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Introduction générale

Cette étude porte sur les propriétés magnétiques réversibles et irréversibles de
plusieurs échantillons Supraconducteurs 8 Haute Température critique (S.H.T¢). Elle est
motivée par la perspective d'une utilisation, & plus ou moins long terme, de ces matériaux
dans des applications industrielles. Un tel projet passe par une optimisation des performances
des S.H.T¢, notamment par l'obtention de températures critiques (T¢) et de densités de
courant critique (J¢) les plus élevées possibles. Alors que le premier objectif est 1ié aux
mécanismes fondamentaux conduisant la supraconductivité 2 haute température {probléme
encore non résolu), le second repose sur une meilleure compréhension des effets de piégeages
des vortex dans ces matériaux. C'est dans ce second axe de recherche que s'inscrit le présent

travail.

Dans ce mémoire, les expressions théoriques sont écrites avec le systeéme d'unités
C.G.S. et les applications numériques sont ramenées au systéme dit C.G.S. pratique. Celui-ci
considére que I'aimantation par unité de volume s'exprime en uem/cm?3, le champ magnétique
en Oersted et la densité de courant en A/cm?2. Ce choix est motivé par le fait que ce systéme
d'unités est le plus employé dans la littérature se rapportant au sujet abordé. L'annexe 1

propose un résumé de ces différents systémes d'unités.

Le lecteur familier du traitement phénoménologique de la supraconductivité et plus
particuliérement de celui qui concerne les S.H.T¢, pourra passer rapidement sur les 50
premiéres pages du chapitre 1 qui en propose un résumé, mettant I'accent sur les concepts et
les relations qui seront utilisés dans l'interprétation de nos résultats expérimentaux. De plus
amples informations sur cet aspect théorique pourront par exemple, étre trouvées dans un
article de revue qui a été publiée récemment par G. Blatter, M. V. Feigel'man, V. B.
Geshkenbein, A. I. Larkin et V. M. Vinokur (Rev. Mod. Phys. 66, 1994, 1125-1388).

Quant aux expérimentateurs qui connaissent les techniques de mesures d'une
aimantation, ils pourront lire trés rapidement le chapitre 2 en s'arrétant, peut &tre, un peu plus
longuement sur la Fig.2.3 (p. 68) qui précise la configuration du double magnétomeétre 2
SQUID. Celui-ci a permis la mesure simultanée des différentes composantes du vecteur
aimantation des monocristaux S.H.T¢ étudiés (YBayCuszO7.5 et Laj gs55rg.15Cu0y4). Les
résultats obtenus avec cet appareillage seront surtout présentés au chapitre 6. Une attention
particuliére pourra également étre apportée au tableau 2.2 (p. 73) de ce chapitre qui regroupe
les différents échantillons S.H.T¢ étudiés en précisant leur désignation.




Le chapitre 3 propose une présentation des différents types d'irréversibilités rencontrés
dans ce travail. Celle-ci est suivie d'une discussion sur I'hystérésis en général qui met I'accent
sur le caractére pluridisciplinaire de ce probléme. L'ébauche d'un formalisme visant 3 traiter
I'hystérésis qui a pour origine des effets de piégeage de défauts topologiques (i.e. vortex,

parois ou dislocations) est proposé.

Le chapitre 4 présente les variations thermiques de I'aimantation mesurées sur un
monocristal YBayCu3zO7.5. Une premiére partie est consacrée 2 1'étude de l'effet Meissner
partiel et de son anisotropie. L'origine de cette anisotropie est discutée. Dans une seconde
partie la réponse de notre échantillon supraconducteur soumis i la fois & une variation de
température et 2 un mouvement de rotation dans un petit champ magnétique est étudiée. Le

lien entre ces mesures et celles de susceptibilité alternative est discuté.

Le chapitre 5 traite de I'hystérésis unidirectionnelle de I'aimantation d'un échantillon
YBapCu307.5 lorsque le champ est appliqué suivant les deux directions principales du cristal
a savoir, H // (5,‘5) et H// €. Nous revenons sur les différentes extensions du modele de C.
P. Bean. Ainsi, les variations avec la température et le champ magnétique des différentes
densités de courant critique extraites de la largeur des cycles d'hystérésis peuvent étre

interprétées.

Enfin le chapitre 6 expose les mesures rotationnelles du vecteur aimantation de deux
monocristaux S.H.T¢, YBagCuzO;7_g et Laj g5Srg 15Cu04. Alors que dans le cas des mesures
unidirectionnelles, 1'angle € entre le champ magnétique appliqué et un des axes du cristal est
fixé, dans ce chapitre 8 est la variable et c'est le module du champ qui est gardé constant. La
validité de la méthode qui consiste & séparer chacune des composantes de 1'aimantation en
une contribution réversible et une irréversible ayant été démontrée au chapitre 3, ces deux
aspects ont pu étre €tudi€s séparément en fonction des parametres champ et température.
Ainsi par exemple, la théorie de Ginzburg-Landau Anisotrope a permis d'interpréter
correctement les variations angulaires de l'aimantation réversible de YBayCu307.5lorsque T
> 77 K mais pas celles de Lat g5Srg,15Cu04. D'autre part, 'impact sur le piégeage des vortex
de la structure lamellaire des S.H.T¢ a pu étre clairement établi & partir des mesures de

l'aimantation irréversible des 2 composés.
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Chapitre 1 :

Description phénoménologique des
Supraconducteurs a Haute Température
critique (S.H.T¢)

"Pour comprendre la science, il est nécessaire de connaitre son histoire." (Auguste Comte)

Résumé

Apres une introduction portant sur I'historique de la supraconductivité, ce chapitre
commence par un rappel sur la description phénoménologique de I'état supraconducteur. Puis
il passe en revue les principales caractéristiques des Supraconducteurs a2 Haute Température
critique (S.H.T¢) & savoir : une structure lamellaire, une faible longueur de cohérence a basse
température et une supraconductivité fortement de seconde espéce. Les structures
cristaliographiques des S.H.T¢ sont décrites en mettant l'accent sur les familles des 2 composés
étudiés : Lap.xS1xCuOy4.y et YBapyCu3O7.«. Puis, il est proposé un exposé des principaux
modéles phénoménologiques qui seront utilisés dans l'interprétation de nos résultats
expérimentaux (Théorie de Ginzburg-Landau anisotrope et lamellaire). Enfin ce chapitre se
termine par un apercu des problémes relatifs au piégeage des vortex.




Chapitre 1

I. Introduction

C'est Kamerling Onnes en 1911 qui découvrit le phénomene de supraconductivité, trois
ans apres avoir réalisé la premiére liquéfaction de 1'hélium. 1l observa sur un échantillon de
mercure (Hg) que pour une température inféricure 4 4.2 K appelée température critique T, la
résistivité de ce composé chute brutalement & zérol. Ainsi écrivit-il [1a] ;" Mercury has passed
into a new state, which on account of its extraordinary electrical properties may be called the
superconductive state. There is left little doubt, that, if gold and platinum could be obtained
absolutely pure, they would also pass into the superconductive state at helium temperatures.
The behavior of metals in this state gives rise to new fundamental questions as to the
mechanism of electrical conductivity 2." K. Onnes mit également en évidence que pour des
valeurs de densité de courant supérieures & une valeur seuil baptisée densité de courant critique
Jc(T), 1a résistivité du Hg réapparaissait [1b] et que ce phénomene se produisait aussi & partir
d'une valeur bien définie du champ magnétique appliqué appelé champ critique He [1c]. La
supraconductivite de I'étain (Sn) et du plomb (Pb) fitt également découverte par K. Onnes [1d].

Mais la question qui revint souvent a I'esprit de K. Onnes fit de savoir si la résistivité
d'un matériau dans I'état supraconducteur était bien rigoureusement nulle. Pour y répondre, il
développa en 1914 [le] une eXpérience qui consiste & mesurer la décroissance au cours du
temps de courants induits dans un anneau supraconducteur lorsqu'il a été soumis a une
variation de champ magnétique. Pour un anneau de résistance R et de self induction L, ce
courant induit décroit selon la loi I(t) = 1(0) exp(-Rt/L). 11 est alors possible de mesurer I(t)
avec une tres grande précision en observant par exemple le couple exercé par l'anneau sur un
autre anneau concentrique parcouru par un courant connu. Ainsi de trés faibles valeurs de
résistance peuvent &tre détectées, bien inférieures a celles que I'on peut obtenir par des
méthodes potentiométriques?. Ce type d'expérience fiit réellement couronné en 1956 par S. C.
Collins [2], Professeur au Massachussetts Institute of Technology (M.L.T.), qui réussit a
conserver pendant environ deux ans et demi, un anneau dans 1'état supraconducteur parcouru
par un courant induit. N'ayant pu détecter aucune décroissance du courant pendant cette durée,
Collins en a déduit que la résistivité du supraconducteur était inférieure & 10-2! Ohm-cm 4.

Puis en 1963, I'étude de I'amortissement des courants dans un solénoide supraconducteur a été

1 Plus exactement, K. Onnes annonga une valeur supérieure pour Ia résistivité, de I'ordre de 10-2 fois celle du Hg
2 son point de fusion.

2 La traduction de ces quelques phrases est : "Le mercure est passé dans un nouvel état qui, &tant donné ses
extraordinaires propriétés électriques peut &tre appel I'état supraconducteur. Il existe encore un petit doute pour
savoir si l'or et le platine absolument purs transiteratent également dans I'état supraconducteur a la température de
I'hélium. Le comportement des métaux dans cet état donne lieu i de nouvelles questions fondamentales en ce qui
concerne le mécanisme de la conductivité électrique.”

3 Pour un anneau en cuivre pur, L/R est de I'ordre de 10" s 3 la température ambiante (104524 K).

411 est loisible de comparer cette valeur 2 la résistivité a basse température du cuivre le plus pur, voisine de 109
Ohm-cm,
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effectuée par J. File et R. G. Mills {3] en utilisant des méthodes trés précises de Résonance
Magnétique Nucléaire. Ils conclurent que le temps d'amortissement du supracourant n'était pas

inférieur 4 100 000 ans.

Mais une conductivité ¢ infinie5, ne suffit pas & caractériser I'état supraconducteur au
sens de la thermodynamique. En effet, lors du refroidissement d'un échantillon
supraconducteur au dessous de sa température critique, la propriété 6— <o entraine via la loi
d'Ohm 3-—- 6 E, I'annulation du champ électrique E pour conserver une valeur finie de la
densité de courant j. Dés lors, I'équation de Maxwell ¢ VxE = -9B/0t nous conduit 2 la
condition B = constante dans le matériau, cetie dernidre étant déterminée par les conditions
initiales prises dans I'état normal. Autrement dit, la valeur de la densité de flux dans le
supraconducteur va dépendre de I'état du matériau avant sa transition, de la présence d'un
champ magnétique appliqué ou pas. Ce fait est contraire a la notion d'Etat introduite par les
postulats de la thermodynamique. Une étape importante dans la compréhension de la
supraconductivité fiit franchie lorsque W. Meissner et R. Ochsenfeld [4] découvrirent en 1933,
le phénomeéne d'expulsion du flux. Qu'un champ magnétique soit présent ou pas lorsque le
matériau est dans 1'état normal, celui-ci aprés sa transition supraconductrice va se retrouver
dans I'état Meissner qui se caractérise par I'équation d'état B = 0. Insistons sur le fait que cette
condition est plus forte que celle caractérisant l'effet d'écrantage (B = constante) du

conducteur parfait (G— o).

Jusqu'au mois de janvier 1986, la supraconductivité restait un phénoméne de basse
température avec pour les éléments purs (2 pression ambiante) des températures de transition
variant de 0.012 K (tungsténe W) 4 9.2 K (niobium Nb) et dans le cas des alliages et des
composés une température critique maximum atteignant 23 K (composé Nb-Germanium
Nb3Ge). En général, une grande partie des éléments métalliques (de l'ordre de la trentaine)
présentent une transition supraconductrice a des températures de 1'ordre du Kelvin exceptés les
excellents conducteurs électriques a température ambiante que sont les métaux nobles (cuivre
Cu, argent Ag, or Au) et les métaux alcalins (sodium Na, potassium K) qui ne révelent aucune
trace de supraconductivité méme aux plus basses températures. 1l en est de méme pour les
métaux magnétiques (fer Fe, cobalt Co, nickel Ni) qui ne sont pas supraconducteurs.

L'ensemble de ces réalités expérimentales semble bien compris dans le cadre du modéle BCS®

3 Propriété qui, en toute rigueur, ne concerne que le courant continu.

6 Le modgle BCS, du nom formé par les initiales de ces principaux auteurs (Bardeen, Cooper et Schrieffer) part
d'une idée que F'on doit & l'origine & Fréhlich [5] et qui dans un premier temps a été correctement exploité par L.
Cooper [6] alors jeune étudiant 4 I'époque. Cette idée, consiste & considérer que méme a la température de 0 K, un
électron qui se propage dans un réseau cristallin est "habillé" de phonons virtuels (particules quantifiant les
oscillations du réseau). En d'autres termes, un électron déforme le résean cristallin constitués d'ions créant par ce
fait localement un excés de charge positive qui a pour effet d'attirer un second électron. D'aprés le postulat
fondamental du modéle BCS, la supraconductivité apparait lorsque cette attraction entre deux électrons par

échange de phonons 'emporte sur la répulsion habituelle de Coulomb, compte tenu de l'effet d'écran.
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[7] (et de sa formulation en couplage fort élaborée par Eliashberg [8]) qui fait intervenir dans
la température critique Tc 2 la fois la nature électronique (densité d'états) et atomique (spectres
de phonons, température de Debye). La recherche systématique de relations entre ces données
et T¢ a permis de faire une premiére distinction entre différentes classes de supraconducteurs.
Parmi les plus importantes, on peut citer par exemple les métaux polyvalents du type plomb
(Pb), étain (Sn), indium (In) et leurs alliages, les métaux et alliages de transition ainsi que les
composés dans lesquels ceux de structure AlS5 tels que Nb3Ge préscntaient les Te les plus

élevées a 1'époque.

Une classe particuliére était déja réservée aux oxydes métalliques qui peuvent présenter
une supraconductivité, fait connu depuis plusieurs décades maintenant, mais avec des T¢ qui
restaient en général basses a causes du faible nombre de porteurs. Il existait cependant deux
exceptions, les composés LiTipO4 et BaPbBiO3 pour lesquels la température critique était
relativement élevée (T¢ = 13 K) malgré 1a faible densité de porteurs. La recherche
systématique de supraconductivité menée par Georg Bednortz et Alex Muller (ILB.M Zurich)
dans les familles d'oxydes métalliques & base du Cu ou de Ni les conduisit, au début de 'année
1986, & la fabuleuse découverte de supraconductivité d'un oxyde de cuivre et de lanthane dopé
au barium avec une T¢ de l'ordre de 30 K [9]. Cette découverte amorca "la révolution de la
supraconductivité & haute température critique”. Les physiciens et les chimistes s'apercurent
alors trés vite qu'il est possible d'obtenir des T de 20 4 40 K pour toute la famille Lay.
xMxCuOy4.y avec M = Ba, Sr, Ca et que T¢ augmente avec la pression, dépassant méme les 50
K pour M = Sr. La pression se révélant étre efficace pour augmenter la Te, M, K. Wu et al.[10]
simulérent une pression chimique en remplagant dans cette famille, les atomes de lanthane par
des atomes d'yttrium (Y) produisant ainsi, dés le début de l'année 1987, un supraconducteur
avec Te =~ 90 K qui, plus tard, fut identifié comme YBayCu3O7.g. Puis ce fiit au tour de la
découverte des composés au Bismuth (BizSrpCa;CuyOy, T = 110 K [11].[12]) et au Thallium
(TIzBaCapCu30yg, Te = 125 K [13]).

Actuellement, la température critique Ia plus élevée A la pression ambiante T¢ = 133 K
a €t¢ obtenu avec le composé au mercure HgBaCay_ 1CuyOopnin4s [14] correspondant a n = 3,
Le fait que pour ce systéme, T¢ augmente sous pression jusqud 150 K [15],[16] permet
d'espérer des températures encore plus élevées a pression ambiante.

IL. L'approche phénoménologique de la supraconductivité

ILA. Le postulat fondamental
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En 1950, F. London suggéra pour la premiére fois [17] que la supraconductivité comme
la superfluidité de 1'hélium, est un phénoméne quantique macroscopique. Depuis, d'autres
systémes physiques ont révélé cette caractéristique majeure tels que les lasers, les conducteurs
unidimensionnels... Ceux-ci dérivent toutes leurs propriétés inhabituelles de l'occupation
macroscopique d'un seul état quantique appelé condensat. En théorie quantique,
l'indiscernabilité des particules dans un espace a 3 dimensions conduit & distinguer les 2
grandes familles que sont les fermions (particules de spin 1/2 entier) et les bosons (particules
de spin entier). Alors que le principe de Pauli interdit & 2 fermions d'occuper le méme état
quantique, la "tendance naturelle” des bosons consiste & se condenser dans un méme état.
L'état supraconductenr peut se définir comme un état ordonné qui résuite de la condensation
d'un nombre macroscopiquement grand de paires d'électrons (ou de trous) : les paires de
Cooper. Ceci conduit la fonction d'onde W (T) décrivant ce condensat, & &tre la quantité semi-
classique macroscopique qui décrit l'ordre & grande distance. Toute la phénomeénologie des

systémes quantiques macroscopiques repose en fait sur ce postulat.
ILB. La théorie de Ginzburg-Landau (G.L.)
1LB.1. La dérivation des équations de G.L.

V. L. Ginzburg et L. D. Landau ont proposé en 1950 [18], d'ajouter & ce postulat le fait
expérimental que la transition de phase soit du 274 ordre. Ceci leur a permis d'inscrire dans le
cadre plus général de la théorie de Landau des Transitions de Phase (L.T.P.) [19], une
approche phénoménologique de la supraconductivité. Historiquement, celle-ci a décrit les
principales données expérimentales de la supraconductivité et en a prédit d'autres bien avant
que les mécanismes microscopiques mis en jeu aient été compris. L'idée principale de la
théorie L. T.P est qu'a toute transition de phase du 20d ordre est associé un changement de
symétrie?. De manidre 2 distinguer les phases "non symétrique” et "symétrique”, Landau
proposa d'introduire un Paramétre d'Ordre (P.O.) nul dans la phase la plus symétrique. Dans le
cas particulier de la phase supraconductrice, la plus ordonnée, le P.O. qui s'impose tout
naturellement est la fonction d'onde complexe W(T)=|w(¥)lexp i¢(f) du condensat. Par
convention, la normalisation est choisie de sorte que |q1(f)|2 = n: avec ng* représentant la
densité par unité de volume de paires de Cooper (de masse m*= 2m et de charge e*= +2e).
Pour exprimer en termes mathématiques une variation continue de 1'état du systeme lors d'une
transition du 214 ordre, la théorie L.T.P impose au P.O. de s'annuler de fagon continue a la
température critique Tc. Il est alors possible d'effectuer 4 proximité de ce point, un

développement limité du potentiel thermodynamique en puissances du P.O.

7 On parle également de brisure de symétrie. Nous reviendrons quelque peu au paragraphe ILE sur la symétrie qui
est brisée lors de la transition vers I'état supraconducteur.
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Chapitre 1

Dans le cas d'un supraconducteur homogéne, en 1'absence de champ extérieur, le P.O.
, lom des bords, ne dépend pas des coordonnées. Dans ce cas, le développement du potenticl

thermodynamique de Helmholtz F = Fg - Fy s'écrit :

szV=a|\p|2V+-g~ wi*v. (1.1)

V représente le volume de I'échantillon et les termes o(T) et B(T) sont des coefficients
phénoménologiques qui dépendent de la température8, Dans I'expression (1.1), seuls les deux
premiers termes ont ét€ retenus. Pour un calcul effectué loin du point de transition (T << TC), il
est parfois nécessaire de prendre le terme suivant : 7[1|1|6 /3 [20]. D'autre part, prés des bords
de 1'échantillon, il faut prendre en compte la variation spatiale du P.O. qui introduit un terme
d'énergie supplémentaire & I Vy |2 .

l|J|2 permet d'obtenir lorsque 3

La minimisation de la fonctionnelle (1.1) par rapport &
> 0, I'état d'équilibre du systéme. Celui-ci est en fait déterminé par le signe de o(T). Si ce
terme est positif, Ie minimum de (l.l)rcorrespond a |\p| = 0 et Fg = Fy, le systéme se trouve
dans I'état normal. Par contre, si o(T) < 0, le minimum de F est obtenu pour une valeur non
nulle de || = yy = +/|o(T)] /B : le systéme est alors dans 1'état supraconducteur (Fig.1.1).

F A

T>T

V]

Fig.1.1 : Potentiel thermodynamique du systéme supraconducteur pour T>Tg (00> 0) et T<T, (o< 0).

La théorie L.T.P suppose & T < T¢ que les coefficients a.(T) et B(T) sont des fonctions
régulieres de la température. Ils peuvent donc étre développées en puissances de (Te -T) et

8 Les conditions qui restreignent & un tef choix de développement sont ;
-1a nature réelle du potentiel thermodynamique qui exclut un développement en puissance de v,

-et, "l'analycité" du potentiel qui restreint le développement aux puissances paires de || .
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Description phénoménologique des S. H.T¢

pour des températures suffisamment proches de Tg, il est possible de garder que les termes du
premier ordre :
o(T) = on(TC -T) < 0O

1.2
B(T) = B(T,) >0. (2

La variation avec la température du parameétre o(T) entraine une décroissance linéaire du
2 . s . \ys . .

module au carré du P.O. ‘Wo| a proximité du point de transition et donc & une annulation en

(1-T/T¢) de la densité de paire de Cooper ng*(T). Le P.O. quant a Iui s'annule en (1-T/T¢)/2 ce

qui constitue une des caractéristiques de 1'approche champ moyen®.

Ces parametres o(T) et P(T) permettent d'exprimer l'énergie libre de ['état

supraconducteur en champ nul issue de la minimisation du potentiel (1.1) :

H2(T)

2 o 2
Y=l (Te-T2V=-

F(H = 0) = Fs ~FN|y_o = 2 2B

V. (1.3)

La dernidre identité exprime l'énergie de condensation en termes d'énergic de champ,
définissant ainsi le champ critique thermodynamique H¢(T). Une premicre dérivation par
rapport & la température de l'expression (1.3) donne acces a la différence d'entropie
AS = —9F / 9T. L'état supraconducteur apparait comme un état plus ordonné que 1'état normal
(SN > Ss). Une seconde dérivation permet d'obtenir le saut de chaleur spécifique a Tc qui
accompagne toutes transitions du 224 ordre :

0AS a* Te

=V

i (1.4)
oT I, B

ACITC = CS_CN'TC =T

En présence d'un champ magnétique, 'expression du potentiel thermodynamique du
supraconducteur doit étre complétée. Tout d'abord, il convient d'insister sur le fait que le
potentiel thermodynamique pertinent en présence d'un champ uniforme extérieur est celui de
Gibbs, transformée de Legendre du potentiel de Helmholtz :

Gg =Fg - 2—: dv (1.5)

9 L'approximation champ moyen se caractérise par des valeurs bien particuliéres d'exposants critiques qui
décrivent la variation des principales grandeurs thermostatiques du systéme 4 proximité du point de transition que
sont la chaleur spécifique C o (Te-T)%, le P.O. y = (T-T)B et la susceptibilité magnétique ¥, o< (Te-T)Y. On
considére également la dépendance en champ du parametre d'ordre Y o< HI/® Dans l'approche champ moyen, ces
exposants critiques ont pour valeurs & =0, § = 1/2, ¥ = 1 et 3= 3 et ne sont pas indépendants puisqu'ils vérifient
dans ce cas les lois d'échelles oe2p+y = 2 et B& = B+y.
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Chapitre 1

ot h exprime le champ microscopique local et H le champ appliqué en absence d'effets de
champ démagnétisant (€chantillon sans bords). Soulignons tout de suite que la densité de flux
B (grandeur macroscopique) se définit en prenant la valeur moyenne spatiale de h sur des
distances petites devant la taille de I'échantillon mais grandes devant 1'échelle de variation de
h (échelle des milieux continus). Le développement du potentiel de Gibbs G = Gg - Gy dans
le cas d'un supraconducteur isotrope s'écrit alors :

1

(—ihV +
2m*

- 2 -
* 2
e* Al B2 _BH| (L.6)
8t 4m :

G=[gav =] 05|1p|2+g—|1|f|4+

C

avec :
-le troisieme terme qui exprime le cofit d'énergie d'une inhomogénéité du P.O.; ce terme
est écrit & la maniere de I'énergie cinétique en mécanique quantique (apparition de la
constante de Planck % ) d'une particule de masse m* et de charge e* en préservant
I'invariance de jauge 10,

-l'avant dernier terme qui représente 1'éncrgie du champ magnétique microscopique.

Le potentiel thermodynamique (1.6) est une fonctionnelle qu'il convient de minimiser
par rapport aux variations des 2 fonctions W (F) et A(F). Il faut alors utiliser le calcul des
variations (les équations d'Euler-Lagrange) avec comme contrainte E('r’) =V x A(T). Cette

approche conduit aux équations de Ginzburg-Landau [18] :

1 .= e*A
pa— (—ikV +& 2 )qu + oy + B[wlzw =0 (1.7}
m C
- Ceo_ = e*h - - ("% 2=

=—--V)(h=- *V - V o — A 18
k=o- 2 VYWV -y (18)

L'équation (1.7) a été écrite avec le choix de jange V.A= 0, elle a la forme d'une équation de
Shrodinger non linéaire!! pour une paire de Cooper. Elle introduit la premidre longueur
caractéristique de la supraconductivité, la longueur de cohérence qui caractérise 1'échelle de
variation du P.O. y :

R ()
V4m*jo(T)|  |[1-T/T,

&M = (1.9)

10 On peut remarquer que le couplage entre le P.O. et le potentiel vecteur A vient de ce troisidme terme ot que ce
couplage disparaft dans le cas d'un suprafluide non chargé e* = 0.

1 Le terme non linéaire de cette ¢quation de Shridinger "auto"-agit comme un potentiel répulsif sur v elle
méme, favorisant une fonction d'onde 1a plus étalée possible dans T'espace [21, p.111],
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Description phénoménologique des S.H. T,

Celle-ci diverge au point de transition. La seconde expression (1.8) n'est autre que 1'équation
de Maxwell Ampére, ce qui justifie 3 posteriori la forme du développement (1.6) postulée pour
la premigre fois par Landaul?. Elle exprime le "supracourant” circulant & I'équilibre, c'est a dire
la réponse diamagnétique du supraconductenr au champ magnétique appliqué. Le
diamagnétisme est parfait (effet Meissner : B = 0 dans le supraconducteur) lorsque y = Vs,
c'est 4 dire lorsqu'en tous points la présence du champ magnétique ne modifie pas la fonction
d'onde!3. L'échelle de variation du supracourant js correspond a celle du champ

microscopique h, elle est donnée par :

m*c2p A(0)

A2 |ouT)| 1-T/T,

Cette longueur caractéristique est également postulée dans I'approche de G.L. comme étant

MT) =

(1.10)

divergente a Tg.

Au systeme d'équations différentielles complet (1.7) et (1.8), il convient d'ajouter les
conditions aux limites (probléme de Cauchy). Celles-ci expriment I'annulation des intégrales
de surfaces lors de la variation 8G ainsi que la conservation de la composante du champ
magnétique tangente aux surfaces . Si @ représente le vecteur unitaire de direction normale a la

surface considérée, les deux conditions aux limites correspondant aux équations (1.7) et (1.8)

sont respectivement :
- * A
n.(—iaV + w=20 (1.11)
ix(h-H) = 0. (1.12)

La dérivation A partir de la théorie microscopique proposée par P. G. de Gennes [22, p.229]
montre que la condition (1.11) est correcte pour l'interface entre un supraconducteur et un
isolant, Dans le cas d'une jonction entre un supraconducteur et un métal, il faut ajouter a (1.11)
un second membre non nul qui rende compte de l'effet de proximité, c'est a dire d'une
persistance de la supraconductivité dans le métal normal. Dans ce cas, 'expression (1.11) doit
étre remplacée par [22] :

e* A iy

= — 111
. v o (1119

fi.(—iaV +

12 Notons que la différentiation du terme —J h.H dV/4n n'intervient pas dans I'équation de G.L. (1.8) puisque
VxH = 0 dans le volume du supraconducteur, Ceci justifie le fait qu'en général, dans la littérature, les équations
de G.L. (1.7) et (1.8) sont obtenus & partir de la minimisation du potentiel de Helmholtz F comme Landau I'a
proposé dans sa publication originale.

13 Cette explication de l'effet Meissner avait déja été donnée par F. London [17] lui méme : "On obtient la
supraconductivité si les fonctions propres d'une fraction des électrons restent inchangées lorsqu'on améne le
systéme dans le champ magnétique H < H". On parle également pour décrire ce phénomene de rigidité absolue
de la fonction d'onde décrivant les paires de Cooper.
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Chapitre 1

ol b représente la longueur de persistance de la supraconductivité dans le métal normall4. Pour
Ap = 0, il est facile de remarquer que b(T) correspond a 1a longueur extrapolée sur laquelle le
P.O. y s'annule dans I'hypothése oli celui-ci conserve la méme décroissance spatiale que celle
qu'il présente a la surface de I'échantillon (Fig. 1.2).

b
Wi~ ==
I
/ EM "
i
Meétal /I Supraconducteur
normal »
g -
b(T) X

Fig.1.2 : Effet de proximité c'est a dire de persistance de 1a supraconductivité dans un métal normal
accolé au supraconducteur. Cet effet se produit sur 1a profondeur b(T).

Les principaux résultats issus d'une approche microscopique peuvent se résumer ainsi [22] :

-Dans le cas d'une jonction entre un supraconducteur et un métal dans la limite pure
(le/&p >> 1, ol 1g désigne le libre parcourt moyen des électrons et Eo=0.18 Avp/KpT¢
la longueur de cohérence du modéle BCS) :

b="7Avy /KgT (1.11".a}

avec vp représentant la vitesse de Fermi et Kp la constante de Boltzmann. Dans la

limite impure (le/Ep << 1) cette longueur de persistance est donnée par :

b= \/hVFle [ 6mKgT. (1.11'b)

-Pour le cas d'une jonction entre un supraconducteur et un isolant b = g% fa(olla
désigne une distance interatomique). Notons que ce dernier résultat correspond 4 une
échelle de longueur considérée comme négligeable dans la théorie de G.L. qui ne

considere pas la granularité de la matiére (échelle des milieux continus).

