependant, cette définition est trés lourde ; I'angle ¢ est en fait un

angle qui a peu d'importance et on peut simplifier son expression en remar-
L2 w?L4
21D~ 120D2
température (typiquement 104 cm2/s) et nous travaillerons & basse fréquence
2
(0 = 30, 1p=1s), et dautre part Lﬁ- << ;1;-« 1. On peut donc réécrire
p .

quant que d'une part car D est trés grand a basse

une expression approchée de tgo :
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T

1 + "
tg = 7=
— - @OTj
WTp
avec tgep=wtp et igo;= T

OTp + 0T

=t i
1 - mzti'rp g((Pp + (Pl)

Maintenant, réintroduisons le terme temporel et ia composante conti-
nue, et prenons la partie réelle de I'expression.

La température du bout du porte-échantillon s'écrit donc finalement :

Esz+_F’9_(1 .

P=¢p+ Qi

w27p2

C
tgPp = wTp = mRbQ

1
2 KpY 2
+02t2 + 3 cos(wt -
i 3 Kp) (et -¢)

(5)

1goi= 0Ti= @

L2
V90D

Cette relation est trés similaire a celle que nous avons établie quelques
lignes plus haut (3) et nous pouvons donc exprimer par analogie la tempé-
rature d'un echantillon fixé & un porte-échantillon de conductivité thermique
finie, relié & un réservoir thermique, chauffé par une puissance alternative

(figure 7).

Po P 1
= -9 -0 —_—
T{t)=Tb + Kot o0 |:1 * 20

avec C = Ce + Cp

2 Kp| 2
+ et + cos(wt -
t 3 Kp] ( ®)

capacité calorifique totale

T= K% constante de temps thermique du systéme
T2 = Tg2 + T;2
P = Pp + Pe + Qi t9gp = o 1g9pe = @t 1g9¢i = wr;

(6)
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Bain thermique a la temperature T,

Fuite thermique de conduction K,

Puissance alternative P=F (1+cosut)

Porte-échantillon de:
longueur L
section S

masse volumique p
chaleur spécifique ¢ =>Cp=pLSc

conduction thermique |<=>|-<p=ka?|_L
diffusivité thermique D=_-p-c—

~g-——— Fuite thermique de conduction K,

Echantillon de capacité calorifique Ce

Figure 7

Dans notre technique expérimentale, nous avons vu que nous
mesurons l'amplitude de l'oscillation thermique. Nous devons donc nous
assurer que le AT mesuré correspond bien au AT réel de |'échantillon en
évaluant les différents termes qui entrent dans I'expression (6).

.2.2 - Le porte-échantilion

Le premier des matériaux qui vient a I'esprit pour réaliser le porte-
échantillon est le cuivre qui présente une trés bonne conduction thermique a
basse température et qui n'est pas magnétique.

Initialement, cette technique expérimentale a été développée pour
étudier les verres de spin et notre service métallurgie nous fournit des
échantillons cylindriques (¢ 7, longueur 20). Pour réaliser le porte-
échantillon, nous avons donc pensé a utiliser une lame de cuivre
(7 x 1 mm2 de section et environ 16 cm de longueur). L'échantillon,
découpé en deux suivant une génératrice du cylindre, est placé de part et
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d'autre de la lame de cuivre. L'ensemble est maintenu par deux boulons en
bronze-beryllium (alliage qui posséde une excellente limite élastique aux plus
basses températures). Pour des raisons de symétrie, deux trous
supplémentaires sont réalisés sur le porte-échantillon au centre de la
deuxiéeme demi-bobine de détection. Dans la partie supérieure du porte-
échantillon se trouvent les thermométres (résistance de carbone
68 Q 1/10 W Speer) et les chauffages réalisés en collant des jauges de
contraintes (350 Q en constantan).

Ce porte-échantillon nous a permis de montrer que les mesures étaient
possibles (moyennant quelques modifications au niveau des chauffages et de
la thermométrie), mais un probléme important est apparu : en absence
d'échantillon, un signal a la fréquence double de celle de I'excitation {donc il
ne pouvait s'agir d'un couplage) apparaissait aux bornes de la bobine de
détection. Bien que faible, il perturbait de fagon sensible les mesures en faible
champ. !l variait peu avec la température et était indépendant du champ
magnétique. L'origine de ce signal n'est sans doute pas un phénoméne
magnétique car:

1) it aurait été fonction du champ magnétique,
2) sfil s'agissait de particules magnétiques saturées, la quantité dM/dT
aurait été nulle.

Nous avons pensé qu'il était provoqué par le fait que la température du porte-
échantillon n'était pas homogéne et qu'il était le sié¢ge de courants d'origine
thermoelectrique (effet Seebeck [5]). Nous nous sommes donc efforcés dans
un premier temps d'homogénéiser la température du porte-échantillon en
répartissant le chauffage sur toute la surface du porte-échantilion. Pour cela,
nous avons collé un fil résistif de fagon aselfique sur la tranche de la lame de
cuivre. Mais le signal était beaucoup plus important et ce, quelle que soit la
nature du fil {(constantan ou alliage de platine et de tungsténe). Nous mesu-
rons en fait les propriétés magnétiques du chauffage.. Dans un second temps,
aprés nous étre assurés que le signal disparaissait en coupant le bas du
porte-eéchantillon, nous pensions que si nous améliorions la conductivité ther-
mique de la lame le signal parasite devait diminuer. Pour cela, nous avons
recuit le bas du porte-échantillon, soit sous vide (60 h a 900°C) pour
diminuer la densité des dislocations, soit sous air (40 h & 970°C sous

Chap | : Technique expérimentale (dM/dT, dM/dH)
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10-4torr d'air) [6] pour oxyder les impuretés et diminuer ainsi I'importance
des centres de diffusion des électrons de conduction. Mais |a encore, le signal
parasite était plus important et toujours indépendant du champ magnétique. A
posteriori, cela semble normal car, si la conduction thermique a augmenté, la
résistivité électrique a diminué (loi de Lorentz) ; donc les courants qui
prennent naissance dans le porte-échantillon & cause du gradient thermique
sont plus importants. Il semble ainsi que, quelle que soit la nature du métal
employé, il y aura un signal parasite d'autant plus important que sa résistivité
est faible (les résuitats étaient identiques avec une lame d'or). Nous avons
donc décidé d'utiliser un matériau isolant. Cependant, il faut que la
conduction thermique soit aussi grande que possibie ; aussi avons-nous
pensé au saphir monocristailin et, dans un premier temps, nous avons
remplacé le bas du porte-échantillon par une lame de saphir.

Effectivement, le signal parasite a disparu. Nous avons donc décidé de
réaliser le porte-échantillon en saphir monocristallin. Cependant, plusieurs
problémes vont alors se poser. En effet, alors qu'il était facile sur le cuivre
d'assurer un bon contact thermique avec I'échantillon (par serrage) avec les
thermomeétres (par soudure) et avec les chauffages (par collage), il n'en a pas
été de méme avec le saphir. D'autre part, la conduction thermique est reliée a
la chaleur spécifique par la relation suivante [7]

1
k= §CV2

ou C est la chaleur spécifique par unité de volume, v est la vitesse moyenne
des particules et £ est le libre parcours moyen des particules entre deux
co!ussons Si I'on exprime la capacité calorifique avec une loi de Debye
Cv= (—) ou 6 est la température de Debye, on peut exprimer k de la fagon
suivante :

2(cm)T3{K)

- 10
k(WicmK) = 4,134.1010 = e

[ref. 8]

Ceci sera le cas du saphir ol il n'y a pas d'électrons de conduction. Par
contre, dans le cas des métaux purs qui possédent une grande température
de Debye 6 (par exemple 8 = 343 K pour le cuivre), la conduction sera a
basse température due en grande partie aux électrons de conduction qui
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peuvent étre assimilés a un gaz de Fermi. Dans ces conditions, la conductivité
thermique est directement proportionnelle a la température

2

n2kg
k(W/cm) = am

nTt = 6,97.10-12 n(at/cm3) T(K) 1(s)

ol n est la concentration en électron et 1 le temps qui sépare deux collisions
pour un électron. Si vp est la vitesse des électrons a la surface de Fermi, le
libre parcours moyen est défini par :

R=vpT.
Nous pouvons donc réécrire une expression de la conductivité thermique

k(W) = 6,97.10-12 n{at/cm?3) %}g—l
Nous voyons alors que, si la conductivité thermique d'un porte-échantition
métallique varie comme la température, elle va évoluer comme le cube de
celle-ci, soit dans la gamme qui nous intéresse, c'est-a-dire entre 1 et 10 K, de
trois ordres de grandeur. |l nous est donc apparu nécessaire de mesurer la
conduction thermique des porte-échantillons afin de déterminer la masse
d'échantillon que nous pouvions mesurer en étant sir qu'il "suivait"
correctement |'oscillation de température du porte-échantillon. A cette occa-
sion, nous en avons profité pour mesurer également la conduction thermique
de la jonction échantillon-porte-échantition,

Pour ce faire, nous avons utilisé ie dispositif expérimental suivant
(Fig. 8) :

Le porte-échantillon est relié au bain d'hélium par une fuite thermique.
Il est muni & son extrémité d'un thermométre étalonné (81) et d'un chauffage
(Chy). A la place de I'échantillon, un morceau de cuivre muni d'un thermo-
meétre (62) et d'un chauffage (Chg) est fixé sur le porte-échantillon. En regard
de celui-ci, un troisieme thermométre (83) est mis en place.

C : Techni xpérimental M/dH
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source froide g

fuite thermique ———

porte-échantilion

chauffages

~ @¢chantillon

thermometres

Figure 8

La procédure expérimentale est la suivante :

on dissipe une puissance continue Qz dans le chauffage Chz. On reléve alors
la valeur des trois résistances (R4, Rz, R3) des thermométres. Puis, on coupe
le chauffage Ch2. Le thermometre 64 étant étalonné, la temperature T4
correspondant a la résistance Ry est connue. Nous chauffons maintenant de
fagon homogéne 'ensemble a l'aide du chauffage Chy. Pour une certaine
puissance, le thermomeétre 82 retrouve sa valeur Ro. A l'aide du thermomeétre
01, la valeur T2 est déduite. Nous procédons de la méme fagon pour
déterminer T3. Ainsi, nous déterminons :

a) Conduction du saphir

Nous avons utilisé deux types de lame de saphir {9] : une de section
rectangulaire (7 x 1 mm2) et une de section circulaire sur laquelie deux
plats diamétralement opposés ont été usinés (s = 88 mm2). Les résultats de
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nos mesures sont portés sur la figure (9). Nous avons également porté fa
conduction thermique du cuivre. Il est intéressant de noter que la conductivité
en W/K.cm, indépendamment donc du facteur géométrique, varie suivant la
section des échantillons. Cela est di au fait que le libre parcours moyen des
phonons est limité par les dimensions des lames [8,10]. La conduction
thermique suit bien une loi en T3. Pour avoir une valeur équivalente a celle
d'une lame de cuivre, aux plus basses températures, nous voyons qu'il faudra
utiliser le barreau de plus grosse section compte tenu du fait que le facteur
géomeétrique (%) sera 12 fois plus important.

b) Conduction de Ia jonction Echantillon-Porte-échantillon

Nous avons évoqué la difficulté de thermaliser un échantillon sur le
saphir. Pour faciliter cette opération, nous avons évaporé, a I'emplacement
des contacts et par symétrie au centre de la deuxiémie demi-bobine de
détection, des plots de platine d'une épaisseur de 3000 A. De méme, une
couche de platine au niveau des thermométres permet une soudure. En ce
qui concerne les chauffages, nous avons évaporé directement sur le saphir
I'élément de chauffage, en I'occurence 1000 A d' "Inox", ce qui correspond a
une résistance électrique d'environ 500 Q (10x1x0,0001 mms3).

Sur la figure 10, nous avons représenté la conduction thermique des
différents moyens de fixation de I'échantillon en fonction de la température. Il
apparait que le collage (avec une colle & jauge de contrainte [11]) présente la
meilleure conduction thermique, c'est donc la technique que nous avons
retenue pour le Cu-Mn. Cette méthode présente en outre l'avantage de
supprimer les vis de serrage qui ont une capacité calorifique non négligeable,
ce qui nous permet de mettre une masse plus importante d'échantilion. En
effet, a 10 K la capacité calorifique de nos boulons [12] qui pésent environ
0,9 g est a peu pres égale a la capacité calorifique du cuivre [13] et du CuMn
que nous désirons étudier [14].

Notons au passage qu'on améliore sensiblement le contact thermique
par serrage en intercalant une feuille d'or de 0,02 mm d'épaisseur. Nous
avons egalement fait des essais avec de la graisse a vide. La conduction
thermique est améliorée (de 1 & 5 fois) par rapport au serrage & sec mais les.

C : i xpérimentale (dM IM/dH,
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Figure 10: conduction thermique des moyens de liaison
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résultats ne sont pas reproductibles. Cela est sans doute da & I'épaisseur de
graisse que nous mettons (paramétre difficilement contrdlable).

Pour étudier les réseaux supraconducteurs qui sont fabriqués sur des
substrats de saphir (7x7 mm2), nous sommes obligés d'utiliser la lame de
saphir de 7 mm?2 pour des raisons d'encombrement. En effet, le réseau est
étudié perpendiculairement au champ magnétique, donc il doit étre
horizontal. Pour cela, nous avons réalisé une petite équerre en cuivre qui est
fixée par serrage sur la lame. Nous considérerons donc dans ce cas que
I'échantillon est constitué de cette équerre, des boulons et du réseau qui, lui,
a une chaleur spécifique négligeable.

Finalement, les portes-échantilions que nous avons employés sont
schématisés sur la figure 11. lis sont fixés au cryostat par un tube en Cupro-
Nickel soudé d'un c6té a une vis en cuivre, elle-méme vissée au point froid du
cryostat, et de l'autre c6té & une chappe également en cuivre, serrée par deux
boulons en laiton sur le saphir. Comme nous l'avons dit précédemment, le

‘saphir est métallisé (3000 A de platine) au niveau des serrages et des

thermométres, et de plus les chauffages sont également directement
évaporés sur le saphir (1000 A d'Inox).

.2.3 - Vérification des oscillations de température

Nous devons maintenant déterminer la masse d'échantillon de CyMn
que nous pouvons utiliser et nous assurer que le support du réseau est bien
thermalisé. Pour cela, nous allons reprendre les résultats que nous avons
établis dans les paragraphes précédents. Ce qui va déterminer la masse
d'échantillon, c'est la constante de temps définie par :

L2 C
0)22=0)2(1:-2+1:2) avec fTi=—— et Tg=72
T "“Veop ° 7K

a) Intéressons-nous tout d'abord a ;.

Calculons & cet effet la diffusivité du saphir.

Ch. . Techni li] le (aM, IM/dH,
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points froids
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Figure 11 : porte-échantillons
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D=—
pc

Nous connaissons k puisque nous I'avons déterminé :

3 {a =0,03 W/K4.cm pour S =7 mm2
k=a avec  la=0,06 WK4.cm pour S = 88 mm2
la masse volumique de l'alumine vaut p = 3,7 g/cm3 [15]. La chaleur
spécifique suit une loi en T3 et vaut :

c=pT3 avec B=67.109J)/K4g [16]

donc D= _a_.