ILB.2. Les unités de la théorie de G.L.

14 op peut montrer que la condition (1.11") plus générale que (1.11) se révéle également compatible avec la
"véritable" condition de bord du probléme . j; = 0.
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Description phénoménologique des S.H.T¢

Les différents coefficients du développement (1.6) peuvent s'exprimer en fonction des
grandeurs caractérisant ['état supraconducteur :

3 S 2
woP =ng =18 =M ¢
0 572 4m e *% A2
<2
W(T) = ———HA(T)A*(T) (1.13)
m*c
_41‘!‘,6*4

B=— 7 HeMA'(T)

Tous les coefficients de la théorie de G.L. sont déterminés par la connaissance des 2
paramétres H,(T) et A(T). Les unités "naturelles" de la théorie qui permettent une expression
du potentiel (1.6) en unités réduites consiste & exprimer les longueurs en unité A, le champ
magnétique en unité '\EHC, le potentiel vecteur en unité N[EHC?\., le P.O. en unité l\{I0| et la
densité d'énergie en unité Hg /4.

I1.B.3. Le concept d'énergie de surface

Dans cette théorie phénoménologique, un role important revient au parametre de G.L.
k=AlE= «ffe*Hckz / hic, qui exprime le rapport entre les 2 longueurs caractéristiques de la
supraconductivité et qui en premidre approximation, peut &tre considéré comme étant
indépendant de la température. Pour montrer l'importance de ce paramétre K, considérons
I'énergie par unité de surface d'un interface plan $/N entre un supraconducteur et un matériau
normal. La résolution des équations de G.L. (1.7) et (1.8) dans ce cas unidimensionnel en
imposant les conditions aux limites appropriées permet en principe de déduire 1'énergie de
Gibbs gg(H,T) par unité de volume et de calculer I'énergie par unité de surface

(=)

OgN = _[ dx [gs(H.T)-gn]. (1.14)

—00

Méme dans le cas unidimensionnel, Ie calcul de ogn s'effectue en général numériquement et
les expressions exactes ne peuvent étre obtenues que dans cestains cas limites tels que k >> 1
[23] et k << 1 [22, p.178]15. Les valeurs de GgN obtenues pour différent ¥ peuvent étre

regroupées dans un critére qui permet une classification des supraconducteurs :

15 Dans leur publication originale, Ginzburg et Landau [18] ont montré numériquement que GSN = 0 pour
x=1/1/2 . Une démonstration analytique de ce résultat peut &tre trouvée dans [20].
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Chapitre 1

k<1/4/2, Ogn > 0, le supraconducteur est dit de type I
(1.15)
Kk >1/4/2, Ogn <0, le supraconducteur est de type II.

Cette différence de signe de la tension de surface ogy entre ces deux types de
supraconducteur conditionnent en fait fortement leurs propriétés physiques sous champ
magnétique. Ainsi, pour les supraconducteurs de type I, la solution la moins cofiteuse en
énergie correspond & un P.O. uniforme dans le volume du matériau avec une amplitude qui ne
se trouve pas étre modifiée par la présence du champ magnétique tant que celui-ci reste
inférieur & Hc. Le supraconducteur se trouve alors dans 1'état Meissner qui se caractérise parla
condition B = 0 dans le matériau. Lorsque le champ atteint la valeur Hg, le P.O. s'annule
brutalement traduisant par ce fait une transition du 1°r ordre vers 1'état normal. L'origine de
cette transition s'explique par une énergie cinétique nécessaire 2 réaliser |'état Meissner qui
devient alors plus importante que I'énergie de condensation, ce qui a pour effet de briser les
patres de Cooper. Par contre, dans le cas des supraconducteurs de type II, la transition vers
I'état normal est du 27d ordre. Elle se produit pour un champ critique supérieur Heo > He. I est
également possible de considérer pour ce type de supraconducteurs une transition progressive
entre I'état Meissner (parfait) et 1'état normal qui s'étend alors d'une valeur de champ critique
inférieur Hej jusqu'a la valeur Hep. Entre ces deux valeurs de champ, le supraconducteur
présente un effet Meissner partiel caractérisé par une modulation du P.O. dans I'espace. Celle-
ci décrit une alternance de zone supraconductrice et de zone normale : Le supraconducteur est
dit se trouver "dans un état mixte". Une étude plus en détail de cet état fait I'objet d'un prochain

paragraphe!6,
IL.C. La quantification du flux magnétique :

Les termes quantification du flux désignent le fait que le flux magnétique traversant
une boucle simplement connexe de supraconducteur de type I ne peut avoir une valeur
arbitraire : celle-ci se révele &tre un multiple de la quantité fondamentale ¢y =hc/2e , la
valeur 2¢ au dénominateur étant reliée au fait que les porteurs de charge sont des paires

d'électrons ou de trous.

16 1 peut également étre mentionné un autre exemple pour illustrer I'importance du paramétre k dans la
phénoménologie de 1'état supraconducteur. II s'agit du fait que ce paramdtre croft avec la concentration en
impuretés ce qui explique qu'en géndral les alliages présentent une supraconductivité de 2nde espece. Un
argument approximatif mais simple permet de décrire qualitativement ce phénoméne. En fait, en présence
d'impuretés, il faut considérer une "renormalisation" de la longueur de cohérence E par le libre parcourt moyen
électronique lg et 1a longueur de cohérence effective & considérer devient alors dans ce cas l.§ << &
Soulignons au passage, que les supraconducteurs de type Il qui conservent leurs propriétés méme dans la limite
pure (1, — oo } sont qualifiés d'intrins2quement de type II.

18



Description phénoménologique des S.H. T,

L'approche phénoménologique de cette question de la quantification du flux peut se
faire en prenant comme point de départ la seconde équation de G.L. (1.8) qui n'est autre que
l'expression du courant (en mécanique quantique) associée a la fonction d'onde . Ecrivons le
P.O. sous la forme Yy = l\p0| fexp(ip) o f(r) et ¢(r) sont des fonctions réelles. Le courant

superfluide peut alors s'écrire d'apres (1.8) :

Celui-ci posséde deux contributions dont l'une est proportionnelle au gradient de la phase du
P.0O. L'intégrale curviligne de }S sur un contour C fermé et entiérement contenu dans le

supraconducteur conduit & I'expression :

- * Je.dl * e

JVq).dl - 'f]sz + 2 jA.dl (1.17)
e*ns h f hc

C C [o

ol le dernier terme de (1.17) exprime en fait le flux ¢c contenu a l'intérieur du contour C, en
vertn du théoréme de Stokes. Le terme 4 gauche de I'égalité exprime le changement de phase
du P.O. lorsqu'il décrit le contour d'intégration C. Comme W doit étre une fonction
(univaluée), ce terme doit étre égal a 27p ol p est un entier. L'expression (1.17) devient alors :

he m¥*c :]rs.d—l'

P - : (1.18)
[

¢c=

Si le contour d'intégration C est choisi tels que —J:s soit perpendiculaire a di ou tels que jg soit
nulle, alors le dernier terme de (1.18) s'annule et le flux est quantifié en multiples de
¢y =hc/e*=hc/2e= 2.07 10”7 Gauss.cm?,

Ce fait avait été prédit par London [17] mais avec une unité élémentaire de flux deux
fois plus grande parce qu'a 1'époque la supraconductivité n'était pas encore associée a la
condensation des €lectrons en paires. L'observation de la quantification du flux a permis pour
la premiére fois de démontrer l'existence dans les supraconducteurs de ces paires de Cooper de
charge e*=+ 2e [24], [25]. Ce fait avait été prédit par la théorie microscopique BCS.

I1.D. Les supraconducteurs de type II

I1.D.1. Généralités sur 1'état mixte
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Chapitre 1

Il a brievement été exposé au paragraphe I1.B. que les supraconducteurs de type 1I se
caractérisent par la valeur négative de I'énergic superficielle oy de la paroi séparant une
région supraconductrice d'une région normale. Ce type de matériau supraconducteur peut donc
abaisser son énergie en présence d'un champ magnétique, en créant Ie plus grand nombre
possible d'interfaces S/N. Ceci réalise un état pour lequel les régions S et N sont finement
divisées, l'énergic de parois donnant une contribution importante au potentiel
thermodynamique. Principalement, deux possibilités sont offertes au supraconducteur pour
maximiser le rapport surface sur volume des régions normales : il peut se diviser soit en
filaments normaux de petit rayon (r = ) soit en lamelles de faible épaisseur (e > &), Le premier
cas a été étudiée en détail en 1957 par A. A. Abrikosov [26] en résolvant les équations de G.L.
(1.7) et (1.8). Puis en 1964, des calculs théoriques effectués par B. B. Goodman ont montré
que, dans le cas k >> 1 et pour de faibles valeurs de champ (H << Hgp), cette premiére solution
offre une énergie plus basse [27], [22, p.71]. En présence d'un champ magnétique, le matériau
supraconducteur de type II présente donc une structure en filaments appelés vortex!7.

L'intégration de fagon approchée des équations de G.L. (1.7) et (1.8) en symétrie
cylindrique (dans le cas isotrope) permet de déterminer la structure d'un vortex [20] dans
laquelle intervient les deux longueurs caractéristiques de la supraconductivité A(T) et E(T)
(Fig.l.S). Ainsi, en écrivant comme au paragraphe précédent, le P.O. sous la forme
Y(r) = IWO] f(r) exp(iq)(r)) , il est possible de montrer que f{r) =~ r lorsque r — 0 et que f(r) = 1
pour r 2 &. La longueur caractéristique & définit le rayon du coeur (dur) de chaque vortex i
Fintérieur duquel le module du P.O. s'annule. D'autre part, les lignes de champ magnétique ne
sont pas uniquement confinées dans le coeur du vortex. Le champ microscopique h(r) décroit
selon la loi h(r) = (¢g /21!:12) Ko(r/ A} ot Ko(1/A) représente la fonction de Bessel modifiée
de seconde espéce [27]. Ce champ est maximum au centre du vortex et décroit
exponentiellement sur une échelle de I'ordre de A. Ceci correspond & des courants circulaires
js permanents qui entourent le vortex et écrantent le champ magnétique pour des distances
supérieures & A. La valeur du flux traversant chaque vortex est donnée par la condition de
quantification du flux (équation 1.20 dans laquelle le contour C de la dernidre intégrale est
étendu jusqu'a l'infini), elle est égale & pdo olt p est un entier. L'état de plus basse énergie est
celui qui présente un maximum de subdivision compatible avec la conservation de la
composante de B normale 2 la surface de I'échantillon. Cette condition est réalisée pour un

arrangement périodique de vortex contenant un seul quantum de flux ¢ [30]. Précisons que

17 Ces vortex sont analogues & ceux que l'on trouve dans I'He suprafluide lorsque celui-ci est soumis & un
mouvement de rotation et dont I'existence avait déja été proposée par L. Onsager (1949) [28] et R. P. Feynman
(1955) [29]. La structure vortex se retrouve également en micromagnétisme et constitue une des configurations
possibles du champ aimantation dans certains matériaux. D'une manidre générale, cette structure vortex constitue
une singularité du Champ du P.O. du systéme. Il peut étre intéressant d'essayer d'accrocher un argument de
symétrie pour justifier 'apparition fréquente de cette structure. Ainsi ne peut-on pas dire que cette structure, met 3
profit au maximum la symétrie du champ de contraintes, optimisant par ce fait le Principe de Curie ?
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deux vortex voisins interagissent par l'intermédiaire de leur courant et la force de Lorentz
résultante produit une répulsion. Goodman [27] calcula 'énergie d'interaction Uiy par unité de
longueur montrant ainsi sa décroissance rapide en fonction de l'espacement r entre vortex :
Uint(r) = (@o/4mA)2 Ko(r/2) . Ce résean de vortex est en général hexagonal réalisant par ce fait

la condition de compacité maximale, il constitue 1'état mixte des supraconducteurs de type IL.

E(M) |

P S |

|
[
l l‘l’(r)l

| ||
| |
| MDD N h(r)

I -

Fig.1.3 : Représentation schématique d'un vortex et signification physique de ses deux longueurs
caractéristiques.

T

La premiére mise en évidence expérimentale d'une nouvelle phase dans I'état
supraconducteur est due a Shubnikov en 1937 [31]. L'existence du réseau de vortex a
réellement été prouvée pour la premidre fois en 1964 par D. Cribier et al. [32] a partir de
mesures de diffraction de neutrons. La premigre observation au microscope électronique du
réseau de vortex en utilisant unc technique de décoration a ¢té effectuée par U. Essmann et H.
T. Triauble en 1967 [33].

I1.D.2. Les différents champs critiques caractérisant la supraconductivité de type
II et le diagramme de phase

I1.D.2.a. Les champs critigues inférieurs
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Le champ critique inférieur caractérisant le seuil d'apparition des premiers vortex
possede deux expressions différentes Hcy et Hg. Cette différence provient de la prise en

compte ou non d'effets dus & la surface.

(i) Champ critique inférieur de volume H¢y

De maniére & déterminer le champ magnétique caractérisant I'apparition des vortex
dans le volume du supraconducteur, considérons le potentiel thermodynamique par unité de
volume d'un supraconducteur de type I en prenant comme origine des énergies celle relative A

I'état Meissner. Dans la limite des trés faibles densités de vortex celui-ci peut s'écrire :

_ B _MI_)
8= [81 - (1.19)

ou £1 représente la tension de ligne du vortex. Le calcul 2 partir des équations de G.L. (1.7) et
(1.8) dans la limite k¥ >>1, donne €1 = (¢pp/4mA)2 (Ink + O.c) avec O = 0.48 + O(1/x) qui
correspond 4 la cotrection venant de I'énergie de coeur du vortex [34] 18. Pour H < 47e1/oyg, la
relation (1.19) montre que g est une fonction croissante de B. Le minimum du potentiel
thermodynamique est obtenu pour B = 0 (Effet Meissner parfait). Lorsque H > 4me1/dp, le
minimum de g peut étre obtenn avec B # 0 et Ie flux pénétre alors dans le supraconducteur. La
valeur du champ pour lequell les vortex commencent A apparaitre dans le volume du

supraconducteur est donc :

He

V2 x

Hor = ame g
ol o 4w
avec O¢ =0.48+0(1/x%)

(Ink+oc) = (Inx + orc )

(1.20)

(ii) Champ critique inférieur de surface Hg

Les vortex constituent des défauts topologiques pour le P.O. Par conséquent leur
nucléation est peu probable dans le volume du supraconducteur et leur apparition se produit a
la surface. Une surface parfaite a pour effet d'augmenter le champ critique inférieur de
pénétration des premiers vortex. Ce phénoméne a été prédit indépendamment par Bean et
Livingston [35] et par le groupe d'Orsay [22, p.76]. Une maniére de présenter cet effet consiste
simplement a ajouter au potentiel thermodynamique par unité de longueur (terme entre
parenthéses de (1.19)) deux contributions dépendant de Ia position du vortex par rapport a la
surface. La premiére prend en compte la pénétration évanescente du champ magnétique dans le
supraconducteur et la seconde considére l'interaction attractive du vortex avec son image :

I8 L'expression correcte de cette énergie de coeur est due 2 C. R. Hu (1972) [34]. A. A. Abrikosov dans son
travail original avait obtenu une constante beaucoup plus faible (o« = 0.081) qui s'est révélée tre erronée.
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B ooH  ¢pH )
= — |g———+—"—"exp(-x/A) +U; . (2x 1.21
g ¢‘0 ( 1 AT 4T P( ) mt( ) ( )

avec Upni(2x) = - (do/dnh)? Ko(2x/A) et ol x représente la position du vortex par rapport 4 la

surface. Ces deux termes entralnent l'existence d'une barriére de surface qui empéche la
pénétration des vortex tant que H < Hg. La valeur de ce champ Hg au dela de laquelle la

barriére disparait est donnée par :

9 H

H. = =—_C 1.22
En général, il est mentionné que la surface doit avoir trés peu d'irrégularités de taille de l'ordre
de A pour que les effets de barriere de surface puissent €tre observés [22, p.80]. Nous
reviendrons quelque peu sur ce point au chapitre 4 lors d'une discussion sur les problémes

expérimentaux liés 4 la détermination de Hcy.
11.D.2.b. Les champs critiques supérieurs

Deux champs critiques supérieurs caractérisent la disparition de la supraconductivité de
e I1 : le champ critique de volume Hy et celui de surface Hes.
p p criug

(i) Champ critique supérieur de volume

La supraconductivité de type II se caractérise par une ligne de transition de phase vers
1'état normal qui est du 274 ordre. Pour déterminer cette ligne Tc(H) ou ce qui revient au
méme, le champ magnétique caractéristidue de cette transition Heo(T), considérons fa 18re
équation de G.L. (1.7) limitée au 1T ordre en W :

- \2
- &
———[—ihV-t-e A] v =-oy (1.23)

C'est I'équation de Schridinger d'une particule de masse m* et de charge e* en présence d'un
potentiel vecteur A. L'analyse de la 2nde équation de G.L. (1.8) montre que prés de la
transition, les courants supraconductenrs de 1'ordre de I\plz, peuvent étre négligés et par
conséquent, on peut choisir la jauge telle que A=HxT7/2,00 H représente alors le champ
appliqué. La plus petite valeur propre de 1'équation (1.23) vaut —o =Eg = ko, /2
avec 0, = ¢ *H/m*, Elle permet de définir la valeur maximum du champ magnétique pour

laquelle I'équation (1.23) a une solution ¥ non nulle dans le volume du supraconducteur :

¢
H,, = 21:22 =2 xH,. | (1.24)
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(ii) Champ critique supérieur de surface

La détermination du champ critique supérieur Hep suppose un échantillon de taille
infinie. La prise en compte de la surface du supraconducteur par I'intermédiaire de 1a condition
(1.11) montre que 1'énergie propre la plus basse de 1'équation (1.25) est obtenue pour
-0 =Eq = 0.59 Aw, /2 [22]. Par conséquent la valeur maximum du champ magnétique pour

laquelle la supraconductivité persiste est donnée par :

HC3 = 1.7 HCZ‘ (125)

Ceci signifie que les surfaces de I'échantillon parallgles au champ appliqué (H¢p < H < Hea)

présentent une couche supraconductrice d'épaisseur de 1'ordre de &.
ILD.2.c. Le diagramme de phase d'un supraconducteur de type II

La variation avec la température des différents champs critiques définit le diagramme
de phase d'un supraconducteur de type II. Ces différentes lignes (Fig.1.4) représentent des
transitions de phase du 284 ordre et sont les résultats de I'approximation champ moyen. Aussi,
la prise en compte des fluctuations critiques élargit par exemple la ligne de transition Heo(T).

H 4

H (D)

Supraconductivité
de surface

Etat normal

Etat mixte

Etat Meissner

Fig.1.4 : Diagramme de phases d'un supraconducteur de type II supposé parfait c’est A dire sans
défauts.

I1 faut également souligner que ce diagramme de phase concerne un supraconducteur de
type II supposé parfait et que la présence de défauts par leur action de piégeage sur les vortex

peut contribuer 4 le modifier.
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IL.E. Retour sur la notion de paramétre d'ordre de I'état supraconducteur et domaine de
validité de la théorie de G.L.

Commengons tout d'abord par revenir trés brievement sur la notion de P.O, de I'état
supraconducteur telle qu'elle a ét€ introduite au début de ce chapitre. Soit
y;(r) = a;(I) exp iq)}-('f) la fonction d'onde de chaque paires de Cooper j d'amplitude aj(T) et
de phase ¢;j(T). Dans I'hypothese ot le volume de cohérence &3 contient un grand nombre de
paires, il est possible de considérer une fonction d'onde moyennée sur &3. Cette moyenne ne
sera non nulle uniquement dans le cas ol toutes les phases sont quasiment les mémes,
autrement dit si les paires de Cooper sont cohérentes. Dans ces conditions, la quantité

o1 - =
W(r)=g§2‘fje§3 qjj(rj) o \/Eexpld)(r) (1.26)

peut étre interprétée comme la densité da fonction d'onde de I'état fondamental. 1l s'agit du
P.O. introduit par Ginzburg et Landau et |\|J('f)|23'identifie avec la densité ng*(T) de paires de

Cooper au point t.

‘Mais quelle est la symétrie qui est brisée par le P.O. lors d'une transition de phase
supraconductrice ? En général pour un systéme, il est possible de choisir librement la jauge
x(T) du potentiel vecteur qui détermine en mécanique quantique, la phase de la fonction
d'onde décrivant 1'état d'une particule. Ainsi, lors du changement de jauge
A = A@ + Vx(f), la fonction d'onde @(r) d'une particule devient :

¢ (O = o) eXP( %0

Dans le cas de particules indépendantes, il est en principe possible de choisir une jauge
différente pour chacune des fonctions d'onde les décrivant. Par contre, I'apparition lors de la
transition supraconductrice d'une cohérence de phase entre les différentes paires de Cooper
impose le choix d'une jauge identique pour toutes les particules, La symétric brisée par ie P.O.
est donc l'invariance de jauge locale et le choix du potentiel vecteur doit €tre le mé€me pour
toutes les paires. Lorsquun systéme devient supraconducteur, il choisit un état
thermodynamique (et quantique) qui brise spontanément 1'invariance de jaugel®. Soulignons
qu'a l'aide de ce seul concept de brisure de l'invariance de jange et de théorémes trés généraux
de la théorie des champs, S. Weinberg a retrouvé les équations de G.L. (1.7) et (1.8) comme
limites d'expressions non locales, ainsi que 'ensemble des propriétés physiques de I'état
supraconducteur a savoir : l'effet Meissner, la quantification du flux et 'annulation de la
résistivité [36].

19 Dans le cas de la suprafluidité de I'hélium (He), la symétrie brisée par le P.O. est I'invariance Galiléenne.
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Intéressons nous maintenant au domaine de validité de la théorie de G.L. Gor'kov [37]
proposa en 1959 une formulation microscopique de la théorie BCS a proximité du point de
transition en champ nul. Celle-ci permet de retrouver les équations de G.L. 2 condition
d'introduire une proportionnalité entre le P.O. y(T) et le potentiel de paires A(T) ou gap du
supraconducteur. Dans le formalisme de la seconde quantification, ce potentiel s'écrit
A(T)=V <yq(D)y () > o V représente l'amplitude de l'interaction attractive entre deux
électrons (ou deux trous) dans le modele BCS et la valeur moyenne concerne deux opérateurs
d'annihilation & une particule munie respectivement d'un spin +1/2 et -1/2. Cette relation
permet de donner une signification précise au P.O. w(7), il s'agit d'une grandeur
proportionnelle & la valeur moyenne de I'opérateur annihilation d'une paire de Cooper. D'autre
part, le domaine de validité de l'identification des deux approches permet de définir une des

limites de la théorie de G.L. a savoir :

¥ <<let MT)>> &g (1.27)
ol &g représente la longueur de cohérence de la théorie BCS. En fait, dans le cas de

supraconducteurs de type II, seule la premi€re restriction intervient.

Gor'kov a distingué dahs son approche les deux limites pure (le/o >> 1) et impure
(le/Ep << 1) pour déterminer les différentes relations qui existent entre les paramétres de la

théorie de G.L. et les grandeurs microscopiques du modeéle BCS :

lo /&y >>1 o /&g <<t
g - 12n2 m, T, ag - 6 img
783) p% Ep%t
oy T T
ng Oy 21 7]
2
. [7 A() o Am[ngn -
= — 3 = —_— A
y(r) SQ( ne " T, y(r) > (hTC (r)

me et ne étant respectivement fa masse et la densité des électrons, v = pr/me la vitesse de
Fermi, { la fonction z&ta de Riemann, T le temps de libre parcourt moyen des électrons et ol
oo et 3 sont définis comme dans les expressions (1.2).

Il faut également préciser l'autre limite de la théorie de G.L. Celle-ci est directement
reliée a l'importance des fluctuations critiques 2 proximité du point de transition de phase.
Celle-ci invalide 1a fonctionnelle (1.6) qui est déduite d'une approche champ moyen. En champ
nul et pour une température proche de T¢, la valeur du P.C. V fluctue autour de la valeur &
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1'équilibre ¥, Ia plus probable. Comme 1'échelle de longueur de variation du P.O. est donnée
par la longueur de cohérence &, I'extension spatiale de ces fluctuations critiques occupe
typiquement dans le cas isotrope un volume de l'ordre de E3(T). L'énergie disponible pour
produire ces fluctuations étant de I'ordre de KgT, ces derniéres seront alors importantes sur la
plage de température définie par KgT > (Fn - Fg ) E3(T). Cette condition s'écrit en général sous
Ia forme :

|Tc _ Tl

T

< G, (1.29)

2
ol G = (KBTc /«/EH%(O)Q?’ (0)) désigne le nombre de Ginzburg [38] en champ nul. La plage
sur laquelle les fluctuations critiques deviennent importantes augmente avec le champ

magnétique appliqué et dans ce cas le nombre de Ginzburg a pour expression Gj(H) =
GY3(H/Hgp)?3.

Dans le cas des supraconducteurs & basse Tc, le domaine de validit€¢ de la théorie
champ moyen de G.L. est valable jusqu'a des températures trés proches de T¢ puisque pour ces
matériaux G; = 103 - 10-7. En revanche, comme nous le montrerons ultérieurement, dans le
cas des Supraconducteurs & Haute T¢, I'impact des fluctuations critiques s'étend sur une plage
beaucoup plus importante (typiquement Gj = 10-3),

I11. Les principales caractéristiques des S.H.T¢
IIL.A. Une structure Jamellaire

A T'exception des composés BaPb1-xBix03 (T¢ = 12 X pour x = 0.23) et Bag
Ko.4BiO3 (T¢ = 30 X), les S.H.T¢ sont des céramigues (oxydes métalliques a base de Cu ou
cuprates). La structure lamellaire de ces derniers (les oxydes sans Cu étant cubiques) se trouve
singuliérement caractérisée par une superposition d'un ou plusieurs plans CuO; séparés par
d'autres plans atomiques.

Par exemple, dans le cas du composé YBayCu3O7 (Fig.1.5b), la périodicité de la
structure suivant I'axe € peut étre décrite en considérant une cellule de base constituée de deux
parties. La premiére contient les plans CuOy séparés par le plan d'ions Yttrium (Y) et la
seconde est formée des chaines CuO intercalées entre deux plans BaO. Les paramétres de
maille de cette structure orthorhombique ont pour valeur a = 3.8227 A, b=38872Aetc=
11.6802 A. Dans le cas du composé Lay xSryCuQOy (Fig.1.5a), la premiére partie de la cellule
de base contient uniquement un plan CuO;. La seconde partie est constituée de la succession
des plans LaO, La ou SrO (de proportions respectives 92,5% et 7,5%) et CuO, suivie a
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nouveau des plans La ou SrO et LaO. Cette structure orthorhombique admet comme
parametres de maille : a = 5.3420 A, b = 53547 A et ¢ =13.1832 A. On peut remarquer que
dans le cas du composé Lag_xerCuO4; Ia séparation entre 2 plans CuO (chacun d'eux
constituant une premiére sous structure) est égale a ¢/2, de l'ordre de 6.65 A, alors que pour
YBayCu307 la séparation entre biplans CuQ» est de I'ordre de 11.7 A. Cependant, on peut déja
s'attendre a ce que le systéme au lanthane ait des propriétés physiques plus anisotropes étant

donné I'épaisseur "nulle”" de sa cellule fortement supraconductrice alors que dans le cas de
YBayCu3zOy elle est approximativement égale 3 4 A.

a) (La,8r)eCu0y T,=38 K b) YBagCua Q7 T:=92 K

Fig.1.5 : Un exemple de deux structures de S.H.T¢. Tous ces supraconducteurs se trouvent étre
singuli¢rement caractérisés par la présence de plans CuO» 2 l'intérieur desquels la supraconductivité
s'y trouve étre concentrée.

Il convient également d'ajouter & ces paramétres structuranx l'importance de la nature
(métallique ou isolante) de la séparation entre les sous structures fortement supraconductrices 2
base de plan(s) CuO;. Dans le cas de YBapCuz07, la présence des chaines CuO de nature
métallique20 (Fig.1.5b) qui agissent comme des réservoir de charges pour les plans CuO», fait
que ce composé semble pouvoir se schématiser comme un super réseau alternant le long de
I'axe T des zones fortement Supraconductrices et des zones Métalliques ...S/M/S...(ou
..58/8'/S... avec S' désignant une couche plus faiblement supraconductrice que S). On peut d'

2013 nature métallique des chaines CuO se comprend bien puisque le composé YBapCu3Og qui en est dépourvu
est un isolant.
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ailleurs insister sur le rdle important joué par la concentration en oxygene sur les propriétés

supraconductrices du composé YBayCuzO7.x puisque :

- Pour 0.6 < x < 1, YBapCu3O7.« est un isolant, alors que
- Pour 0 < x < 0.6, YBapCu3O7.4 est un supraconducteur avec une température T¢

maximum pour X = { qui décroit lorsque X augmente jusqu'a s'annuler pour X = 0.6 .
q

Par contre, dans le cas de Lay_xSrxCuO4 comme pour une grande partie des S.H.T¢, il
semblerait que la schématisation la mieux adaptée soit un super réseau avec une alternance de
couches Supraconductrices séparées par un Isolant...S/I/S...Ce type de structure a d'ailleurs €t¢
démontré pour BizSrpCaCupQOg, (PbyBil_y)erp_CaCuzOg et Tip»BayCasyCus0j1p en mettant
clairement en évidence un effet Josephson alternatif et continu?! le long de I'axe € de ces

composés [39].
IIL.B. Une faible longueur de cohérence

Une des premidres caractéristiques des S.H.T¢ qui fut mise en évidence est leur faible
longueur de cohérence a basse température. Ce résultat peut s'inscrire comme une conséquence
des fortes valeurs de température critique dans un modele de porteurs libres puisque dans cette

approximation nous rappelons que :

_hvp
&= TA (1.30)
oll vg représente la vitesse de Fermi et A le gap supraconducteur €gal a 1.76 KgTc¢ a

température nulle dans le modéle BCS.

D'une part, la structure lamellaire des S.H.T¢ entraine une anisotropie des longueurs
caractéristiques de 1'état supraconducteur et il convient de distinguer celles paralleles aux
couches CuO; et celles perpendiculaires. Les longueurs de cohérence des S.H.T¢ extrapolées &
basse température sont typiquement de I'ordre de quelques angstroms perpendiculairement aux
plans (a, b) et de quelques dizaines angstroms dans la direction paralléle?2. Par exemple, pour
YBayCu307.x &, (0) = 1-4 A alors que &/,(0) = 13-16 A. Ces faibles valeurs de § (0),
inférieures 2 la période de la "super"structure, (d = 12 A pour YBapCu3O7.x) remettent en
cause 2 basse température une description des S.H.T¢ dans l'approximation des milicux

21 1 ‘effet Josephson désigne T'effet tunnel de paires de Cooper 4 travers une jonction isolante. Nous reviendrons
au début du paragraphe IV.B. sur ce phénoméne. Il constitue avec la quantification du flux, l'effet Meissner et
Fannulation de la résistivité, la manifestation de la cohérence de phase de la fonction d'onde du condensat sur des
distances macroscopiques.

22 pour les supraconducteurs de type I conventionnels £ est de l'ordre de quelques centaines d'angstrdms (par
exemple pour Nb pur £ =~ 380 A).
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continus. Ainsi, pour ces supraconducteurs, la théorie de G.L. n'est en fait valable qu'a haute

température (proche de T¢) sur la plage définie par la condition & 1L (T) >> d.

D'autre part, les faibles valeurs des longueurs de cohérence des S.H. T associées aux
fortes valeurs de T¢ contribuent d'une maniére générale a étendre la plage des fluctuations
critique & proximité du point de transition conformément au critére de Ginzburg :

G; = %: (KBTC /\/EHE(O)Q?’(O))Z ~1073

II1.C. Une supraconductivité fortement de type II lamellaire

Une caractéristique supplémentaire des S.H.T: est l'importante profondeur de
penétration du champ magnétique A(T). Comme cette longueur est reliée 2 la densité des paires
de Cooper ng™ puisque d'aprés (1.10) A(T) e 1/ \/ns—* , ce résultat est a raccrocher 4 une faible
densité de porteurs; c'est I'aspect céramique du matériau qui ressort au travers de cette
propriété. La conséquence de ces fortes valeurs pour les deux longueurs caractérisant la

supraconductivité est le caractére fortement de type I des S.H.T¢ : k>> 1.

Composé Te MA@ | A0 | §/4(0) [ Heo(0) | Hez1(0)
S.H.Tc en K en A en A en A | en Tesla | en Tesla
Laj 4 SrxCuOy 38 800 4000 35 80 15
YBazCuzO7. 92 1500 6000 15 150 40
BipSroCasCusOrg| 110 2000 10000 13 250 30

Tableau 1.1 : Différentes caractéristiques de quelques S.H.T.

La structure lamellaire des S.H.T, entraine également une anisotropic des longueurs de
pénétration du champ magnétique. A basse température A,,(0), qui désigne 1'échelle de
longueur sur laquelle circulent les courants dans les plans pour écranter le champ appliqué
suivant l'axe €, est typiquement de I'ordre de 1000 A alors que A 1(0) est plutét proche de
10000 A. Le tableau (1.1) propose un récapitulatif des différentes grandeurs caractéristiques de
quelques S.H.T¢. On peut relever notamment, le caractére au moins qualitativement correcte
de la relation (1.30) puisque &;,(0) décroit bien lorsque T¢ angmente. Y. Iye a proposé une
étude plus en détail de cet aspect en collectant dans la littérature les valeurs moyennes de la
longueur de cohérence appartenant a différents composés [40).
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Pour une revue de I'ensemble des parametres caractéristiques des S.H.T¢, on pourra par
exemple consulter le travail de D. R. Harshman et A. P. Mills [41].

IV. La description phénoménologique de I'état mixte des S.H.T¢
IV.A. Description dans l'approximation du continuum
IV.A.1. La fonctionnelle de G.L. anisotrope

A cause de leur faible longueur de cohérence a basse température, les S.H.T¢ ne
peuvent étre décrits avec la théorie de G.L. que sur la plage de température plus ou moins
réduite (en fonction du composé) correspondant a la condition £, (T) >> d. Dans ce cas, le
systéme lamellaire peut étre considéré comme étant 3D anisotrope. Le développement de G.L.
(1.6) du potentiel thermodynamique se généralise alors en considérant un tenseur de masses
effectives (m);j [42]. Pour un supraconducteur a symétrie uniaxiale, le repére orthogonale
(0,X,y,z) est en général défini tel que Z // €. Si m et M désignent respectivement les valeurs
principales du tenseur (m);; dans les directions parallele et perpendiculaire aux plans (4, b), le
potentiel de Gibbs peut s'écrire :

- 2
A
c

(=ihV 1+ 22y

1
G= j av{ o> + %!wi“ to—
(1.31)

+....._____
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eA h? hH
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+2M}( ' az+

Dans cette expression, A, = (Ag-Ay), Vy =(0/9,.0/ dy)et fi = Vx A . La minimisation en
champ nul de ce potentiel conduit 4 la méme paramétrisation du P.O. a I'équilibre que dans le
cas isotrope, Y =Wy =+| a|/ P, et donc & la méme expression de I'énergie de condensation
H%(T) /81 = OLZ(T)/ 2B. Quant & la minimisation de G par rapport & y et A, elle permet
d'aboutir aux équations de Ginzburg-Landau Anisotropes (G.L.A.)

* A . * A '
—!——(—ihV'Z +e———l)21|;+—1—(—~ihV” L8 ”)zw+a\y+ﬁ|\;r|21|1 =0 (1.32)
2M c 2m c
i e*h — — e¥ 2 e
in=-7 (W*V//\II“WV//W*)"‘—( ) " Ay, (1.33.a)
1mm mec
. e*h €%,
= *g Y—ya Yr)— —— A_. 1.33.
T VLA A Ll A bl van lw|"A, (1.33.b)

L'anisotropie des masses effectives implique une anisotropie des longueurs caractéristiques de
1'état supraconducteur. Ainsi, il faut considérer dans le cas d'une anisotropie uniaxiale, deux
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longueurs de cohérence de la supraconductivité, &;,(T)=E (T)=r/4mja(T) et
§,(T)=E.(T)=h/+/4MJo(T)| ainsi que deux profondeurs de pénétration du champ
magnétique Ay/(T) = y/m c?B / 4n(e*)2o(T)| et A1 (T) =M 2B/ dm(e*)|o(T), pour les
directions paralléle et perpendiculaire aux plans (3, b) respectivement. L'anisotropie provoque

une modification de la section des vortex qui devient alors elliptique (Fig.1.6) lorsque ceux-ci

sont alignés suivant les plans (a, b).

—-
C
(a) ()
£ 7%
// / 7
/ v :

c
//
|
= /) Ve
) Gllhn

.!. e ——

Fig.1.6: Structure d'une ligne‘ de vortex : (a) perpendiculaire aux plans CuQ2 ; (b) paralléle aux
plans CnQOo,

On définit en général le facteur d'anisotropie Yy comme étant le rapport des longueurs

&H A M
L
§_L 7\'//

Les parametres de G.L. xy et k3 qui correspondent & un champ magnétique appliqué

caractéristiques :

parallélement et perpendiculairement aux plans (&,b) respectivement sont définis par les

Ay hy Ay
K, = / et K, = 4L , (1.35)
G TN T,

1V.A.2. L'anisotropie des différents champs critiques

relations 23;

IV.A.2.a. Les champs critiques inférieurs

23 Lorsqu'aucun indice n'est présent sur le paramétre de G.L. K, celui-ci se réfere en général A la moyenne
géométrique (¥, /2 K| /3 Les S.H.Tg se révilent étre fortement de type II avec typiquement comme valeur K =
100. Soulignons qu'il est possible de trouver un supraconducteur qui soit de type I lorsque H // € et de type 1L
pour H // (3,b) (k1< 1/42 etky >1/4/2). Un tel cas se rencontre par exemple avec le composé CgK [43].
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L'expression exacte du champ critique inférieur H¢1(8) en fonction de l'angle 6 entre le
champ appliqué et I'axe ¢ semble encore quelque peu controversée. Une expression approchée
peut étre obtenue dans la limite de London qui fait abstraction de la contribution venant du
coeur du vortex [44], [45]:

In Ky / €(0)
Hg(0) ~ " q’; ( )2 . (1.36)
T A \/ cosze+yzsin 0
Dans cette expression, la fonction suivante a été utilisée :
£(0) = +/sin0 + ¥ cos?0, (1.37)
v

on la retrouvera trés souvent pour décrire les dépendances angulaires des quantités physiques

des supraconducteurs anisotropes.

Pour ce qui est du champ critique Hg caractérisant la disparition de la barricre de
surface, il conserve la méme expression que celle du cas isotrope, I'introduction du tenseur des
masses effectives dans le potentiel (1.31) n'intervenant pas dans I'expression du champ

thermodynamique Hg :
H

H () =H, =—£.
V2
Par contre, I'anisotropie renforce l'importance des fluctuations thermiques et cette barri€re

pourra donc étre plus facilement franchie par des processus thermiquement actives.
IV.A.2.b. Champs critiques supérieurs

V.G. Kogan et J.R. Clem [46] ont démontré & partir des équations de G.L.A. (1.32) et
(1.33a&b) qu'il est possible pour un supraconducteur fortement de type II & anisotropie
uniaxiale, de déduire I'anisotropie du champ critique supérieur Hcp & partir du résultat de la
théorie de G.L. isotrope. Pour cela, il suffit simplement de remplacer le parametre de G.L. Kis
par une valeur effective anisotrope k(6p) = ¥y /e(6p) ol dans cette expression Op désigne
I'angle entre la direction des vortex et I'axe €. L'application de cette transformation au résultat
(1.26) permet alors d'obtenir directement pour le champ critique supérieur 1'expression :

V2 kyHe _ Hyyy

H,,(0p) =2 k(®p)H, = e©Op) = &©p) (1.38)

Conformément au résultat (1.27), il semble légitime de supposer que ['anisotropie du champ
critique supérieur He3 caractérisant la destruction de la supraconductivité de surface, présente
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alors dans l'approche 3D la méme anisotropie que Hc mais en considérant cette fois, I'angle 0
entre le champ appliqué et l'axe ¢ :
V2 K/ He

IV.A.3. L'état mixte dans la limite fort champ magnétique

L'expression du potentiel thermodynamique anisotrope de Helmholtz f par unité de
volume dans la limite fort champ (Hez - H << Hep 24) se déduit également de maniére
rigoureuse de l'expression isotrope lorsque K >> | en remplagant K;s par K(8g) et en conservant
tous Ies autres parametres inchangés [46]. Pour obtenir & partir de I'expression isotrope le
potentiel de Gibbs g, il faut considérer en plus de cette transformation le fait que les deux
vecteurs B et H ne sont alors plus paralleéles dans le cas anisotrope:

BHE B2 1 (H,0p)-B BH

=f-="C = 2 - - . 1.40
& 4m 8T 8m  2k%(8p) Pa 4 (140

La minimisation de cette expression par rapport 4 B et 6 permet de déterminer les
deux composantes de l'aimantation a savoir, la composante parallele Mg(B,0p) et
perpendiculaire MGB (B,Op) a la direction des vortex respectivement. Au 1¢T ordre en

(1-B/Hg,(0p)), celles-ci s'écrivent :

e(0g) B
Mgp(B,6g)=-M 1- 1.41
5(5:%8) * Ba ( ch(GB)] (14D
(v2 —1) sin(26g) [ B J
Mg, (B,6g) =-M 1- .42
s (5:%8) * T 2BAe(0p) He2(0B) (-42)

oll Mg = «/EHC (T) x /8w définit 'unité d'aimantation de la théorie de G.L.
IV.A.4. L'état mixte dans la limite de London

La généralisation du potentiel isotrope au cas anisotrope uniaxe dans la limite de
London (Hcj << H << Hgy) a été proposée par L. J. Campbell, M. M. Doria et V. G. Kogan
[47]. Comme au paragraphe précédent, il fant également considérer dans l'expression du
potentiel de Gibbs par unité de volume, le produit scalaire entre les vecteurs BetH :

24 Hep représente dans le cas anisottope la moyenne géométrique (H 2/ ,2 Ho,| /3,
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2 2 B H
g=-&+8—+%BS(BB)ananz(BB) - B8 (1.43)
8t 8w 16 w° Xy, B 47

oit | = 1.15 pour un réseau triangulaire. L'expression du potentiel de Gibbs pour un

supraconducteur isotrope se retrouve a partir de (1.43) puisque dans ce cas £(0g) = 1. Le
premier terme de g représente I'énergie de condensation; le deuxicme, non linéaire en B, vient
de l'interaction entre vortex; quant au troisieme terme, qui est proportionnel 2 la densité de
vortex par unité de surface B/¢y, il exprime la superposition des contributions venant de la
tension de ligne de chacun des vortex. Soulignons que la dépendance angulaire du terme
logarithmique ne peut &tre obtenue dans la limite de London. A l'origine, elle a ét€ ajoutée "a
la main", Une dérivation de cette dépendance a ét€ proposée par A. I. Buzdin et D. Feinberg
[48] en wutilisant la transformation d'échelle proposée par G. Blatter et al. [49]25. Chacune des

composantes de 1'aimantation déduite du potentiel (1.43) a alors pour expression :

M0
Mg(B,0p) =-M; £(0p) In "%(B) (1.44)

2 .
MGB (B,GB) - 'MO (7 -1 Sln(zeB) In T‘ch (GB) (1.45)
2 e(Bp) \ B

Il est intéressant de remarquer que les expressions (1.44) et (1.45) pour 1 = 1 et lorsque

H est proche de H¢o conduisent aux résultats (1.41) et (1.42) a un facteur fa/2 prés. Tout
d'abord, ceci justifie & posteriori la dépendance angulaire du terme logarithmique. De plus, cela

suggére les expressions suivantes pour l'aimantation, valables sur tout l'intervalle de champ
(Hc1 <<H<Hep):

H.,(0p)
Mg (B,0g) = -0Mg £(0g) In [E"%""B"J (1.46)

2 .
Me (B,83) = oM, (v —1) sin(20g) In BHCZ(GB) (1.47)
B 2 E(eB) B

ol les coefficients o et B sont tous deux faiblement dépendants du champ et de la température
et ont pour valeur lorsque le champ est proche de Heo : a0 = 1/Ba et B = 1. Les résultats (1.46)
et (1.47) ont également été proposés par Z. Hao et J. R. Clem suite a une approche
variationnelle qui inclut la contribution venant du coeur des vortex [50a]26. 1l est possible de
donner quelques exemples des valeurs que peuvent prendre les paramétres o< l et 2 1 en

fonction du champ et de la température :

25 Nous reviendrons quelque peu ultérieurement sur cette transformation qui se révéle étre un précieux outil pour
déterminer l'anisotropie des propriétés du supraconducteur i partir des résultats du cas isotrope.

26 L'adjonction de I'énergie de coeur dans I'énergie libre (1.43) peut &tre imporiante dans la mesure ol elle
représente une correction de l'ordre de 10% [50b],
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0.02<H/Hg, 0.1, 0.~ 0.84 et p = 1.08
0.1<H/Hgp €03, a=0.70¢tf~174 (1.48)
H/Hg, =1, 0 ~0.862eth~1

Dans toute cette approche 3D anisotrope, les variables thermodynamiques choisies sont
le module de la densité de flux B et 'angle 8p entre B et 'axe ¢ du cristal. Excepté suivant les
directions de hautes symétries du cristal, cet angle différe de 1'angle 6 entre le champ appliqué
et 'axe C et c'est précisément cette différence qui donne lieu 4 une aimantation transverse (et a
un couple magnétique). Dans la limite de London, la différence entre ces deux angles est

obtenue & partir des expressions (1.44) et (1.45), elle peut se mettre sous la forme :

Ho (v —1) sinBgcosbg Ln(Hey(8p)/B)
H &(6p) 2 Lok |

sin(@—06g) = (1.49)

Avec cette relation, on peut voir que pour des fortes valeurs du champ appliqué (H >> Hep3),
il est possible d'identifier 6p avec 'angle 8. Par contre, pour les faibles champs la distinction
entre les deux angles doit étre faite. Cette condition (H >> H¢1]) est la méme que celle qui

permet d'approximer le module de la densité de flux B avec celui du champ appliqué H.
IV.A.5. La structure du réseau de vortex

Tout d'abord, il convient d'insister sur le fait que la théorie de G.L.A. repose sur
l'invariance par translation suivant la direction de la densité de flux B, ce qui correspond 2 des
vortex rectilignes. D'autre part, la structure du réseau de vortex d'un supraconducteur
anisotrope se révele dépendre fortement de leur orientation (repéré par I'angle 6g) par rapport 2
la structure cristalline. Lorsque ceux-ci sont paralleles 3 I'axe ¢, ils s'arrangent comme dans e
cas isotrope en un réseau d'Abrikosov hexagonal (Fig.1.7a). Par contre, pour des vortex alignés
suivant les plans (d,b), le réseau d'Abrikosov se trouve étre fortement comprimé dans la

direction de l'axe € et dilaté dans la direction perpendiculaire (Fig.1.7b).

Dans la limite de London, il est possible de donner I'expression de la variation en
fonction de l'angle 8p de la cellule élémentaire du réseau de vortex définie par les deux
vecteurs unitaires ‘51 et 52 [47] :

by 1 5

b;  2cosB ot tgh £(03)

(1.50)

Tant que l'angle 8p << arctg 7, £(6p) =~ cosOp, le réseau de vortex se déforme progressivement

devenant de plus en plus anisotrope & mesure que les vortex s'inclinent par rapport 4 I'axe @.
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(a) Vortex _,. —
paralleles a ¢ (b) Vortex paralléles a (a,b)

Fig.1.7 : Représentation du réseau de vortex hexagonal des S.H.T¢ lorsque le champ magnétique est
appliqué suivant les directions de hante symétrie du cristal.

Pour des valeurs de 8p proches de 90°, les relations (1.50) permettent de quantifier la
déformation maximale du réseau provoquée par la structure lamellaire : £(6g) = 1/y et ba/by =
v+/3 /2. Celle-ci correspond approximativement 2 des vortex distants de 2d dans une direction
paralléle 3 l'axe € (d étant la période du super réscau) et de 2yd dans la direction
perpendiculaire.

IV.A.6. Les différentes transformations d'échelles angulaires

La premiére transformation d'échelle qui a été proposée pour les supraconducteurs de
type II 2 anisotropie uniaxiale concerne la plage de champ magnétique proche He2. Dans ce
régime, V. G. Kogan et J. R. Clem [46] ont démontré qu'il est possible de déduire I'énergie
libre de ce systéme 2 partir de celie du systéme isotrope en remplacant ¥ par ¥(0p) = K, /e(6p).
Ceci leur a permis de déduire les résultats (1.38), (1.40) ainsi que les composantes de

I'aimantation correspondantes.

Un autre type de transformation d'échelle a été proposée pour le régime de London par
G. Blatter et al. [49]. Cette transformation permet de traiter les cas pour lesquels 1'échelle de
longueur du probléme considéré est trés inférieure a la longueur caractéristique de variation du
champ magnétique & savoir A{T). Dans le cas des S.H.T¢ qui sont fortement de type II, ce type
de transformation peut donc s'appliquer pour déterminer l'anisotropie de 'ensemble des

propriétés physiques de ces systémes. Considérons pour cela un supraconducteur anisotrope
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uniaxe a la température T ayant pour longueurs caractéristiques Ay et £y, un coefficient
d'anisotropie ¥, placé dans un champ magnétique H incliné d'un angle 9 par rapport aux plans
(3,b) (8 =7/2 - 0). La transformation d'échelle permet de trouver l'anisotropie d'une quantité

physique Q 2 partir de son expression dans le cas isotrope Q en appliquant la régle suivante :

Q8. HE/,7,7) = Sq Qi =€ (OB, T =T.8,,,1) (1.51)

ou g€(M)=¢e(V)/y= \/ 7_2 cos? ® +sin’ 9 et avec Sq = pour les volumes, les énergies, la
température et I'action. Pour le champ magnétique, Sy =1/ €' (). La grande réussite de cette
transformation a €t€ de calculer la dépendance angulaire des coefficients élastiques du réseau
de vortex [51]. Ce point sera abordé brigvement au paragraphe V.B. De plus amples détails
concernant cette transformation d'échelle peuvent étre trouvés dans l'article de revue de G.
Blatter et al [52].

IV.B Description dans I'approximation semi-discréte
IV.B.1. Rappels sur les effets Josephson
IV.B.l.a. Introduction

L'effet tunnel de paires de Cooper i travers une jonction isolante séparant deux
supraconducteurs a été prédit par B. Josephson en 1962 [53]. Celui-ci a pour origine la
cohérence de phase sur des échelles de longueur macoscopique de Ia fonction d'onde décrivant
I'état supraconducteur. D'une maniére générale, on distingue :

-L'effet Josephson continu ; un courant continu franchit la jonction isolante en absence

de champ électrique ou magnétique appliqué, de

-L'effet Josephson alternatif ; une tension continue V appliquée de part et d'antre de la

jonction provoque des oscillations de courant radiofréquence (RF) 4 la pulsation

® = 2eV / h a travers la jonction?.

Un article de revue sur ces différents effets est proposé par K. K. Likharev [54].

IV.B.L.b. L'effet Josephson continu

27 Ce phénoméne est utilisé en métrologie pour déterminer avec précision le rapport h/e. De plus, l'application
d'une tension Radio-Fréquence (RF) superposée 2 la tension continue peut provoquer le passage d'un courant
continu & travers la jonction. Ce dernier phénomeéne est 4 la base du fonctionnement des magnétomatres &
S.Q.UID, RF.
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L'effet tunnel d'une particule au sens généralisé est associé a la pénétration de sa
fonction d'onde & travers une barrieére de potentiel. Dans le cas de deux supraconducteurs
couplés par l'intermédiaire d'une jonction, il faut considérer la pénétration de la fonction
d'onde de chacun des deux condensats dans l'autre. Ce recouvrement des condensats revient 2
considérer la formation d'états collectifs28 entre les deux supraconducteurs, autrement dit : les
deux supraconducteurs constituent un systéme unique qui peut &tre décrit par la méme fonction
d'onde. B. Josephson dériva le courant tunnel & partir de 'excés d'énergie associée 2 la
présence de la jonction [53]. Pour des raisons de concision, nous préférons dans ce chapitre
décrire les effets Josephson dans le cadre de la théorie de G.L.

Considérons une jonction isolante d'épaisseur d avec sa normale parallele a la direction
de l'axe des x séparant deux supraconducteurs. Soit W(T) = ¥ (T} + W, (T) la fonction d'onde
totale du syst¢me pour laquelle y;(T) = |\|!i('r')iexp(i¢i('r')) avec i = 1 et 2 désignant les
fonctions d'onde de part et d'autre de la jonction. L'expression du courant circulant dans la
direction x peut étre obtenue par la seconde équation de G.L. (1.8). Dans le cas d'une jonction
trés épaisse, c'est la condition de nullité (1.11) du courant sortant du supraconducteur 2
I'interface qui doit étre utilisée. Mais dans le cas d'une jonction fine (d'épaisseur d petite
comparée A A et £), la condition au limite appropriée est 1'expression (1.11") :

. i
(~iAVy —2eA, Jy; = —%Wz

Le courant circulant suivant la direction x est alors donnée en substituant 1'expression (1.11%

dans (1.8) ce qui permet de trouver la relation de Josephson :
ihe*
—

: 2he* . ' .
soit T = == |y|lwa sin(@2 = 01) = I sin A9

ihe*

W1 * VW = 9iVay1®) = ———= (W1 ¥ y2 - ¥2 * y1)

I =
(1.52)

Les expressions de |\|11(x)| et ]lpz(x)| sont obtenues en résolvant 1'équation de G.L. (1.8) dans
les supraconducteurs 1 et 2 en considérant A =0 et v réelle[22, p.237] pour le cas champ

nul. Pour une jonction métallique séparant deux supraconducteurs identiques, le courant

maximum J, a pour expression :

2
2e*n{ b
I (T) = me*M(E(_f)J ol (1.53)

ol M est un coefficient phénoménologique réel qui ne dépend pas de la température. En

prenant les dépendances en températures usuelles de la théorie de G.L., on peut voir que J(T)

28 Ces états dits "collectifs" sont formés de paires de Cooper constituées avec des électrons appartenant & l'un et 2
l'antre, des deux supraconducteurs.
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varie comme (1-T/T)? & proximité du point de transition. Dans le cas d'une jonction isolante,
un calcul microscopique s'impose pour déterminer Jy. Le résultat dans le cas de deux

supraconducteurs identiques décrits par le modele BCS a pour expression [55] :

1 (my= FAD tanh(ﬂ] (1.54)
e* R, 2KgT

ot A(T) est le gap supraconducteur et Ry (= pd) représente la résistance de Ia jonction par
unité de surface mesurée lorsque les deux matériaux (jouant le rble des électrodes) sont dans

I'état normal. La relation (1.54) connue sous le nom d' Ambegaokar-Baratoff, nous enseigne
qu'a proximité de T, la densité de courant Ji,(T) varie comme (1-T/T¢).

IV.B.l.c. L'effet d'un champ magnétique sur une jonction Josephson

Dans l'expression (1.52), les phases ¢ et ¢ sont en fait trés sensibles a la présence d'un
courant ou d'un champ magnétique. D'autre part, lorsqu'un champ est appliqué parallélement
au plan de la jonction, des courants de surface apparaissent pour l'expulser du matériau
composite. Le fait que la densité limite Jy de la jonction soit faible comparée & la densité de
courant pouvant traverser le supraconducteur, entraine une pénétration du champ dans la
jonction sur des distances plus importantes que dans le supraconducteur Aj =
(cog / 16m2AT 1jn)l'r 2(typiqu::-,mf:nt Ay = lmm alors que A = 10-3 mm). Pour de fortes valeurs de
champ appliqué (H > Hciy = ¢o/4nA;2), des tubes de flux appelés vortex Josephson
apparaissent dans la jonction. Ceux-ci se distinguent des vortex d'Abrikosov par le fait qu'ils
sont dépourvus de coeur normal. Autrement dit, le P.O., des deux "électrodes”

supraconductrices ne s'annule pas au centre de ce type de vortex.
IV.B.2. La fonctionnelle de G.L. semi-discréte : Le modéle de Lawrence-Doniach

Pour étre applicable a un systéme, la théorie de G.L.A. doit faire preuve d'auto-
cohérence. Plus précisément, dans le cas d'une structure lamellaire, si d représente la distance
entre les couches supraconductrices, cette théorie doit introduire une longuéur de cohérence &
qui satisfait a la condition de l'approximation des milieux continus & savoir & (T) >> d.
Lorsque €1 (T) << d, on doit s'attendre A ce que la nature trés inhomogéne du P.O. affecte de
maniere importante les propriétés supraconductrices. Dans ce cas, le P.O. posséde alors une
importante valeur & l'intérieur des couches supraconductrices et une autre beaucoup plus faible
entre ces couches. La situation est analogue & ce qui se produit pour une succession de
jonctions Josephson. Pour ces deux exemples, il est possible de considérer une valeur non
nulle du P.O. pour les seules couches supraconductices et d'ignorer les régions intermédiaires
(Fig.1.8).
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Fig.1. 8 ;: Représentation schématique d'un supraconducteur lamellaire et de la variation spatiale de son
P.O. dans le cas ol la structure peut étre décrite par une alternance de couches Supraconductrices et
Isolantes ...S/I/S...

L'étude des supraconducteurs lamellaires?® effectuée par F. R. Gamble et al. en 1970
[56] a conduit Lawrence et Doniach a proposer un an plus tard [57], un développement semi-
discret de la fonctionnelle de G.L (1.6). Celui-ci s'adresse 2 tous supraconducteurs pouvant se
modéliser par une superposition alternée de couches Supraconductrices et Isolantes (...S/1/S...).
Avec cette approche Lawrence et Doniach ont suggéré le développement suivant pour le
potentiel de Gibbs G :

- 2
- w2 B T 1 S e Ay
G=d2j 27 { oy (F)] +Eiwn(r)| RV )+ — )\pn‘
= , (1.55)
2 (hhd h2 hH
+J |y, - exp| -— A,d +| d3F ——-—
Yo~ ¥n+1 P[ do 'x[d z % } 8Tt 4m

Dans cette expression, les plans supraconducteurs équidistant sont indexés par I'indice n et sont
supposés d'épaisseur infiniment mince (dg = 0, i.e. dg << d) de sorte que le P.O. Wu(x,y) puisse
étre considéré dans chacun d'eux comme étant indépendant de la coordonnée z. La
minimisation de la fonctionnelle (1.55) par rapport & y, et A permet d'obtenir les équations
de G.L. lamellaires qui ne different des équations de G.L.A. (1.32) et (1.33b) que par leur
aspect semi-discret. Ainsi par exemple, 1'‘équation de G.L.A (1.32) a comme analogue une
équation aux différences finies.

29 1] s'agissait des composés tels que TaSz(Pyridine) 12 formés de couches d'atomes métalliques séparées par des
couches de molécules organiques d'épaisseur variable.

41




Chapitre 1

D'une maniére similaire & la théorie de G.L.A., il est possible d'introduire les longueurs

caractéristiques suivantes

7] J
&//(T) 2T £1(T) o)
(1.56)
)
A(T)= ——4;11: ) ;AL (T)y= v\ (T)
S

Dans le modele de Lawrence-Doniach, le rapport d'anisotropie y est défini comme étant égal 2
la racine carrée du rapport entre I'énergie cinétique d'une paire de Cooper et 1'énergie de

couplage entre deux couches supraconductrices adjacentes :

#/2m
- 1/ 1.57
bt 142 (1.57)

II est possible de retrouver le rapport d'anisotropic (1.34) de la théorie de G.L.A. en posant

formellement que J = #2/2M d°. La justification microscopique du modgéle de Lawrence-
Doniach a été donnée par Bulaewskii [58]. Le parametre de couplage Josephson J (ainsi que
M) peut alors étre simplement relié a I'intégrale de transfert tc des paires de Cooper entre plans
pour une surface de Fermi ouverte dans la limite pure : J =t§ / 4Ep ot EF représente 'énergie
de Fermi.

Soulignons que &) n'est défini dans le modéle de Lawrence-Doniach qu'a haute

température, lorsque cette longueur est trés grande devant d (dp étant supposée nulle). Le
passage du régime oil § est défini, & celui pour lequel cette longueur ne F'est pas, correspond a

un changement de dimensionnalité du systéme. Ceci fait I'objet du prochain paragraphe.

IV.B.3. Notions de changement de régime dimensionnel
IV.B.3. a. Champ magnétique paralléle aux couches

Les supraconducteurs lamellaires de type ...S/I/S... présentent un comportement trés
particulier lorsque la longueur de cohérence perpendiculaire aux couches supraconductrices
£1(T) devient de I'ordre de grandeur de la distance d entre celles-ci. Pour illustrer ce point, il
faut calculer le champ critique supérieur paraliéle aux couches Hep(T) & partir de la premicre

équation de L.D., I'analogue a (1.32) [57],[59].
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Pour une température suffisamment proche de T¢ et a condition de définir une longueur
de cohérence effective & | (T) a partir du couplage Josephson, on retrouve le résultat de G.L.A.