PP

2
Nous prendrons -~L——=? car L, distance entre le thermomeétre et

Vo0
I'échantillon, vaut quelques centimétres (4 cm). Nous avons choisi de
travailler & environ 4 Hz car c'est une fréquence suffisamment basse pour les
osciliations thermiques et suffisamment élevée pour que les détections
synchrones fonctionnent correctement, donc :

o= 2nf=25

Cela nous conduit a :

2 W2 5x3.7x67.10-9+2
szi = (6) = )

(3 0u6)10-2
soit @21% < 4.108 .

Ce terme sera donc négligeable dans I'expression (6).

Ch : Techni xpérimentale (dM IM/OH
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b) Evaluons maintenant te

Pour cela, nous connaissons la chaleur spécifiqgue du CuMn [14] et la
conductivité thermique de la colle. La relation (2) nous donne le rappor des
amplitudes de l'oscillation de température de I'échantilion et du porte-

échantillon.
AT,
K?f; = COSAQ avec tgAp = W1,
AT, 1
donc : ATe =
P 2
1+021,

Si nous désirons un écart inférieur a 0,1 %, il faut que mztg <2.10-3 (de ce
fait, 0)215 sera négligeable), donc :

Te < 1,8.103 s

Nous pouvons ainsi déterminer la masse d'échantillon

Te Ke
m = Ce '

-Ce étant la chaleur spécifiqgue par gramme.

Nous avons résumé dans la Table 1 les valeurs pour quelques
températures. Nous voyons donc que nous pouvons mettre 5 g d'échantillon
sans avoir de probléme d'oscillation thermique.

De méme, veérifions que le petit support en cuivre (~3,5g) a une
constante de temps 1e suffisamment faible sachant que le serrage est assuré
par deux boulons avec une force totale de 160 kg. Les résultats sont
rassemblés dans la Table 2. 1e est de I'ordre de 5.10-3 s. Cela signifie que
I'ampiitude de l'oscillation de I'échantillon sera environ 1 % plus faible que
celle du porte-échantillon qui est mesuré. Cela reste convenable.
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T{K) Ke (W/K) Ce (J/g.K) m (g)
2 0,4 0,15.10-3 4,8
4 2,2 0,28.10-3 14,1
6 5 0,45.10-3 20,0
8 6,3 0,71.103 16,0
10 7.5 1,14.10-3 11,8

Table 1 : Masse d'échantillon possible

T(K) Ke (MW/K) | Ce (MJ/K) Te (8)
2 20 0,10 5.10-3
4 70 0,32 4,6.103
6 160 0,80 5.103
8 300 1,65 5,5.10-3
10 400 3,00 7,5.10-3

Table 2 : Constante de temps du support

T(K) |C (88 mm%)(mJ/K) | C(7 mm2)(mJ/K)

2 1,1 0,3
4 2,6 1,1
6 57 2,9
8 11 6,3
10 20 11,6

Table 3 : Chaleur spécifique des porte-échantillons



hap I : Techni xpérimentale (dM. IM/dH)

33

c) Il faut maintenant déterminer la fuite thermique qui relie
I'ensemble au bain thermique.

. ‘. 1
Cette valeur est fixée par le fait que nous désirons avoir 222 << 1 {cf.
formule 6). Choisissons w1 =30. Or 1= Ko' Il faut donc déterminer la

capacité calorifiqgue de l'ensemble :

C= Csaphir + Ceuivre + Ciaiton + Céchantillon

55
avec Csaphir = {5 x67.109 T3 (J/K) [16]
7
Ceuivre = {5 x11T+075T3  (WK) [13]
2,5
C|ai‘[on = t 3 X 6,3 T -+ 1,67 T3 (IJ.J/K) [1 6]

c _ {capacité calorifique de 5 g de CuMn
échantilion = |oapacité calorifique de 3,5 g de Cu

Les résultats sont rassembiés dans la Table 3. Pour réaliser la fuite
thermique, nous utilisons du cuivre. D'une part, la conduction thermique varie
comme la température entre 1 et 10 K (k(T) = T W/K.cm) tandis que la
chaleur spécifique croit en yT + BT3 ; nous devons donc calculer le s/ de la
fuite aux plus basses températures. D'autre pan, la conduction thermique
apparente qui intervient dans le calcul de 1 est en fait une intégrale :

T
s s T+T
= ~ k(T dT= - -
Q J SkMdT= 250 Ty
T
Kapparent AT
oC s wCx2

Kapp = 0 = 3= 30(T+Tp)
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s s .
soit, ra Tp= 1,4 K (E)Ba mm2 = 0,7.103¢m = fil 0,3 mm x 1cm

(E)., mm2 = 6,2.103 cm = fil 0,2mm x 1,5cm

Nous avons pu vérifier que les fuites thermiques étaient bien adaptées.
En effet, il suffit de créer une oscillation de température et de mesurer, d'une
part I'amplitude de l'oscillation thermique et, d'autre part la température
moyenne de I'échantillon car, d'aprés la formule (1), nous avons :

T=Tp+ Eb CF; cos(ot -—)
AT. AT.
AT C
donc : AT. =OK, =9

Le rapport que nous avons mesuré est bien supérieur & 30 et ce quelle
que soit la température.

d) Nous pouvons maintenant vérifier que le terme %'—% qui
intervient dans I'expression (6) est négligeable devant 1.

Comme nous venons de le voir :

s (T+Tp)
Kp = E 2
et S (W/K)
Kp ‘I": T3

Compte tenu des valeurs précédemment établies, nous obtenons :

2 Kp 3,5.10-2 (T+—T-§t’l

G

)88 mm2 =

2 4 (T+Tp)
(3 Kp)7 mm2 = 2°-10 ! T3

ch. - Techni rimentale {OM/OT, aM/dH,
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ici, ces rapports seront maximum pour la température minimale, soit
pourTp=1,4KetT=2K:

2 Kp -2
(3K)eg mm2 S 1,510

E Ko

< -1
3 Kp)7 rnm2 <10

Cela signifie qu'aux plus basses températures, l'amplitude de
l'oscillation thermique de l'ensemble sera iégérement atténuée (surtout dans
le cas de la petite lame = 5 %).

e) Pour finir, nous avons vérifié, en mettant un thermométre
sur I'échantillon, que Il'oscillation de température de celui-ci était
bien la méme que celle du porte-échantilion.

Entre 2 et 10 K, la différence est inférieure a 2 %, ce qui, compte tenu
de la précision des appareils de mesure, est acceptable.

.3 - THERMOMETRIE

Le porte-échantillon est équipé dans sa partie supérieure de deux
couples thermomeétre-chauffage. L'un sert & réguler la température moyenne
de 'echantillon, l'autre & générer et mesurer I'amplitude de I'oscillation
thermique. En effet, nous avons vu que le fait de chauffer & I'aide d'un courant
sinusoidal définissait une température moyenne T_ de I'échantilion sur
laquelle se superpose une oscillation T-.

Pour une certaine géométrie, ces deux paramétres (T.,T-) sont
uniquement fonction de la puissance dissipée et de ia fréquence. En d'autres
termes, si on désire travailler & une certaine température, I'amplitude de
l'oscillation thermique sera fixée. Il nous est apparu nécessaire (a fréquence
fixe) de pouvoir faire varier indépendamment ces deux paramétres afin, d'une
pan, de s'affranchir d'éventuelles variations de la température de référence Tp
et d'autre part, de pouvoir faire varier 'amplitude de I'oscillation thermique
pour une température donnée.
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Pour cela, nous utilisons un couple thermomeétre-chauffage relié a un
étage de regulation PID [17]. Cependant, afin que le régulateur "n'écrase pas”
l'oscillation de température, le signal électrique issu du thermométre traverse
un filtre réjecteur callé a la fréquence de travail. Ce thermométre n'ayant pas
besoin de répondre rapidement, nous utilisons une résistance de carbone
(Allen-Bradley) 1/10 W) comme détecteur. Elle est simplement thermalisée &
l'aide de graisse a vide dans un tube de cuivre soudé sur le porte-échantillon.

Par contre, le deuxiéme thermomeétre doit étre en bon contact
thermique avec le ponrte-échantillon et de plus, il doit pouvoir "suivre"
I'oscillation de température. Cela signifie qu'il doit avoir une faible constante
de temps de couplage, donc avoir une capacité calorifique aussi faible que
possible. A cet effet, nous utilisons une couche de nitrure de niobium (NbN)
évaporée sur un petit substrat d'alumine [18] réalisé au laboratoire. L'autre
face du saphir est métallisée (platine), ce qui permet une soudure sur le porte-
échantilion.

Le thermométre est polarisé par un courant continu. Si la température
varie sinusoidalement, une petite tension alternative se superposera a la
tension continue de polarisation.

V=RI+dR!
Vo V.

La tension continue est mesurée a l'aide d'un voltmétre moyenneur. Quant a
la tension alternative, aprés avoir été amplifiée, elle est mesurée par une
détection synchrone.

Nous avons étalonné les sondes thermométriques par comparaison
avec un thermométre au germanium dont la loi de variation a été préalable-
ment établie dans un autre cryostat muni d'un thermométre & gaz.

Pour mesurer une température et I'oscillation de température corres-
pondante, nous procédons de la fagon suivante :

C : i imentale (gM, M/dH,
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1.4.2 - Ecran maillé supraconducteur

Pour obtenir un champ magnétique stable, il suffit d'utiliser une bobine
supraconductrice fonctionnant en mode "court-circuité”. Cependant, elle ne va
pas protéger I'échantillon des brusques variations de champ. Aussi, avons-
nous décidé d'intercaler entre la bobine de détection et la bobine de champ,
dans le vide du calorimeétre, un écran supraconducteur. Pour appliquer un
champ magnétique a I'échantillon, il faut tout d'abord chauffer I'écran afin de
le faire transiter, ensuite ie champ est établi, puis on refroidit I'écran. Lorsqu'il
est redevenu supraconducteur, le champ magnétique est supprimé. Des
courants prennent alors naissance dans I'écran de fagon a ce que le flux a
I'intérieur de celui-ci soit conservé. Le champ est alors piegé, toute variation
de champ magnétique extérieur qui ne dépasse pas le champ critiqgue de
I'écran ne perturbe plus l'échantillon. Lors du refroidissement de I'écran, il se
peut qu'il y ait des zones ol du flux magnétique pénétre (apparition de vortex
de courant). Ces zones peuvent aiors se déplacer librement tout en conser-
vant le flux total, ce qui peut créer du bruit au niveau de la bobine de
détection. Pour éviter cela, I'écran est réalisé sous la forme d'un grillage, les
mailles facilitant I'ancrage des vortex.

1.5 - APPAREILLAGE
.5.1 - Le cryostat

L'ensemble du dispositif expérimental est plongé dans un cryostat a
helium liquide dont la partie inférieure a un diamétre utile de 60 mm. I est
constitué de deux enceintes munies de leur propre vide d'isclement (figure
12). L'une, super-isolée, contient 23 litres d'azote liquide {soit une semaine
d'autonomie), l'autre contient 15 litres d'hélium liquide. L'autonomie du vase
d'hélium varie suivant I'utilisation. Elle peut varier de 15 jours & vide & 5 jours
avec un calorimétre, ou 2 jours si nous pompons sur le bain d'hélium pour
atteindre 1,5 K.

Afin d'isoler le cryostat des vibrations mécaniques extérieures, il est
pose sur un bioc en béton pesant environ 200 kg, lui-méme reposant sur des
amortisseurs pneumatiques. Toutes les liaisons mécaniques sont souples.
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1.5.2 - Electronique [19]

Les signaux alternatifs issus du thermomeétre et de la bobine de détec-
tion sont mesurés aprés amplification par deux détections synchrones
(ITHACO 393). La référence de fréquence est fournie par un générateur
synthétiseur (Wavetek 171). Ce générateur pilote également un convertisseur
tension/courant qui alimente en courant alternatif I'élément de chauffage.

Les amplificateurs que nous utilisons ont été fabriqués au laboratoire.
lls fonctionnent sur batterie afin d'éviter toute perturbation provenant du sec-
teur. L'étage d'entrée est constitué d'un transistor a effet de champ FET
CM860 ou 2N6550 & grande impédance d'entrée (109 Q). Le bruit du FET
peut étre diminué considérablement si celui-ci fonctionne & une température
inférieure a la température ambiante. La température optimale de fonctionne-
ment se situe aux alentours de 150 K. Pour refroidir le FET, nous l'avons
encapsulé dans un boitier en cuivre, lui-méme plongé dans le bain d'hélium
pompé. Sachant que la puissance dissipée est d'environ 20 mW, on peut
calculer la section des 4 fils qui serviront, d'une part de support , et d'autre
part de conducteur électrique :

s 150 150
Q=47 Lk(T)dT avec Lk(T)dT = 20 W pour le constantan
1, 1,

soit |S—= 0,25.10-3, ce qui correspond & un fil de constantan de 1 cm de
longueur et 0,17 mm de diamétre. Pour immobiliser le FET, nous remplissons
le container avec des billes de verre (utilisées normalement pour le sablage)
d'un diameétre de 30 um. Dans ces conditions, nous nous sommes apergus
que le FET était trop froid. Nous avons donc diminué la section des fils
"suppert" (1 cm x 0,07 mm). Toutefois, si le FET est refroidi sans
alimentation, il atteint une température ou il n‘est plus conducteur et ne peut
plus s'amorcer. Nous sommes donc obligés de le chauffer au démarrage,
ensuite la puissance de polarisation est suffisante pour le chauffer et I'auto-
réguler en température.

Le thermométre qui mesure l'oscillation de température est relié a un
amplificateur dont le FET est a I'ambiante. Par contre, la bobine de détection
est reliée par lintermédiaire d'un transformateur dans I'hélium pompé (T =
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1,5 K) a un amplificateur dont le FET fonctionne a froid. Pour avoir un rapport
signal sur bruit optimal, nous allons travailler & la résonance du systéme avec
un facteur de surtension Q aussi grand que possible.

a) Mise en équation du systeme
Comme nous l'avons déja dit, nous désirons travailler & une fréquence

d'environ 4 Hz ; une capacité est donc placée en paralléle sur fe secondaire
du transformateur afin d'ajuster la fréquence de résonance a 4 Hz (figure 13).
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Figure 13

Le circuit primaire du transformateur est réalisé avec du fil
supraconducteur. La résistance étant nulle, il peut donc étre le siege de
courants continus qui, s'ils ne perturbent pas la détection synchrone, peuvent
en créant un champ magnétique saturer le noyau du transformateur. Pour
éliminer ces courants, nous pouvons rendre une partie du circuit résistif a
I'aide d'un chauffage. lls décroissent alors avec une constante de temps % (L
self-inductance du circuit, r résistance du circuit & I'état normal). Il nous faut
maintenant calculer le rapport de transformation optimal ainsi que la valeur de
la capacité que nous devons utiliser. Pour cela, nous allons utiliser un
schéma électrique équivalent (figure 14).

Le transformateur n'est pas parfait, aussi nous le rempiagons par un
transformateur parfait de rapport n (nombre de spires du secondaire sur le
nombre de spires du primaire) avec :

- une self L1 : inductance de I'enroulement secondaire,
- une capacité Ct : capacité des enroulements,
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- une résistance Rt : pentes du transformateur (hystérésis, courants de
Foucault,

- une self ¢ : inductance de fuite ramenée au primaire,

- une résistance ry : résistance ohmigque du secondaire.