& savoir que :
o
Heo /(T =
y 2mE &1

Par contre, loin de T¢, la résolution de la premiére équation de L.D. conduit & une

expression de Hep(T) qui diverge a une certaine température Ter < Te

dg
H,,, (T) = . (1.58)
ey I-a 1283 ()

La température T¢r pour laquelle se produit 'annulation du dénominateur en considérant la
variation &, (T)=E& (0)/ m , est baptisée température de changement de régime
(température de "crossover" en anglais). Lorsque T < Ter, le systéme multicouche est découplé
et se comporte donc comme un ensemble de plans supraconducteurs bidimentionnels (2D)

faiblement couplés.

11 est légitime de se poser le probleéme de la signification physique de cette
divergence3?, Pour R. A. Klemm, A. Luther et M. R. Beasley [59], les premiers a l'avoir mise
en évidence, elle pourrait avoir pour origine la transition dans la structure du coeur du vortex.
A T > Tgr, ceux-ci sont du type Abrikosov avec un coeur normal alors que pour T < Tey ils ont
perdu cet aspect singulier et sont un peu analogues a ceux que 'on trouve dans les jonctions
Josephson. Bien que cette distinction soit correcte dans une premiére approche, ne peut-on pas
plus simplement, associer cette divergence de Hep//(Ter) 2 celle des films supraconducteurs
infiniment minces3! 7 On rappelle que pour ces systémes, le champ critique supérieur paralléle
a la surface vaut Hgy/, = 60+/3 / 7Edy et que cette expression diverge donc dans la limite olt
do —0. Il ne semble donc pas nécessaire de faire intervenir la structure des vortex pour

interpréter le comportement singulier de Heoys pour un systéme lamellaire.

Il n'est peut étre pas inutile de donner quelques précisions sur les deux régimes situés
de part et d'autre de la température de cross over. A Ter > T, il est effectivement possible de
définir une longueur de cohérence & (T) > d mais il ne s'agit pas pour autant d'un véritable
régime tridimensionnel. Cette condition correspond & ce que I'on appelle régime quasi-3D du
modele de L.D. ou régime 3D lamellaire pour lequel la longueur de cohérence & (T) ne décrit
pas une variation continue du P.O. suivant ia direction de l'axe €. Dans cette approche, la

fonction W, n'est toujours définie que sur les plans supraconducteurs et &) (T) est donc &

30 11 est clair qu'il est question ici du champ critique orbital. Dans la pratique, Hgpy est toujours fini & cause des
effets paramagnétiques et de la limite de Clogston [60].
31 Voir par exemple la These A. M. Ettouhami [61].
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interpréter comme une longueur de cohérence effective décrivant 1'échelle de variation
"macroscopique " du P.O. en présence de la structure lamellaire (Fig.1.9a). Pour des
températures T < Te¢p, la longueur de cohérence £, (T) n'a plus de sens et n'a aucun rdle
puisque dans I'écriture de la fonctionnelle (1.55) il est supposé explicitement que dg = 0.

+ |\l’n, ‘}_5

| P99%9 PPLOD folodoloeoXoRoRalEnTndoTnToXnTo)

______ SIS I = I S I I I U T S S N
n
4. .
(( "\ (, A
N L N
AN
- T4 -
U | NS
(@) T>T,, (b)) T<T

Fig.1.9 : Représentation schématique de la coupe des vortex (a) dans le régime quasi-3D et (b} dans le
régime quasi-2D. En ce qui concerne les échelles (non respectées), il faut rappeler que pour les $.H.Tg,
¥ varie de 5 & de 'ordre de 1000 en fonction du composé et que ¥ =100.

La Fig.1.9a représente la structure d'un vortex en coupe dans le régime quasi-3D.
Celui-ci est constitu¢ d'un coeur elliptique de dimensions &;,(T) et &, (T) a l'intéricur duquel
le P.O. se trouve fortement diminué. Au sein de celui-ci se trouve un noyau non linéaire
également elliptique de tailles d et yd. Celui-ci vient d'effets 1iés 2 la variation spatiale de la
phase du P.O. et a tout d'abord été étudié dans le régime quasi-2D par J.P. Carton [62]. I1 a été
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inclu dans la description quasi-3D par D. Feinberg et A. M. Ettouhami [63],[61]. En dehors du
coeur du vortex, on trouve les courants d'écran tunnel qui s'étendent sur la région
électromagnétique délimitée par les longueurs A(T) et A (T). La Fig.1.9.b représente une
portion du réseau de vortex Josephson dans le régime quasi-2D (T < T¢y). Celui-ci, hexagonal
et anisotrope a été étudié par J. P. Carton [62] et J. R. Clem [64].

1V.B.3.b. Champ magnétique perpendiculaire aux couches

Dans le régime quasi-3D, les lignes vortex lorsqu'elles sont alignées selon les axes de
hautes symétries du cristal, ont une structure assez proche de celle obtenue a partir de
l'approche 3D anisotrope. Par contre, il faut insister sur le fait que pour une température T <
Ter, les résultats de la théorie de G.L.A. ne sont plus correctes. De maniére a comprendre la
structure des vortex dans le régime quasi-2D lorsque H// g, il s'est révélé instructif dans un
premier temps, d'étudier le cas limite pour lequel le couplage Josephson est supposé nul. Cette
limite bien que souvent considérée comme le cas 2D, ne doit pas étre confondue avec 1a vraie
supraconductivité bidimensionnelle telle qu'elle se développe dans les films trés minces car si

le couplage électronique est effectivement 2D, le couplage magnétique est Iui par nature 3D.

Le premier calcul sur des vortex 2D apparait dans un travail de K. B. Efetov [65]. A.
Buzdin et D. Feinberg ont exprimé I'énergie libre du systéme comme la somme d'interactions
de paires de vortex 2D [66]. On peut également consulter sur cette question les références [67],
[68] et [69]. Le calcul détaillé de la distribution du courant et des lignes de champ pour un seul
vortex 2D (vortex crépe, "pancake" en anglais) a été effectué par J.R. Clem [70]. Le champ
magnétique de ces objets est dipolaire et s'étend typiquement sur des distances de I'ordre de
Ays. La différence dans la distribution de champ entre un pancake et un vortex a l'intérieur d'un

film mince est schématisée Fig.1.10.

(a) (®)

e — A J—

N

N

/\
— D —

\

Fig.1.10 : Distinction entre (2) un vortex présent dans un film mince supraconducteur et (b} un pancake
dans un supraconducteur lamellaire sans couplage Josephson, Dans le cas du pancake, les lignes de
champ magnétiques sont courbées confinées dans une couche d'épaisseur de l'ordre de Ay selon l'axe €.
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Lorsque H// €, ces pancakes s'empilent comme des assiettes le long de la direction du champ.
Une des particularités de ces pancakes est que lorsque ceux-ci sont situés dans une méme
couche supraconductrice, ils se repouésent alors que lorsqu'ils sont dans des couches
différentes voisines, ils s'attirent [69],]70].

IV.B.3.c. Champ magnétique incliné par rapport a la structure

Lorsque le champ magnétique est incliné par rapport 2 la structure, que se soit dans le
régime quasi-2D ou quasi-3D, les vortex différent trés nettement du cas 3D anisotrope. Ceux-
ci peuvent étre considérés comme des objets composites avec une structure en marches
d'escalier ("kink" en anglais) qui alterne des segments de vortex Josephson dans la direction
paralléle aux plans (&,b) et des pancakes le long de I'axe € (Fig.1.11). La distinction entre la
structure d'un vortex & T < Ter et celle & T > Tey tient au fait que, dans le régime quasi-2D, les
pancakes ont une taille plus réduite et que la longueur d'une marche Ly au lieu d'étre de I'ordre
de &y devient de I'ordre de yd.

-
C

1393,,‘:3'
— g

e
—
——— d
Ly=~&yy . dtgby

Fig.1.11 ; Représentation schématique du coeur d'un vortex dans le régime quasi-3D, lorsque celui-ci
est incliné par rapport & la structure.

C'est précisément cette structure en kinks de la ligne de vortex qui conduit a des
propriétés originales de I'état mixte, Ainsi par exemple, & partir d'une certaine inclinaison du
90°— 8| < 90°, ces kinks vont disparaitre (8 = 90°), produisant par ce fait
un encastrement du vortex dans la structure lamellaire ; il s'agit de la transition de verrouillage

champ appliqué

("Lock-In transition" en anglais) prédite pour la premieére fois par D. Feinberg et C. Villard
[71]. Pour de plus amples développements sur cette transition, on pourra consulter
[611,[63],[72] et [73] .

V. Un apercu des problemes relatifs au piégeage des vortex

V.A. Introduction
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L'ensemble des considérations développées jusqu'a ce paragraphe se réfeérent a des
supraconducteurs parfaits pour lesquels seul le rdle de défaut (inévitable) joué par la surface a
été évoqué. En absence de défauts structuraux (dislocations, joints de macles, joints de
grains...), chimiques (lacunes, substitutions...) ou autres, les vortex présents dans un
supraconducteur de type II, sont libres de se déplacer. La valeur du courant critique J¢ pouvant
circuler dans ce matériau sans dissipation est alors nulle puisque la force de Lorentz par unité
de longueur (f = ?C X fﬁo /c¢) qui agit sur un vortex (supposé is0l€) le met en mouvement. Un
supraconducteur de type II parfait se caractérise donc par la condition Je(Hc1) = 0. Dans la
réalité, les matériaux présentent trés souvent des défauts qui piegent les vortex et la densité de
courant critique se révéle &tre une quantité extrinséque qui se définit comme étant celie qui

dépigge les vortex.

D'une maniére générale, les effets diis an piégeage résultent d'une compétition entre les
deux types d'interactions intervenant dans le probléme. Il y a d'une part l'interaction vortex-
défaut(s) et d'autre part l'interaction vortex-vortex. Cette derniére est en général traitée en
utilisant les constantes élastiques du réseau de lignes de flux. Cet aspect fera l'objet dun
premier paragraphe dans lequel, les effets de 'élasticité non locale et de l'anisotropie seront
discutés. Puis I'aspect du piégeage des vortex sera tout d'abord introduit avec le concept d'état
critique. Ensuite, les problémes de sommation des différentes forces de piégeage sera abordé
en essayant de faire ressortir la nécessité de prendre en compte la rigidité du réseau de vortex.
Ceci permettra d'introduire la théorie du piégeage collectif développée par A. I. Larkinet Y. N.
Ovchinnikov [74]. Nous terminerons ce paragraphe par un résumé des différents types
d'interactions pouvant exister entre un vortex et un défaut ainsi que l'expression de leur énergie

a partir de la fonctionnelle de G.L.
V.B. L'élasticité du réseau de vortex
V.B.1. L'élasticité dans I'approximation locale

La mise sous contrainte des lignes de champ magnétique augmente leur énergie. Le
concept d'€lasticité des lignes de flux a été introduit par Maxwell en 1892 pour décrire les
forces agissant sur un corps en termes de compressibilité du champ magnétique. Comme cette
idée repose uniquement sur la densité d'énergie de champ, elle peut étre appliquée au cas des
supraconducteurs si H est remplacé par la loi définissant le champ magnétique
thermodynamique H(B) : 'arrangement périodique des lignes de flux magnétique traversant un
supraconducteur de type Il a pour effet de modifier leurs constantes élastiques par rapport au
cas ol celles-ci sont uniformément réparties. Comme dans tout matériau cristallin, les

constantes €lastiques d'un cristal de flux reflétent les deux caractéristiques principales que sont
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les interactions entre ses constituants et la symétrie du réseau. La détermination des constantes
¢lastiques du réseau de vortex a ['équilibre est due & R. Labush [75a]. Comme ces constantes
sont des fonctions de l'espacement entre vortex, elles varient donc avec le champ magnétique

appliqué3?,

Considérons les vortex alignés suivant I'axe z et un réseau & symétric hexagonale dans
les plans x,y. L'invariance par translation suivant la direction z réduit Ies relations générales

existant entre les composantes du tenseur des contraintes et celles du tenseur des déformations
533 -
adi:

O xx cy;p ¢ O 0 0 Y uxx
Oyy c;p ¢11 O 0 0 | uyy
Oyz (= 0 0 cgg 0O 0 fuy (1.59)
Cxz 0 0 0 cgq4 0O |uyg
Oyy 0 0 0 0 cee N\ Uxy

et avec la restriction 2cgg = c11 - ci2; ainsi il ne reste que trois constantes €élastiques

indépendantes qui se déterminent & partir de considérations thermodynamiques [76].

(i) Le module de compression uniforme, K = (c11+¢12)/2 :

Il exprime la résistance a la compression dans le plan xy des lignes de flux alignées
sclon I'axe z. Considérons pour déterminer K, la compression uniforme produisant la variation
relative de volume uxx = uyy = 8V/2V. La contrainte s'écrit 8P = G4y = (c11+c12) OV/2V.
Comme f représente la densité d'énergie libre de Helmholtz, la condition BV = constante
permet d'écrire P = -V(0f/dV) - f = B(df/dB) - f. En utilisant la définition du champ
thermodynamique H = 4x df/dB dans la calcul de dP/dV, il en résulte que : c11+ cjp = -2V
oP/0V=2B2 dH/4ndB. Comme cgg se révele petit comparé 2 ¢11 et 1y :

B2 dH

11= C12 an dB (1.60)

(1) Le module d'inclinaison, c44 :
Ii détermine la résistance a l'inclinaison des vortex par rapport au champ magnétique
appliqué. Soit o cette angle d'inclinaison, la condition B costt = constante (qui exprime

conservation du flux) ainsi que la limite des petites inclinaisons 8B = o/B8o, permettent d'écrire

32 On rappelle que la distance moyenne entre vortex est typiquement de 'ordre de jd / B et plus précisément
égaled (27312 4/$g / B dans le cas d'un réseau hexagonal.

33 Pour les coefficients élastiques, la notation de Voigts est utilisée: la valeur des indices de 1 A 6 représente
respectivement les suffixes xx, yy, zz, xz et xy. Le tenseur des déformations u jj ‘exprime les variations relatives
au 1% ordre de la position des vortex T = R + ii repérée par rapport i I'équilibre R. Ce sont les dérivées spatiales
du champ de déplacement T : ujj = djuj et ujj = djuj +dju;.
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le travail fourni au réseau sous la forme : 8W = V(df/dB) (dB/do) do. L'identification de cette
expression & Gy do permet de déterminer le module d'inclinaison :
B H(B)

= , 1.61
ca4= — (L61)

(iii) Le module de cisaillement, cgg :

. Il exprime la résistance au cisaillement des vortex dans les plans x,y. C'est la seule
constante caractéristique de la symétrie du réseau de vortex. Elle est donc proche de
l'expression donnant la différence d'énergie entre le réseau carré et celui triangulaire et s'annule
a Heo. Proche de Hi 1, Labush [75a] a montré que :

B 2w
e = 1 J' g2 SHE) 4 (1.62)
81 o dp'?

Dans la limite des forts champs magnétiques (H proche de Hcz), les constantes élastiques
doivent &tre déterminées & partir de 1'énergie libre f. Pour un supraconducteur fortement de
type 1L (x >>1), R. Labush a obtenu pour le module de cisaillement l'expression [75a] :

ces = (H2/8mPa)(1-H/H,,) . (1.63)

En utilisant cette expression, on peut voir que le rapport de cgg sur c44 ou c12 est de I'ordre de
1/10%x2 pour H = H¢o/2. D'autre part, la relation (1,38) a le mérite de montrer que la fonte du
réseau de vortex est une tendance naturelle & proximité du champ critique supérieur Heo

puisque ¢4 — 0.
V.B.2. L'élasticité non locale et ses conséquences

Dans la limite ol les déformations varient peu sur I'échelle de longueur définie par une
profondeur de pénétration effective A'=A/(1-H/ ch)l‘fz, I'énergie élastique du réseau de

vortex soumis au champ de contraintes vjj est alors donnée par l'expression locale :

1
Udlast. = EJ v [Cil(uxx +uyy %
(1.64)

2 2 2
+066{(“xy + uyz) +(Uxx — uyy) }"‘ Cqq Uy, + uyz)

Dans le cas contraire, E. H. Brandt suggéra le premier 'emploi de I'élasticité non locale
[77a]. Il est alors plus commode pour exprimer I'aspect non local des coefficients élastiques,
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d'utiliser I'expression de 1'énergie en termes de champ de déplacement V(k) dans I'espace de

Fourier :

&’k I .
Uglast, = _[ @Z Vg (K)vg (k) Pyg(k), (1.65)
B P

ou o et B décrivent les coordonnées cartésiennes x et y. Dans cette expression, dbaB k)
représente la matrice élastique et l'intégration s'étend sur la 1°¢ Zone de Brillouin (Z.B.) ainsi
que pour -e° < k; < oo, En général, d)aﬁ(iz) et B(k) sont des quantités périodiques dans
I'espace Fourier. Une approximation utile de ®yp peut étre donnée, elle correspond au cas ol k

<< kzp avec kyg = 2H/H 7€ :

oK) = kakp (c11(K)-ces) +Bop| (1 +K3) o6+ K c4q(F)] (1.66)

avec cette expression, la relation (1.60) devient :

HZ, (H/Hg,)*  1-1/2x?

cq1(K)-cgg = : (1.67)
100766 = o Toa?k? e RTKE )2
et le coefficient C44 a comme reiation de dispersion :
- H% [(H/Hgp)?  H/H,(1-H/H.,)
cqq(k)= —= < + < e=- 1, (1.68)

avec k? =k%+k§ +k%. Les deux termes de 044(E) sont égaux lorsque k = kzp. Les

expressions (1.67) et (1.68) s'appliquent soit dans le cas ol K2H/Hy >>1 soit pour H/H¢ >0.3.
Dans ces deux cas, les champs magnétiques des vortex se chevauchent fortement. Ces relations
montrent que le module de compression et le module d'inclinaison (mais pas cgg) sont
dispersifs : ils dépendent de la longueur d'onde 27/k du champ de contraintes. Le réseau de
vortex est plus mou pour des déformations a petites longueurs d'onde qu'il ne l'est pour des
déformations uniformes. Les rapports c¢((0)/ 011(12) = 2k*H? /(Hgp - H)2 et
c44(0)/ c44(1_é) =x2H/ (Hep -H) sont trés grands lorsque K >> 1 ou bien lorsque H ~ Heo.
L'aspect non local de la réponse élastique du réseau de vortex a plusieurs conséquences
importantes [77b] :

- Le déplacement des lignes de flux causé par de petits sites de piégeage est plus
important que celui calculé avec la théorie locale. Ceci rend en fait, plus efficace
la sommation des forces de piégeage réparties aléatoirement, ce qui augmente la
densité de courant critique calculée (voir le paragraphe sur le piégeage collectif).
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- Les processus de coupage et recollage des lignes de flux se trouvent étre favorisés.

- L'effet des fluctuations thermiques s'accroit. Par exemple, le déplacement u(0)
du réseau de vortex & l'endroit oli s'exerce une force de piégeage ponctuelle f et
1a valeur moyenne du carré de ce déplacement <uZ> sont proportionnels & la méme

intégrale dans l'approximation des milieux continus :

2u(0) <u®> &’k o2l
WO <02 [ M0k i ren@k]

f  kgT
Z.B.
) 1/2 (1.69)
4x 1 K2H/2H,,
= 1+ —=
H,, HI-H/Hy)| | 1-H/Hg

Le premier terme de I'expression entre crochets est le résultat de I'élasticité locale; il
peut étre obtenu en remplagant dans I'intégrale c44(k) par c44(0). Le second terme vient

de la non localité, il peut &tre trés grand (surtout dans le cas de supraconducteurs
fortement de type II) et diverge méme a Hc).

V.B.3. L'élasticité du réseau de vortex anisotrope

La généralisation de la théorie de I'élasticité non locale au cas du réseau de vortex
anisotrope est assez fastidieuse. Bien que I'énergie élastique s'écrive toujours sous la forme de
l'expression (1.65), la matrice élastique (1.66) prend en général une forme plus compliquée
(excepté lorsque B/ /). En effet, dans le cas d'un réscau de vortex anisotrope, il se révtle
nécessaire de considérer la dépendance angulaire de nouveaux coefficients €lastiques en plus
de celle de c11, c44 et cg6. Ainsi par exemple, il est clair qu'une inclinaison du réseau dans la
direction parallele aux plans (3, b) colitera moins d'énergie que dans une direction
perpendiculaire d'olt la nécessité d'avoir deux coefficients 0/4’;'(93) et ci};(GB). Il en est de
méme pour les modes de cisaillement pour lesquels on définit deux coefficients
c’é‘g(BB) et cé'f,(BB). A cela, il convient également d'ajouter des coefficients €lastiques
décrivant des modes mixtes pour lesquels les déformations de compression ou de cisaillement
sont couplées 2 celles d'inclinaison. Une étude en détail de tous ces coefficients est donnée par
Schénenberg et al. [51] ainsi que dans l'article de revue de Blatter et al.[52].

V.C. L'approche du piégeage des vortex par le concept d'état critique
Le paragraphe précédent a donné l'expression des coefficients élastiques du réseau de

vortex. Il est alors maintenant possible de connaitre, en principe, les déformations du réseau
provoquées par des forces locales de différents types. Lorsqu'un supraconducteur de type I
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sans défauts est soumis & un champ supérieur & Hcy, il est le siege d'une densité de flux
distribuée de maniére uniforme, c'est a dire en équilibre avec le champ extérieur. Si des défauts
sont présents dans I'échantillon, ils vont empécher le mouvement libre des vortex et lors de
l'application champ magnétique croissant par exemple, ces défauts vont entrainer la présence
d'une densité de vortex plus importante prés des bords de I'échantillon qu'au centre. Autrement
dit, la présence de défauts dans le supraconducteur entraine lors de I'application d'un champ
magnétique, 1'apparition d'un gradient de B ce qui a pour effet de mettre sous tension Ie réseau
de vortex. II est possible de donner I'expression de la force magnétique par unité de volume Fy
qui agit sur le réseau de vortex en suivant les arguments proposés par R. Labush 2 partir de la

théorie élastique dans I'approximation locale34 :

- do; du
i y _ B kl
FV - 2 Ox: - Z Cllk] ox:
j I gkl i

ol oj;j représente le tenseur des contraintes, uk] celui des déformations et cijkl le tenseur des
coefficients élastiques du réseau de vortex. Si seul un gradient dans la distribution des vortex
est présent (pas de courbure des vortex), cette expression ce réduit a :

oB
BaXi

i d
Fi=K-2|Y v |=K
v axl % mm

ot K = (c11 + c12)/2 représente le module de compression uniaxial du réseau de vortex
rectilignes. En remplagant les coefficients élastiques par leur valeur (1.60), il est alors possible
d'obtenir la relation de J. Friedel [78] :

: B JH J¢B
Fl= — = — oti=x et 1.70
YT In 9B o Y (1-70)

Lorsque cette force magnétique devient supérieure  Ia force de piégeage des vortex Fe, ceux-
ci se déplacent de manitre 4 réduire le gradient jusqu'a ce qu'un équilibre puisse & nouveau
s'établir entre les deux forces : il s'agit du concept d'état critique qui est associé 4 un gradient
critique dans la distribution des vortex. Celui-ci se révele étre trés fructueux pour décrire les
cycles d'hystérésis de l'aimantation des supraconducteurs de type II. Nous rappellerons au
chapitre 3 le modele de C. P. Bean [79a] qui repose sur ce concept et qui permettra
d'interpréter une partie de nos résultats expérimentaux.

34 yoir également la livre de De Gennes [22, p.84].
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V.D. Le probléeme de la sommation des forces d'ancrage

Les premiéres approches théoriques visant a calculer la force d'ancrage des vortex ont
tout de suite considéré le probléme qui considére que sous l'action d'une force élémentaire
d'interaction, un vortex se trouve localement déplacé d'une distance ug par rapport a sa position
d'équilibre, I'élasticité du résean de vortex se traduisant par une force de rappel. En 1968, H. T.
Coffey [80] calcula & 'aide d'un modgle simplifié, la force d'ancrage en supposant qu'elle est
égale 2 la force de rappel exercée par le réseau de vortex. Aprés avoir effectué un choix
empirique de ug il aboutit au résultat que la force résultante Fp = Jc B est proportionnelle a la

densité surfacique de centres d'ancrage np :
1/2
n, H
F,=-L1—= H T (1.71)
41 A ch ch

En comparant l'expression de J¢ déduite de cette expression avec des résultats expérimentaux

obtenus sur Nb3Sn et NbTi, il trouve un bon accord sur une plage de champ assez large.

En 1969, W. A. Fietz et W. W. Webb [81] ont tenté d'expliciter ug en proposant un
modele qui prend en compte l'élasticité du réseau de vortex. Pour justifier ce choix, ils font
remarquer qu'il ne peut pas exister une force de piégeage résultante sur un réseau de vortex
parfaitement rigide interagissant avec une distribution aléatoire de centres d'ancrage. En effet,
statistiquerment, toutes les forces d'ancrage vont alors se compenser. Par contre si le réseau de
vortex peut localement se déformer pour minimiser son énergie, celle-ci va dépendre de la
position des vortex par rapport a la distribution des centres et il en résulte alors une force.
Intuitivement, on peut concevoir que cette force va dépendre de I'aptitude du réseau a se
déformer pour s'écarter de sa position d'équilibre sous I'action des -forces d'ancrage f¢ exercées
par les centres d'ancrage. Si ug représente cet écart, ug = fc/C ot C représente la rigidité du
vortex. En supposant que le nombre de centres N interagissant avec le vortex est proportionnel
aug, W. A. Fietz et W. W. Webb [81] trouvent que :

£2 :
Fp= Nf, o Ec (1.72)

ol C est une fonction de B. Le résultat le plus marquant de cette approche est la dépendance
quadratique de Fp avec fc.

En 1969, Labush [75b] propose une théorie statistique satisfaisante pour calculer Fp a

partir de la force élémentaire vortex-défaut fc. Il considére l'interaction entre vortex en traitant

le réseau de vortex comme un milieu élastique caractérisé par ces 3 modules élastiques Cjg,
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Cy4 et Cgg. Il cherche alors les solutions de I'équation générale des forces agissant sur un
segment de vortex qui conduisent & un équilibre métastable. Dans le cas d'une distribution
aléatoire de centres d'ancrage et en supposant que la portée de l'interaction vortex-défaut soit
inférieure a la distance entre vortex, il aboutit a l'expression de la force de piégeage par unité

de volume :

g _Mofe [EJM L 1 ] (1.73)
Poo8vm \dg) (4CiiCas +/CoesCus

Cette expression peut servir de support théorique aux lois d'échelle en général utilisées
pour interpréter la variation avec le champ appliqué de la densité de courant critique dans le
cas du régime d'ancrage fort :

P q
JC(B)=Jco[HiJ (1- H ] (1.74)

c2 Hc2

ol p et q désignent des exposants caractéristiques.

Ces différentes approches ont toutes pour point commun le fait que la force de piégeage
résultante Fp est proportionnelle au nombre de centres d'ancrage, ce qui constitue une des
caractéristiques du régime de ['ancrage fort. Pour de plus amples informations sur les différents
aspects du piégeage, on pourra consulter le livre de H. Ullmaier [82] ainsi que l'article de revue
de A. M. Campbell et J. E. Evetts [76].

V.E. Un apercu de la théorie du piégeage collectif de Larkin-Ovchinikov

La théorie de I'ancrage faible développée par A. 1. Larkin et Yu. N. Ovchinikov [74] 35
repose sur le fait qu'il se révéle essentiel, pour obtenir une force de piégeage résultante Fp, de
considérer que la présence des défauts détruit l'ordre a longue portée du réseau de vortex. Seul
l'ordre & courte distance est préservé ce qui définit un certain volume de corrélation V¢. A

partir de 1a, il est alors possible de résumer les trois principales idées de cette théorie [77¢] :

(i) Soient _f.i la force élémentaire exercée sur les vortex par le défaut individuel indexé
par la lettre i et np la densité moyenne de ces défauts répartis de fagon aléatoire. La force de
piégeage moyenne Fp est estimée a partir des fluctuations de la force totale agissant sur le
volume V. Autrement dit, les np Ve centres de piégeage s'ajoutent de maniére statistique d'oll
une force résultante par unité de volume :

35 On peut souligner que ce probléme théorique de sommation de faibles forces de pidgeage réparties
aléatoirement a également été résolu de maniére indépendante par P. A. Lee and T. M. Rice [83] qui considéraient
alors le probleme du piégeage des ondes de densité de charges.
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<n V.2 52 w2
Fp=JcB=—2 \"[‘ =(— (1.75)
C

ouW=np <f ;2 > représente le carré moyen des fluctuations par unité de volume.

(ii) Le volume V¢ est estimé 2 partir de la fonction d'autocorrélation spatiale g(r) du
champ des déplacements U(T) provoquée par les forces élémentaires fi. Plus précisément, V¢

est déterminé par la condition :
g = <(@D-W0)* > <13 (1.76)

ol rp représente la portée des forces de piégeage. Ceci revient a considérer qu'a l'intérieur de
Ve, |ﬁ(f)| <Ip. Quelques exemples de volumes de corrélation peuvent étre donnés en fonction
de la dimensionnalité du probléme en introduisant les longueurs de corrélations parallele L et
perpendiculaire R¢ aux lignes de vortex. Ainsi par exemple a 3 dimensions, V¢ est un
ellipsoide de volume (47/3) RZL, et a 2 dimensions c'est un cercle de volume mR% 36,
Soulignons que la théorie de I'ancrage collectif n'est valable que si V¢ contient un grand
nombre de centres d'ancrage (npVe >> 1). Les cas pour lesquels cette condition n'est pas
vérifiée, correspondent plutdt 3 un régime d'ancrage fort et ne peuvent pas €tre décrits par cette

théorie.

(iii) Dans la limite du piégeage faible, W et g(T) peuvent étre calcuiées a partir des
forces non corrélées qui agiraient sur le réseau de vortex si celui-ci était rigide (< fiz >=f %).
Le g(¥) résultant est alors proportionnel &4 W divisé par une certaine combinaison des

coefficients élastiques.

Les principales prédictions de la théorie du piégeage collectif sont que :

- Fp dépend du carré moyen des forces de piégeages €lémentaires et donc que des sites
de piégeage attractif ou répulsif agissent de la méme maniere,

- Fp est une fonction de W (clle lui est proportionnelle dans la limite du piégeage
faible) et d'autre part,

- qu'il n'existe pas de seuil pour les forces élémentaires (au sens ot Fp = 0 pour f <

seuil).

Le grand succés de cette théorie a été d'expliquer la croissance importante de la densité

de courant critique Jo(H) dans les supraconducteurs de type 1l lorsque le champ appliqué a une

36 Plus exactement dans le cas des films minces, le volume de corrélation & considérer est un cylindre dont la
hauteur est égale & 1'épaisseur du film.
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valeur juste inférieure & Hes. Ce concept de piégeage collectif se révele également trés
fructueux pour d'autres problémes tel que par exemple celui concernant le piégeage des
dislocations par un soluté d'atomes [77c). Une approche analogue avait déja été utilisée pour le
probléme du piégeage des parois de Bloch dans les matériaux magnétiques [84].

V.F. L'énergie de piégeage a partir de la fonctionnelle de Ginzburg-Landau

Pour terminer cet apercu des phénomenes de piégeage des vortex, il est maintenant
proposé une revue des principaux mécanismes d'interaction entre un vortex et un défaut. Ceci
permettra dans le cadre de la théorie de G.L., de donner l'expression de la force d'ancrage

éiémentaire f;.

(i) Les deux types d'interaction vortex-défaut

Les défauts présents dans le supraconducteur modifient localement ses propriétés
physiques et par conséquent ses paramétres caractéristiques. Ces modifications locales peuvent
affecter directement I'une ou I'autre des deux caractéristiques de I'état mixte que sont la
modulation (périodique) du P.O. et celle du champ magnétique microscopique. Cette
distinction permet une premiére classification des mécanismes élémentaires de couplage du

vortex au matériau en termes d'interactions de coeur et d'interactions magnétiques.

(ii) Les interactions magnétiques

En général, celles-ci ont pour origine une interface S/N paralléle au champ appliqué.
Cette interface pouvant étre la surface de I'échantillon ou un précipité de taille plus grande ou
égale 3 A. Dans ces deux cas, le mécanisme d'interaction avec l'interface se raméne 3 celui
évoqué pour le probléme de la barriere de surface. En présence de l'interface, la distribution du
courant autour du coeur du vortex est modifiée de maniére a ce que la composante normale 2 la
surface s'annule. Théoriquement, ce probléme se raméne 2 considérer l'attraction du vortex par
son anti-vortex image par rapport a l'interface. Cette interaction s'oppose i la répulsion qui
provient des courants écrantant le champ magnétique extérieur. Dans le cas des
supraconducteurs fortement de type IT (x >> 1), ce mécanisme d'interaction est faible, il

disparait en général pour les fortes valeurs de champ magnétique.

(iii) Les interactions de coeur

Dans la majorité des phénomeénes de piégeage des vortex, que les défauts soient
ponctuels (lacunes, substitutions...), linéaires (dislocations..) ou plans (joints de macles, joints
de grains...), le couplage agit sur la variation spatiale du P.O. Autour du défaut, les propriétés
du supraconducteur telles que la densité, 1'élasticité, le couplage électrons-phonons on Ie libre

parcourt moyen €lectronique (lg) se trouvent étre modifiées. Une modification des trois
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premieres propriétés conduit localement & une variation de T¢, alors qu'une variation locale de
le agit principalement sur x. Cette distinction a son importance parce qu'elle donne des
dépendances en champ et température totalement différentes pour les forces de piégeage. Il est
possible de donner une expression de 1'énergie de piégeage a partir de la fonctionnelle de
G.L.(1.6). Les défauts perturbent les coefficients o, B ainsi que f\etw. Comme G est
supposée minimum a I'équilibre par rapport aux variations de Acet yf, I'énergie de piégeage au
premier ordre peut étre obtenue en considérant uniquement les modifications do et 8B de ces
coefficients [76]. En toute rigueur cette approche n'est valable que si la taille caractéristique du
défaut est petite devant . En écrivant do et O} en termes de quantités mesurables, au premier

ordre 1'énergie d'interaction vortex-défaut peut s'écrire :

H? | 8H? 2
8E=,[—° - -—‘=2|\|;]2+i Siz |q;|4 dv. (1.77)
8w ng 2 K

Cette expression signifie que si 8H_, et % représentent la variation sur une certaine distance
du champ critique supérieur et du paramétre de G.L., alors I'énergie d'interaction vortex-défaut
OE 2a cette méme distance est donnée par (1.77). Cette expression montre que pour les forts
champs magnétiques, |w|4 << |\|f|2, et le piégeage est donné par 8H _, alors que pour les
basses valeurs pour lesquelles ]\p[4 ~ |lp|2, il est déterminé par 8(H,, /x) = 3H_. Le

gradient maximum de cette énergic (1.77) donne la force élémentaire de piégeage f.

VI. Conclusion

Cette introduction & la description phénoménologique des S.H.T¢ essaye de proposer,
- tout en restant dans des proportions raisonnables, un apercu aussi complet que possible des
principaux développements qui nous seront utiles dans I'interprétation de nos résultats
expérimentaux. Etant donné la grande richesse de cette phénoménologie, il est clair que de
nombreux points n'ont pu quétre laissés sous silence. Ainsi par exemple, en plus de 1'élasticité
linéaire du résecan de vortex, il convient également de considérer sa plasticité, un probléme
difficile. Celle-ci est tout particulierement importante dans le cas des S.H.T¢, puisque la faible
valeur des coefficients élastiques favorisent Ia formation de dislocations soit par fluctuations
thermiques, soit par des contraintes internes générées par le piégeage et la force de Lorentz [77
d,efl.

Mais face a ce bel édifice formel on est en droit de se poser la question : O se situe la

réalité expérimentale ? D'une maniére générale, on se trouve trés souvent confronté dans

l'approche expérimentale a des conditions trés éloignées de 1'équilibre thermodynamique, que
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ce soit au niveau des mesures de transports (hors équilibre local) ol bien au niveau des
mesures magnétiques (hors équilibre global). Ceci rend trés délicat toutes interprétations de
résultats, méme les plus simples (apparemment), comme par exemple ceux qui concernent la
mesure des champs critiques Heo ol Hep. Cette réalité se révéle d'autant plus génante que
I'ensemble des propriétés irréversibles des supraconducteurs de type II est encore loin d'étre
bien compris. Un des objectifs de ce présent travail va donc étre dans un premier temps, de
faire ressortir ces aspects hors équilibre qui sont importants afin d'essayer de les cerner. Dans
un second temps, ce travail se propose principalement de tester par des mesures de la
dépendance angulaire du vecteur aimantation, la validité de la théorie de G.L.A dans le régime
fort champ (Hco - H << H¢2) ainsi que dans le régime de London (He1 << H << Hes).
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Chapitre 2 :

Présentation des techniques
expérimentales et des échantillons
supraconducteurs

L'expérimentation se définit comme "le contrdle d'une idée par un fait ". (C. Bernard,

Introduction & la médecine expérimentale,18635)

Résumé

Ce chapitre commence par un rappel des deux techniques expérimentales en général mises
en oeuvre pour mesurer une aimantation statique. Celles-ci reposent soit sur la Joi de Lenz soit
sur I'effet Josephson alternatif. Puis le principal appareillage utilisé dans cette étude est présenté :
il s'agit d'un magnétomeétre & double SQUID qui permet la mesure simultanée des deux
composantes du vecteur aimantation, & savoir celles parallele My, et perpendiculaire M au champ
magnétique appliqué. Les autres dispositifs expérimentaux utilisés sont également introduits.

Enfin, un dernier paragraphe est consacré a une rapide présentation des échantillons

supraconducteurs YBayCu3O7.x et Lap xSryCuO4 étudiés.




Chapitre 2
I. Introduction

Ce travail propose une étude de 'irréversibilité et de 'anisotropie du vecteur aimantation
des Supraconducteurs 4 Haute température Critique (S.H.T¢). En général, il existe
principalement au niveau expérimental, deux méthodes pour mesurer une aimantation. On
distingue la magnétométrie inductive classique qui repose sur la loi de Lenz de celle plus précise
qui s'est développée autour de l'effet Josephson. Celui-ci est en fait mis a profit par des
dispositifs désignés par I'acronyme SQUID ("Superconducting Quantum Interference Device")

qui constituent actuellement les détecteurs de flux magnétique Ies plus sensibles?,

Un premier paragraphe commencera par rappeler brisvement ces deux techniques de
mesure d'une aimantation statique. Dans un deuxiéme temps, nous donnerons un peu plus de
détails sur le principal dispositif utilisé dans ce travail et qui constitue Ie point fort de notre
investigation expérimentale : le magnétometre a double SQUID. Alors que les mesures
d'aimantation "traditionnelles” ne permettent d'avoir accés qu'a la projection de I'aimantation
suivant la direction du champ appliqué, notre dispositif permet la mesure simultanée des deux
composantes du vecteur aimantation a savoir la composante parallele My, et celle perpendiculaire
Mt au champ magnétique. Ensuite, un bref récapitulatif des différents moyens expérimentaux
mis en oeuvre dans cette étude sera ¢également proposé. Finalement, dans un dernier paragraphe,
les différents échantillons étudiés seront présentés puis répertoriés. Il sont relafifs aux systdmes
YBayCuszO7.4 et Lap xSy CuOy4.

II. Principes de mesure d'une aimantation statique
I1.A. Généralités sur les deux techniques de mesures d’une aimantation
Quelque soit le phénomeéne physique utilisé 4 la base pour mesurer le signal, deux
bobines de mesure3 montées en séric opposition se trouvent toujours a l'origine de la détection.

Notons au passage que cette astuce de bobinage permet de compenser les variations indésirables

du flux magnétique, 2 travers l'ensemble du systéme de bobines, sans relation avec 'échantillon.

1 Ce qui signifie Dispositif Supraconducteur 4 Interférences Quantiques. Soulignons tout de suite que seuls les
SQUID reposant sur l'effet Josephson continu sont réellement des dispositifs 2 interférences quantiques. Les
SQUID les plus répandus actuellement dans les laboratoires n'en sont pas, ils reposent uniquement sur l'effet
Josephson alternatif.

2 Typiquement, les SQUID RF (i.e. radiofréquences, qui reposent sur l'effet Josephson alternatif) permettent de
détecter 1074 ¢g ot 1074 est un facteur venant du gain de I'électronique et ¢g désigne le quantum de flux qui est
égal 2 2.07 .10°7 Gauss/cm?. Ceci correspond & une induction magnétique traversant une boucle de 10 cm2 de
T'ordre de 10710 Gauss.

3 "pick up coil” en anglais.
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L'échantillon en présence d'un champ magnétique acquiert une certaine aimantation. La
démarche habituelle consiste a considérer cette aimantation comme uniforme sur tout le volume
de I'échantillon et 4 la remplacer par un moment magnétique [i. 11 est alors possible de remplacer

ce moment magnétique [i par sa spire de courant équivalente de surface S :
=18 2.1)

pour se ramener au probléme classique d'interaction entre une spire de courant I et les bobines de
1 z
|
3
7 |
> ‘j Dispositif
I P e(t)

de Détection
| ]
T mr

Fig.2.1 : Schéma des deux bobines de mesure couplées 4 l'échantillon et relides A un dispositif
de détection.

mesure.

e =

11 est important de souligner que les mesures d'aimantation donnent accés au moment
magnétique équivalent a I'échantillon supposé ponctuel au regard des bobines de détection. Plus
précisément, dans la majorité des cas, elles ne permettent d'accéder qu'a la composante de [i

longitudinale c'est  dire paralléle au champ magnétique appliqué, 1.

Appelons i, le courant qui traverse les bobines de mesure, M le coefficient d'inductance
mutuelle entre la spire effective et les bobines. Définissons ﬁi comme étant l'induction
magnétique créée par les bobines & l'emplacement de I'échantillon (4 ne pas confondre avec le
champ magnétique appliqué) qui donne lieu & un flux a travers la spire équivalente de surface S
égale a:

Bb—ss = B;.S=Mi. (2.2)

De méme, le flux créé par la spire a travers les bobines s'écrit :

B8, _ B

Dssb=MI= i..
i i

(2.3)
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D'autre part, le flux total a travers une paire de bobines de mesure est donné par I'expression :
@b =Dssb +Lbi | (2.4)

avec Lp représentant la self inductance d'une paire de bobines en présence de 1'échantillon. Par

conséquent, le flux @p, & une constante prés, est directement proportionnel au dipdle

magnétique.

A ce niveau, il faut maintenant distinguer les méthodes qui permettent la mesure du flux
b (en utilisant un "vrai" fluxmetre tel qu'un SQUID par exemple) de celles qui détectent la

variation de flux? : :
do d&
et) = - dtb = Sd t—> b (2.5)

II.B. Les magnétométres conventionnels

Avant de s'attarder quelque peu sur le détecteur & SQUID, revenons briévement sur la
seconde méthode de mesure. Proposée pour la premiére fois par P. Weiss (1905) [85], la
variation de flux est provoquée par le déplacement axial de I'échantillon de l'intérieur d'une
bobine 4 l'autre. Au cours de ce déplacement Ia f.e.m induite (dépendant du temps) est

simplement donnée par :

a2 B, ji
o(t)=- —0 =. LB

d
dt dt i

(2.6)

et si z désigne la coordonnée du déplacement dans la direction parallgle 4 Iinduction des bobines

de détection,

cW=el@®)=-- —= —pu | 2.7)

La mesure repose sur l'intégration de la f.e.m e(z(t)) au cours du temps entre les deux positions
extrémes prises par I'échantillon au cours de son déplacement et pour lesquelles Bj atteint ses

valeurs maximales Bi(z1) = - Bj(z2) = - B.

B
My Jl dBi(z) = -i J. e(t) dt. (2.8)
-B

4 Autrement dit, a la sortie des bobines de mesure, on mesure soit un courant i(t) soit la tension induite e(t)
(Fig.2.1).
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d'ott il résulte que la composante du moment magnétique le long de 1'axe des bobines de mesure

est finalement donnée par :

i
W= EJ. e(t) dt. (2.9)

Le coefficient i/2B est une caractéristique géométrique des bobines. La sommation (2.9)

s'effectue en général en utilisant un voltmétre intégrateur.

Dans cette méthode, le déplacement de I'échantillon est indispensable pour produire (via
la loi de Lenz) le signal & mesurer. La sensibilité de la détection est de I'ordre de 4.10-4 uem
(4.10-7 A/m2). Pour les magnétométres & SQUID, le principe physique différe comme nous
allons le montrer, mais un déplacement de I'échantillon se révele également indispensable pour
mesurer la composante magnétique pip en totalité.

II.C. Les magnétometres a SQUID

Les magnétométres & SQUID sont de véritables fluxmetres, ils mesurent tout au long du
déplacement de I'échantillon le flux & donné par (2.2) a une constante arbitraire pres ("offset”
en anglais). La translation de l'échantilion se révele donc également nécessaire pour déterminer le
moment [ puisque, en effectuant la différence de flux entre les 2 positions extrémes prises par
I'échantillon, la constante arbitraire peunt &tre soustraite :

Ay = Dh(Bi(z1)) - Fp(Bi(z2) = (2B/D) uy, (2.10)

Le dispositif de mesure est schématisé sur la Fig.2.2 et les différentes étapes de la mesure
peuvent se résumer ainsi. Les bobines de mesure étant, dans ce cas, réalisées en fil
supraconducteur, le flux total & travers ce circuit est conservé et lors du déplacement de

I'échantillon entre ces deux positions extrémes, le bobinage subit la variation de courant :
Ale = ADp / (2Lp +Le) (2.11)

oll L représente la self-inductance du dispositif d'entrée de la sonde SQUID. Le couplage par la
mutuelle Mg transmet alors la variation de flux & travers I'anneau supraconducteur muni de sa

Jonction Josephson (J.J.} :
ADT| ¢ = Mg Alg (2.12)
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Sonde SQUID

Fig.2.2 : Schéma de principe de la chaine de mesures en général utilisé dans un magnétométre A SQUID,

D'autre part, comme la boucle supraconductrice est également couplée par une mutuelle
M;s a un circuit résonnant (en oscillation entretenue & 19 MHz), un flux radiofréquence (RF) se
superpose a A e. Réciproquement, AG]| e apporte une contribution supplémentaire 2

I'amplitude créte de la tension V¢ aux bomes du circuit résonant :

L
AVc = M—Sco AD] o = Zg Aig (2.13)
s

Finalement, selon le principe de "mode de flux asservi", un systéme de contre-réaction
réinjecte un courant icr dans le méme circuit oscillant ("internal feedback” en anglais) de maniére
4 créer une variation de flux opposé 3 AQH]| e dans I'anneau supraconducteur. Cette condition est
réalisée en maintenant la tension V¢ constante. En exprimant que la variation totale de flux
A@ﬁ T = Mg Aie + Mg icr est nulle, la relation de proportionnalité entre la composante [, du

moment magnétique et le courant de contre réaction iy mesuré s'écrit :

i M .
=-— —8 2Ln +L.)i
KL 2B M, (2Lyp +Lg) der (2.14)

On rappelle que le coefficient /2B de cette relation est une caractéristique géométrique des
bobines de mesure.

Dans ce dispositif, c'est la caractéristique courant-tension en marches d'escalier de
période ¢ de la boucle supraconductrice munie de sa jonction qui assure que la tension aux
bornes du circuit RF varie également de fagon périodigue (la période étant toujours un guantum
de flux ¢p) avec la valeur moyenne @, du flux fourni par le circuit d'entréeS. Une modulation

5 De plus amples détails sur cette utilisation de l'effet Josephson alternatif ainsi que sur les SQUID en général
pourront &tre trouvés par exemple dans les références [86],[87] et [88].
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d'amplitude A une fréquence plus basse (0.1 MHz) suivie d'une détection synchrone permet
d'obtenir une tension continue (asservie A une valeur constante a 104 ¢¢ prés) proportionnelle &

la partie fractionnaire du flux Jp.

Le SQUID est donc utilisé comme détecteur ultrasensible dans une méthode de z€ro : les
variations du courant de contre-réaction suivent fidélement toutes les variations de flux

magnétique du circuit d'entrée.

III. Présentation du principal dispositif utilisé : Le magnétometre a
double SQUID

HI.A. Caractéristiques des deux SQUID et des bobines de détection

Les détecteurs de flux magnétiques utilisés sont des SQUID RF fonctionnant en mode
asservi. Il sont constitués essentiellement d'une boucle en Nb (supraconducteur avec T¢ = 9.5
K) fermée par une jonction Josephson. Cette boucle est couplée par mutueile inductance a un
circuit haute fréquence (19 MHz) d'une part et au circuit d'entrée d'autre part (Fig.2.1). Ce
dernier est constitué des deux paires de bobines de mesures en Nb-Ti (T¢ = 16 K) du type
Helmholtz, bobinées en série-opposition autour du "doigt chaud” ou anticryostat de 1'appareil.

Chacun des deux SQUID de ce dispositif fonctionne avec une 1égére modification par
rapport au principe de base exposé au paragraphe précédent. Le courant de contre-réaction icr, au
lieu d'étre réinjecté dans le circuit résonant, est réinjecté au niveau du dispositif d'entrée du
transformateur de flux ("external feedback" en anglais) ce qui offre une meilleure garantie de
linéarité et permet d'étendre la gamme de mesure. Ce dispositif permet la mesure de moments

magnétiques compris entre 2.107 et 20 uem.

II1.B. Les différents degrés de libertés de 1'échantillon dans le double SQUID
A la description du principe de mesure d'un moment magnétique, il convient d'ajouter la

spécificité du double SQUID utilisé, a savoir deux autres paires de bobines de mesures de type
Helmholtz montées perpendiculairement a la direction du champ magnétique (Fig.2.3).
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D, -(squiDL)-v_

D -(sQuUIDT)- vy

XI

Y}/
>

Fig.2.3 : Schéma de principe du dispositif & deux axes avec ses bobines de mesure de type Helmholtz.
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Alors que la mesure de la composante du vecteur aimantation parallele au champ
magnétique py, s'effectue grice & un mouvement de translation Ty, la composante transverse LT
peut étre déterminée une fois I'échantillon placé au centre d'une des paires de Helmholtz
(position de sensibilité maximale) par un mouvement de rotation Rz autour de 1'axe défini par le
champ magnétique. La phase de cette composante (i.e. 'écart angulaire entre la direction de (T
correspondant au maximum du signal et 'axe OY) permet d'obtenir la troisi¢éme composante du
vecteur aimantation. En général, celle-ci est faible et pwr correspond a la composante x

(Fig.2.3).

Un troisiéme degré de liberté appelé Ry est quant a lui utilisé comme parametre de
l'expérience. Pour notre étude, il permet de faire varier l'inclinaison 6 d'un des axes des
monocristaux étudiés par rapport au champ magnétique appliqué. La rotation est assurée par un
moteur pas A pas et est transmise 2 I'échantillon par l'intermédiaire d'une courroie constituée
d'un fil de coton mercerisé et d'un systéme d'engrenages. La résolution angulaire dépend de la
vitesse de rotation de I'échantillon (6 < 3°/s) et de celle d'acquisition des données (1 mesure/s).
Dans cette étude, elle est en général égale 2 0.3°. Quant 2 la régularité du mouvement de rotation,
elle est meilleure que 99 % (pour § = 0.3 %/s).

Notons au passage que la composante transverse U1 est en fait directement
proportionnelle au couple magnétique T" qui s'exerce sur I'échantillon conformément 2 la relation
\Tl=HI 1T puisque Pt = W sin 8yy. Dans la pratique, on se rameéne soit aux composantes de
I'aimantation par unité de volume Mg = Jo/V (avec a0 =L et T, V représentant le volume de
I'échantillon) soit a celles par unité de masse.

III.C. L'ensemble cryogénique

Il se compose dun cryostat d'une capacité d'environ 40 litres d'Hélium isolé
thermiquement 2 'aide d'un super-isolant & base de Mylar Aluminisé. L'échantillon se trouve
dans un anticryostat formé de deux cylindres concentriques séparés par du super-isolant et par un
vide secondaire de l'ordre de 107 Torr. Le cylindre extérieur plongé dans le bain d'Hélium
liquide du cryostat est maintenu & une pression constante de l'ordre de 140 mbar au dessus de la
pression atmosphérique. Cette différence de pression assure la circulation continue de 1'Hélium
gazeux dans l'enceinte o1 se trouve I'échantillon. Celui-ci est donc directement exposé a ce flux
d'Hélium dont le débit et 1a température sont réglables.

Un systéme de chauffage constitué par un fil résistif réchauffe le gaz qui se détent a la

température affichée. Un thermometre en Rhodium-Fer situé au dela de 1'échantillon au niveau de
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l'extrémité supérieure de I'aimant supraconducteur, indique la température 4 0.01 Kelvin pres.
Un contrble adéquat des courants de chauffage & 1'aide d'un microprocesseur permet de stabiliser

la température 4 quelques milliémes de Kelvin prés.

Cette précision sur la température ne peut-8tre obtenue malheureusement qu'aprés
plusieurs heures, durée du transitoire qui de plus peut étre oscillant. Or une étude au voisinage
d'une transition de phase (telle que la transition supraconductrice) exige une variation de

température monotone.

Pour les mesures relatives 4 la variation thermique de I'aimantation au voisinage de Ia
température critique (telles que celles exposées au chapitre 4), la solution qui a été adoptée
consiste a alimenter le fil résistif par une alimentation extérieure, la valeur du courant 3 afficher
ayant €t€ étalonnée au préalable en fonction de la température 2 atteindre. Cette méthode (appelée
dans la snite méthode de la dérive lente) permet par interventions manuelles répétées d'ajuster le
courant dans le fil résistif afin d'obtenir une variation de température monotone, contrdlée par
l'intermédiaire d'un "servo-trace”. Ce "pilotage" a permis une nette amélioration de la qualité des

résultats obtenus,
IILD. L'ensemble produisant le champ magnétique

Le champ magnétique est produit par une bobine supraconductrice formée par un fil en
NbTi. Refroidie directement dans le cryostat super-isolé rempli d'Hélium, elle produit des
champs allant jusqu'a 50 kGauss (5 Tesla), avec une homogénéité de 1'ordre de 0.03% sur une

longueur d'environ 5 cm.

Ce champ magnétique est stabilisé 4 deux niveaux. Le premier niveau est réalisé en court-
circuitant la bobine supraconductrice sur elle-méme. Le second est constitué d'un écran en
matériau supraconducteur enveloppant I'ensemble échantillon-bobinage qui empéche toute
variation de flux dans cette zone. Pour que la valeur du champ puisse &tre modifiée, cet &cran est
réchauffé au dessus de sa température critique. Du fait des inerties thermiques, cette opération
allonge de plusieurs minutes la durée du changement de champ.

IV. Récapitulatif des différents moyens expérimentaux utilisés

D'autres moyens expérimentaux ont également été mis en oeuvre pour cette étude. Parmi

ceux-ci, on peut citer un second magnétométre & SQUID, un magnétométre inductif ainsi qu'un
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dispositif de susceptibilité alternative transverse. L'ensemble de ces dispositifs avec leurs

principales caractéristiques, est regroupé dans le tableau 2.1.

Dispositifs expérimentaux Caractéristiques
» Magnétometre a double o Mesure simultanée des composantes de I'aimantation My, et
SQUID M en fonction :

- du module du champ magnétique H (de 0 2 5 Tesla),
- de I'orientation de H par rapport a I'échantillon, et
- de la température T (de 4.2 a 300 K).

» Magnétometre & SQUID * Mesure de Ia composante My en fonction :
- du module du champ magnétique H (de 0 a7 Tesla), et
- de la température T (de 1.5 4 300 K).

* Magnétometre inductif e Mémes caractéristiques que le magnétometre a SQUID mais
avec une vitesse de balayage du champ plus rapide (d'an

moins un ordre de grandeur).

e Dispositif de susceptibilité¢ | e« Mesure de la susceptibilité alternative (g =y~ ix") en
alternative (transverse) phase avec l'excitation ' et en quadrature %" en fonction :

- de l'amplitude du champ alternatif h,(de 0.1 4 10 Oc)

- de la fréquence du champ alternatif (de 10 a 1000 Hz)

- d'un champ statique Hg L h,. (de 02 5 kOe), et

- de la température T (de 4.2 a 300 K).

Tablean 2.1 : Tablean récapitulatif des différents dispositifs expérimentaux employés,

V. Présentation des échantillons supraconducteurs étudiés
V.A. Systeme YBa;Cu3zOr7.4

En ce qui concerne le composé YBayCuz(7.3, deux séries de cristaux ont principalement
été étudiées. Elles ont été obtenues par H. Noel de ['Université de Rennes. La premiére a été
€laborée en 1987 [89] & partir d'une réaction de 1'état solide et d'un processus de minéralisation
(cette technique est maintenant appelée "Melt Grow method" en anglais). Deux cristaux en ont été

extraits dont I'un répertorié YBCO#1 a été taill€ sous la forme d'un cylindre avec un diamétre ©
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~ .85 mm et de longueur 1 = 1.9 mm. La direction de I'axe T ainsi que celle des plans (&, b),
se trouvent dans la section circulaire (Fig.2.4). La température critique des cristaux appartenant 2
cette série est égale 4 91 K et la largeur de transition magnétique AT mesurée dans 100 Oe
s'étend sur 9 K 6 . Cet échantillon a ét€ enrobé par une couche protectrice de vernis General
Electric. Le second cristal YBCO#2 se présente sous la forme d'un parallélépipede rectangle (V =
1.2 x 0.73 x 0.8 mm3). Deux autres cristaux YBCO#3 et YBCO#4 appartenant a une autre série
ont été €laborés plus récemment (1993). Ils se présentent également sous la forme de

parallélépipedes rectangles.

Fig.2.4 : Photographie du cristal YBCO#1 cylindrique et de son porte échantillon adapté au double
SQUID. L'axe de rotation OY de ce dispositif coincide avec celui du cylindre et permet de faire varier
l'inclinaison de l'axe ¢ par rapport au champ magnétique appliqué.

V.B. Systéme Lajs.xSryCuQy

Le monocristal Lag xSrxCuQy4 a quant 2 lui, ét€ élaboré par I. Tanaka et H. Kojima [90]
en utilisant la technique de fusion de zone. Il correspond 2 une concentration en Strontium x ~
0.15 (T¢ = 35 K) et sa largeur de transition dans 100 Oe vaut AT =2 K. Il se présente sous la
forme d'un parallélépipe¢de rectangle (V = 1.85 x 1.3 x 0.8 mm3) avec I'axe ¢ paraliéle au plus
grand des cotés. Cet échantillon nous a été prété par S. Senoussi du Laboratoire de Physique des
Solides d’Orsay et certaines de ses caractéristiques peuvent étre trouvées dans 1'article de revue
sur les courants critiques [91].

6 La largeur de la transition est déterminée 3 partir des valeurs de Ia température qui correspondent aux
aimantations égales & 10% et 90% du signal diamagnétique total. Dans un champ de 10 Qe, AT =~ 1.5 K.
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V.C. Répertoires des différents échantillons supraconducteurs

L'ensemble des échantillons étudiés ainsi que leurs principales caractéristiques sont
répertoriés dans le tableau 2.2. Dans la suite de ce travail, la désignation des échantillons fera

référence 2 ce tableau.

Composé Type Volume (mm3) Tc (K) Désignation
YBayCuz07.5 cristal 1.08 91 YBCO#1
YBayCu3O7.5 cristal 0.73 91 YBCO#2
YBa;CuzOr5 cristal 4.34 92 YBCO#3
YBayCuzO7.5 cristal 3.5 92 YBCO#4
YBayCuzO7.x polycristal 84.2 89 YBCOf#p

Lay g5510,15CuO4 cristal 1.9 35 LSCO

Tableaw 2.2 : Tableau récapitulatif des différents échantillons supraconducteurs étudiés.

VI. Conclusion

Cette bréve revue des techniques expérimentales ne serait £tre compléte sans mentionner
les différents systémes informatiques utilisés pour acquérir et traiter les données, L'exploitation
des résultats, souvent longue et délicate, ne transparaitra pas trop dans ce travail bien qu'elle
tienne une place trés importante. Ainsi par exemple, il s'est révélé nécessaire de développer des
méthodes pour ajuster au micux les courbes théoriques aux résultats expérimentaux en
s'affranchissant autant que possible des erreurs de mesure. L'une de ces méthodes, qui concerne

les mesures magnétiques rotationnelles du chapitre 6, est exposé dans l'annexe 3.
Il est maintenant proposé une discussion sur les différents phénomenes d'hystérésis

rencontrés dans cette étude et sur la méthode couramment employée pour, a partir d'une mesure

d'aimantation, séparer la contribution réversible de celle irréversible.