Figure 14

Dans ce schéma, nous avons omis une résistance en série avec la
capacité d'accord qui représenterait les pertes de la capacité. Le
transformateur que nous utilisons comporte au secondaire 25 000 spires de
cuivre bobinées sur un tore en alliage, ayant une haute perméabilité & 4,2 K,
le cryoperm 10 [20]). Les différents paramétres du transformateur ont été
mesurés. La self-inductance du secondaire vaut environ 10 000 H et
I''mpedance du transformateur a la résonance est trés grande Rt = 100 MQ.
La resistance du secondaire vaut 4 600 Q a I'ambiante et environ 50 Q a
4,2 K.

Nous pouvons maintenant simplifier notre schéma équivalent (figure
15) en ramenant tout au secondaire et en remarquant que :

1) Notre source étant inductive, £ peut étre négligée.

2) A 4 Hz, I'i'mpédance représentée par la self du secondaire LT d'une
part et la resistance Rt est trés grande devant n28s. Nous pouvons
donc l'ometire. L'amortissement di & r; est prépondérant aux basses
fréquences.

3) La capacité Ct du transformateur est négligeable devant la capacité
d'accord Cj.
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Vv .
Calculons maintenant la fonction de transfert T = —i— de notre systéme.
La tension de sortie Vg s'exprime en fonction de la tension d'entrée Vg :

1 1

Vg=r 1 nVe
Ju+ +jC(|)
Nous en déduisons T :
T=Ys_ .
~ Ve (1-LCw?) + RCwj
. 2 1 1 L(Do .
Si nous posons : wg = i et Q= Eé-m-o-z R la fonction de transfert
devient :
T - L (10)

P T N
( ‘002) Q o,

Nous désirons travailler a la résonance avec un grand facteur de sur-
tension, donc un faible facteur d'amortissement. Il faut donc chercher pour
quelle fréquence e module de la fonction de transfert est maximum.

1Tl = s (11)

a2 1 a?
1 -2 1@
( C002) * 02 0_)02

Cette fonction sera maximale si le dénominateur est minimal, c'est-a-
dire si :
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w=20
0 © 2w
-4(1 - moi’) o2t Qe 0 = —
W=00\/1 - 202

Rejetons ®=0 (continu). La deuxieme solution est possible si
532> 0. c'est-a-dire si Q > 1/¥2. La fonction de transfert s'écrit alors :

nQ
1
V' i@

En résumé, si notre systéme posséde un grand facteur de surtension Q:

[T] = avec Q > 1/V2 (12)

[T = I%i—l =nQ a la fréquence de
résonance wR=o\/1 - 21—()2 = Mg (13)
Lowg 1 1
N - —t — ~ 2 -
avec "R ~ RCag ol we? =g

b) Conditions d'adaptation optimale

Il nous faut maintenant déterminer les conditions optimales de fonction-
nement, c'est-a-dire choisir C et n pour que, connaissant L, le rapport signal
sur bruit soit maximum. Reprenons notre schéma équivalent et introduisons
les différentes sources de bruit {figure 16).

Les sources de bruit proviennent d'éléments différents du circuit et ne
sont pas corréiées. Donc les valeurs quadratiques moyennes de tension
s'ajoutent. L'expression du bruit & I'entrée du préamplificateur est donnée
par :

B2 = n2 852 + 812 + 622 + |Zg[2 (it 2 + 12 2)
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avec €g : bruit thermique de la source
it,et : générateur de bruit du transformateur
ia.ea : générateur de bruit de I'amplificateur dont l'impédance
d'entrée est infinie
Zs :  impédance de sortie du systéme.

e\ ampli

e -

Ui =]
T2 1Y%

source transformateur amplificateur

Figure 16

Le bruit de Nyquist pour la source s'écrit :

T : Température de la source

k : constante de Boltzmann (1,38.10-23 J/K)
rs : résistance de la source

Af : bande de fréquence

~é~§2 = 4kTrsAf

Or, la bobine de détection est supraconductrice, donc rs = 0. De ce fait, s = 0.

Le bruit thermique du transformateur s'écrit :

T=15K
8 =4kTRAl avec {R =50 Q
Af =1 Hz

&=5.101" vi/AHz

A la résonance, le transformateur est équivalent & une résistance Ry
élevée (100 MQ). On peut considérer que le courant de bruit du trans-
formateur (bruit Barkhausen) est di au bruit thermique de cette résistance,
donc : ‘
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T=1,5K
-2 4 kT
t'—'R—TAf avec YRT =100 MQ
Af = 1 Hz

T1=9.10-16 A/NHz
A basse fréquence, le bruit du FET vaut :

2= 6.10°9 VAHz

Ta = 51015 AWHz

Si le FET est refroidi, sa tension de bruit est divisée par 2 et son courant de
bruit par au moins un facteur 10 [21].

€a= 3.109 VAWHz
Ta=5.1016 AWHz

Nous pouvons maintenant réécrire ia valeur du bruit en notant que ey << €;
et que eg = 0.

B2 = 52+ 2% (iZ + T3 (14)

Ramenons cette expression a I'entrée du systéme. Nous connaissons la
fonction de transfert du systéme & la résonance |T| = nQ (d'aprés 13).
Calculons I'impédance de sortie du systéme. Celui-ci vu de I'entrée de
Famplificateur est équivalent a une capacité en paralléle sur une self avec en
série une résistance.

1 B R+jlLw
"~ 1-LCw2+jRCaw

Zs =

ic
M0+ Riile
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A la résonance ® = @y, NOUS avons :

Q _ _ On2 - .
| zs | =cmo-QLmo_Qn s avec Q= o

L'expression du bruit a lI'entrée devient donc :

5.2 OQ2n422we2 — 8.2 — —
2 _€g s*Wo” —2 T2 a 2 -2 =2
e= 2t gz (it tia=mgEt n285wo(iy +i,)

Pour que le bruit soit minimal, il faut que :

2 a2
J—agn =0 = Qn2Ls0p= — = ——= 2, (15)
i 12 + iaz

Notre rapport signal sur bruit sera donc maximum si :

Q
Zs = a= anes(l)o = Za (16)

Nous pouvons maintenant calculer fa capacité d'accord et le rapport optimum
de transformation.

¢) Réalisation

La bobine de détection est réalisée sur un mandrin en araldite chargée
de 15 mm de diameétre. Les deux demi-bobines ont une longueur de 3 cm.
L'enroulement est réalisé avec du fil supraconducteur cuivré de 0,085 mm de
diameétre et comporte 2x700 spires. Un deuxieme enroulement de 700 spires
est bobiné sur toute la longueur ; il servira a créer un petit champ alternatif
(8,6 mA/Oe). Une dizaine de spires sont également bobinées au centre d'une
demi-bobine afin de pouvoir exciter le circuit de mesure pour, par exemple,
déterminer la fréquence de résonance et compenser la mutuelle a vide du
systéme dans le cas des mesures de susceptibilité alternative. Nous avons
mesureé llinductance de notre systéme & froid :
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£s= 6.103 H

L'impédance d'adaptation vaut, d'aprés (15) :

Py
Za=A\ | —&—.31060Q
i

2+ ig2
A 4 Hz, le rapport de transformation optimum est défini par (16) :

Qna-es(ﬁoﬂZa

ne 25 Mo

Q= R

1/4
= n=[-B2a Y7 _ o
252 (1)02

ce qui nous conduit & metire au primaire du transformateur, compte tenu du
fait que le secondaire comporte 25 000 spires, 85 spires. Nous pouvons donc
espérer un facteur de surtension :

n2 2
Q=270 245

Déterminons maintenant la capacité d'accord :

1

C=——
n2 25 o2

= 3,25 uF

Le transformateur, la capacité et le FET sont placés dans une boite en
plomb remplie de billes de verre pour immobiliser les fils. Les capacités que
nous utilisons varient un peu avec la température, aussi avons-nous mis une
capacité légérement plus grande C = 3,49 puF.

Avec ces valeurs, nous vérifions bien les hypothéses du départ, c'est-a-
dire que limpédance de source n2fg est négligeable devant la self du
secondaire du transformateur et que le facteur de surtension est grand.

Le champ magnétique d'étude est créé par une bobine, qui est réalisée
directement sur ie calorimétre & l'aide de fils supraconducteurs monobrins
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Thomson de 0,37 mm de diamétre. Elle comporte une encoche afin
d’homogénéiser le champ au niveau de 'échantilion. La caractéristique a été
déterminée par calcul et vaut :

H/l = 159,2 Oe/A
1.5.3 - Performances
a) Mesure du facteur de sungnsion
A l'aide des 10 spires bobinées sur la bobine de détection, nous
pouvons tracer la caractéristique Vs{w) et déterminer ainsi la fréquence de

résonance et le facteur de surtension. En effet, reprenons I'expression (11) du
module de la fonction de transfert. '

n
ITl =
;PR 1 @
( -moz T Q2 wp2
SECD=O)0 ITI=nQ

Cherchons maintenant la fréquence pour laquelle le signal de sortie est
divisé par \E, c'est-a-dire :

Posons o = wo-Aw avec Aw << w,.

(1-22* - =>CI)=0002=(002
g2 Q2 W20  2WpA0
Ne connaissant pas la tension d'entrée Vg puisque celle-ci est induite,
nous avons ainsi accés au facteur de surtension en cherchant la bande de
fréquence autour de la fréquence de résonance, ol fa tension de sortie est au
moins egale au maximum divisé par V2 .
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®o
= 17
2A0 (17)

Nous avons donc tracé les caractéristiques de notre systéme de détec-
tion (figure 17). Si la fréquence de résonance est bien celle que nous
attendions (f = 4,361 Hz), le facteur de surtension est bien plus faible
(Q =100 au lieu de 250). Cela signifie que ie systéme a des pertes par
courant de Foucault. Dans un premier temps, nous avons donc interrompu
tous les circuits électriques pouvant étre le siége de courants de Foucault
(support de bobine, centreur, ...). Le facteur de surtension est alors remonté a
150. Ne pouvant enlever le calorimétre en cuivre qui devait également étre
une source de perte, nous avons mis en place I'écran supraconducteur décrit
précédemment. Nous obtenons alors un facteur de surtension Q de 214,
proche de la valeur théorique 245, Cette différence peut s'expliquer par le fait
que la capacité d'accord n'est pas parfaite et qu'elle présente des pertes. |i
suffit en effet d'une résistance série de quelques ohms pour expliquer une
telle diminution. Nous voyons la un deuxiéme avantage de posséder un écran
supraconducteur autour de la bobine de détection.

b) Mesure du bruit

A partir des expressions (14,15,16), le bruit théorique du systéme s'écrit
a la résonance :

B="V\26,2=4nV/NHz

A l'aide d'un voitmétre efficace vrai, branché & la sortie de la détection
synchrone, nous avons mesuré un bruit de 5 nV/\/E, ce qui est en bon
accord avec ce que nous attendions. Compte tenu du rapport de trans-
formation et du facteur de surtension, cela signifie que le bruit ramené a
I'entrée du systéme est de I'ordre de :

Be = 8.10-14 V/\Hz
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Figure 17: mesure du facteur de surtension.

c) Sensibilité

Nous pouvons relier ce bruit au plus petit moment magnétique que
nous pouvons detecter. A cet effet, imaginons un échantillon de moment
magnétique M représenté par une boucle circulaire plane de surface s
parcouru par un couranti telle que M = s.i. Cette boucle est placée au centre
d'une des deux demi-bobines de détection. Cette bobine crée une induction B
torsqu'elle est parcourue par un courant 1. Le flux créé a travers la boucle par
la bobine est :

¢1 = B.s=ml

ou m est la mutuelle inductance existant entre la bobine et la spire.

D'autre pan, le flux créé par la spire a travers {a bobine est :

62 = mi

En éliminant m entre ces deux relations, il vient :
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B . B
p2=TSi=T M
L.a tension qui apparait aux bornes de la bobine vaut alors :

B dM H dM
i

do2 daMm HaMm
e=-"a at ou €=-UoT "t

# est une caractéristique de la bobine de détection. Dans notre cas, HT =
240 Oe/A. Si M varie sinusoidalement (réponse a4 une modulation de
température ou de champ magnétique), nous obtenons :

M=+v2 Meti cosot = % = \5 Meti sinot = e=p, % V2 Meft sinwt

Nous en déduisons que la valeur efficace de la tension vaut :

H
eff = Ho T ® Mer (18)

Nous connaissons la tension efficace de bruit. Nous pouvons donc
ainsi calculer le plus petit moment magnétique efficace que nous pouvons
mesurer en faisant attention au systéme d'unité employé :

8.10-14x 41t

= -13 N
41;_10-7 x 240103 x 26.4 1,2.10 A.m</v Hz

Metf =

ou Meff = 1,2.10-10 u.e.m./V Hz

De la méme fagon, nous pouvons déterminer une calibration de I'appareil en
ramenant la tension mesurée a l'entrée du systéme, donc en la divisant par
n.Q (13):

$=27.102 u.e.m/v (& l'entrée du préamplificateur)
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En fait, cette sensibilité sera & modifier en fonction des pertes
engendrées par I'échantillon lui-méme. Mais, connaissant la réponse a vide
et en présence de I'échantillon, il sera aisé de la modifier. Nous verrons par
ailleurs comment il nous a été possible de la vérifier.
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ETUDE DU COMPOSE VERRE DE SPIN
' CuMn 0,25 % At
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II.1 - INTRODUCTION

Tout d'abord essayons de definir ce qu'est un verre de spin. Les
systémes magnétiques montrent différents types d'ordre dépendant de la
température, du champ magnétique externe, etc ... Les expérimentateurs
identifient usuellement un matériau magnétique comme étant un verre de spin
s'il présente les propriétés caracteristiques suivantes :

- La susceptibilité alternative & basse fréquence et faible champ magnétique
xac(T) présente un pic & la température critique Tc.

- La chaleur spécifique ne présente pas d'anomalie trés marquée.

- En dessous de T, la réponse magnétique dépend de 'histoire thermique de
I'échantillon : la susceptibilité d'un échantilion refroidi sous champ est plus
grande que celle mesurée aprés un refroidissement en champ nul.

- L'aimantation rémanente décroit en dessous de T trés lentement avec le
temps.

- Des écarts a la loi de Curie sont observés pour des températures T
supérieures a la température critique Tg.

D'un point de vue théorique, les verres de spin sont caractérisés par le
désordre et la frustration. En dessous de ia température critique, les degrés
de liberté des moments magnétiques sont gelés. Le champ magnétique et
l'agitation thermique ne sont plus capables d'orienter les moments magné-
tiques. Le désordre est figé et les interactions entre les spins sont en conflit
les unes avec les autres, le systéeme est frustré.

Durant les vingt derniéres années, de nombreuses équipes expérimen-
tales ou théoriques se sont intéressées aux verres de spin et de nombreux
articles de synthése sont parus ([22] par exemple).

Nous nous sommes intéressés a ce systéeme CuMn 0,25 % At pour
continuer un travail commencé il y a quelques années [1]. Or, la faible
aimantation de ces alliages dilués a jusqu'a présent limité I'investigation aux
champs magnétiques élevés. La grande sensibilité de notre appareillage
nous a donc permis d'étudier ce composé présentant une transition verre de
spin, dans la zone que nous pouvons exploiter, en faible champ magnétique
et prés de la température critique.
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1.2 - ECHANTILLON

L'échantillon a été élaboré par le service métallurgique du laboratoire &
partir de cuivre Asarco 5N contenant moins de 0,5 ppm de fer, et de
manganése Johnson-Matthey 4.5N contenant moins de 5 ppm de fer. L'al-
liage est fondu au four HF en semi-lévitaticn dans un creuset refroidi & I'eau et
est obtenu aprés trois fusions :

- Le cuivre est tout d'abord fondu seu! sous vide secondaire pour réaliser un
bon dégazage.