73







Chapitre 3

L'approche thermodynamique :
Vers une interprétation
quantitative de 1'hystérésis




Plan du chapitre 3

L INOOUCHOI vttt ettt seas s bbb bbb s en s cmsnemsnesesssems e srsenssenesamssntsessnssassssensossesss 1D
IL. Concepts intuitifs de grandeurs réversibles et de grandeurs IrrEVersibles......c.coovvrierererneesireresveereerese s 79
IIL Quelques exemples dATEVErSIDIlItE. ..ottt r et ar sttt s e seenen e st s e 83
HILA. Cas des variations thermiques de 1'aimantation d'un supraconducteur de type II.
IIL.B. Cas de Fhystérésis unidirectionnelle ;
II1.B.1. Le modéle de Bean dans sa forme originale.
ILB.2. Les cycles de Rayleigh.
IILB.3. Propriété de symétrie de Ia réponse a I'équilibre thermostatique.
IILB.4. Les limites des lois de Rayleigh.
IILB.5. Retour au piégeage des vortex.
III.C, Cas de I'hystérésis rotationnelle du vecteur aimantation des S.H. T :
II1.C.1. Introduction.
IILC.2. Généralités sur I'hystérésis rotationnelle.
MI.C.3. La méthode de décomposition appliquée & I'hystérésis rotationnelle du vecteur
aimantation des 8. H.T¢.
HLEC.4. La vérification d'une des relations de Maxwell reliant les deux composantes du vecteur
aimantation.
IILD. Récapitulatif et premiéres conclusions.
IV. Vers une approche thermodynamique des phénomenes dhyStérésis.......ouvumivieisirinrivsmisiirieesrersesseseserseenes 102
IV.A. Généralités,
IV.B. Cas de I'hystérésis €lastoplastique lors de 1a déformation d'un corps :
IV.B.1. Séparabilité des contributions réversible et irréversible.
IV.B.2. L'utilisation de potentiels,
IV.C. Une justification de 1a méthode de décomposition introduisant une fonction dissipative,
IV.D. Vers une thermodynamique quasi-statique des phénomenes d’hystérésis :
IV.D.1. Introduction.
IV.D.2. Quelques rappels de thermostatique et de thermodynamigue linéaire,
IV.D.3, Un principe variationnel permettant de prédire une hystérésis de I'aimantation.
IV.D 4. Quelques éléments pour un schéma de I'hystérésis,
IV.E. Au dela de I'approximation quasi-statique : L'instabilité thermomécanique et ses analogues.
Vo CONCIUSION. ..ottt bbb s sse et b s s s b s bbb a4 be e ee s e s s rasms s e s e 113

76



Chapitre 3 :

L'approche thermodynamique : Vers une
interprétation quantitative de 1'hystérésis

"L'évolution récente des théories de la thermodynamique a donc encore ajouté a la violence du
heurt entre les deux disciplines, la thermodynamique et la dynamigue... 11 est difficile au nom
de l'irréversibilité de nier la dynamique..." (1. Prigogine, La Nouvelle Alliance, 1979, p. 289)

Résumeé

Ce chapitre commence par exposer la méthode qui est en général utilisée pour, & partir
du cycle d'hystérésis d'une grandeur telle que l'aimantation par exemple, séparer la
contribution réversible de celle irréversible. Puis les différents types d'irréversibilité rencontrés
dans cette étude du vecteur aimantation des Supraconducteurs a Haute Température critique
(S.H.T¢) sont discutés. II s'agit des différentes aimantations associées aux variations de la
température, du module du champ magnétique et de I'orientation de ce dernier par rapport 2
I'échantillon. Les principaux modéles permettant d'interpréter ces comportements sont
rappelés, 1'accent étant porté sur I'importance d'une nouvelle variable "dynamique" qui dans le
cas de I'hystérésis magnétique unidirectionnelle par exemple, correspond a la dérivée
temporelle de I'excitation H. Enfin, la recherche d'une justification pour la méthode de
séparation a conduit 3 une réflexion sur les phénomeénes d'hystérésis en général et sur un

éventuel traitement thermodynamique de ces derniers.
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L Introduction

L'étymologie du mot "thermodynamique" nous enseigne que ce terme devrait étre
réservé a I'étude de la dynamique de grandeurs caractérisant 1'état thermostatique d'un systéme.
En général, on lui substitue l'expression de "thermodynamique hors équilibre”. Le terme
"thermostatique"” quant a lui, devrait se référer a 1'étude de 1'état statique d'un systéme et des
grandeurs caractéristiques permettant de le définir ainsi. La thermostatique est en général
appelée thermodynamique et plus rarement thermodynamique & I'équilibre. Dans le cadre de
ces nouvelles définitions, ce chapitre va traiter de ce qu'il conviendrait d'appeler, la
"thermodynamique-quasistatique” macroscopique. Principalement, celle-ci a pour objectif
I'étude & un instant donné, du régime transitoire supposé quasi-statiquel, du systéme "en route"
vers 1'équilibre. En présence d'une excitation extérieure constante, une des grandeurs
caractéristiques du systéme est la réponse & cette excitation. Il existe un grand nombre de
systémes pour lesquels I'évolution vers I'état d'équilibre (qui se manifeste expérimentalement
par une relaxation de cette réponse) est "infiniment" lente. Parmi ceux-ci, on peut citer comme
I'un des exemples les plus significatifs peut-&tre, celui des aimants permanents. "Portés" dans
un état fortement hors équilibre, la restitution a l'environnement de I'énergie magnétique qu'ils
ont emmagasinée s'effectue & l'échelle du siécle a la température ambiante. La
"thermodynamique quasi-statique" concerne donc tous les matériaux ferromagnétiques,
supraconducteurs de types II, verres de spins et bien d'autres encore et plus généralement, tous
les systémes qui se caractérisent par une dynamique de relaxation plutbt lente, ce qui permet la
mesure d'une hystérésis de la réponse 4 une excitation.

Dans ce chapitre, un raisonnement inductif est proposé. Il va conduire & formuler une
approche thermodynamique de I'hystérésis dans la limite quasi-statique. Nous allons plus
particulierement nous intéresser 2 la réponse magnétique de divers systémes. Parfois, il est
possible a partir de la mesure d'un cycle d'hystérésis, de séparer la contribution réversible
I'aimantation de celle irréversible. Cette méthode, baptisée pour la suite "méthode de
séparation”, se trouve 2 l'origine de la présente réflexion; elle sera donc exposée dans un
premier temps. Puis, I'hystérésis d'une grandeur se définissant par rapport & une variable, nous
allons successivement explorer les trois types d'irréversibilité rencontrés dans cette étude de
I'aimantation des S.H.T¢. II s'agit respectivement des cas ol cette variable est :

- La température T (cas des variations thermiques de 1'aimantation),

- Le module du champ magnétique appliqué H (cas de hystérésis unidirectionnelle), et
- L'angle 6 définissant I'orientation de I'échantillon par rapport au champ appliqué
(cas de I'hystérésis rotationnelle).

1 Nous verrons dans la suite de ce travail que le terme guasi-statique évoqué ici se rapporte & une contrainte
suffisamment lente pour que le systéme reste isotherme.
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Pour les matériaux supraconducteurs de type II, ces différents types d'irréversibilité
magnétique ont en général pour origine le piégeage des vortex par des défauts structuraux. Ce
probléme se trouve en fait &tre trés analogue a celui du piégeage des parois dans les matériaux
ferromagnétiques. Il semble, par conséquent, trés instructif de montrer que les Lois de Lord
Rayleigh, initialement découvertes puis démontrées pour les corps ferromagnétiques, semblent
s'appliquer également au cas de l'hystérésis unidirectionnelle de P'aimantation des
supraconducteurs de type II. Ce point sera développé dans ce chapitre et I'extension éventuelle
des lois de Rayleigh a d'autres domaines de la physique tels que par exemple la ferroélectricité,
la déformation mécanique des matériaux sera également mentionnée. Puis viendra une partie
plus exploratoire visant & justifier dans certains cas, la méthode de séparation. Sa mise en
défaut ‘dans le cas de 1'hystérésis relatif aux variations thermiques de l'aimantation des
supraconducteurs de type I, pourra alors étre discutée. Ce paragraphe sera suivi de I'ébauche
d'un formalisme pour la "thermodynamique quasi-statique” macroscopique qui devrait pouvoir
s'appliquer & tous les phénoménes d'hystérésis pour lesquels les autres effets de mémoire?
peuvent étre négligés. Soulignons que l'intérét d'un tel chapitre se situe avant tout au niveau de
la discussion de la validité de la méthode de séparation, ce qui constitue un point

particuliérement important pour l'interprétation de nos résultats expérimentaux.

II. Concepts intuitifs de grandeurs réversibles et de grandeurs irréversibles

D'une maniére générale, on dit que la variation d'une grandeur telle que par exemple,
l'aimantation M(H) en fonction du champ magnétique appliqué, présente de I'hystérésis lorsque
les valeurs prises par cette grandeur pour une méme valeur de H, différent suivant que le
champ est appliqué de maniére croissante ou décroissante (Fig.3.1) 3. Formellement, ceci peut
s'écrire simplement en ajoutant a I'aimantation une dépendance envers la variable H=dd/dt,
soit : M(H,H > 0) # M(H,H < 0). A partir de cette remarque, la décomposition qui parait
s'imposer tout naturellement consiste & prendre pour l'aimantation purement irréversible la

partie antisymétrique :

Mir= [M(H,H>0)-M(H,H<0)]/2 | (3.1

2 Ce qui est baptisé effet de mémoire désigne d'une maniére générale un effet non local dans le temps, c'est a dire
qui dépend des instants antérieurs. Ce type d'effet est aussi qualifi¢ de non markoffien. Le mot hystérésis quant a
lui semble avoir &té utilisé pour la premiére fois par J. A. Ewing en 1881 [92] pour exprimer {conformément &
I'étymologie grecque hustérésus) un effet de retard de 'aimantation d'un échantillon de fer vis 4 vis de 1'excitation
magnétique qui lui était appliquée. En fait, Ihystérésis représente un aspect bien particulier d'effet de mémoire et
il semble que I'on puisse parler dans ce cas d'effet de mémoire 4 court terme. Ce chapitre va essayer de clarifier ce
point de vue.

3 Dans ce chapitre qui expose une réflexion élémentaire sur 1'hystérésis, nons considérons uniguement le cas des
cycles majeurs symétriques (i.e. Hpax = -Hmpin) et les problémes liés 4 leur stabilité.
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et par conséquent, pour 'aimantation réversible la construction symétrique :

M., =[M(H,H>0)+ M(H,H<0)]/2. (3.2)

Ces constructions supposent implicitement que les contributions réversible4 et
irréversible soient présentes simultanément. Il se peut que dans certains cas bien particuliers,
seule une contribution hors équilibre existe et présente de I'hystérésis. 1l est clair que dans ce
cas les relations (3.1) et (3.2) ne peuvent pas étre appliquées. Un tel exemple est en fait
rencontré au paragraphe IIL.C.2 de ce chapitre. Les relations (3.1) et (3.2) ne s'appliquent
également pas au cas ot M(H,H > 0) désigne la courbe de premiére aimantation. Celle-ci
représente en quelque sorte la réponse issue d'un régime transitoire alors que la décomposition

concerne la réponse hystérétique venant d'un régime quasi-permanent.
M A

| M(H,H<0)

|
/ I

!

; » H

AH

(a)

| |
— "

— o

Fig.3.1 : (a) Schéma d'un cycle d'hystérésis qui est considéré comme résultant (b)
de la projection dans le plan (M,H), d'une courbe décrit dans l'espace (M,H, H).

D'autre part, il semble émerger des constructions géométriques basées sur des scalaires
(3.1) et (3.2) une définition "expérimentale” de l'irréversibilité : Une grandeur telle que par

exemple ['aimantation contient une contribution irréversible si et seulement si elle ne dépend

4 Le mot réversible employé dans ce contexte se réfere plutét A une aimantation dépourvue d'hystérésis et les
exemples qui vont &ire présentés dans la suite de ce chapitre vont permettre de discuter dans quelle mesure cette
aimantation anhystérétique coincide avec celle a I'équilibre thermostatique.
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pas uniquement de la variable champ magnétique H mais également de sa vitesse de variation
H. I est d'ailleurs en général bien connu que dans le cas de matériaux ferromagnétiques ou

supraconducteurs de type II, les cycles d'hystérésis "s'élargissent” lorsque H augmented.

D'une maniére formelle, il est possible de déduire les relations (3.1) et (3.2) en écrivant

I'aimantation totale d'un corps sous la forme :

M(H,H) = M, (H) +sign(H) M;,.(H,abs(H))

: (3.3)
= M, (H)+ M, (H,H)

oul la fonction sign(H) = +1 et -1 en champ croissant et décroissant respectivement et abs( H)
représente la valeur absolue de la variable H. Cette expression montre que I'aimantation totale
résulte, méme dans le cas d'une relation non linéaire entre M et H, de la superposition d'une
contribution irréversible impaire en H 2 celle réversible. Soulignons que cette séparabilité, pas
du tout évidente, n'est en fait qu'approximative car le champ démagnétisant a tendance a

coupler les deux contributions 2 I'aimantation®,

D'aprés l'expression (3.3), I'hystérésis de l'aimantation semble donc découler
simplement du fait que la contribution irréversible soit une fonction impaire de la variable H.
Mais la relation (3.3) se réveéle, en définitive, plus générale que les relations (3.1) et (3.2)
puisqu'elle s'applique également, comme nous allons le rappeler, & la courbe de premiére
aimantation d'un systéme magnétique initialement dépourvu d'aimantation rémanente. Dans ce
cas, l'expérience nous enseigne que Myey et Mjr sont du méme signe lorsque H et H sont tous

deux positifs et 1a relation (3.3) "n'exprime” t-elle pas en guelque sorte, une conséquence du
2¢me principe de thermodynamique en montrant que abs(M) = abs(Myev) ?

L'objet de ce chapitre consiste précisément & comprendre (autant soit peu) l'origine de
la nouvelle variable H qui caractérise le systéme et 2 essayer de montrer dans quelle mesure
cette variable peut étre considérée comme une variable d'état au sens de la thermodynamique
quasi-statique. Soulignons que cette notion d'état introduite ici différe forcément de celle de la

thermostatique macroscopique telle qu'elle est proposée par P. M. Duhem [94b] par exemple et

5 Sur ce sujet, on pourra par exemple consulter les travaux de L. Pust et al. [93] concernant les supraconducteurs
de type I1.

6 En fait, 'expression (3.3) peut étre considérée comme un développement limité au premier ordre en H de
{'aimantation totale, M(H, H) = M(H,0)+(dM/0H)H + O(H2), dans lequel le premier terme représente
T'aimantation & 1'équilibre. Cependant cette remarque peut étre trompeuse. Elle ne doit pas nous faire oublier que
|'aimantation irréversibie est en toute rigneur, une fonctionnelle qui dépend du trajet suivi par le systéme dans
l'espace des paramétres. Le point de vue développé dans ce chapitre vise A entrevoir dans quelles mesures celle-ci
pourrait se ramener 2 une fonction. D'autre part, on peut également mentionner qu'un tel type de décomposition
avait déja été proposé en 1903 par P. M. Duhem [94a] mais relativement & 1'excitation magnétique infinitésimale
(e dH= dHrev + dHu-)
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qu'il convient de rappeler maintenant : "...il nous est possible d'indiquer quelles conditions
doivent remplir des nombres pour gu'on puisse dire que ces nombres définissent I'état d'un
systeme donné a un instant déterminé t. Ces conditions sont les suivantes : 1°) Les nombres
considérés représentent des propriétés physiques du systéme donné & Uinstant t; le temps t
n'est pas considéré comme une telle propriété; ces nombres varient d'une maniére continue
avec t; leurs dérivées premieres par rapport a t existent et sont toujours définies; 2°) Ces
nombres sont, par leur définition, absolument indépendants les uns des autres et absolument
indépendants de t; 3°) Si d'autres nombres représentent également des propriétés physiques du
méme systeme a l'instant t, ou bien ces nouveaux nombres ont avec leurs précédents quelque
relation du premier ordre; ou bien ces nouveaux nombres sont reliés & quelque dérivée par
rapport a t des premiers ou inversement , ce qui constitue une relation du second ordre”. 11
ressort principalement de ces trois points, le fait que I'état au sens de la thermostatique
macroscopique est défini par la connaissance de variables indépendantes, 1l s'agit d'une notion
instantanée qui n'englobe pas des grandeurs dont la définition est & cheval sur deux instants.
Par opposition, notre approche consiste & prendre en compte la variation du champ magnétique
appliqué au travers de deux variables indépendantes H(t) et I:I(t) 7. L'intérét réside
principalement dans le fait que la variable H connecte la valeur du champ H au temps (t-dt) 2
celle au temps t . Et dans le cas particulier pour lequel H est une constante an cours du temps
cette variable relie la valeur du champ H 2 l'instant t & toutes celles qui lui sont antérieures.
C'est donc une variable qui permet de prendre en compte, en quelque sorte, I'histoire de
I'excitation magnétique de I'échantillon.

La principale restriction imposée 2 H dans la suite de ce travail, consiste a supposer
que la valeur absolue de cette variable est constante au cours d'un cycle d'hystérésis avec une
valeur suffisamment faible (excitation dite quasi-statique) de maniere A ce que 1'échantillon
reste sur une méme isotherme au cours de ce cycle8. La généralisation de cette approche au cas
ol abs(H) ne peut plus étre considérée comme une constante, peut se faire en introduisant pér
exemple une nouvelle variable H... Ce point ne sera pas abordé dans ce chapitre. Quant au cas
oll la variable H est suffisamment importante pour produire localement des échauffements,
nous montrerons dans un dernier paragraphe que ceci conduit i des instabilités des cycles
d'hystérésis.

7 Ceci ne doit "pas trop perturber” 1a notion d'état car la mécanique de la déformation fait déji intervenir dans sa
thermostatique une variable a cheval sur deux instants, 2 savoir la déformation £ = [I{t > 0) - 1¢t = 0)]/I(t = 0) ol 1(t)
désigne Ia longueur du matérian que I'on déforme. Selon P. Guelin [95], € peut &tre considérée comme une
variable & mémoire discrate8 ce qui perturbe précisément la notion d'état.

8 Lors d'un processus d'aimantation isotherme, I'échantillon échange de la chaleur avec le milien extérieur. Ce
n'est pas le cas en général des expériences en champ pulsé, pour lesquelles par exemple, les variations de
l'aimantation peuvent étre suffisamment rapides pour que cet échange d'énergie n'ait pas lieu. En effet, soient Ty,
la constante de temps de thermalisation de I'échantillon avec son environnement et Ty = § H(t)dt /Hpy .y le temps
de montée du champ appliqué. Dans le cas ol Ty >>Ty, le processus est adiabatique et la température de
T'échantillon évolue alors avec le champ appliqué : il s'agit de V'effet magnétocalorique.
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La généralisation de cette description pour des réponses a des excitations autres que
celle du module du champ magnétique appliqué peut étre envisagée. Ainsi par exemple, les
variations de I'aimantation de matériaux supraconducteurs de type 1l anisotrope en fonction de
la température T ou de l'angle 9 entre le champ magnétique appliqué et les axes du cristal sont
également considérées dans ce chapitre. I semble que chacune de ces nouvelles variables
thermodynamiques caractérise un type d'irréversibilité? et 'aimantation mesurée dans le cas
général se révele &tre une fonction du type M(T, T,H,H,6,6). Mais dans un premier temps,
que peut on dire sur la validité de la méthode de décomposition donnée par les expression (3.1)
et (3.2) si elle est appliquée successivement & chacun de ces trois couples de variables ?

II1. Quelques exemples d'irréversibilité
IIL.A. Cas des variations thermiques de I'aimantation d'un supraconducteur de type II

Les matériaux supraconducteurs, ferromagnétiques ou verres de spins entre autres, ont
la particularité d'avoir une aimantation qui différe suivant que 1'échantillon est refroidi avec ou
sans champ magnétique appliqué. La premiére aimantation est en général notée MFpc
(aimantation "Field Cooling") et la seconde Mzpc (aimantation "Zero Field Cooling™). Une
approche (naive) consiste a étendre les relations (3.1) et (3.2) aux cas des cycles thermiques
ouverts décrits par I'aimantation en remplacant la variable H par T. Mais nous allons montrer
que l'interprétation du cas particulier des variations thermiques de l'aimantation d'un
supraconducteur de type II, ne permet pas de valider une telle décomposition.

Ainsi par exemple, la Fig.3.2 montre les mesures des aimantations Mpc(T) et Mzrc(T)
d'un S.H.T¢ (cristal YBCO#2) lors de la transition dans un champ magnétique appliqué de 100
Qe. Pour cette faible valeur de champ (inféricure au champ critique H¢1(0) caractérisant
l'apparition des vortex 3 basse température) l'aimantation Mzgc & basse température est
purement réversible. En effet, comme le flux magnétique est absent lors d'un processus ZFC,
le diamagnétisme observé résulte alors simplement de "I'écrantage” total du champ appliqué
H < Hc1 développé par I'échantillon supraconducteur. Plus précisément, cette réponse linéaire
résulte uniquement de la circulation de courants permanents localisés en surface qui réalisent
la condition de 1'équilibre thermodynamique, & savoir une densité de flux B(H < H¢1) = 0 dans
tout le supraconducteur. Dans cette plage de champ magnétique, J'aimantation Mzrc est
indépendante de la température ct simplement régie par la forme de l'échantillon :
Mzprc(T<T¢1) = -H/4T(1-N) avec T¢1(H) la température pour laquelle le champ appliqué est

9 Car précisément, la nature irréversible du processus fait que la grandeur qui lui est associée, dépend du chemin
choisi dans l'espace "réduit" (H,T,8).
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€gale a He1(T) et N le facteur de champ démagnétisant. Comme le montre la Fig.3.2, cette
aimantation Mzpc (caractéristique de 'effet d'écrantage) associée 4 Ia variation T > 0, différe
de celle qui résulte de 1'évolution T < 0. La raison essentielle (en absence d'effet de
granularité) repose sur le piégeage des vortex. En effet, la présence d'un champ magnétique
lors du processus FC, entraine celle des vortex. Au cours du refroidissement, le
supraconducteur va donc essayer de minimiser son potentiel en expulsant ces lignes de flux
pour permettre la réalisation de 1'état thermostatique Meissner. Ce processus est en fait, freiné
par I'ancrage des vortex sur des imperfections du matériau, d'odt une aimantation hors équilibre
Mrc qui différe de Mzpc. Ceci explique le role en général donné 2 la réponse Mpc qui est de
caractériser ['expulsion du flux. L'effet Meissner est total lorsque Mpc = Mzpc ce qui se
produit en général pour de petits échantillons!® de bonne qualité ou pour des vitesses de

refroidissement trés lentes,

2 T e e

(uem/cm?)

L . ]
= . YBCO#1 ]
ol — . M e H =100 Oc ;

» e ) > ]

appliqué suivant I'axe ¢ |

_12',,,,|,,,,|,,,,|,,,,|“,,|,,.,|,,,,|,,,,
60 65 70 75 80 85 90 95 100

T (K)

Fig.3.2 : Transition supraconductrice sous un champ magnétique égale & 100 Oe pour les deux signes
de la variable T. Le cas T>0 donne lieu 4 I'aimantation Mzpc et celui T<0 i I'aimantation M.

La nature irréversible de Mgc peut se comprendre formellement en évoquant l'unicité de la
réponse 2 I'équilibre. Du point de vue expérimental, la nature irréversible de Mpc transparait
au travers de la mise en évidence de sa dépendance envers la variable T. En effet, nous avons
pu observer, toujours avec I'échantillon YBCO#2, que pour une vitesse de refroidissement (&
l'origine approximativement égale 2 -4 Kelvin/heure) multipliée par 10, une perte de
diamagnétisme du palier d'aimantation Mpc 3 basse température de 'ordre de 20 %. Des

10 L.¢ modele de Bean {qui est rappelé dans le prochain paragraphe) montre que le rapport de l'aimantation
irréversible sur celle réversible varie comme la dimension moyenne de 1'échantillon perpendiculaire au champ
magnétique.
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études récentes sur différents S.H.T¢ cristallins confirment cette tendance et montrent en plus
une modification de la variation de MRC avec la température [96]. Ces auteurs trouvent que
Mgc(T) présente a partir d'une vitesse de refroidissement de I'ordre de -0.22 Kelvin/heure, un
maximum (en valeur absolue) au pied de la transition avant d'atteindre sa valeur constante a
basse température. Un autre aspect révélant le caractére irréversible de 1'aimantation Mpc peut
encore étre mentionné. Celui-ci concerne des travaux mettant en évidence une différence entre
les aimantations FC qui sont mesurées pour un refroidissement sous champ (aimantation FCC
"Field Cooled Cooling") et celles obtenues lors du réchauffement de 1'échantillon (FCW "Field
Cooled Warming") [97]. Dans notre étude, nous ne considérons pas cette différence et les
mesures de MEC se référent au processus FCC.

D'autre part, on peut noter sur la Fig.3.2 l'existence d'une petite plage de température
Tir < T < T¢ sur laquelle Mpc est égale 3 Mzrc. La dépendance envers le champ appliqué de
la température Tj(H) décrit aussi bien dans le cas de supraconducteurs conventionnels que
dans le cas des S.H.T¢, ce qu'il convient d'appeler une ligne d'irréversibilité dont l'origine n'est

pas encore trés bien comprise.

L'interprétation des variations de MFC(T,T) et Mzgrc(T) de 1a Fig.3.2 qui a été donnée,
est suffisante pour conclure que l'utilisation des relations (3.1) et (3.2) aprés avoir remplacé la
variable H par T ne fournit pas la décomposition correcte séparant la contribution réversible
de celle irréversible. Nous reviendrons ultérieurement sur ce point, mais il est peut étre déja
possible de raccrocher cela au fait que du point de vue de la thermostatique, M et H sont des
grandeurs conjuguées alors que M et T ne le sont pas 11. En fait, il ne semble pas, que les
variations thermiques de l'aimantation décrivent ce qu'il convient d'appeler des cycles
d'hystérésis. Des éléments de définition et de classification de 1'hystérésis seront proposés dans
la suite de ce chapitre.

Dans la suite, nous allons montrer que les relations (3.1) et (3.2) semblent plutot étre
spécifiques au couple de variables (H, H) ainsi qu'au couple (9, 8) lors de variations
angulaires. Etant donné que I'hystérésis de 'aimantation relative au couple de variables (H, H)
a pour origine une variation du module du champ magnétique appliqué H (dont I'orientation est
fixée par rapport & l'échantillon), il lui est donné le nom d'hystérésis unidirectionnelle.

IILB. Cas de I'hystérésis unidirectionnelle

II1.B.1. Le modéle de Bean dans sa forme originale

H op peut suggérer de tester cette hypothése en essayant par exemple d'appliquer la méthode de décomposition
dans le cas de mesures de chaleur spécifique pour un champ donné et en fonction de la température.
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Le modele de I'état critique de Bean est dans de trés nombreux cas utilisé comme point
de départ pour interpréter les propriétés irréversibles des supraconducteurs de type II. C.P.
Bean a montré que son approche permet a la fois de calculer les cycles d'hystérésis décrits par
l'aimantation a température fixée et d'interpréter les mesures de susceptibilité alternative [79a].
Ce modele s'est également révél€ par la suite, un précieux support pour décrire la dépendance
en température de l'aimantation ZFC et FC [98], donnant ainsi une interprétation quantitative
de 'effet Meissner partiel lorsque I'échantillon est refroidi sous champ magnétique.

L'idée principale énoncée par Bean [79a] peut se résumer par les termes suivants. Lors
de l'application d'un champ magnétique appliqué, le supraconducteur de type IT va s'opposer 2
la variation de flux en créant une aimantation M. Celle-ci se trouve &tre générée par des
boucles de courants correspondant précisément 4 une description en termes d'Ampériens.
L'extension spatiale de ces courants non dissipatifs englobe tout l'échantillon pour une
supraconductivité homogene, ce qui constitue la manifestation d'un état quantique sur une
€chelle macroscopique. Comme tous les modgles d'états critiques, le modéle de Bean est basé
sur le fait que le matériau supraconducteur a intérét, du point de vue énergétique, a "écranter"
le champ appliqué avec la plus forte densité de courant possible qui par définition, est égale 2
la densité de courant critique J¢. Celle-ci est définie lors de la présence de vortex comme celle

produisant une force de Lorentz suffisante pour les dépiéger.

La présence de défauts structuraux dans les supraconducteurs de type II a pour effet
d'introduire de l'irréversibilité dans les courbes d'aimantation. Dés I'apparition des vortex par
les surfaces pour un champ appliqué supérieur & He1, ceux-ci vont étre piégés par ces défauts,
ce qui freine leur pénétration dans 1'échantillon. Par ce fait, il existe en champ croissant
(sign(H) > 0), un nombre de vortex toujours plus important prés des bords de I'échantillon
qu'au centre. En champ décroissant (sign(ﬁ) < 0), cette tendance s'inverse, ce sont les vortex
prés de la surface qui sont les premiers expulsés et le gradient de la densité de vortex, aprés
Etre passé par un régime transitoire, change de signe en tout point. Nous pouvons résumer ce
comportement en disant que du fait du piégeage, le nombre de vortex présent dans 1'échantillon
a du mal & suivre I'accroissement (ou la décroissance) du module du champ et accuse un retard
par rapport a cette variation. C'est ce retard qui produit une hystérésis de l'aimantation!2. Les
différentes étapes d'un cycle d'hystérésis sont présentés schématiquement sur la Fig.3.3 dans
TI'hypothese ot la densité de courant critique J¢ ne dépend pas du champ. Nous verrons au
paragraphe suivant qu'il en est de méme lors de la rotation de 1'échantillon. Mais dans ce cas il
s'agit de I'orientation moyenne des lignes de vortex qui a du mal & suivre celle du champ
magnétique (angle de trainage).

12 On retrouve bien dans cette interprétation, l'origine du mot hystérésis.
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Fig.3.3 : Schématisation du processus d'aimantation dans le cadre du modgle de Bean supposant J¢
indépendant du champ appliqué. La saturation de l'aimantation intervient lorsque les vortex atteignent
le centre de I'échantitlon.