- Ensuite, cuivre et manganése sont fondus sous une pression de 100 Torr
d'argon U.

- Enfin, aprés retournement, I'échantillon est fondu une nouvelle fois et coulé
dans un moule centrifugé a 2000 tr/mn. Cette technique permet d'obtenir
une grande vitesse de refroidissement, mais elle introduit des dislocations
dans I'echantillon, ce qui a pour effet d'élargir |a transition (cf. § 11.3.1).

A partir du lingot initia! de diameétre 7 mm et de longueur 20 mm, {'é-
chantillon est usiné sous la forme de deux parallélipipédes (20x5,5x2,5 mm3),
soit au total une masse de 4,920 g, ce qui correspond a 7,7.10-2 mole. La
masse molaire est de 63,52 g compte tenu de la concentration en manga-
nése (0,25 % At). La concentration finale des échantillons est Iégérement
inférieure & la concentration initiale (quelques %) [23], car il y a une perte lors
de la fabrication. Cependant, il est possible de connaitre la qualité de I'échan-
tillon en regardant la position et la forme du pic de susceptibilité alternative.
D'une part des hétérogénéités trop importantes se traduisent par un pic trés
arrondi, et d'autre part la position du pic en température permet de déterminer
a l'aide de lois d'échelle précédemment établies [24] la concentration en
manganése. Comme nous le verrons un peu plus loin nos résultats sont tout &
fait conformes aux études précédentes.

Pour diminuer la concentration des dislocations contenues dans
I'échantillon, nous avons fait subir & celui-ci un traitement thermique. |l est
remis pendant une heure a 950°C sous une pression de une atmosphére
d'un mélange de 2/3 d'argon et de 1/3 d'hydrogéne en volume. Il est ensuite
refroidi naturellement [25].
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iI.3 - RESULTATS EXPERIMENTAUX
I.3.1 - dM/dT & champ variable

Nous avons reporté sur la figure 18 I'ensemble de nos résultats, soit la
variation de dM/dT en fonction de la température pour diftférents champs
magneétiques (0.1 Oe < H < 500 Oe). Afin de pouvoir représenter toutes les
courbes, nous les avons normalisées par rapport au champ magnétique
appliqué. Dans la phase verre de spin, I'aimantation est fonction de I'histoire
magnétique de celui-ci. Par exemple, un échantilion refroidi en champ nul,
puis soumis a un champ magnétique, verra son aimantation relaxer vers un
état d'équilibre correspondant & I'aimantation obtenue aprés un refroidisse-
ment sous ce méme champ magnétique. Aussi, pour éviter tout probidme,
nous avons effectué toutes nos mesures a I'équilibre, c'est-a-dire que le
champ magnétique a toujours été appliqué a haute température, puis
I'échantilion est refroidi. Les courbes sont alors réversibles. Pour les plus
hautes températures, toutes les valeurs se superposent et suivent une loi
quadratique. C'est le régime paramagnétique de Curie. Puis, lors du refroidis-
sement, on s'écarte de ce régime et ceci d'autant plus rapidement que le
champ magnétique est faible, pour atteindre un régime a basse température
ou dM/dT est faible et varie quasiment linéairement avec la température.
Cependant, aux champs les plus faibles, la largeur de transition ne semble
plus diminuer (H < 1 Oe). Ceci est peut-étre di aux défauts que contient
I'échantillon, dislocations ou défauts relatifs & la distribution aléatoire des
atomes de manganése sur les sites cristallins du cuivre (ségrégation). Nous
nous sommes assurés que si la transition ne se reserrait plus en faible
champ, cela n'était pas di & un probléme expérimental, en faisant varier
I'amplitude de l'oscillation thermique (typiquement AT/T = quelques 10-3),
notamment au voisinage de la transition. De plus, les résultats sont identiques
avec une masse cing fois plus faible d'échantillon (figure 19). Il ne s'agit donc
pas d'un effet de taille. Sur cette méme figure, nous avons également reporté
l'effet du traitement thermique.

La quantité dM/dT reste toujours négative, méme dans la phase basse
température, ce qui signifie que I'aimantation & I'équilibre est légérement
décroissante. Cependant, vers 3,25 K, un petit pic apparait, celui-ci
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disparaissant lorsque le champ appliqué augmente. A 500 Oe, il a pratique-
ment disparu.

Si nous intégrons nos résultats en fonction de la température, nous
avons acces & l'aimantation statique a I'équilibre de notre échantilion. Nous
avons représenté sur la figure 20 la variation de I'aimantation ramenée pour
une mole d'échantillon, toujours normalisée par rapport au champ magné-
tique, en fonction de la température. A haute température, le comportement
paramagnétique de Curie-Weiss nous permet de déterminer la constante
d'intégration. Dés lors, nous voyons tout l'intérét de mesurer directement la
quantité dM/dT. En effet, si 'aimantation présente une variation trés "douce", i
n‘en est pas de méme pour sa dérivée. De plus, pour obtenir la méme chose
en dérivant mathématiquement I'aimantation mesurée, il faudrait une trés
grande précision expérimentale, et cela est d'autant plus difficile que le
moment magnétique de I'echantillon est faible (environ 1,4.10-4 uem pour un
champ de 1 Oe au niveau du plateau).

I1.3.2 - dM/dH & champ variable

Comme nous l'avons dit au chapitre |, il nous est possible de mesurer
également dM/dH dans notre dispositif expérimental, donc avec la méme
thermométrie. Pour cela, & température constante nous superposons au
champ magnétique statique un petit champ alternatif.

Nous avons représenté sur la figure 21 la variation de la susceptibilité
alternative en fonction de la température. Nous observons le pic caractéris-
tique des verres de spin mis en évidence pour la premiére fois par Cannella
[40]. lci aussi, nous avons vérifié que la position du pic ne bouge pas si nous
augmentons I'amplitude des champs statique et alternatif. De la méme fagon,
notre signal est bien proportionnel a I'excitation.

Notre pic de susceptibilité est a 3,53+0,01 K, ce qui est en parfait
accord avec les études précédentes [1,24] qui ont été faites sur des
échantillons de méme concentration.

Chap Il : m 1 in CuMn 0.25% A
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Figure 21: pic de susceptibilité alternative

11.3.3 - Vérification de la loi de Maxwell

Comme nous 'avons déja dit, ce travail est en fait la continuation d'une
étude antérieure du CuMn .25 %At [1) qui a été réalisée en utilisant I'effet
magnétocalorique, qui est un procédé efficace pour étudier des transitions
magnetiques. Notamment, P. WEISS I'a utilisé en 1917 pour étudier des
transitions ferromagnétiques.

Mais qu'est-ce que !'effet magnétocalorique ?

Imaginons un systeme thermodynamique & I'équilibre, isolé thermique-
ment, soumis & une variation de champ magnétique AH. L'effet magnétocalo-
rique se traduit alors par une variation de température AT.

En thermodynamique, un gaz est décrit par des fonctions d'états des
variables pression, volume, température (P, V, T) qui sont I'énergie interne U,
I'enthalpie E, I'énergie libre ou potentiel d'Helmoltz F, I'enthalpie libre ou
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potentiel de Gibbs G. De la méme fagon, un systéme magnétique est décrit a
l'aide de ces mémes fonctions, mais cette fois, les variables sont ia tempéra-
ture, e champ magnétique et I'aimantation (T, H, M). Les fonctions d'états
s'écrivent alors en fonction de I'énergie interne U(T,H,M) :

E=U-HM
F=U-TS
G=U-HM-TS ou S est I'entropie du systéme.

Si nous différentions ces expressions, nous obtenons :

dU = TdS + HdM

dE = TdS - MdH
dF = -SdT + HdM
dG = -8dT - MdH

Considérons maintenant plus particuliérement I'enthalpie fibre G. Les fonc-
tions d'états étant des différentielles totales exactes, on peut écrire :

@ W e

De plus,
292G 202G dS oM )
TR = ST = (éﬁ = (—Eﬁ.- relation de Maxwell

La différentielle totale de I'entropie s'écrit :

ds = (g—g}r dH + (‘3—?%&
Or, notre systéeme est isolé thermiquement. Il n'y a pas d'échange de chaleur
avec l'extérieur, donc dS = 0.

Chap il : Etude du composé verre de spin CuMn 0.25% At
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Comme pour un gaz, on peut définir pour le systéme magnétique une chaleur
specifique & champ constant :

CH=T(3—-?

Nous obtenons ainsi la relation de I'effet magnétocalorique :

aT - " T dH

Il apparait donc que, si la réponse thermique d'un systéme a une sollicitation
de champ magnétique est connu, la quantité 9T ki st accessible via une des
relations de Maxwell. Il nous est donc apparu ‘intéressant de vérifier cette
relation. -

Mais comment procéder ? Car, d'une pan notre échantilion n'est pas
en situation adiabatique et, d'autre pant, nous ne connaissons pas le terme Cq
qui représente la chaleur spécifique sous champ de I'ensemble échantilion et
porte-échantiilon.

A la premiére remarque, nous pouvons répondre que ia constante de
temps thermique est suffisamment grande (wt > 30) devant la période de
l'oscillation thermique. Notre échantillon est donc en situation quasi-
adiabatique. Pour ce qui concerne ia deuxiéme, remarquons que le terme
CHdT est en fait une énergie et qu'il suffit de connaitre la puissance
nécessaire qu'il faut fournir au systéme pour produire le méme dT pour y avoir
acces.

La procédure expérimentale est la suivante :

- Nous appliquons le champ magnétique statique H et le champ magnétique
alternatif AH, a haute température. '

- Pour différentes températures T, nous mesurons l'oscillation de température
AT due a I'effet magnétocalorique {figure 22).
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- Pour chaque AT mesuré, nous déterminons la puissance alternative
qu'il faut pour créer la méme osciliation de température en l'absence de
modulation de champ AH (accés au terme CH AT).

, dM , .
Ayant auparavant mesure d_TIH directement, nous pouvons maintenant
comparer les deux membres de la relation de l'effet magnétocalorique.

dM| _ Cy dT
dT|H= T dH

Nous n'avons pu faire que des mesures sous un champ de 500 Oe avec une
oscillation de 11,6 mOe d'amplitude. En effet, pour des champs plus petits,
I'amplitude du AT alternatif devient trop faibie et difficilement mesurable
(Figure 22). Nous voyons la une limitation expérimentale & I'effet magnéto-
calorique. Nous avons représenté sur la Figure 23 la comparaison des deux
membres de I'égalité, mesurés de fagon indépendante. Nous constatons
I'excellent accord entre les deux déterminations. Nous pouvons dire que la
relation de Maxwell est vérifiée non seulement dans la phase
paramagnétique, mais également dans la phase verre de spin.

La détermination - % g—g est de plus une mesure absolue de %¥- Cela
nous permet de verifier la calibration de notre appareiliage.

1.4 - ANALYSE DES RESULTATS
11.4.1 - Transition du second ordre [26]

P. Ehrenfest généralisa le premier en 1933 le concept de changement
de phase. Considérant le potentiel thermodynamique G = U-TS+PV, il
proposa d'appeler ftransitions du premier ordre les transitions
s'accompagnant de discontinuité dans les grandeurs physiques, comme
I'entropie, qui sont reliées & des dérivées premiéres du potentiel
thermodynamique et transitions du deuxiéme ordre des transitions
s'accompagnant de discontinuités dans les grandeurs physiques, comme la
chaleur spécifique, qui sont reliées a des dérivées secondes du potentiel
thermodynamique, les dérivées premiéres étant continues. Cette classification
est un premier effort de synthése. Elle permet de rapprocher des phénoménes
aussi différents que le passage du paramagnétisme au ferromagnétisme,
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I'apparition de l'ordre dans le laiton, ou la transformation de I'hélium en
liquide superfluide. Toutefois, dans le cas des transitions du second ordre,
Ehrenfest signale "qu'il semble correct de parler du passage d'une phase &
l'autre, mais il n'est pas possible d'observer ces deux phases en présence
Fune de l'autre™. Cette particularité méritait d'étre éclaircie.

En 1937, Landau [27], qui remarqua que le passage d'une phase &
I'autre lors d'une transition sans chaleur latente s'accompagnait d'un change-
ment de symétrie, introduit la notion de paramétre d'ordre. Cette grandeur
physique de caractére extensif est nulle dans la phase la plus symétrique et
non nulle dans l'autre. La symeétrie est brisée lors du changement de phase.

Cette notion de paramétre d'ordre permet de classer les transitions de
la maniére suivante :

1°)  Les transitions sans paramétre d'ordre pour lesquelles les groupes de
symétrie des deux phases sont tels qu'aucun n'est strictement inclus
dans {'autre. Ces transitions sont toujours du premier ordre au sens
d'Ehrenfest.

2°)  Les transitions avec paramétre d'ordre pour lesquelles le groupe de
symétrie de la phase la moins symétrique est un sous-groupe du
groupe de symeétrie de la phase la pius symétrique. Si le paramétre
d'ordre est discontinu au point de transition, la transition est dite du
premier ordre ; si au contraire le paramétre d'ordre est continu, la
transition est du second ordre.

I.4.2 - Exposants critiques et lois d'échelle

Afin de decrire le comportement des grandeurs physiques singuliéres
au voisinage de la température de transition, on a pris I'habitude de les
représenter par une puissance de |[T-T¢|. Chaque grandeur est ainsi
caracterisée par un exposant critique. Si on choisit comme variable i'écart de
température t = T - T¢ et le champ h conjugué du paramétre d'ordre g, le point
de transition est défini part = 0 et h = 0. Etant donnée une grandeur physique
g, on lui associe en général trois exposants critiques A, A" et A,. Chacun de
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ces exposants correspond a une maniére particuliére de s'approcher du point
de transition.

g~ th si t>0 e¢ h=0
g~(-t)* si t<0 e h=0
g~h* si t=0 ee h>0

Dans les années 60, Fisher [28] proposa une nomenclature des
exposants critiques (Table 4).

Grandeurs physiques Exposants Définitions Conditions
Chaleur spécifique o Ch~te t>0, h=0
a champ constant o Ch ~ (-1) @ t<0, h=0

Qo Ch‘"h'ao t=0, h>0

Paramétre d'ordre B q ~ (-t)B t<0, h=0

5 q ~ h1/8 t=0, h>0

Susceptibilité Y X1 ~ tY t>0, h=0

isotherme 4 XT ~ (1) t<0, h=0

Longueur de v E~tv t>0, h=20

corrélation V' g~ (-1)v t<0, h=0

Vo £~ hVvo t=0, h>20

Fonction de 1 g(R) ~ R-(d-2+n) t=0, h=0
corrélation d = dimensionalité

Table 4 : Exposants critiques

Différents auteurs ont ensuite montré qu'il existait des inégalités entre
les exposants critiques. Par exemple :
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Rushbrooke : a'+2B+y22 [29]
Coopersmith:  oap+2e--21 avec S~ht [30]
Griffiths : o'+ PB(1+8) =2 2 [31]
Fisher : 2-n)v2y [32]

Cependant, les résultats tant théoriques qu'expérimentaux montrent que ces
inégalités se réduisent fréquemment & des égalités. Il est possible
d'interpréter ce fait si on admet qu'au voisinage d'un point de transition du
deuxiéme ordre certaines fonctions thermodynamiques satisfont & des propri-
étés d’homogénéité. L'ensemble de ces égalités constitue les lois d'échelle.

Une fonction f(x1, x2, ... xn) est dite homogéne généralisée de degré p
si quel que soit A, on a: '

1A*x1, A%xg, ..., A¥%n)= AP f(x1, X2, ..., Xn).

De plus, en dérivant par rapport & A et en faisant ensuite A = 1, on obtient la
relation d'Euler :

of
Y aixi ax; = P 1x1, X2, ..., Xn)
i1 \

En admettant qu'au voisinage d'un point de transition du second ordre
I'energie libre contient une partie singuliére qui est une fonction homogéne
genéralisée de I'écart de température t et du paramétre d'ordre q, Widom [33]
propose comme énergie libre :

F(A,ABQ) = A2 F(t,q)

En utilisant les propriétés des fonctions homogénes généralisées, il montre
que :

{a+2[3+'y=2

B(d-1) =«
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Il en déduit également au voisinage du point de transition {(t = 0, h = 0) une
équation d'état pour le paramétre d'ordre :

q=tP f+ h avec {- pourt <9
( It 7+B) +pourt>0

11.4.3 - Modéle utilisé

Pour analyser nos résultats, nous avons utilisé la théorie phénoméno-
iogique proposée par Masuo Suzuki [34]. A partir des papiers originaux de
Edwards et Anderson [35] et de Sherrington et Kirkpatrick [36], il a calculé en
utilisant la méthode des répliques I'énergie libre d'un systéme magnétique de
n spins d'Ising pouvant prendre les valeurs 1. L'hamiltonien ‘qui décrit le
systéme est le suivant :

* =- 2 SiSjJij avec Sj= £1
i

ol Jjj représente l'interaction d'échange sur chaque liaison (ij). Par
hypothese, ces interactions sont des variables aléatoires indépendantes. Cet
hamiltonien, proposé par Anderson, contient les deux ingrédients essentiels
caractérisant les verres de spin : la frustration et le désordre. Pour accéder &
I'énergie libre du systéme, il faut calculer la fonction de partition du systéme.
Pour cela, on effectue d'abord une moyenne thermodynamique sur les spins
(a distribution Jjj donnée), puis une moyenne sur le désordre des interactions.
Il faut donc calculer LogZ ot Z(ij) = 1:]( eB® (1a barre signifiant une moyenne
sur la distribution des Jjj). Pour catcg.u gr TogZ, I'astuce dite des répliques est
employée :

ZN -1
n

LogZ = lim
n-20

Dans la solution originelle de Sherrington et Kirkpatrick, ou les répliques
étaient indiscernables, la soiution du probléme conduisait & basse tempéra-
ture a une entropie négative. Pour lever ce probléme, différents auteurs ont
alors introduit des concepts nouveaux comme :




2

- la brisure de la symétrie des répliques [37]
. - violation de la réponse linéaire [38]
- plateau de l'aimantation basse température ou projection de Parisi-
Toulouse [39].

Cette théorie de champ moyen des verres de spin (modéle & liaisons aléa-
toires de portée infinie) propose une transition de phase a la température
critique T¢ et suggére pour I'aimantation les expressions suivantes :

M(H,T) = %o(T)H - a(T)H3+O{H5) pour T> T¢
Mreg Msing

ou la susceptibilité xo(T) varie continiment avec la température et le coeffi-
cient a(T) diverge, lorsque T tend vers T

a(T) ~ (T-Te)
M(H) ~ xoH - bH1+258 4 pour T = T

Ce développement en puissance impaire du champ de I'aimantation implique
une singularité énalytique pour H= 0, T = T¢ et une saturation de I'aiman-
tation, ce qui entraine I'arrondissement rapide avec le champ du pic de sus-
ceptibilité alternative découvert par Cannella et Mydosh [40). Le terme linéaire
en champ ne diverge pas a T et traduit en fait le comportement
paramagneétique pour T >> Te. La divergence n'apparait que dans les termes
d'ordre plus élevé du développement de I'aimantation. Si la transition existe,
cette aimantation singuliére (par opposition & I'aimantation réguliére parama-
gnétique) doit obéir & une ioi universelle. La loi proposée par Suzuki est la
suivante :

Msing(T.H) = (T-T¢)P HG(W)

(20)
ou G est une fonction homogéne généralisée appropriée. Les exposants qui
apparaissent étant ceux décrits au paragraphe précédent, il s'ensuit que la
chaleur spécifique, I'aimantation singuliére et le paramétre d'ordre ont le
comportement décrit dans le tableau 4 et que les différents exposants

Chap Il : m, verr, in CuMn 0,.25% A
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(c,B.y.0...) sont reliés entre eux par la thermodynamique qui nous donne les
lois d'échelles :

{a+2[i+y =2
Y= B(8-1)

La thécrie de champ moyen prévoit :

Y=1 6=2
p=1 et a=-1

1.4.4 - Détermination des exposants critiques
a) T>T¢

Comme nous venons de le voir, au voisinage de la température criti-
que, I'aimantation est la somme de deux termes, une partie réguliére qui varie
continiment avec la température et une partie singuliére qui diverge pour T =
Te. La partie réguliere traduit le comportement paramagnétique du CuMn.
Nous pouvons écrire que cette aimantation suit une loi de Curie-Weiss.

MU&H=%%H

En fait, nous avons accés a la dérivée de l'aimantation par rapport ‘a la
température. Nous mesurons donc la quantité négative :

aMm ~_-C
dT (H,T)-(T_9)2

H

Sur la figure (24), nous avons reporté la quantité (-1/H.dM/dT)-1/2 | Pour
T >> T¢, nous obtenons des droites parfaitement confonduses. La pente nous

donne la quantité —-\/_ et 'abscisse a l'origine la température de Curie-Weiss.
c

C =6,84.10-3 uem.K/mole
0 =-0,60+0.01 K
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1IH.degldT (u.e.m./Oe.K.mole)

Figure 25: variation de la dérivée de I'aimantation singuliére
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La température de Curie-Weiss est iégérement négative, traduisant des
interactions antiferromagnétiques entre les atomes de manganése. De la
constante de Curie, nous pouvons déduire le moment effectif porté par un
atome de manganése sachant que la concentration est de 0,25 % At.

Np2
C= 3—1:—3 = WK=47up

Ces résuiltats sont concordants avec des déterminations antérieures [41].
Connaissant la contribution paramagnétique haute température, nous
pouvons accéder a la dérivée par rapport a la température de I'aimantation
singuliére {Fig. 25).

1 dMsing _ 1 dMmesurs  _C _
H dT “H Hdar * (T-0)2

Exprimons a l'aide de la relation proposée par Suzuki cette quantité :

Msing(T,H) ~ (T-Tc)B H G(x)

H2
avec X =

au voisinage de x petit G(x) = -ax + bx2 + 0(x3) en se limitant au terme de
premier ordre, 'aimantation singuliére s'écrit :

aHs3
Meing(T.H) = -
et, par suite
1 dMsing(T.H) _ _yaH? ”
H dT - (T-TC)TH (21)

Essayons maintenant de déterminer y et T¢. Pour cela, nous nous plagons au
minimum des courbes 4T Pour, les differents champs magnétiques. En ce
point, nous pouvons écrire que a2 - 0.
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_CH __aH?
ST (T-To)Y

M

dM_ -CH _yaH®
dt = (T-8)2 * (T-Tey!

d2M  2CH  (m1)yaHd
dTz2 = (T-g)3 (T-To)w2

Cette quantité s'annule pour la température du minimum Tmp. Nous en
déduisons alors que

(y+1)y @ H3(Tm-6)3 = 2C(Tm-Tc)1+2 (22)

A la température T, nous avons donc une relation entre H et Tp. En injectant
cette relation dans I'égquation (21), nous déduisons deux relations :

Y
dMsing | - (Tm'Tg!2+2 (23)
dr Ity  (Tm-0)45

1_ Q.M.SI_n_Q ! ~ ML (24)
H dT Tm  (Tm-6)3

Cette derniére relation est trés intéressante car nous remarquons que I'expo-
sant v a disparu, cela signifie que nous pouvons déterminer T dans un dia-
gramme linéaire (fig. 26). La température T, = 3,5310,01 K est en trés bon
accord avec la température du pic de susceptibilité alternative (§ 11.3.2). Ceci
est normal car nos mesures sont faites a basse fréquence et en faible champ.

Connaissant T, nous pouvons maintenant déterminer I'exposant y a
l'aide des relations (22) et (23). Sur les figures 27 et 28, nous avons reporné

tes quantités H(Tm-0)15 et (Tm-0)4-5 %51’-—"9 en fonction de (Tm-T¢) dans un
diagramme logarithmique. La pente des droites nous donne respectivement

(+1)=25¢et & + 2) = 3,5. Nous en déduisons que y = 3+0,1.
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Bemarque : Au faible champ, les points s'écartent un peu. Cela est di au fait
qu'en bas champ la transition ne se resserre pius.

Connaissant y et T¢, nous pouvons maintenant tracer la ioi universelle qui
régit I'aimantation singuliére (figure 29).

1_ dM§ing H2
H dr ¢ (T-To) 1+

Nous notons qu'il existe donc bien une loi de scaling qui décrit I'aimantation
de ce composé verre de spin au-dessus de sa température de transition.

b) T= T¢
A la transition, l'aimantatioh s'écrit (§ 11.4.3)
M(H) ~ yoH - bH1+2/3 4
A partir des courbes d'aimantation que nous avons obtenues par intégration

d'une pan, et en soustrayant la contribution paramagnétique, nous avons
accés a la variation de l'aimantation singuliére & la transition.

1
FI" Msing(H) ~ H2/% pourT=Tg

Nous avons donc reporté cefte quantité en fonction du champ magnétique
(figure 30) dans un diagramme logarithmique. Nous en déduisons un
exposant :

& = 410,1
0) T < Tc
En dessous de la transition, I'aimantation de la phase verre de spin est

régit par le paramétre d'ordre q. Ce paramétre d'ordre est souvent noté gea
car introduit par Edwards et Anderson [35)
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qea <SiSp

< > moyenne thermodynamique, moyenne sur le désordre.
La susceptibilité magnétique en champ nul est alors donnée par [42] :

_ cli-qm)]
X0 = Top1-qmy

C : constante de Curie ; 6 : température de Curie-Weiss.
Le paramétre s'écrit alors :

Q(T) =1- _IZE)_
C+6x(T)

Sur la figure 31, nous avons représenté la variation de cette quantité en
fonction de la température dans un diagramme linéaire pour nos valeurs
mesurées en champ faible (H = 0,1 Oe), x(T) étant déterminé & partir de
notre réseau de courbes intégrées. La variation du paramétre d'ordre est
linéaire et s'annule pour T¢ = 3.53 K. Nous confirmons ainsi la température
de transition et vérifions que

q~(Te-TP avec B=1
d) Lois d'échelle

Connaissant les trois exposants v, B, 8, nous voyons que la loi y =
B(d-1) est bien vérifiée. D'autre part, en utilisant la deuxiéme loi : o+2p+y =
2, I'exposant o caractérisant le comportement de ia chaleur spécifique
(C ~ (T-Te)® pour T > T¢) vaut -3. Cette valeur élevée explique pourquoi on
n‘observe pas d'accident sur la chaleur spécifique des verres de spin [43).

1.4.5 - Ligne de transition de phase

Dans la littérature, il apparait deux types de lignes de transition ;

- La ligne de Almeida-Thouless (AT) [37], qui caractérise I'arrivée de la
brisure de symétrie des répliques. L'équation de cette ligne est :
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h2/3 = (-%)1’3 (1 - Tﬁ?‘{%}) avec h = peytH/kgT¢(0)

- La ligne de Gabay-Toulouse (GT) [44], qui correspond au gel des
composantes de spins, transverses par rapport au champ magnétique
dans le cas de spins d'Heisenberg. Cette ligne apparait avant la ligne
AT lorsque la température décroit. L'expression de cette ligne est la
suivante :

h2~(1-T%%%)

Ces expression sont valables a faible champ. A fort charﬁp, ces lignes
ont un comportement exponentiel

Te(H) ~ exp(— h—:—)

Nous avons tracé la ligne de transition de phase a partir de notre réseau de
courbes M'(_lll (figure 32). Dans la phase verre de spin, I'aimantation varie de

facon quasi linéaire avec la température. Nous choisissons comme tempéra-
ture de transition pour un champ magnétique H donné, la température pour
laquelle le régime linéaire n'est plus valable. L& encore, nous rencontrons
des difficultés pour les faibles champs (H < 10 Oe). Si nous reportons ces

Te(H)

couples (H,T) dans un diagramme logarithmique (1-Tc(0)) versus H (figure

33), nous obtenons une loi de puissance avec un exposant 0,62 trés proche
de la valeur théorique 2/3 proposée par AT. Nous avons pris pour T¢(0)
3,53 K, valeur déterminée précédemment, qui correspond en outre a notre

pic de susceptibilité alternative et aux points d'inflexion de toutes les courbes

1 dM C ,
H oT Vversus T. Si maintenant nous tragons un diagramme de phase dans le

plan (H,T) et que nous comparons notre ligne de transition avec la ligne de
AT, nous observons un trés bon accord. Par contre, nous ne pouvons mettre
en évidence une ligne de transition du type GT, ce qui nous suggére que les
spins portés par les atomes de manganése sont du type Ising. Le moment
effectif est alors de 2ug. Or, dans la phase paramagnétique, ce moment est de

Chap Il : li4] verr in CuMn 0,.25% A
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4,7 up. Il y a dans notre composé CyMn, une anisotropie qui induit un "cross-
over" vers un comportement de spin d'lsing. Cette anisotropie, dans les
systémes isolants, qui sont concentrés et ou les interactions sont a courte
portée, est induite par l'interaction dipolaire. Par contre, dans les systémes
dilués, avec des interactions a longue portée du type RKKY, l'interaction
dipolaire est négligeable et I'anisotropie provient du couplage spin-orbite.

1.5 - CONCLUSION

Nous avons pu mettre en évidence un comportement critique de l'ai-
mantation d'un verre de spin (alliage dilué). Ce comportement peut s'analyser
par des lois de puissance

M~ (T - Tg)Y avec y= 3

q-~ (Tc-T)B B =1
c ~ (T-Te)e - -3
M~ H1+2/3 §=4

ce qui prouve que nous avons bien affaire & une transition de phase du
second ordre. Les exposants que nous avons pu mesurer sont différents des
prévisions théoriques dérivant d'un calcul de champ moyen (y=1,B = 1,

= -1, 8 = 2). Cependant, les lois d'échelles définies par la thermodyna-
mique sont vérifiées. Si nous comparons nos résultats avec ceux obtenus par
effet magnétocalorique [1] (y= 3,5, § = 4,5, B = 1, a = -3,5), nous voyons
que notre exposant y est un peu plus faible. Il faut cependant se souvenir que
la différence entre les deux types de mesure est I'importance du champ
magnetique statique appliqué. Par ailleurs, sur le systéme AgMn, une
diminution de I'exposant iy a été observée en faible champ [45].

L'étude de la ligne de transition de phase traduit le caractére Ising de
notre composé. Ce comportement est tout & fait compatible avec des résultats
de simulation numérique [46] qui proposent une transition & température non
nulle pour un systéme a 3 dimensions, avec des exposants critiques y =
2,940,3, B=0,5.
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CHAPITRE II1I

PROPRIETES MAGNETIQUES
D'UN RESEAU SUPRACONDUCTEUR
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lIl.1 - INTRODUCTION

Dans le but de modéliser les propriétés des matériaux composites,
I'étude expérimentale et théorique des réseaux de fils supracenducteurs s'est
trés rapidement développée durant les années 80, le point important étant le
diamagnétisme associé aux boucles fermées dans les mélanges isolants-
supraconducteurs [50].