L'effet combiné de vortex entrant ou sortant par la surface de 1'échantilion et de leur
piégeage produit donc une distribution non homogeéne de la densité de flux B a I'échelle des
milieux continus. D'apres la loi de Maxwell-Ampere, il en résulte la circulation d'un courant

macroscopique qui dans le cadre de 1'état critique est égale a J¢ 13 :

— - 4 -
VxB="2T, (3.4)

Au point r, la densité de flux B(r) est alors obtenue en intégrant cette expression et la valeur de
I'aimantation mesurée est par définition donnée par :

M(H)= = 2= (B())(H)- H)
j & BG) ‘ (3.5)

avec (B(I‘))(H) = ““T“";w
d’r

13 Comme le fait remarquer P. G. De Gennes dans son livre [22, p.83], on peut avoir une image physique de cet
état critique en pensant A un tas de sable. Lorsque sa pente excéde une certaine valeur critique, les grains
s'écoulent sous formes d'avalanches jusqu'a ce que celle-ci retrouve cette valeur critigue. e tas de sable s'est
révélé depuis comme un systéme modgle trés riche en enseignement. Il se trouve par exemple, & l'origine de la
théorie des Systémes Critiques Anto-organisés développés par P. Bak, C. Tang et X. Wiesenfeld [99], L'état
critique de Bean est-il un état critique auto-organisé ? Cette question est encore largement ouverte.
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En d'antre termes, (B(r))(H) est la densité de flux moyennée sur la taille de I'échantillon alors
que 4tM représente le champ magnétique créé par la distribution de courant. Dans la version
originale du modele de Bean, les relations reliant I'aimantation M(H) 2 la densité de courant

critique J¢ sont obtenues apres avoir effectué les approximations suivantes :

(1) La diffusion des vortex est négligée (pas de fluctuations thermiques, T = 0),
(ii) J¢ est indépendante du champ appliqué H (=d'aprés (3.4) que J¢ est soit
localement constante en valeur absolue, soit nulle),

(iii) L'échantillon est homogéne et isotrope,

(iv) Les effets de champ démagnétisant sont négligeables (N = 0),

(v) La contribution réversible & l'aimantation est négligeable, et

{(vi) Il n'existe pas de champ seuil & l'apparition des vortex (H¢q = 0).

Considérons donc un supraconducteur de type II refroidi en champ nul et plongé dans
un champ magnétique parallélement 4 sa plus grande dimension. Si on suppose explicitement
que Jc ne dépend pas de B, un profil linéaire par morceaux de la distribution des vortex
(Fig.3.3) est alors simplement obtenu par intégration de la relation (3.4). La valeur du champ
magnétique, appliqué de maniére croissante, pour laquelle les vortex arrivent au centre de
['échantillon notée H* permet alors de distinguer deux cas pour la courbe de premiére

aimantation en champ croissant (sign( H)>0):

-H + aH2 /H* - BH3/H*2 (3.6)
-yH* (3.7)

H < H*, 4xM(H)
H > H*, 4aM(H)

Les différents coefficients correspondant & deux formes semi-infinies particuliéres de
I'échantillon a savoir un cylindre de rayon R et une plague d'épaisseur D, sont résumés dans le

tableau suivant :

Cylindre de rayon R Plaque d'épaisseur D
H* (2r/c) Jc 2R (2n/c)Jc D
o 1 172
B 1/3 0
Y 1/3 1/2

Tableau 3.1 : Tableau résumant les principaux résultats du modgle de Bean,

Le cycle d'hystérésis tout entier peut en fait étre calculé avec ce modéle et ainsi pour H < H*,

le cycle symétrique entre les deux valeurs extrémes du champ + Hy, a pour expression :
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4TM(H) = -H + o HHy, /H* +osign(H) (H2-H2)/2H*

+3y sign(H) (H3 + HH2, - HHp, + H3/3)/ 4H #2 (3.:8)

Lorsque H > H*, l'aimantation irréversible est constante en valeur absolue en dehors des
intervalles pour lesquels I'aimantation présente le régime transitoire correspondant a l'inversion

du champ :
4TM(H) = -ysign(H) H* (3.9)

Cette expression illustre le fait que dans le modéle de Bean, l'aimantation irréversible est
proportionnelle a la fonction sign(H).

Le modele de C. P. Bean permet de décrire 1'hystérésis de I'aimantation d'un
supraconducteur de type II (i.e. une propriété non locale dans le temps) & partir d'une brisure
de symétrie spatiale. L'autre caractéristique majeure de ce modele est sa nature profondément
non locale dans l'espace. La densité de flux au point r, dépend de celle présente aux bords de
I'échantillon B(R), qui elle méme doit satisfaire a certaines éxigences imposées par les
équations de Maxwell. Ce point sera repris au chapitre 5 dans lequel nous exposerons les
conditions qui permettent d'étendre ce modele en relaxant les hypothéses (ii), (iii) et (v), ceci
dans le but d'interpréter nos résultats expérimentaux. Il est déja possible de souligner un
résultat issu de la relation (3.9) qui nous sera particulierement utile. La largeur du cycle
d'hystérésis AM, qui correspond & deux fois l'aimantation irréversible telle qu'elle est définie
en (3.1), est proportionnelle 2 la densité de courant critique J¢. L'intérét de s'intéresser a la
largeur du cycle d'hystérésis plutdt qu'a 'une de ces branches réside principalement dans le fait
qu'ainsi, la contribution réversible 4 I'aimantation est soustraite et ne modifie donc pas le
résultat.

Pour l'instant, intéressons nous rapidement a la relaxe de la premiére approximation (i)
du modele de Bean pour déterminer de manidre plus précise, la forme de M;i«(H,H). Ceci peut
étre effectué i partir d'arguments relativement simples qui rejoignent en fait, les considérations
du modele de Y. Kim et P. W. Anderson [100] sur la rclaxation de. l'aimantation des
supraconducteurs de type II.

Etant donné que I'hystérésis unidirectionnelle des supraconducteurs de type II vient du
piégeage des vortex, considérons comme grandeur la densité de flux. D'une maniére trés
générale, on peut dire que la courbe B(H) présentera de 1'hystérésis lorsque l'inégalité suivante
sera vérifiée :

AE(B)J (3.10)

T_'I'_I—<TCX
H=g S0P kT
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ol T¢ est un temps caractéristique "plutdt" macroscopique et AE(B) représente la barriére
effective moyenne pouvant décrire la dynamique du systeme. Cette inégalité traduit
simplement le fait que pour observer une aimantation irréversible, la durée caractéristique de la
mesure Ty doit &tre inférieure au temps caractérisant fa relaxation (i.e. il ne faut pas laisser le
temps aux vortex de franchir la barriére moyenne). Le modele de Kim-Anderson montre en fait
que la barriere croft avec B(t) au cours du temps et peut, en premiére approximation, se mettre
sous la forme :
B(t)

AE(B):AEQ(I - sign(H)B—) (3.11)
0

L'effet de la vitesse de balayage H sur I'hystérésis peut étre obtenu en résolvant I'égalité entre

les deux membres de (3.10) ce qui conduit alors & l'expression :

. o KT (t,H
B(H,H) = sign(H) BO(H) 1+ AEO In H

(3.12)

La définition de l'aimantation (3.5) permet alors d'exprimer M;(H, ﬂ) et on obtient une largeur
du cycle d'aimantation qui croit comme le logarithme de la vitesse de balayage H

conformément aux faits expérimentaux [93].
ITL.B.2. Les cycles de Rayleigh

Afin de discuter de manitre quelque peu quantitative la validité des relations de
décomposition (3.1) et (3.2), intéressons nous maintenant aux lois d'aimantation des corps
ferromagnétiques dans la limite des faibles champs. Celles-ci ont été découvertes
expérimentalement par Lord Rayleigh en 1887 [101] et "jusqu'a maintenant, n'ont jamais été
mises en défaut!4". Louis Néel leur a proposé une interprétation théorique en 1942 [103a] dans
le cadre du modele de Preisach (1935)[104]. Une des lois de Rayleigh énonce que la courbe de
premiere aimantation dans les champs faibles varie de fagon paraboliquel!S. En faisant
apparaitre explicitement la variable H, elle s'écrit :

M=y H + o sign(H) H2. (3.13)

Dans cette expression, ¥ est la susceptibilité initiale réversible, o le coefficient irréversible de

Rayleigh qui caractérise le premier écart au comportement réversible, et sign( H) la fonction

14 Citation empruntée & A. Herpin [102, p.802] qu'il convient de tempérer quelque peu, le paragraphe suivant
situera cette citation dans son contexte historique.

15 11 est nécessaire pour observer cette loi de Rayleigh, "d'effacer la mémoire du matériau” en effectuant une
désaimantation alternative. Dans le cas d'un matériau supraconducteur de type I1, il est également important de
partir d'un état vierge de tout vortex, ce qui peut &tre obtenu aprés un refroidissement sans champ magnétique,
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égale a +1 et -1 en champ croissant et décroissant respectivement. Le dernier terme de (3.13) a
pour origine les déplacements irréversibles des parois. La seconde loi de Rayleigh énonce que
les cycles d'hystérésis décrits en champ faible, se composent d'arcs de paraboles. Par exemple,

ceux symétriques par rapport 2 l'origine, peuvent se mettre sous la forme [102],[105] :

M(HH) = (x+0LHm)H+% sign(H) (H? - HZ) (3.14)

avec Hy, représentant la valeur maximum du champ magnétique appliqué. La proposition
formulée par Lord Rayleigh est qu'il ne s'agit pas de formules approchées mais de lois
rigoureuses, A condition que le champ reste toujours petit devant le champ coercitif He
(typiquement H doit étre au maximum de I'ordre de H¢/10).

L'application des relations de décomposition de I'aimantation (3.1} et (3.2) au cas

spécifigue des lois de Rayleigh d'équations (3.14), conduit aux expressions suivantes :

Mo =t + @ Bl (3.15)

M, (H,H) = sign(H) -‘;—‘ (H2-H2) (3.16)

Dans la limite ot otHp/Y << 1, 1a relation (3.15) permet de retrouver l'aimantation a 'équilibre
thermostatique Mev(H) = ¥H et il est possible de montrer que cette condition se rapproche
dans certains cas, de celle concernant la validité des lois de Rayleigh (i.e. Hy < 0.1 H¢). En
effet, dans le cas des matériaux ferromagnétiques "plutdt” durs tels que les aciers au carbone
ou au silicium, typiquement 0.5 < aH¢/y < 10 en fonction du traitement thermique [103b].
Mais pour des matériaux trés doux (i.e. présentant une trés faible hystérésis) ce rapport peut
étre beaucoup plus élevé et atteindre par exemple la valeur de 260 dans le cas du monocristal
Fe-Si [106]. 1l est clair que dans ce dernier cas la relation (3.15), bien que dépourvue
d'hystérésis6, differe de 1'aimantation 2 1'équilibre puisqu'elle contient un terme important
gardant en mémoire Ia valeur maximum du champ qui lui a été appliqué!”. Les relations de
décomposition (3.1) et (3.2) ne sont donc pas correctes dans ce cas. Cet exemple permet
également d'illustrer le fait qu'il semble nécessaire de distinguer en général I'hystérésis, des

effets de mémoire & long terme. Nous reviendrons quelque peu sur ce point mais il ressort de

16 Notons que L. Néel a également introduit un concept d'aimantation anhystérétique pour les corps
ferromagnétiques [103c]. Celle-ci concerne 1'aimantation acquise par le ferromagnétique lorsque I'on superpose a
un champ constant H un champ alternatif dont 1'amplitude, initialement grande vis & vis de Hg, est réduite
lentement jusqu'a zéro. Cette aimantation ne dépend alors que du champ H et s'annule avec lui. C'est une
aimantation qui différe donc de (5) puisque cette derniere dépend du champ maximum appliqué.

17 1 ‘aimantation 2 I'équilibre thermostatique est issue de Ia minimisation d'un poientiel statique et l'existence
méme de ce potentiel entraine que le systéme oublie ses conditions initiales. L'effet de mémoire est par
conséquent un phénomeéne hors équilibre.
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cette bréve discussion que le rapport oHe/y, permette de distinguer les matériaux  fort effet de

mémoire, des autres.

Alors que dans le cas des matériaux ferromagnétiques, I'hystérésis unidirectionnelle qui
apparait sur I'aimantation est associée au piégeage des parois, dans le cas des supraconducteurs
de type II, elle résulte du piégeage des vortex. C'est C. P. Bean qui, le premier, se rendit
compte en 1964 de cette analogie. Ainsi, dans sa deuxiéme publication sur I'interprétation de
I'hystérésis magnétique des supraconducteurs de type II [79al, il énonce que son approche
revient précisément 3 exprimer 1'équivalent diamagnétique (cas ol I'aimantation est négative)
des cycles de Rayleigh. Selon le calcul développé par C. P. Bean, la courbe de premicre
aimantation (aprés refroidissement en champ nul) comme les cycles d'hystérésis, varient de
maniére parabolique avec H dans la limite des champs faibles (3.6) et (3.8) et semblent donc
pouvoir se mettre sous la forme des expressions (3.13) et (3.14) respectivement. Mais une
nuance importante doit étre apportée. Le premier terme linéaire en champ de 'expression (3.6)
ne correspond pas a l'aimantation réversible. On sait en effet que lorsque des vortex
commencent a pénétrer dans un supraconducteur de type II, I'aimantation réversible n'est plus
une fonction linéaire du champ mais chute brutalement en valeur absclue. En revanche, le
deuxi®me terme en H2 de cette expression est lni bien de nature irréversible. C'est d'ailleurs lui
qui pei‘met de retrouver le méme résultat que pour les cycles de Rayleigh, a savoir que
I'énergie dissipée an cours d'un "petit" cycle est proportionnelle & H3. D'autre part, ce qui
semble remarquable, c'est que le terme irréversible quadratique en champ contribue, dans le
cas des cycles de Rayleigh comme dans le cas du modele de Bean, 3 donner une courbure i
l'aimantation, du signe de H. Autrement dit, pour une excitation croissante la parabole est
orientée "vers le haut" dans le plan défini par M et H. La généralisation des lois de Rayleigh au

cas des supraconducteurs de type I conduit & réécrire (3.13) par exemple, sous la forme :
M(H,H) = Myey(H) + 0 sign( H ) H2 (3.13"

avec la condition que nous allons démontrer au prochain paragraphe, Miey(H) = -Mey(-H). On
peut encore ajouter que cette concavité tournée du coté des réponses positives se retrouve
également dans le cas de la polarisation d'un corps ferroélectrique P(E), de la déformation
plastique d'un corps &(6)...

Sur la base des lois de Rayleigh, la conclusion qui s'impose 2 ce paragraphe est que les
relations de décomposition (3.1) et (3.2) ne permettent pas dans le cas général, de séparer
I'aimantation & I'équilibre thermostatique de celle purement hors équilibre, car un terme
important contenant la valeur maximum champ appliqué subsiste dans la contribution dite
réversible. C'est uniquement lorsque ce terme peut &tre négligé que cette décomposition donne
un résultat approximativement correct. Dans le cas des fortes valeurs de champ appliqué, il
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peut déja étre précisé que si le syst€me passe par un état d'équilibre thermostatique, en
acquérant par exemple 'aimantation a saturation dans le cas des corps ferromagnétiques, les
effets de mémoire seront alors effacés. Cette remarque permet donc d'étre assez optimiste sur
la validité des relations de décomposition (3.1) et (3.2) lorsque le champ maximum appliqué
appartient au domaine réversible du diagramme de phase champ-température.

IT1.B.3. Propriété de symétrie de la réponse a I'équilibre thermostatique

L'introduction de la variable H pour caractériser I'aimantation hors équilibre semble
assez naturelle au regard de la variable H qui caractérise I'aimantation a I'équilibre. En effet,
M;j; semble étre du signe de H (donc impaire en H), de maniére un peu analogue au fait que
M;ey soit une fonction impaire en H. Mais est-il possible de démontrer cette propriété de
symétrie relative 4 l'aimantation réversible et de ['étendre au dela du domaine de Rayleigh ? En
1942, L. Néel s'était déja rendu compte, sans pour autant en donner une justification générale,
que sa démonstration des lois de Rayleigh revenait précisément & établir des propriétés de
symétrie bien particuli¢res pour l'aimantation. Ainsi termine-t-il son article {103a] par
I'affirmation suivante : "Il est bien évident que toute théorie doit finalement aboutir @ un
développement en série, mais ici apparait un fait particuliérement nouveau : les termes
impaifs sont réversibles, les termes pairs sont irréversibles. La généralité de ce résultat
dépasse le cas particulier dans lequel il vient d'étre démontré...”. En fait, il est effectivement
possible de généraliser hors du domaine de Rayleigh la propriété énongant que 1'aimantation a
I'équilibre soit une fonction impaire du champ H, car dans le cas des fortes valeurs du champ
appliqué (H >> Hg), I'aimantation a saturation Mg des corps ferromagnétiques se révele étre
également du signe de H. En fait, cette propriété de symétrie relative a I'aimantation Myey
découle simplement de sa définition. En effet, le potentiel thermostatique de Helmholtz!8 F
(déterminé a partir d'une théorie microscopique comme par exemple celle du champ
moléculaire) doit étre invariant lors de l'opération de renversement du temps (changement de t
en -t). Ce postulat impose au potentiel d'étre une fonction paire du champ H. Comme
I'aimantation & 1'équilibre est définie simplement par la relation M.y = - dF / dH, ¢lle se trouve
donc &tre impaire en champ!®. La conclusion qui s'impose a ce paragraphe est donc : si une
aimantation a 1'équilibre est présente dans la réponse a une excitation magnétique, celle-ci est
impaire en champ. Mais ne peut on pas voir dans ce résultat une sorte d'extension du principe
de Curie dans lequel on introduirait 'opération de symétrie qui consiste a changer t en -t ?...20

18 potentiel thermostatique caractéristique des variables champ appliqué H et température T.

19 1. démonstration de la propriété de symétric de Mygy s'appuie sur sa définition qui considére cette grandeur
comme étant la quantité conjuguée de H. Dans le cas ol le potentiel caractéristique est celui relatif aux variables
aimantation M et T (comme par exemple dans le cas de la théorie de Landau de la transition de phase
ferromagnétique), c'est Hyay = dF/0M qui se trouve alors &tre une fonction impaire en aimantation.

20 On pourra cependant objecter l'extension nulle de cet argument & d'autres domaines de la physique qui, en
général, ont a faire & une contrainte (la cause} qui ne change pas de signe lors de l'opération de symétrie
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I11.B.4. Les limites des lois de Rayleigh

Une grande partie du magnétisme a été construite sur I'approximation qui considére
I'énergie d'anisotropie (terme d'énergie noté KBy exprimant I'existence de directions
privilégiées pour l'aimantation) faible devant le terme d'échange (énergie d'interaction de paire
J qui dans le cas J > 0, couple deux spins de manidre paralléle). Cette approximation se
trouvait en fait justifiée a I'époque de la découverte des lois du magnétisme, puisque les études
expérimentales portaient alors principalement sur les métaux 3d (Fe, Co, Ni). Et c'est dans ce
contexte historique (qu'il convenait de rappeler) que A. Herpin [102] affirma que les lois de
Rayleigh "n'ont jamais été mises en défaut". Actuellement, le débat sur la validité des lois de
Rayleigh semble relancé justement dans le cas des matériaux magnétiques présentant une forte
énergie d'anisotropie (comme ceux contenant des Terres Rares). Dans ce cas, les cycles
présentent une forme carrée, voisine de celle d'un grain isolé monodomaine lorsque le champ
est appliqué parallelement a I'axe de facile aimantation. Pour quelle raison, 'augmentation de
l'anisotropie K du matériau magnétique entraine des cycles d'hystérésis qui ne se décrivent
plus par les lois de Rayleigh ? L'approche par le modeéle de Preisach [104],[107] permet de
rendre compte en partie de ce phénomene, en considérant que la statistique se restreint dans le
cas K >>J & des systémes 4 deux niveaux tous identiques. Notons qu'il est également possible
d'évoquer dans ce cas précis, des problémes expérimentaux de résolution en temps lors de la

mesure de 'aimantation.

IIL.B.5. Retour au piégeage des vortex

Bien qu'une justification des relations (3.1) et (3.2) n'ait pour l'instant été donnée que
pour les cycles de Rayleigh des matériaux magnétiques, leur utilisation est abondante dans
divers domaines de la physique tel que Ia supraconductivité par exemple. Ainsi, nous verrons
que l'aimantation irréversible définie par (3.2) qui, dans le cadre du modele de Bean, est
proportionnelle a la densité de courant critique J¢ dépiegeant les vortex, est une interprétation
qui fournit des résultats corrects. Une étude plus détaillée de ce point sera développée
ultérieurement, 1'objet du présent chapitre étant d'essayer de donner une justification a partir
des premiers principes de thermodynamique, a la validité de I'expression (3.3) qui implique
celle des relations (3.1) et (3.2).

HI.C. Cas de I'hystérésis rotationnelle du vecteur aimantation des S.H.T¢

1I1.C.1. Introduction

renversant le temps. L'argument général justifiant la propriété de symétrie de la réponse d'un systéme en fonction
d'une contrainte extérieure est donc tout autre et c'est plutdt dans la nature scalaire des potentiels thermostatiques
qu'il faut le rechercher.
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Ce dernier exemple d'hystérésis relatif a la variable angulaire 9 s'adresse maintenant au
vecteur aimantation des S.H.T¢. Celui-ci va permettre une "démonstration expérimentéle" de
la validité des relations de décomposition (3.1} et (3.2) dans le cas ou le couple de variables
(H, H) est remplacé par (0, é). Ces mesures "rotationnelles" constituant 1'essentiel de ce travail,
il est par conséquent important, avant d'aborder une interprétation quantitative de ces résultats,
de s'assurer de la validité de la méthode de décomposition qui va étre trés largement utilisée.
Comme nous allons le montrer, le fait d'avoir accés simultanément aux deux composantes du
vecteur aimantation va étre d'un intérét capital pour cette justification. Mais commengons par
introduire I'hystérésis rotationnelle dans le cas simple d'un supraconducteur de type II isotrope.

II1.C.2. Généralités sur 1'hystérésis rotationnelle

Afin de pouvoir cerner les mécanismes responsables de cette hystérésis, ce paragraphe
commence par considérer le cas de 1'aimantation d'un supraconducteur de type II isotrope en
rotation dans un champ magnétique. L'échantillon supposé de forme cylindrique est en rotation
autour de son axe, le champ étant appliqué perpendiculairement & cet axe (Fig.3.4a). Dans
cette géomélrie, l'aimantation est contenue dans la section circulaire et la composante
transverse au champ Mr est alors purement de nature irréversible. Celle-ci est en fait reliée au
module du couple magnétique (irréversible) par unité de volume |1:ir| qui s'exerce sur
I'échantillon : Ifir| = My H. Quant i la composante de l'aimantation paralléle au champ My,
(composante longitudinale), elle contient une contribution réversible en plus de celle
irréversible. Ce type de mesures sur un supraconducteur de type Il isotrope n'a pas pu étre
effectué et la discussion qui va suivre est basée sur certains résultats empruntés a la littérature.
Ceux-ci sont relatifs 2 des mesures de couples magnétiques et permettent donc uniquement de
discuter I'hystérésis relative & MT. Par ailleurs, cette composante est directement reliée a la
densité de flux perpendiculaire au champ Bt conformément & l'expression M = Br/4m(1-N)
dans laquelle N représente le coefficient de champ démagnétisant. Comme nous allons
maintenant le montrer, 1'hystérésis rotationnelle a pour origine un mouvement des vortex qui
passent successivement d'un état dans lequel ils sont piégés & un autre état pour lequel ils sont

dépiégés.

Dans un premier temps, supposons le cas idéalisé pour lequel les vortex restent
rectilignes tout au long du cycle dhystérésis (trait en pointillé de la Fig.3.4b). Cet
approximation revient en fait a4 négliger I'aspect non locale du module €lastique d'inclinaison
C44. Lors de la mise en rotation de I'échantillon, les vortex initialement piégés par les défauts
du matériau sont tout d'abord mis en rotation avec celui-ci, d'oli une croissance linéaire de Mt

avec sin@ = 0 (Fig.3.4b). Puis 4 partir d'un certain angle limite 6] appel€ angle de trainage, le
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mouvement de rotation des vortex est stoppé par la force magnétique qui tend A les réorienter
parallele au champ. Le champ appliqué traine alors avec cet angle constant derridre 1a densité
de flux?! et I'aimantation transverse a atteint sa valeur constante i saturation MTmpax. Lorsque
le sens de rotation est inversé, M décroit alors linéairement en fonction de I'angle avec la
méme pente Mrmax/0] jusqu'a la valeur symétrique -Mrmax. Une inversion 2 nouveau du sens
de rotation permet d'obtenir un cycle d'hystérésis du type de celui représenté sur la Fig.3.4b. 11
est intéressant de remarquer que l'aimantation transverse de premiére rotation qui résulte du
piégeage des vortex (partie linéaire) semble avoir les mémes propriétés qu'une contribution

réversible. Ainsi par exemple, elle se révéle impaire en 8.

+MTmax
T For
4 /! /
/ 4 !
AR | a /
\ ! ) "o
\ , I
!
, !
——f— — — — — —_—— —— ]
-MTma.x
(@ (b)

Fig.3.4 : Schémas concernant I'hystérésis rotationnelle d'un supraconducteur de type II isotrope.
(a) Courbure des lignes de flux dans un échantillon supraconducteur en rotation dans un champ
magnétique vertical d'aprés [110]. (b) Le cycle d'hystérésis décrit par I'aimantation transverse.

Les mesures que 1'on peut trouver dans la littérature [108],[109] révélent en général une
courbe de premicre orientation qui rejoint la valeur i saturation Mypax de maniére beaucoup
plus arrondie que le cycle idéal (Fig.3.4b). Cet effet est assimilé & une courbure des lignes de
vortex prés des bords de I'échantillon (Fig.3.4a) qui est nécessaire pour permettre 2 la
composante de la densité de flux normale 2 la surface d'étre conservée.

Nous allons maintenant bri¢vement rappeler la modélisation du couple magnétique
irréversible telle qu'elle est proposée par M. Fuhrmans et C. Heiden [110]. Dans cette
approche, la force de piégeage élémentaire df qui s'exerce perpendiculairement & un segment
de vortex de longueur dl se déplagant 2 la vitesse V| lors de la rotation de I'échantillon, se

décompose en deux parties :

21 Notons que dans le cas des mesures de couple en général, c'est le champ magnétique qui tourne par rapport a
I'échantillon. Dans ce cas, ce sont les vortex qui tratnent derriére le champ.
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df = v, (m+ f./v;)d
LF Te VL 3.17)
avec M représentant le coefficient de viscosité des vortex et f¢ la force de piégeage qui peut
étre reliée a la densité de courant critique en utilisant la relation fe = Jedg/c. Cette
décomposition revient en quelque sorte, & séparer la contribution venant d'un frottement
visqueux de celle issue d'un frottement solide. Le couple magnétique irréversible résultant

s'obtient alors simplement en intégrant sur toute la longueur du vortex le couple élémentaire :

at, =B85 5

I

x df (3.18)
%

ol S représente la section de 1'échantillon traversée par les lignes de flux; BS/¢g est par
conséquent égale au nombre de vortex présent dans le supraconducteur. Dans ce modéle, le

couple résultant a alors pour expression [110] :

- o 0
[Ty | = Ty = T sign(8) + 2T (3.19)
C

Dans le cas d'un échantillon cylindrique de rayon R et de volume V en rotation autour de son
axe disposé perpendiculairement au champ magnétique appliqué, I'c = 4JcBRV/3nc et I'y/ OC
= BR2V/2¢y. Cette expression montre que le couple irréversible est bien proportionnel  la
fonction sign(é). Nous verrons au chapitre 6, que les fréquences de rotation en général
utilisées pour ce type de mesures, sont treés inférieures a é)c. Par conséquent, le second membre
de (3.19) peut étre négligé?2.

II1.C.3. La méthode de décomposition appliquée & I'hystérésis rotationnelle du
vecteur aimantation des S.H.T¢

Notre étude de l'irréversibilité et de 'anisotropie du vecteur aimantation des S.H.T¢
repose en partie sur ce type de mesures effectué avec le double magnétométre & SQUID
présenté au chapitre 2. La Fig.3.5 montre 2 titre d'illustration, les variations angulaires
périodiques des deux composantes du vecteur aimantation, 4 savoir celles paralléle ML, et
perpendiculaire MT au champ appliqué, mesurées sur le cristal YBCO#1 aprés un
refroidissement en champ nul. Le champ magnétique appliqué est égale a 0.5 kOe et la
température a 90.5 K. Comme on peut le voir, chacune des 2 composantes de I'aimantation My
et Mt montre une hystérésis lorsque le sens de variation de l'angle 0 est inversé. Il se révéle
alors indispensable pour interpréter de manidre quantitative ces résultats de séparer la
contribution réversible de celle irréversible.

22 On pourra ¢galement consulter sur ce point la Thése de L. Fruchter [109].
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Fig.3.5 : Hystérésis rotationnelie (4 T = 90.5 K) des composantes de I'aimantation (a) paraligle My, et (b)
perpendiculaire M au champ magnétique (H = 0.5 kOe) mesurée sur le cristal YBCO#1. Pour chacune de ces
composantes de l'aimantation il est possible de séparer la contribution réversible de celle irréversible en utilisant
les relations de décompositions (3.20) et (3.21). L'ajustement des contributions réversibles avec les expressions

théoriques adaptées permet d'obtenir les paramétres caractérisant la supraconductivité du composé YBasCuzO7.§
(c.f. Chapitre 6) .
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Les relations de décomposition (3.1) et (3.2) appliquées a chacune des composantes Mg (00 =

L et T) s'écrivent dans ce cas :

Mo rev = [Ma(e,é > 0)+ Mg (6,6 < O)] 12 (3.20)
Mg ir =[Ma(9,9>0)—Ma(e,é<0)]/2 (3.21)

L'application de ces relations a I'hystérésis rotationnelle permet de décomposer chacune
des deux composantes de I'aimantation en une partie paire et une autre impaire comme le
montre la Fig.3.5. Montrons tout d'abord que les propriétés de symétrie relatives aux
composantes réversibles issues des relations (3.20) a savoir que My rev(0) = MLrev(-0) et que
MTrev(0) = -MTrev(-0) sont bien en accord avec I'approche thermostatique.