La physique de ces systemes est trés riche, puisqu'ils permettent
I'étude de phénomeénes fondamentaux comme la commensurabilité ou la frus-
tration induite par le champ magnétique des niveaux de Landau de structures
nouvelles.

Grace aux technologies modernes de microfabrication, des structures
trés variées peuvent étre réalisées : réseaux périodiques réguliers [51], self
similaires [52], aléatoires [53] ou quasi périodiques [54]. Le lecteur pourra par
ailleurs obtenir une récente revue en consultant les références [47] et [48].

Le phénoméne essentiel est la quantification du flux magnétique dont
I'origine est la rigidité de la phase de la fonction d'onde. Cette propriété se
traduit par des oscillations de la température critique T¢(H) en fonction du
champ magnétique. Cet effet a été observé pour la premiére fois en 1962 par
Little et Parks [565), permettant la mise en évidence du quantum de flux supra-

conducteur ¢go = 26" Dans un réseau étendu, la quantification du flux se

traduit par la naissance d'un réseau de vortex dont la période peut étre soit
commensurable, soit incommensurable avec la période du réseau selon
l'intensité du champ magnétique appliqué. Généralement, ces études se font
par lintermediaire de mesures de magnétorésistance. Cependant, ia haute
sensibilité de notre appareillage nous a permis une étude originale d'un
réseau carré supraconducteur qui est un systéme frustré mais ne présentant
pas de désordre. Il est en effet intéressant de mesurer dM/dT sur un réseau
car cefte quantité est la signature de la répartition complexe des courants
dans le systéme. Enfin cette technique contrairement aux mesures résistives
ne perturbe pas l'arrangement des vortex (absence de contacts).




Chap Il ; 1 Néti " un r

Il.2 - ECHANTILLON

Le réseau que nous avons étudié [49] est un réseau carré
(6.4x6.4 mm2) qui contient 4,108 celiules de 3,2 um de large (fig. 34)

. épaisseur 0,1um
Indium

Figure 34

Les filaments ont une épaisseur de 0,1 um et une largeur de 0,45 pm.
Notre appareillage fonctionne entre 1,5 K et 10 K, aussi nous avons choisi
comme matériau de l'indium dont la température de transition est de I'ordre
de 3,4 K.

La technique de fabrication de I'échantillon est celle du "lift-off" [56).
Une résine électron-sensible (PMMA) est déposée en couche mince sur un
substrat de silicium. Le motif est ensuite directement obtenu par écriture élec-
tronique a l'aide d'un masqueur électronique (EBMF 6 system, Cambridge).
La resine insolée est ensuite révélée. Il ne reste plus qu'a évaporer le métal
désiré et dissoudre la résine. La lithographie électronique a été réalisée au
CNET de Meylan, tandis que I'évaporation est faite au laboratoire. Pendant la
phase d'évaporation, le substrat est maintenu & la température de I'azote
liquide. L'indium adhérant mal sur le silicium, une mince couche de titane
(50 A) est préalablement évaporée. L'échantilion est thermalisé a I'aide de
graisse Apiezon N sur le dispositif expérimental décrit au chapitre |. Compte
tenu de la géométrie du réseau, le volume total d'indium est de 10-6 cm3. Le
quantum de flux 6o = h/2e vaut 2,07.10-15 Wb et correspond & un champ
magnétique de 2.02 Oe sachant que la boucle élémentaire a une largeur de
3,2 um.
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.3 - dM/dH

Tout d'abord pour déterminer la température de transition supracon-
ductrice de notre échantillon, nous avons fait une mesure de la susceptibilité
alternative en champ nul en fonction de la température (fig. 35). La suscep-
tibilité passe d'une valeur nulle dans I'état normal a une valeur constante
(-1,5.10-3 emu) dans I'état supraconducteur. Cette valeur est indépendante
de I'amplitude du champ de modulation dH de 100 uOe & 10 mOe. L'échan-
tillon commence a transiter pour Teo = 3,145 K. Cette température de transi-
tion est plus faible que celle de I'indium massif (~ 3.4 K), la sous-couche
d'adhérence de titane en est sans doute la cause. Ce qui a €galement pour
effet d' élargir la transition.

A partir de la saturation de la susceptibilité, nous pouvons calculer le
coefficient de champ démagnétisant. n; (le champ magnétique appliqué étant
perpendiculaire & la couche) :

dM 1

= gy L -3
dH - 4“(1'”2) V S 1,5-10 U.e.m.

ol v est le volume du supraconducteur (~ 10-6 cm3), n; est trés proche de 1
(1 -Nz = 5.1 0'5).

Si maintenant nous appliquons un champ magneétique statique, Ia tran-
sition se déplace de fagon non monotone vers les basses températures. Pour
mieux visualiser cet effet, nous avons mesuré dM/dH en fonction de H pour
différentes températures dans la transition. Nous obtenons ainsi un réseau de
courbes (fig. 36). A haute température (T = 3,14 K}, Xac est évanescent, seuls
des pics apparaissent pour des valeurs entiéres du flux réduit ¢/do (rapport du
flux magnétique traversant une cellule élémentaire sur le quantum de flux).
Nous obtenons un quantum de flux par cellule pour un champ de 1,99 Oe, ce
qui est en trés bon accord avec le champ théorique de 2,02 Oe. Lorsque la
temperature décrofit, les pics deviennent plus marqués et il apparait un fond
de susceptibilité non nulle. D'autres pics sont également visibles (fig. 37) pour
des valeurs rationnelles mais non entieres du flux réduit (1/3,1/2,2/3).
Finalement, aux pPlus basses températures (T<3,09K), la susceptibilité
sature a sa valeur dans I'état Meissner et les pics disparaissent.
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Figure 36: variation de la susceptibilité en fonction du champ, dans la transition
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Nous interprétons la présence de ces pics comme étant la manifesta-
tion des propriétés de la ligne de transition de phase d'un réseau supracon-
ducteur. En effet, I'étude de la transition résistive de réseaux similaires [51] a
montré que la courbe T¢(H) est une fonction périodique du flux réduit.

1.4 - LIGNE DE TRANSITION DE PHASE SUPRACONDUCTRICE
111.4.1 - Résultats

Pour obtenir une image de la ligne de transition T¢(H), nous avons
coupé notre réseau de courbes par une horizontale a 10 % de la saturation
de la susceptibilité alternative et reporté dans un diagramme H(T) (fig. 38)
Fensemble des points d'intersection. La dépendance en champ magnétique
de cette ligne critique présentent des oscillations superposées & un fond
parabolique. Cette enveloppe parabolique refléte la contribution des brins
constituant le réseau. Le champ critique de lindium massif peut étre
écrit [57] :

Hos(T) = V24 A(T)H(T)

w

3t Af; Te(H)
“@xﬁ(O)w LR 0)

ou w est la largeur des brins, T¢ la température critique en champ nul, Tgo =
Te(H=0), et £(0) la longueur de cohérence de Ginzburg-Landau. Nous pou-
vons ainsi déterminer &(0) = 1850 A.

Les oscillations sont réminiscentes des oscillations de Little-Parks,
mais dans notre cas nous avons en plus de l'effet a une boucle (pics pour un
flux réduit entier) des pics qui sont caractéristiques au réseau.

Il y a un comportement collectif du point de vue de la quantification du
flux magnétique (un quantum de flux pour 1, 2, 3 ... cellules), ce qui se traduit
par des pics pour des valeurs non entiéres du flux réduit par celiule.
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M.4.2 - Formalisme [63]
&) Supraconductivité prés de la transition

La théorie de champ moyen de Ginzburg-Landau (GL) permet de
décrire la transition supraconductrice des réseaux supraconducteurs, en sup-
posant que ia phase supraconductrice peut étre décrite par un paramétre
d'ordre complexe : y = |y| ei®, qui tend réguliérement vers zéro a la transition
(transition du second ordre). Nous négligerons les fluctuations de I'amplitude
et de la phase du paramétre d'ordre.

En accord avec la théorie de GL, I'énergie libre s'écrit en fonction du
parametre d'ordre :

B h2 | . 2=; 2 b2
= 3 2 . B wld + — (-ig-=E 20
Fs..Fn+Jd r{al\pl + 5 lvl +5m (-iv % Ay * 20 [ (25)

ol Fn représente I'énergie libre de la phase normale, h ta constante de
Planck et ¢o = h/2e le quantum de flux. Cette équation s'appliquant aux pai-
res de Cooper, la masse m’ et la charge élémentaire (2e) mises en jeu sont
celles d'une paire d'électrons. Linduction magnétique locale est représentée
par b = rot A ol A estle potentiel vecteur. La dépendance en température
est inclue dans le coefficient o = -h2/2m°E2 avec E(T) = £(0)/[1-T/T¢(0)]1/2 Ia
longueur de cohérence. T¢(0) est la température critique en champ nul. Le
coefficient B du terme de quatriéme ordre est une constante. |

En minimisant I'énergie libre par rapport au paramétre d'ordre et au
potentiel vecteur, on peut établir les équations non linéaires de GL qui décri-
vent la variation spatiale du paramétre d'ordre ét les supercourants. Excepté
dans des cas trés simples, ces équations non linéaires ne peuvent étre
résoclues exactement. Pour des géométries complexes, on doit faire des
simplifications pour traiter le terme non linéaire. Par exemple, Wang et al. [58]
ont proposé une solution (perturbation) inspirée de la théorie d'Abrikosov [59]
de I'état mixte d'un supraconducteur, dans le cas général de réseaux de
topologie arbitraires. Le point important est le fait que le parameétre d'ordre
peut étre défini comme une combinaison des solutions de I'équation linéaire
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de G.L. il est commode de formuler cette équation comme une équation de
Schrédinger pour une particule ayant une charge 2e et la masse m’ d'une
paire de Cooper:

2 ) 2 2
5 (..v- Ef A) Vo = Eg Vg (26)

L'ensemble des valeurs propres yg représente tous les états possibles
(indexés par o) qui sont des minima locaux de I'énergie cinétique. Pour avoir
une description compléte du paramétre d'ordre, il faut rajouter des conditions
aux limites

. 2nA i
n.(-lv - ";'E“‘]\Valb =-p Vo (27)
0

Le paramétre b est une longueur dépendant de la nature et de ia qualité de
linterface. Par exemple, a l'interface entre un supra et un isolant (notre cas)
b ~ £2(0)/a ol a est une. distance atomique, b est alors trés grand et la
condition (27) devient

2n
J-iv-— A =0. 28
n(lv ¢0 )Wﬂlb ( )

Par contre, & l'interface entre un supraconducteur et un métal, par effet de
proximité, les paires pénétrent dans le métal sur une longueur b, avec un
parametre d'ordre qui décroit exponentiellement. La supraconductivité est
affaiblie dans le supraconducteur au niveau de linterface.

Tout d'abord, pour simplifier, nous considérons que le supraconducteur
est cylindrique. En d'autres termes, cela signifie que toutes les quantités rele-
vantes (paramétre d'ordre, champ magnétique) sont indépendantes de la
coordonnee 2 le long de I'axe suivant lequel est appliqué le champ magnéti-
que. Le coefficient de champ démagnétisant est alors égal & zéro. 1l est utile
d'introduire linduction induite bg = b - poH définie comme étant la différence
entre linduction locale microscopique et celle créée par le champ appliqué.
Cette induction bs est produite par les courants induits. De ce fait, prés de la

Chap Il ; Propriétés magnétiques d" un réseay supracondycteyr.
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transition, elle est de I'ordre de |y|? et donc petite et E peut s'écrire, aprés la
transformation de Legendre G = F - bH : !

2
-h2 bs dEg b 1
AG = Gg(H)-Gn(0) = Jd3r {(2 2 +Eq+ Eos; gH )\Vol +2B lWol*+ 5— 2ot 2 poH?2

avec Gn = Fn - poH2

qui dépend explicitement de deux paramétres, bg et-'amplitude du paramétre
d'ordre |ygs|. En minimisant AG par rapport & ces deux paramétres, nous
pouvons établir une expression pour la moyenne du module du paramétre
d'ordre. Dérivons tout d'abord par rapport a bg :

o(AG 1 dEg b dE
z(abs)=‘ﬁ;dH W2+75=0 = bs=- g Ivi2, (29)

et remplagons maintenant bg par sa valeur dans AG :

-h2 B 1 dEg
AG = J d3r {(2m.§2 )I\H ( I )2) w4 + 2 noH?2 }

Introduisons maintenant le paramétre d'Abrikosov Pa

BA = <|y[4>
AT qypps2

ol < > représente la moyenne spatiale dans le supraconducteur.

42 1
AG = [Em'—éz J<|\|r] >+( 2Mo GH J Ba<|y|e>2 +3 HoH?2

(par unité de volume)

et minimisons par rapport & <jy{2>

0AG Hh2 1 (dEc
S <oy -5 v
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dE . )
L ?HE qui est un nombre sans dimension, et

pHoeh

Finalement, en posant pu =

. eh
en introduisant x le paramétre de G.L. défini par B = 2y, Kz[“rh"'i’)z, fa

moyenne du paramétre d'ordre s'écrit

o m" 1 2m'EG}
V> = o peeBa@n?) {§2 h2 (%0

. . h
En remplagant <|y|2> par son expression et en écrivant que ¢, = s le

potentiel de Gibbs se met sous la forme

- . 1 o 1. 2m” 2 1 2
Gs(H) = Gp PHoBA(2Ke-12) (2“]2 {‘,’2 2 Ec} + 5 HoHe| (31)

L'énergie Eq(H) provenant du terme en gradient de I'équation de G.L. résulte
du champ magnétique externe et des conditions aux limites. La supracon-
ductivité nuclée dans I'état ywg = Wmin qui correspond a I'énergie la plus basse
Emin. La température critique dans cette théorie de champ moyen correspond
au bord inférieur du spectre.

1 2m’
<f‘l’|2>min={€5' ?{Emin}.

1_ 1 T0)TeH) 2m’ _
g2 E2(0) Te(0) T 42 —mne

donc

La ligne de transition s'écrit alors :

Te(H) = Te(0) [1 : 2;’“2— £2(0) Emin(H)) (32)

Si nous remarquons que <bs> = <b> - poH=B - HoH, nous avons accés &
l'aimantation en écrivant que B = po(M+H), d'aprés I'équation (29)
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Le supercourant circulant dans le brin aff dépend sinusoidalement, comme le
courant Josephson, de la différence de phase entre les noeuds « et B.

2eh

Jap = m IWa Wpl SiN{@o-Pp-Yap)

En appliquant les conditions aux limites au noeud «, nous obtenons

I'équation aux noeuds d'Alexander :

exp-i
Z {"Wu cotg u“ﬁ + WB ﬁ'ﬁ } =0 (37)
B .

Le probléme est donc ramené a un ensemble d'équations linéaires (une pour

chaque noeud).

Dans le cas d'un réseau régulier (fig. 40), tous les brins ont la méme
longueur 245 = a. L'équation au noeud est alors équivalente & une équation
de Schridinger dans un modéle de liaisons fortes.

n+1 a

n $

n-1

a 1 A=H.x.ey

m-1 m m+i

Figure 40

Choisissons une jauge : A = Hxey. L'équation (37) devient en la multi-

. . 2m
pliant par sin a Y

une celluie élémentaire.

0=-4y, cos[a

2nd

E
, et en posant y= —;—— avec ¢ = Ha? le flux traversant

0

‘\l 2m'E i i
y *¥Ymint VYmetn+ € m?‘lfm,nn +e" mT‘lfm,n-1
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Nous pouvons assimiler la fonction d'onde & une onde plane dans la
direction y : ymn = ¥m eink. L'équation précédente se réduit alors & 'équation
de Harper [60].

Ym-1 + Y¥m+1 + [2c0S{(k-mY) - €]lWm = 0 (38)
ol € est la valeur propre € = 4cos Lﬂw—'imz = 4C0S fﬁ.

q
cette équation est invariante pour une translation m - m+q. En consé-
quence, il faut q équations pour connaitre le paramétre d'ordre en tout point
de la supercellule contenant qxq cellules élémentaires.

Au champ rationnel (¢£= p—; avec p, q entiers premiers entre eux),
(s)

L'ensemble des solutions de I'équation (38) a chaque point p/q ration-
nel forme le diagramme de Hofstadter [61]. La complexité de ce spectre pro-
vient de la compétition entre la période du réseau a et la période magnétique
Ly o '\/ bo/H qui est pilotée par le champ magnétique externe appliqué au
réseau.

11.4.3 - Comparaison avec l'expérience

Nous avons vu précédemment que la ligne de transition de phase était
décrite par le bord du spectre d'énergie. Remplagons Emin par son expres-
sion :

h2 E 0
Emin = om'a? [tarc cos 5 + 2nNJ< .

Dans l'équation (32), en prenant N=0:

2
Te(H) = T(0) [1 - are cos %]
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Wang ef al. [58] ont calculé pour différents rationne!s% (q < 30) les valeurs

de e. Sur la figure 41, nous avons reporté la ligne de transition calculée a
partir de leurs résultats, en ajustant ATc/Tc pour 1/2 quantum de flux par
cellule. Sachant que &(1/2) vaut 2v2 nous sommes conduits & prendre
Te(0) = 3,145K et E(0)= 1850 A en accord avec la détermination

précédente.
.5 - dM/dT

Les courbes dM/dT versus T pour un champ magnétique extérieur H
donné sont fortement hystérétiques suivant la fagon dont est appliqué le
champ (fig. 42). Les courbes présentent un maximum ; si le champ est
applique a basse température, le pic est beaucoup plus important. Par contre,
si le champ est appliqué & une température supérieure a la température
critique, les courbes sont réversibles. Cela est di au fait que lorsque on
applique un champ, aprés par exemple un refroidissement en champ nul, il
prend naissance dans le pourtour de I'échantilion des courants qui écrantent
le centre du réseau. Le dépiégeage de ces courants se manifeste par un fort
signai lorsque la transition est traversée. Il faut cependant noter qu'au
voisinage de la transition, il existe une zone réversible. Dans tout ce qui
suivra, nous nous intéresserons uniquement aux courbes réversibles, c'est-a-
dire que le champ magnétique sera toujours appliqué a haute température.

lIL.5.1 - Résultats expérimentaux

Regardons tout d'abord I'évolution de dM/dT en fonction de la tempéra-
ture pour différents champs magnétiques (fig. 43). Les courbes présentent
toutes un maximum soit positif, soit négatif, traduisant le fait que des courants
circulent dans le réseau. lis sont atteints lorsque la susceptibilité dM/dH arrive
a la saturation. Pour minimiser I'énergie du systeme, l'aimantation est soit
positive, soit négative.Le sens de rotation de ces courants est donc fonction
de lintensité du champ magnétique appliqué. Au pied de la transition
I'aimantation change de signe un grand nombre de fois.

Intéressons-nous maintenant & la variation de dM/dT en fonction du
champ magnétique pour une température fixée dans la transition (figure 44).
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Tandis que dM/dH présente des pics, dM/dT saute lorsque le champ

magnétique évolue. La périodicité de ces sauts est la méme que celle de

dM/dH et vaut un quantum de flux par cellule (H = q;—%= 2 Oe). Nous

noterons qu'il est possible d'observer un grand nombre de quanta de flux par
celiule. Sur la figure 45, nous avons restreint l'intervalle de champ & un
quantum de fiux par cellule. Comme pour dM/dH, nous observons des sauts
pour des valeurs rationnelles du flux réduit (1/3, 1/2, 2/3). Pour d'autres
valeurs (1/4, 2/5, 3/5, 3/4), nous ne voyons qu'un accident sur la concavité de
la courbe. Si, pour ¢/¢o = 0, 1/2, 1, les sauts sont symétriques par rapport a
Faxe dM/AT = 0, ils ne le sont pas pour les autres valeurs.

Nous n'avons pas noté de différences notables dans le comportement
de dM/dT si nous faisons varier ['amplitude de la modulation thermique. Par
contre, si nous changeons la température, le comportement est le méme mais
I'amplitude des sauts varie. Dans I'état normal (T > 3.14 K) il n'y a pas de
signal, et dans I'état supraconducteur {T < 3,09 K) ie réseau de vortex est
gelé.

[1.5.2 - Comparaison avec la théorie

Dans le paragraphe précédent, nous avons donné une expression de
I'aimantation. Nous pouvons donc écrire en dérivant la relation (34) par
rapporn a la température :

L : (EF ot T
aT = poBa(2x2-p2(1-ny/Ba)) )Z(Tc,§2(0))f2 dH

2r

Cette expression peut se simplifier en remarquant que n et Ba sont proches
de 1.

" dM -1 %o dTg(H)
° 9T 2uoPax® (2nTot2(0)) aH

dM/dT est donc proportionnel & dT¢(H)/dH, c'est-a-dire & dE/dH. Wang et al.
[58] ont calculé cette quantité sur le bord du spectre de Hofstadter E(H). Cette

Chap Jli ; Proprités magnétiques d' un réseau supraconducteur,
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courbe, qui n'est pas continue (e(y) existe uniquement pour y/2n = p/q
rationnel), nous montre que la pente de/dy n'est pas la méme a droite et a
gauche, pour un champ donné. De plus, mis a part pour y2n = 0, 1/2, 1, le
module de cette dérivée n'est pas le méme & droite et & gauche. Ceci se
traduit donc par un saut symétrique pour p/q=0, 1/2, 1 et par un saut
asymétrique pour les autres valeurs de p/q. Cette dissymétrie est une
manifestation de la phase adiabatique de Berry [62]. Nous pouvons
maintenant, connaissant la variation de/dy, donc de dE/dH, comparer nos
résultats avec la théorie (figure 46). Avec les mémes paramétres que
précédemment, nous obtenons un bon accord pour I'amplitude. Nous
observons bien des sauts symétriques pour les entiers et les demi-entiers, et
des sauts asymétriques pour les autres valeurs. Cependant, nous n'obser-
vons pas tous les sauts prédits par la théorie. Ceci peut étre di au fait que
notre réseau n'est pas parfait et qu'il ne doit pas &tre considéré comme infini
mais comme un ensemble de sous-réseaux de taille finie [56]). Considérons
un réseau de longueur infinie mais comportant 2N celiules dans la largeur.
Nous pouvons écrire I'équation de Harper (38) aux 2N+1 noeuds et obtenir
ainsi un systéme facilement soluble :

fan 10 0 \( N ) (0
1 N4 1 1 0 YN+
0 1 ango 1 0

16 i =
2N+1 équations 0 1 ays 1 0

T ang 1 WN-1

\o 0o o0 o 1aN)\\IfN)\0)

avec anp = 2cos(k-ny)-& &= 4cos a

3
3
2cos(k-Ny) - ?e

aN

3
a.N = 2cos(keNy) - 5



h

;P i i n A

107

Nous considérons ici que le bord du sous-réseau est supraconducteur,
donc la coordination vaut 3 sur le bord. Par contre, si le bord du réseau est

3e e
normal, il suffit de remplacer 3 pare (coordination 4 partout).

0 v=0 o 9o 9 ¢

\ . ® L ) o [ ] |
coordination 3 sur les bords coordination 4 partout

Figure 47

Nous avons calculé, pour différentes largeurs, le bord du spectre g(y) et
de/dy avec les deux conditions aux limites (figure 47). Avec la condition aux
limites, coordination 3 sur deux extrémités du réseau, des états de bords
apparaissent. 1l y a circulation de courants permanents sur le bord du réseau,
avec une faible dépendance en champ [56]. Le bord du spectre e(y) fait
apparaitre des points anguleux pour les rationnels simples (0, 1/2, 1/3, 1/4, ...)
et ce d'autant plus que N est grand, ce qui se traduit par des sauts
relativement étroits dans la courbe de/dy, comme dans le cas du réseau infini.

Par contre avec la coordination 4 partout, la courbe &(y) présente un

comportement beaucoup plus doux. Les points anguleux disparaissent et les
saut de de/dy s'arrondissent. Si nous comparons maintenant ce résultat avec
notre experience, le meilleur accord est obtenu pour N = 3 et le bord normal
(figure 48,49). Tout se passe donc comme si en moyenne il y avait toutes les 7
cellules un détaut sur notre réseau, qui casse la rigidité de la fonction d'onde,
ce qui lui fait perdre sa cohérence a longue distance.
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.6 - CONCLUSION

A l'aide de nos mesures dM/dH nous avons pu étudier la ligne de
transition de phase d'un réseau carré supraconducteur. La ligne de transition
présente des pics traduisant la quantification du flux magnétique. Nos résul-
tats sont conformes aux expériences de magnétorésistance. L'accés a dM/dT
nous permet en outre d'accéder a la courbe dT¢/dH. La présence de sauts
asymétriques pour les valeurs rationnelles de quantum de flux par cellule
élémentaire (sauf pour les entiers et ies demi-entiers) nous montre que, en
valeur absolue, le comportement des niveaux de Landau n'est pas le méme
pour un champ magnétique donné, & droite et a gauche. Nous noterons le
bon accord entre la théorie de Ginzburg-Landau qui a été utilisée pour
expliquer nos résultats et les expériences, méme si la richesse de la structure
des niveaux d'énergie n'a pu étre mise complétement en évidence, les
échantillons n'étant pas parfaits. L' analyse a été faite & {'équilibre thermo-
dynamique en ne tenant pas compte des pheénomeénes de fluctuations au
voisinage de la transition supraconductrice. L' étude d'un tel réseau n'aurait
pas pu étre réalisée avec une investigation classique des propriétés
magnétiques.
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Annexe : Mesure de dR/AJT

A la vue des résultats que nous avons obtenus sur la mesure directe de
dM/dT, il nous est apparu intéressant de voir s'il n'était pas possibie d'appli-
quer cette technique & d'autres grandeurs physiques comme par exemple la
résistivité ou la chaleur spécifique. Dans un premier temps, nous avons
imaginé un dispositif permettant la mesure de dR/dT.

A.l - PRINCIPE DE LA MESURE

L'échantillon dont on veut mesurer dR/dT est comme précédemment
soumis & une oscillation de température AT. Supposons que sa résistance
varie avec la température en suivant une loi R(T). En l'absence de modulation
thermique et si 'echantillon est polarisé par un courant continu |, il apparait a
ses bornes une tension continue

V=RMI

Si maintenant la température oscille, il apparait en plus une tension alterna-
tive AV telle que

AV = AR(T) I

Connaissant le courant de polarisation et I'amplitude de l'oscillation thermi-
que, nous déduisons :

dR(T) 1 AV
dr_~ T ar

Comme précédemment, le systéme de détection utilise un transformateur et
un amplificateur dont le FET est placé a froid. La figure 50 illustre le principe
de cette mesure. L'ensemble est placé au centre d'une petite bobine supra-
conductrice, ce qui permet de faire des mesures sous champ. La bobine de
détection (cf. dM/dT) est ici remplacée par la prise de tension aux bornes de
I'échantillon. Comme précédemment, nous travaillons a la résonance du
circuit de détection. Celui-ci présentera donc pour les signaux alternatifs une
grande impédance d'entrée. Il n'en est pas de méme pour le courant continu
de polarisation. En effet, le primaire du transformateur est supraconducteur, la
résistance du circuit de détection est donc due uniquement aux fils de mesure
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Générateur f
Basse fréquence Détection
Synchrone
rl
.
dR
Régulation de dT H
12 Température
Convertisseur f
Tension/Courant ||
Détection
; Synchrone
Source de courant '
double O Thermomeétre
Ampli g Chauffage
Porte-Echantillon
™" \
_— Echantillon
-
w-____ Bobinede
champ
H

Figure 50:Schéma de principe du dispositif expérimental
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et aux contacts sur I'échantilion. De ce fait, le courant continu de polarisation
va se partager entre I'échantillon et le transformateur. Nous voyons donc
qu'un tel systéme n'est pas envisageable car, d'une part, nous ne connaitrons
jamais le courant qui passe dans I'échantillon et, d'autre part, un courant
continu va traverser le transformateur, ce qui risque de saturer le noyau et de
limiter les performances de celui-ci. Pour éliminer ce probleme, le schéma
électrique suivant est proposé (Figure 51). Nous plagons en série dans le
circuit une résistance étalon connue (R = 0.1 Q). De ce fait; nous pouvons a
l'aide d'une deuxiéme source de courant nous arranger pour que la
différence de potentiel aux bornes du transformateur soit nulle. Pour cela, il
suffit de vérifier la relation :

Riag =rly .
Ainsi, aucun courant continu ne traverse le transformateur et le courant

de polarisation est parfaitement connu. Pour appliquer cette technique, il nous
faut cependant connaitre au préalable la résistance de {'échantilion.

Source de . Source de
I2 ampli I
courant courant
FET
| Capacité
d'accord
Fmss=rm === 1
ARSANIINDS
! 1
! !
t |
! |
! 1
1 ]
T fm\ !
ol
Transformateur
R Résistance de Echantillon r
contre-reaction

Figure 51
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A.2 - PROCEDURE EXPERIMENTALE
A.2.1 - Mesure de la résistance de I'échantillon

Dans cette mesure, la température de I'échantillon n'est pas modulée.
On injecte un courant alternatif 11 de pulsation ® égale a la pulsation
resonante wg. Il apparait une tension aux bornes du transformateur. On
injecte ensuite un courant alternatif Iz dans la contre-réaction afin d'annuler
ce signal. La tension aux bornes du transformateur étant nulle, nous pouvons
écrire la relation suivante

rl4 = Rlg

et en déduire la valeur de la résistance de I'échantillon connaissant la valeur
de la contre-réaction. Nous pouvons remarquer que cette technique de
mesure est en fait une mesure de zéro qui présente I'avantage de s'affranchir
du gain de la boucle de détection.

Qo
Sl

A.2.2 - Mesure de

Nous polarisons maintenant I'échantillon et la contre-réaction avec
deux courants continus |1 et 1o vérifiant la relation précédente. Dans ces
conditions, aucun courant continu ne traverse le transformateur et le courant
l1 qui parcourt I'échantillon est parfaitement connu.

La température de I'échantillon est modulée a la fréquence de réso-
nance par l'intermédiaire d'un élément chauffant traversé par un courant de
fréquence moitié. La tension qui apparait aux bornes de I'échantilion est
ensuite détectée et nous pouvons ainsi déterminer

d
d

s

- Gl

|
x
-1

1
ar

-
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ou G est le gain de notre boucie de mesure. Nous verrons plus loin comment
il est déterminé.

A.3 - LE PORTE-ECHANTILLON

Le probleme de l'oscillation thermique inhérent a cette technique est
exactement ie méme que celui que nous avons exposé dans le premier
chapitre. Il faut cependant remarquer qu'ici c'est un peu plus simple a réaliser
dans la mesure ol n‘ayant pas de bobine de détection on peut rapprocher les
thermometres et chauffages de I'échantilion d'une part et le réaliser en cuivre
d'autre part (pas de faux zeéro). il faut simpiement prendre soin de bien
thermaliser les fils de mesure afin d'éviter tout probléme de f.e.m. parasites
d'origine thermoélectrique. La chaine de mesure thermique, ainsi que la
thermométrie sont exactement les mémes que précédemment.

Notre porte-échantillon se résume donc & un bloc de cuivre possédant
deux couples thermométre-chauffage relié au bain thermique par une fuite.
L'echantillon sera ensuite collé sur celui-ci pour obtenir un bon contact
thermique.

A.4 - APPAREILLAGE

Nous utilisons pour cette mesure le méme appareillage que pour
dM/dT (cryostat, détections synchrones, générateur BF, convertisseur
tension/courant, préamplificateurs avec FET & froid ou pas). Nous possédons
simplement en plus une source de courant double, bipolaire, isolée qui peut
fonctionner soit en mode continu, soit en mode alternatif avec une réference
externe. Les deux sources sont en plus asservies, c'est-a-dire qu'un des
courants est fonction de l'autre :

l2 = k4

ceci pour, d'une part, faciliter {a mesure de la résistance de I'échantillon
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et, d'autre part, pour diminuer les effets de dérive thermique d'une source par
rapport a l'autre.

A.4.1 - Mise en équation du systéme

Le schéma électrique est illustré sur la figure 52.

R transformateur FET
“““““““ - ampli
i @3

=C Vs

B ety o |

Figure 52

Procedons comme dans le cas dM/dT, en remplagant le transformateur
par un transformateur parfait de rapport de transformation n, d'inductance
d'enroulement L, de capacité Ct des enroulements (négligeable devant la
capacité d'accord C, de résistance paralléle Rt, d'une self i de fuite (négli-
geable) et de résistance de secondaire ry, qui sera négligée devant les
résistances de I'échantillon et de contre-réaction ramenées au secondaire
(r-r << n2(R+r)). Le schema électrique équivalent ramené au secondaire est

le suivant (Fig. 53).

__1_4\/\/\' .
R =n?(R+) J- A
nv L R C \

e

T 5
accor
source T d

Figure 53

La fonction de transfert s'exprime alors facilement
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T-Ys_ j RRT
Ve % (1-LCw?)+j Ns*RT

R
avec Ry = Fﬁf’;

Si nous posons we2 = 1_1—0 etQ= Ry = R;[Cuy, cette fonction devient
Lwo

A la résonance (m = @), le module de la fonction de transfert

n Rt
|T| = . — X BotRr (40)
Q22 (1 . R, 4
(02 C!Joa
t maxi t vaut T RT
est maximum et vau |T] = n RetRT

Contrairement & dM/dT, nous voyons qu'il n'y a pas de surtension 4 la
résonance et que, pour avoir 'amortissement le plus faible, il faut que Rg
(résistance au primaire ramenée au secondaire) soit petite devant la
résistance paralléle du transformateur.

Pour calculer le rapport de transformation optimum que nous devons
utiliser, nous introduisons les sources de bruit (Fig. 54) et menons un calcul

semblable a celui du chapitre |.

L'expression du bruit s'écrit alors:

Bs? = T2 es? + B2 + 822 + |Zs2 (12 + 122)
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) - E)—E -
2 > U/ 2/ A =e
Rs= n~(R+!)
source  transformateur { amplificateur
Figure 54

€g : Bruit thermique de la source.

T, @s : Générateur de bruit du transformateur.

71, €a : Générateur de bruit de 'amplificateur dont I'impédance d'entrée est

infinie.
Zs: Impédance de sortie du systéme.
1 ; .
Zs= 1 - 1= Ry & la résonance
H-—(; +jCo + Ry

Ramenons le bruit a I'entrée du systéme & la fréquence de résonance en

divisant son expression par la fonction de transfert

1

Eez = 652 + W (6'[2 + 632 + Zsz(Tt2+Ta2))

Pour optimiser le systéme, il suffit de trouver le rapport de transformation qui
minimise le bruit & 'entrée. Pour simplifier le probiéme, nous supposerons
que la résistance du circuit au primaire ramenée au secondaire est négli-

geable devant la résistance paralléle du transformateur.

Rs < Rt = |[T| =n.

Dans ces conditions, I'expression du bruit devient :

— e 2 + €, 2 —
Be2 = 82 + 52 4 n2rg2(T24742) avec rg=R4r

n2
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L'adaptation est alors réalisée pour

2
a—gg—=0 = Nrg=

M .
Si nous prenons pour Z3 la méme valeur gue pour %7 , Soit Zg = 3 MQ, et

pour rg une valeur de 1 Q, nous obtenons un rapport optimal de 1732, ce qui
nous conduit & bobiner 14 spires au primaire de notre transformateur qui
comporte 25 000 spires au secondaire.

Il faut maintenant vérifier que Rs = n2rg est inférieur a Rt. Pour cela,
nous mesurons en fonction de ia fréquence le module de la fonction de
transfert.

A.4.2 - Mesure du gain

Pour mesurer le gain, nous injectons un courant alternatif Iz, de

fréquence {, dans notre résistance de contre-réaction R et nous mesurons la
tension de sortie Vg . Connaissant R (0.1 Q}, nous pouvons calculer le gain

\'J
- —aS
G_Rxlz

Nous avons reporté nos résultats sur la Figure 55. A partir de cette courbe,
nous pouvons déduire quelques éléments, sachant que le maximum est
atteint pour {=9.75 Hz avec un gain de 1310:

a) Alarésonance G=n RTT};i S’ donc HTFH:‘S =0.73

b) Dans une bande de frequence Af, l'atténuation est inférieure a V2, ce qui
nous permet de déterminer Q d'aprés (40):

o
Q-= o2

24
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. . R
c) Nous pouvons maintenant calculer ia résistance Ry. En effet, Q = Eﬂlf- =
(s

R/Cwo (C = 16 nF).
Q=24
= 2,5 MQ C =16 nF
Wo = 2nfo = 61

Ry=-—
"= Cog

R g
d) Connaissant Ry et ﬁﬁ]l-:i_s nous en déduisons

Rs = n2rg = 3,4 MQ, soit r = 1,1 Q (n = 1786)

et Rt = 9,5MQ

Ces différentes valeurs nous permettent de fitter [T|{w) & l'aide de
I'expression (40), avec une bonne précision. Nous vérifions bien que
Rs < R1. Cependant, nous aurions espéré une valeur de Rt plus élevée. Ii
faut toutefois remarquer que le maximum de la fonction de transfert T=n

Ry . .
n%rs + Ry est obtenu pour n2rg = R, so0it n = 2940. Le gain que nous

obtenons (1310) est proche de ia valeur maximale que nous pouvions
attendre, son-2-= 1470.

A.4.3 - Performances

Nous avons relevé le bruit & notre fréquence de résonance (f, =
9,75 Hz), soit

Bs = 20 nVAHz.

Celui-ci est plus grand que le bruit de I'électronique :

B = [aaz + B2+ 252(T32+T,2)]"2 <10 nV.

Il correspond en fait au bruit thermique de I'échantilion (1Q) 4 4,2 K multiplié
par la fonction de transfert  la résonnance, T =1310:

Be = ¥ 4kgTrAf = 12,5 pvA/Hz
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Figure 55: gain de la boucle de mesure
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Figure 56: AT varie linéairement avec le courant et I' inverse de la fréquence
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Cette tension de bruit correspond, pour un échantillon de 1 Q, polarisé par
un courant de 100 mA, & une variation de 0,2 nQ, soit 2.10-10 de Ia

résistance de I'échantillon.

Bemarque : La fréquence de travail est de 9,75 Hz. Elle est plus élevée que
celle que nous avons retenue pour dM/dT. Cela est rendu possible par le fait
que l'oscillation thermique est plus facile a réaliser dans la mesure ou le
porte-échantillon est plus compact. Les chauffages sont plus proches de
I'échantillon. Nous vérifions bien (Fig. 56) que AT~ est proportionnel &
l'inverse de la fréquence d'oscillation dans une large plage {f < 20 Hz) et au
carré du courant de chauffage.

A.5 - APPLICATION AU CuMn

A.5.1 - L'échantillon

L'alliage CuMn a aux basses températures une résistivité de l'ordre du
pu2em. Aussi, pour pouvoir le mesurer correctement, nous avons mis notre

échantillon en forme (Fig. 57) de fagon & avoir un grand rapport longueur sur
section (I/s ~ 108 cm).

Chauffage: Inox évaporé sur
/ du saphir

Thermometre (NBN et Carbone)

: Porte-échantillon en Cuivre

Kapton

Echantilion

Suspension en Nylon

Figure 57
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. Nous sommes partis d'un lingot recuit {27], ayant la composition
désirée (0,25 % At), que nous avons usiné en tranche de 0,5 mm
d'épaisseur. Puis, par rectification, I'épaisseur a été amenée a 0,05 mm, avec
des recuits intermédiaires. Enfin, pour terminer, nous avons fait une attaque
acide. L'épaisseur finale est de 0,04 mm. Pour assurer l'isolement électrique,
cette feuille a été collée sur un film de kapton de 12 um d'épaisseur.
L'échantillon a ensuite eté gravé par une attaque chimique (perchlorure de
fer). Le motif désiré a été obtenu par insolation au travers d'un masque d'une
résine photosensible, préalablement déposée sur I'échantillon. L'échantillon
obtenu présente une résistance de 2,657 Q a I'ambiante et de 0,9619Q &
4,2 K. L'ensemble a enfin été collé sur le porte-échantillon avec de la colle &
jauge de contrainte. Les contacts électriques ont été réalisés a l'aide d'une
résine Epoxy chargée a I'argent pour éviter toute transition supraconductrice
des soudures dans notre zone de travail, soitde 1 a 10 K.

A.5.2 - Mesure de la résistance

Nous avons mesuré la résistance de notre échantillon suivant la
procédure décrite au paragraphe A.2.1, pour différents faibles champs ma-
gnétiques. Nos résultats sont illustrés sur la figure 58. lls sont conformes & des
mesures antérieures [64], c'est-a-dire qu'il y a une faible magnétorésistance
négative, que la courbe R(T) présente un maximum pour T = 3T¢ et qu'il n'y
a pas d'accident sur {a résistivité au voisinage de T¢ (3,53 K).

A.5.3 - Mesure de dR/dT

Nous avons reporté sur la figure 59 nos résultats. La ligne en trait plein
représente la mesure directe de la dérivée par la technique décrite
précédemment. Les points quant & eux représentent la dérivée dR/dT
calculée a partir de la courbe R(T). Nous pouvons noter le trés bon accord de
la mesure directe avec la dérivée mathématique, mais avec une dispersion
beaucoup plUs faible. Nous voyons donc ici aussi l'intérét de la mesure
directe. En ce qui concerne le comportement de I'échantillon, nous ne notons
aucune anomalie au voisinage de la transition. Ceci peut s'expliquer par le

. dR . ‘e - -
fait que gt Vvarie comme la chaleur spécifique au voisinage de la transition
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0.025

0.020 |

dR/dT (Q/K)
[
=
o

0.000 |

-0.005 L

0.015 |

0.005 }

T
®
. ef e a
1 L
[}
[ ]
/ '
a
. H (Oe)
o ‘ A
F e 10
0 T .=3.53K o 100
® c
- ......
]
0 5 10 15 20
T (K)
Figure 58: magnétorésistance du CuMn.
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Figure 59: comparaison entre la dérivée calculée et celle mesurée
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[65]. Or, comme nous l'avons déja dit, I'exposant o« qui traduit le
comportement critique de la chaleur spécifique est élevé (a = -3), ce qui
explique une absence de divergence.

A.6 - CONCLUSION

Nous avons voulu montrer dans cette annexe qu'il était possible de
mesurer directement la dérivée de la résistivité par rapport & ia température.
La technique que nous avons mise au point nous permet, d'une part de
mesurer R(T) avec une grande précision et, d'autre part, d'améliorer la
précision de dR/dT par rapport & une dérivée calculée. Grace a cette
procédure expérimentale, nous pouvons étudier des transitions de phase
magnétique. En effet, la quantité dR/dT qui est une propriété de transport,
présente le méme comporiement que la chaleur spécifique qui est une
propriété thermodynamique. Nous voyons ici l'intérét d' une méthode qui
accéde directement a I'exposant critique o de la chaleur spécifique avec la

précision des mesures résistives.
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Nous avons développé dans ce mémoire la mise au point d'une techni-
que originale de mesure directe de la dérivée de l'aimantation par rapport a la
température. Nous obtenons une grande sensibilité puisque nous pouvons
détecter des variations d'aimantation de l'ordre de quelques 10-10 u.e.m.
gréace a I'emploi d'une électronique performante dont I'originalité est qu'une
partie fonctionne dans I'helium liquide. La thermométrie a également fait
I'objet d'un soin attentif, notamment avec I'emploi de thermométres évaporés.

Cette grande sensibilité nous a permis d'étudier deux systémes avec
une approche différente et originale.

Dans ie cas du verre de spin, notre étude en faible champ montre que
les exposants critiques qui décrivent la transition sont plus faibles que ceux
obtenus en fort champ. Par ailleurs, nous avons pu vérifier la validité d'une loi
de Maxwell, ce qui a priori n'était pas évident, dans la mesure ot les verres
de spin ont un comportement magnétique dépendant fortement de I'histoire
thermique en fonction du champ magnétique appliqué.

Nos mesures de susceptibilité alternative effectuées sur un réseau
supraconducteur confirment celles obtenues par mesure de magnétorésis-
tance. Ces mesures permettent d'étudier Ia ligne de transition. Par contre, nos
mesures sur la dérivée de l'aimantation par rapport & la température nous
renseignent sur la dérivée de la ligne de transition par rapport au champ
 magnétique. Ce comportement est parfaitement expliqué par la théorie de
Ginzburg-Landau.

La maitrise des différents paramétres qui conditionnent la mesure, tant
au niveau de la température que de la détection, nous permet d'envisager
I'extension de cette technique & d'autres grandeurs physiques. Nous avons
montré en particulier qu'il était possible de le faire sur la résistance.
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Résumé:

Nous présentons dans ce mémoire une technique expérimentale qui
permet un accés direct a la dérivée de I'aimantation par rapport a la
température, entre 1 et 10 Kelvin et sous champ magnétique. La variation
d'aimantation de I'échantillon, induite par une petite oscillation sinusoidale de
température, est mesurée par une bobine de détection associée a une
électronique performante, dont une partie fonctionne dans I'Helium liquide.
En outre une mesure de susceptibilité alternative a basse fréquence est
possible.

La haute sensibilité de I'appareillage nous a permis I' étude originale,
d'une transiton verre de spin et de phénomenes de quantification du flux
magnétique dans un réseau carré supraconducteur au voisinage de la
transition.

Abstract :

In this thesis, we present an experimental technique which permits a
direct measurement of the derivative of the magnetization in respect to the
temperature, between 1 and 10 Kelvin, in a magnetic field. The variation of the
magnetization of the sample, induced by a small temperature oscillation,is
measured by a very sensitive electronic device, part of which functions in
liquid Helium. With the same apparatus, we can also make alternative
susceptibility measurements.

The high sensitivity of the device allowed us to study a spin glass
transition, and magnetic flux quantization phenomena in a superconducting
square network near the transition.

Mots clés :
- oscillations de température - aimantation
- amplification bas niveau - verre de spin
- conduction thermique - réseau supraconducteur
- diffusivité thermigque - théorie de Ginzburg Landau
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