Dans le cas d'un supraconducteur de type II A anisotropie de type uniaxial, le choix des
variables thermostatiques se porte en général sur le module de la densité de flux B et sur
l'angle Op entre I'axe € du cristal et la direction moyenne de B.Le potentiel thermostatique
(par unité de volume) & minimiser est le potentiel de Gibbs g(T,B,0p) transformée de Legendre
de celui de Helmholtz f(T,B,0g) :

¢(T.B,Bp) = f(T,B,0p) - B.0/4n. (3.22)

De maniére 4 décrire la symétrie uniaxiale, ces deux potentiels thermostatiques f et g ont une
période égale & 180° et sont invariants lors de la transformation changeant 6p en -0p. La
minimisation de g par rapport & B permet d'obtenir la composante du champ thermodynamique
Hp paralitle 2 la densité de flux B et par conséquent celle de I'aimantation M :

B-Hg B of

dg
—= = 0 = M;z(T,B,6p) = = — - 3.23
oB T.8p B( B) 47 4 JB T’BB ( )

Par construction, cette composante de 1'aimantation Mp est également invariante si 6p est

changé en -0p.

Quant 3 la minimisation du potentiel de Gibbs par rapport a la variable 0p, elle conduit
4 la composante du champ thermodynamique Hgp perpendiculaire a B. Celle-ci est
proportionnelle & la composante de l'aimantation Mgg qui se révele alors par construction une
fonction impaire en 6y :

98 _ ) o Mg(T,B8p) = -8B _

. 3.24
aBB T,B 41 B BBB T,B ( )
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Il convient maintenant de relier Op a l'angle 6 entre le champ appliqué et 1'axe €. Le champ

thermodynamique H a pour composantes (Hp ,Hgp.0). Par définition :

sin(6—0p) = H;BB = -HI?IB (3.25)

ce qui permet de montrer que 9(-9) = - 8p(-0). D'autre part, les composante de l'aimantation
mesurées My ey €t MTrey se déduisent simplement des composantes Mp et Mgg par une
matrice de rotation :

ML rev(0B) = cos(6 —05) Mp(6p) - sin(6—6gp) Mgp(6p)
(3.26)
MTrev(eB) = sin(9 — By) MB(GB) + cos(6—0p) MQB(BB)

En insérant dans ces relations le fait que Op(-0) = - 6p(-8), on aboutit aux relations de symétrie
recherchées, a savoir que M rcy(8) = M1 ey(-8) €t que Myrey(8) = -MTrev(-9). Ceci donne une
premiére justification des relations de décomposition (3.20) et (3.21).

Mais que peut on dire de la symétrie des contributions irréversibles ? Un théoréme
mathématique "bien connu” énonce que toute fonction peut se décomposer de maniére unique
en une fonction paire et une autre impaire 23. Ceci permet donc de justifier le fait que My ;«(6)
soit une fonction impaire et MTi(0) une fonction paire. Mais est-il possible, sans utiliser les
propriétés des contributions réversibles, de justifier la symétrie des contributions irréversibles
vis & vis de la variable 8 ? Il ne semble pas. Par contre, on peut vérifier sur la Fig.3.6 que les
contributions irréversibles au vecteur aimantation issues des relations (3.21) Mg (¢ = L et T)
satisfont aux relations de symétrie de Onsager [111] & savoir :

Mair (H,8) = = My (—H, 8) = — Mg, (H,~6) = My (-H,~9). (3.27)

Cette remarque peut servir de justificatif & une approche hydrodynamique (restant dans le
domaine de la réponse linéaire) pour déduire ces contributions hors équilibre 2 1'aimantation.

II1.C.4. La vérification d'une des relations de Maxwell reliant les deux
composantes du vecteur aimantation

Ce paragraphe donne une autre "démonstration expérimentale” des relations de
décomposition (3.20) et (3.21) mais qui nécessite cette fois la mesure simultanée des deux

composantes du vecteur aimantation. En égalant les dérivées croisées du potentiel

23 La démonstration par l'absurde tient en deux lignes : Supposons une fonction f(x) = P1(x) + I1(x) = Po(x) +
In(x) alors P1(x) - Pa(x) = Ia(x} - I} (x); mais Py(x) - Pa(x) est paire et I9(x) - E;(x) est impaire donc P1(x) - P2(x)
=0.
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thermostatique g(T,B,0g), il est alors possible de trouver les relations de Maxwell qui relient
Mg(0p) & Mgg(€B) :
oMgp
dinB T,05

_9Mp
00y T.B

6B = (3.28)

La variation angulaire des deux composantes du vecteur aimantation du cristal
YBCO#] a été mesurée pour H = 0.5, 1 et 2 kOe 2 la température fixée T = 90.5 K. Les
relations (3.20) et (3.21) ont été utilisées pour séparer la contribution irréversible de celle
réversible comme le montre la Fig.3.6 et les deux membres de 'égalité (3.28) ont alors pu étre
calculés séparément. A ce niveau, il faut mentionner une approximation trés répandue et qui
consiste 4 confondre du point de vue expérimental, 1'angle 6g avec 6, la différence entre les
deux angles étant de 1'ordre de H¢j/H. Par conséquent, Mp = My rev et Mgp = Mrrey ¢t la
relation de Maxwell (3.28) semble assez bien vérifiée comme le montre la Fig.3.6 obtenue,
faut-il le rappeler, sans aucun paramétre ajustable. Ceci conforte l'utilisation des relations de

décomposition (3.20) et (3.21) dans le cas de I'hystérésis rotationnelle.

0.5 T T T | ¥ T T T T T T T
° dM__ /dlnH+ M, -
0.3 & .« dM,_ /d6 P S
- -_
5 -
E _
N i
o5l
0 32.5 65 97.5 130

g (degrés)

Fig.3.6 : Vérification expérimentale & T = 90.5 K de 1'une des relation de Maxwell reliant M| ;oy(0) &
MTrev(6).
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IIL.D. Récapitulatif et premiéres conclusions

La méthode de décomposition d'une aimantation hystérétique en une contribution 3
I'équilibre thermostatique et une autre purement hors équilibre semble pouvoir s'appliquer avec
succes au cas de I'hystérésis rotationnelle. Ceci peut s'expliquer par le fait que l'aimantation
irréversible dans ce cas précis est périodique et ne contient donc pas de terme gardant en
mémoire l'angle maximum qui a été appliqué. Par contre, en ce qui concerne I'hystérésis
unidirectionnelle, nous avons montré que cette méthode est approchée dans la limite bas
champ (domaine de Rayleigh) mais semble cependant donner des résultats raisonnables
lorsque les effets de mémoire 4 long terme peuvent &tre négligés. Cette conclusion peut
¢galement s'étendre & de plus fortes valeurs de champ magnétique appliqué. En revanche, cette
méthode de séparation ne convient pas du tout dans le cas des variations thermiques de
l'aimantation. Ce cas particulier ne semble pas pouvoir se classer parmi les effets d'hystérésis
et appartient plut6t 3 Ia famille des effets de mémoire 3 long terme. II est bien évident que de
plus amples réflexions dans ce domaine se révélent encore indispensables.

Cependant, avant d'aborder le prochain paragraphe, il n'est peut étre pas inutile de
rassembler quelques éléments qu'il serait nécessaire d'introduire dans une définition précise de
T'hystérésis?4. Ainsi semble-t-il que les phénomenes d'hystérésis appartiennent 2 la famille plus
générale des phénoménes de mémoire parmi lesquels ils se distinguent par l'aspect "court
terme” de cette mémoire qui est sous entendu dans la dépendance envers la "nouvelle" variable
thermodynamique H introduite. Bien entendu, le sens étymologique est préservé dans le sens
ot un retard de la réponse par rapport a I'excitation est en quelque sorte un effet de mémoire 2
court terme. D'autre part, les exemples d'hystérésis dont il a été question dans ce paragraphe se
distinguent de ceux que I'on peut qualifier d'intrinséques (tel que par exemple, le cas du
retournement de l'aimantation d'un grain ferromagnétique monodomaine) et qui ont eux, tous
les aspects d'une transition de phase du 1¢f ordre.

IV. Vers une approche thermodynamique des phénoménes d'hystérésis
IV.A. Généralités
Afin d'essayer de cerner encore de plus prés 'hystérésis, un exemple bien particulier est
tout d'abord proposé dans ce paragraphe IV. Celui-ci est emprunté au domaine de la

déformation mécanique des matériaux et illustre le cas d'un cycle d'hystérésis élastoplastique
idéal. Cet exemple est suivi d'un rappel concernant I'utilisation des potentiels en

24 Une telle définition n'existe d'ailleurs toujours pas actuellement & ma connaissance.
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viscoélastoplasticité. Une généralisation de cette approche au cas de I'hystérésis de
l'aimantation peut alors étre envisagée et ce développement semble pouvoir s'étendre a tous
phénomenes d'hystérésis pour lesquels les effets de mémoire 4 long terme peuvent étre

négligés.
IV.B. Cas de I'hystérésis élastoplastique lors de la déformation d'un corps
1V.B.1. Séparabilité des contributions réversible et irréversible

L'approximation élastoplastique utilisée en mécanique de la déformation représente le
cas limite de 1'élastoviscoplasticité. Cette absence de viscosité a pour origine en général une
température assez basse de maniére a ce que les mécanismes de diffusion puissent €tre

considérés comme gelés.

Considérons donc le cas idéal de la déformation plastique d'une tige présentant une
certaine €lasticité, L'hystérésis o(g) de ce processus a température constante est représentée sur
la Fig.3.7. 1l est intéressant de remarquer au passage, que ce type d'hystérésis ne peut pas étre
décrit par les lois de Rayleigh et que cette forme trés carrée peut rappeler celle que I'on
retrouve pour l'aimantation de matériaux magnétiques a forte anisotropie lorsque le champ

magnétigue est appliqué selon l'axe facile.

6]
(o]

io_ E M A > B

IR

X
0 £, €

i
D -Gy, C

Fig.3.7: Cycle d'hystérésis décrit par la déformation G en fonction de la contrainte £ dans le cas
d'une élastoplasticité supposée idéale. La convention choisie ¢ > 0 se réfere & une traction.

Les parties 0A, BC et DE du cycle suivent 1'élasticité linéaire alors que les parties AB, CD et
EA proviennent uniquement de l'effet de plasticité. L'intérét de montrer un tel exemple

s'illustre par le fait que pour cette hystérésis, les effets élastiques et ceux plastiques sont
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découplés. Ainsi par exemple, un point X quelconque du cycle associé 4 une certaine
contrainte, posséde une déformation totale qui résulte de la superposition (Fig.3.7) d'une
contribution élastique (réversible) €. et d'une plastique (irréversible) £, qui ne se sont pas
produites simultanément. Pour ce qui concerne la réponse purement irréversible, celle-ci
n'apparait qu'a partir d'un certain seuil de plasticité o caractéristique du matériau. Le
maximum de la déformation plastique atteint lors du cycle d'hystérésis défini 1a déformation

rémanente €.

Cet exemple permet d'illustrer le fait que, si du point de vue de la thermostatique, le
choix des variables d'état peut &tre laissé libre23, dans le cas d'une description
thermodynamique de I'hystérésis, il convient si on s'appuie sur une séparabilité du type de celle
exprimée par la relation (3.3), de distinguer I'effet (la réponse du systéme) de la cause
(I'excitation expérimentale)26. Des lors, c'est 1'hystérésis décrit par la réponse en fonction de
I'excitation £(0) qui posséde un sens physique conformément & I'étymologie de ce mot.

Fig.3.8 : Le modele rhéologique dit de Prandtl-Reuss schématisant 1a déformation
élastoplastique idéale d'un corps.

La modélisation du cycle élastoplastique (Fig.3.8) se fait en général par l'intermédiaire
de modéles rhéologiques?7 et plus précisément dans le cas de I'élastoplasticité avec le modgle
de Prandtl-Reuss. Celui-ci est constitué, comme le montre la Fig.3.8, d'un patin sec relié a un
ressort. Ainsi le ressort décrit la déformation 2 1'équilibre et le patin sec celle plastique. Les
modeéles rhéologiques ont été introduits par les mécaniciens pour interpréter la variété des
comportements hystérétiques qu'ils rencontrent. Aux deux modeles élémentaires présentés (le

ressort et le patin sec), il convient d'en ajouter un troisiéme, le frein hydraulique qui décrit le

25 A condition d'étre hors du domaine d'une transition de phase du second ordre. Dans ce cas, la théorie de
Landau impose au paramétre d'ordre d'étre l'une de ses variables d'état. Pour ce qui est de I'élasticité d'un corps,
T'état thermostatique peut étre déterminé indifféremment par la connaissance du tenseur des contraintes & ou de
celui des déformations £ ainsi que par la connaissance de la température.

26 Op peut citer ici une remarque de P. G. de Gennes [112] : "ce qu'on entend ici par cause et par effet ne préte
pas & de grands discours philosophiques, mais se sent bien sur des exemples concrets...”. Cependant, des
discussions avec les mécaniciens [95] nous ont fait ressentir qu'en fait 1a déformation d'un corps se révéle un bien
mauvais exemple du cas oll la cause se distingue de l'effet. En général lors de leurs mesures, ils imposent au
systéme aussi bien une contrainte ¢ qu'une déformation £. Leur approche expérimentale est de plus compliquée
par le fait que chacune de ces grandeurs sont des tenseurs de rang 2 dans un espace 2 3 dimensions (autrement dit
chacun de ces tenseurs posséde 6 composanies indépendantes). Soulignons au passage que l'introduction des
variables "pointées” & ce probléme nous transpose dans un espace 4 12+12 dimensions!...

27 Une introduction 2 ces moddles peut étre trouvée par exemple dans I'Encyclopédie Universalis (4 rhéologie)
ainsi que dans le livre de mécanique de P. Germain [113].
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comportement frottement visqueux. Par des combinaisons en série, en paralléle ou mixte de
ces trois "briques élémentaires”, il est alors possible de modéliser les phénomenes

viscoélastoplastiques28,
IV.B.2. L'utilisation de potentiels

Rappelons maintenant bri¢vement le traitement thermodynamique d'un corps soumis a
une contrainte mécanique [114]. L'état thermostatique du matériau peut &tre défini par la
connaissance de la température et des déformations &, ces derniéres étant des fonctions des
contraintes appliquées Gjj. Le potentiel thermostatique approprié¢ ®(T,gjj) est alors relié au
potentiel de Helmholtz F par la relation ® = F - ¢ jjgjj et la condition de I'équilibre
thermostatique, d®/0g;; = 0, entraine que 63 = (JF/0ej1. Cette derniére relation exprime la
contrainte & 1'équilibre du corps présentant le champ de déformation g;j;. Dans la réalité, le
processus n'est réversible que si la vitesse de déformation est infiniment petite, de sorte qu'a
chaque instant 1'état d'équilibre puisse s'établir. Mais une déformation réelle se caractérise par
une vitesse finie ce qui entraine que le corps n'est pas a I'équilibre & chaque instant, il est donc
le sigge de processus qui ont tendance 2 le ramener a I'état d'équilibre. La présence de ces
processus aboutit & l'irréversibilité qui s'exprime par une dissipation d'énergie mécanique.
Dans le cas on la vitesse du mouvement macroscopique dans le corps est petite, il est possible
de décrire la dissipation d'énergie au moyen de la fonction de dissipation ‘P(T,éij) qui est
une forme quadratique des €;. Par analogie avec la définition du tenseur des contraintes 2
I'équilibre, le tenseur dissipatif est déterminé par la relation : O‘ij' =ad¥/ aéij . Il est donc
possible de tenir compte de la viscosité de la déformation en remplacant le tenseur des
contraintes Gjj par la somme Gj; + cij' = gjj+ sign( éii)dij' 29, Afin de mieux profiter de
I'analogie qui existe avec la réponse magnétique des corps, il est nécessaire d'unifier la
description en faisant jouer dans les deux cas, le méme réle & la cause (l'excitation
expérimentale) et a l'effet (la réponse A cette excitation). Ainsi par exemple, avec la convention
qui nous est imposée depuis le début de ce chapitre par les relations de décompositions (3.1) et
(3.2), il convient plutdt, pour caractériser 1'état thermostatique du corps soumis a une
contrainte, de choisir les composantes de cette contrainte Gjj, bouleversant par ce fait quelque
peu les conventions en général utilisées en €lasticité. Une démarche similaire a la précédente,

peut permettre alors d'écrire la déformation totale d'un corps dans le cas général comme le

28 On peut mentionner i cec niveau, le schéma de T'hystérésis proposé par P. Guelin [95]. L'hypothese
fondamentale qui constitue 1'originalité de son approche réside dans la reconnaissance du role essentiel joué par
une contribution d'hystérésis pure (modélisée par une infinité d'éléments de Prandtl-Reuss montés en paralléle)
dans le comportement des matériaux solides. Cette hypothése introduit directement une notion de mémoire
discréte aussi bien dans les équations d'évolutions mécaniques que dans les bilans thermodynamiques associés.

29 A ce niveau une étape délicate est passée sous silence. Elle consiste & essayer d'introduire dans une approche
"quasi-hydrodynamique" I'aspect frottement solide du modgle de Prandtl-Reuss.
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résultat de la superposition g + aij' = gjj + sign( c'rij )&;; ce qui est précisément I'analogue de
T'expression (3.3).

IV.C. Une justification de la méthode de séparation en introduisant une fonction

dissipative

D'une maniere tout a fait similaire, il semble possible pour dériver l'aimantation
purement hors €quilibre de postuler l'existence d'un pseudo-potentiel dynamique qui dans le
cas de l'hystérésis magnétique unidirectionnelle, se trouve étre une fonction des variables H et
H : soit P(H, H). L'hypothese, qui va suivre et qui se révéle tout & fait général pour ce type de
fonction, est que cette dernidre est paire en H de maniére  conserver sa nature scalaire. Ce
point permet 2 la dissipation de ne pas dépendre du signe de H. Typiquement, il s'agit d'une
forme quadratique en F définie positive qui peut étre vue comme une "puissance cinétique”
au sens généralisé, Par analogie avec la construction de l'aimantation & I'équilibre,
['aimantation purement irréversible est alors donnée par M;i(H,H) = 0P / 9H et en dehors de
I'équilibre, l'aimantation My.y doit étre remplacée par la superposition (méme dans le cas non
linéaire) Myev(H)+ M;(H, H). La condition de parité requise par la fonction P(H, H) assure
précisément l'apparition d'hystérésis sur I'aimantation puisque M;(H, H) change de signe avec
H.

L'introduction d'une telle fonction dissipative est quelque peu "parachutée”, C'est dans
la perspective d'une "meilleure” compréhension de ce point que le paragraphe suivant est
proposé. Il va suggérer, aprés quelques brefs rappels de thermostatique et de thermodynamique
lin€aire, une description variationnelle unifiée raccrochant le potentiel thermostatique % celui
dissipatif, ceci dans le but de déterminer 2 la fois l'aimantation a 1'équilibre et celle hors
équilibre.

IV.D. Vers une thermodynamique quasi-statique des phénoménes d'hystérésis
IV.D.1. Introduction

Ce paragraphe est un essaj visant & formaliser ce qui a été baptisée dans I'introduction
la thermodynamique quasi-statique. Comme nous allons essayer de le montrer, I'universalité
des phénoménes d'hystérésis peut venir d'une description en termes de flux. Celle-ci s'inscrit
en quelque sorte, dans une généralisation de I'approche proposée par C. P. Bean qui, pour
décrire les cycles de l'aimantation des supraconducteurs de type II, considére un flux de vortex
entrant et sortant du systéme (cf. §IIL.B). Ce flux est dans le régime d'écoulement "forcé"
imposé par la variation lente de la contrainte H. Il convient de le distinguer du régime
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d'écoulement "libre" caractéristique du retour & I'équilibre du systéme soumis a une contrainte
rigoureusement constante et qui dans cette description, peut €tre considéré comme "figé" par

les mécanismes de piégeage des vortex.

Dans ce paragraphe nous allons commencer par rappeler de quelle maniére,
I'écoulement libre de flux est incorporé dans la thermodynamique linéaire. Puis nous
proposerons une approche variationnelle qui permet de prévoir une hystérésis de I'aimantation
et qui repose principalement sur deux hypothéses. La premiére est que les effets de mémoire &
long terme peuvent &tre négligés et la seconde suppose que les flux libres sont bloqués par des
mécanismes de piégeage dans une description & température nulle. Enfin, nous reviendrons sur
la distinction proposée entre les deux régimes d'écoulement de flux et aborderons rapidement

Ie cas ot la description quasi-statique atteint ses limites.
IV.D.2. Quelques rappels de thermostatique et de thermodynamique linéaire

La thermodynamique étudie les systémes composés d'un grand nombre de particules ou
éléments. Cependant, 3 1'échelle macroscopique, 'état d'un systéme et son couplage avec
I'environnement sont caractérisés par la connaissance d'un certains nombre de variables
macroscopiques Xj (ce nombre définit la variance du systéme) parmi lesquels figure en général
la température : ce sont les variables d'état et toute fonction de ces variables est appelée
fonction d'état. Dans le cas d'un systéme homogeéne (i.e. invariant par translation), la
thermodynamique dite de Gibbs (par opposition 2 celle de Carathéodory30) fait une distinction
entre les variables extensives qui sont proportionnelles & une quantité¢ de matiere (telies que le
volume, la masse...) et celles intensives qui n'en dépendent pas (comme la pression, la
température...). Alors que le systéme thermodynamique est caractérisé par les variables
extensives, son couplage avec 1'environnement est décrit par celles intensives. En général, un
systéme est dit en équilibre lorsque toutes ses variables d'états demeurent constantes au cours
du temps. Cet état d'équilibre résulte de l'optimisation d'un potentiel thermostatique. Si le
systéme est isolé (ensemble microcanonique), ce dernier est I'entropie et I'état d'équilibre
thermostatique correspond au maximum d'entropie. Dans le cas oll le systéme est en contact
avec un thermostat de température fixe T (ensemble canonique), le potentiel est une énergie

libre et I'état d'équilibre correspond au minimum de ce potentiel...

Les parameétres extensifs sont en fait les seuls & pouvoir étre définis quelque soit 1'état
du systéme. Au contraire, la définition des parameétres intensifs n'a de sens que pour les états

d'équilibre. Pour pouvoir parler de grandeurs locales a l'instant t telle que la température T(r,t),

30 Une présentation de ces "deux approches thermodynamiques” pourra par exempie étre trouvée dans le livre de
B. Lavenda {115].
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la pression P(r,t), 'aimantation M(r,t) ou la densité de flux B(r,t), il est nécessaire d'introduire

I'axiome de I'équilibre local : un systéme hors équilibre peut toujours &tre considéré comme la
réunion de sous-systémes en état d'équilibre3!. En absence de couplage, chacun de ces sous-

systémes désigné par la variable o se mettrait 4 'équilibre indépendamment des autres, son état
étant caractérisé par la donnée des variables macroscopique X;j(0:). En général, le choix de ces
dernieres se porte sur des quantités conservées extensives qui sont des constantes du
mouvement lorsque le sous systéme considéré est supposé isolé. Le couplage entre ces sous-
systemes tend en fait, a établir un équilibre global. Précisons que chacun des sous-systdmes est
¢également le sitge de mécanismes de marche vers I'équilibre mais qui sont en général supposés
beaucoup plus efficaces que ceux qui tendent & mener I'ensemble du systéme vers I'équilibre
global. Si le couplage entre sous-systémes est faible, le temps caractéristique associé a
I'équilibre global est trés supérieur a celui correspondant 3 leur mise en équilibre interne. Le
premier temps est dit macroscopique, le second microscopique et la dynamique macroscopique
est caractérisée par 1'évolution au cours du temps des quantités Xj(c) 32, La thermostatique
nous indique uniquement par I'utilisation des potentiels quelle sera la valeur finale des X;(cv).
Leur évolution temporelle va étre quant a elle gouvernée par une dynamique des transferts d'un
sous-sytéme & I'autre de chacune des grandeurs conservatives Xj. Ainsi, on définit en général le
flux Xi (a—b) = Jj(a—b) = -Jj(b—a) associé a la grandeur X; comme étant la quantité cédée
par le sous-systéme o = a an sous-systdme b par unité de temps. A ce concept de flux, il
convient également d'ajouter celui de force généralisée (au sens de la thermodynamique). Dans
un régime de quasi-équilibre, I'entropie instantanée se calcule comme si les couplages faibles
entre sous-systemes considérés & I'équilibre étaient absents. Dans le cas discret, I'entropie S est
ainsi a chaque instant une somme des contributions associées 4 chacun des sous-systémes et on
introduit les variables intensives conjuguées (pour chaque sous-syst®me) des quantités
conservées X; : Yi(o) = dS/dX;(e). Ainsi, 'écart & I'équilibre est caractérisé par des
différences Yj(b) - Yi(a) entre variables intensives des deux sous-systémes voisins a et b, Ces
différences sont appelées des affinités, ou encore des tensions ou forces thermodynamiques.
L'existence d'affinités non nulles est une perturbation 2 la situation d'équilibre et le systéme y
répond en créant des flux (libres) qui tendent & rétablir 'homogénéité (i.c. I'équilibre global).
Une situation d'un grand intérét pratique surgit lorsque les affinités sont suffisamment petites
pour qu'une approximation de linéarisation soit justifiée. Aussi introduit on alors, des

coefficients cinétiques de la réponse linéaire Lj; de maniére 2 pouvoir écrire :

31 Voir par exemple le "petit grand livre” de N. Boceara [116].

32 L'exemple des matériaux ferromagnétiques est une parfaite illustration de cette description dans le cas discret.
Chacun des domaines de Weiss se trouve & 'équilibre local puisque pourvu de l'aimantation a T'équilibre Mg,
l'ensemble étant dans le cas général, hors équilibre global. Par contre, dans le cas ot les sous-systémes peuvent
étre considérés comme infinitésimaux, on se trouve dans l'approximation des milieux continus. Une telle
approximation se retrouve en fait dans le cas des supraconducteurs de type IL. Le sous systéme 2 'équilibre local
considéré est alors constitué d'un ou plusieurs vortex et la distribution de ces vortex donne lieu 3 un profil B{r,t)
dans le matériau (comme le décrit le modgle de Bean).
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Ji(a—=b) = Ly [Yj(b) - Yj(a)] 33, Dans le cas ol les sous systémes forment un continuum, les
différences d'affinités deviennent alors des champs de vecteurs et 3@ = Lj; in (). Cette
expression générale de proportionnalité entre flux et affinité résume a elle seule, la loi d'Ohm
pour la conductivité électrique, Ia loi de Fourier pour la propagation de la chaleur, la loi de
Fick pour la diffusion de matiére34.

En 1945, 1. Prigogine [117b] a démontré que dans le régime linéaire entre les flux et les
forces, la production d'entropie S joue le méme role que les potentiels permettant de trouver
I'équilibre thermostatique du systéme considéré. Autrement dit, dans le régime de réponse
lindaire, un état hors équilibre stationnaire se caractérise par une production d'entropie

minimum, compatible avec les contraintes appliquées au systéme.

IV.D.3. Un principe variationnel permettant de prédire une hystérésis de
I'aimantation

En reprenant maintenant l'approche théorique de la mécanique analytique, il semble
possible de construire un Lagrangien thermodynamique pour calculer I'aimantation totale d'un
corps lors d'une variation du module du champ magnétique appliqué. Dans ['approximation
quasi-statique, celui-ci est alors une fonction des variables température T, champ magnétique
H et de la dérivée du champ par rapport au temps H. 11 est alors loisible de décomposer ce
Lagrangien en deux parties33 :

L, (T,H,H) = G(T,H) + G'(T,H,H) (3.29)

avec le premier terme qui représente en fait le potentiel thermostatique du systéme et le second
un potentiel des dissipations faisant intervenir la dépendance envers la variable H. Soulignons
tout de suite que cette approche utilisant un potentiel thermodynamique ne permettra pas de
prédire des effets de mémoire a long terme. Elle est donc exclusivement réservée au cas ol
ceux-ci peuvent étre négligés. Le minimum de la fonctionnelle action thermodynamique défini
par:

Stn= | Lg(T.H,H) dt

33 On considere ici 1a présence simultanée de différents types de flux et la sommation sur l'indice répété j est sous
entendue.

34 1 a justification rigoureuse de la proportionnalité entre flux et affinité pour l'ensemble de ces phénomenes de
transport, sort du domaine de la thermodynamique macroscopique et appartient a celui de la physique statistique.
I. Prigogine a démontré que l'approximation linéaire est justifiée lorsque le libre parcourt moyen associé au flux
considéré est trés inférieur & 1'échelle de variation spatiale du terme en gradient [117a]. De plus amples
développements dans ce domaine peuvent également étre trouvés dans 'ouvrage de S, R, de Groot et P. Mazur
[118], dans celui de H. B. Callen [119] ainsi que dans le livre R. Balian [120].

35 La prise en compte des bords de I'échantillon peut se faire en ajoutant un troisiéme terme A ce Lagrangien. Ce
type d'approche est couramment employé dans I'étude des systémes contraints.
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lors des variations H— H+6H et H— H4+8H permet d'aboutir a I'équation dynamique
quasi-statique que doit satisfaire le systéme considéré, a savoir 'équation d'Euler-Lagrange :

dfdly) oLy d [BG') oG _9G
___...——-—=--—-—,—————-——'—_0. .
dt( oH J oH dt\oH (330

En absence de dissipation cette équation revient précisément 2 la description thermostatique et
exprime la minimisation d'un potentiel, dG/0H = 0 d'ol découle I'aimantation 2 I'équilibre
Mrey. Il semble raisonnable de conserver cette égalité dans le cas ol |'aimantation présente une
irréversibilit€ et l'aimantation purement hors équilibre est alors simplement donnée par la

G d(oG\ 9 [dG
pE—=—| | =2 2 3
Mir oH dt(aH) BH( dt) (331

relation ;

La dérivée temporelle peut étre permutée avec celle relative 2 la variable H, puisque cette
derniére est supposée, dans une premiére approximation, ne pas dépendre du temps. Ceci
permet de retrouver formellement l'expression de I'aimantation irréversible donnée au
paragraphe précédent. Etant donné les hypothéses faites sur le potentiel des dissipations P =
dG/dt, My, tend bien vers zéro avec H ce qui permet de retrouver la thermostatique comme
limite de cette description thermodynamique.

De maniére a illustrer cette expression, considérons le cas de la courbe de premiére
aimantation d'un cycle de Rayleigh (obtenue aprés désaimantation). Supposons connue
I'expression de I'énergie dissipée au cours du processus conduisant 1'aimantation de la valeur
nulle & son maximum 2 savoir W = aH3/3. Cette quantité représente en fait 1/4 de I'énergie
dissipée au cours d'un cycle. La puissance moyenne dissipée au cours de ce processus initial
est alors simplement donnée par P = aH2H d'od I'on peut déduire I'aimantation purement
irréversible conformément a (3.31), ce qui conduit & l'expression souhaitée A savoir ; My, =

(P/OH) = oH2,

Une approche plus générale pour déterminer la puissance dissipée P(H,H), peut par
exemple consister & postuler un développement en puissances paires de H, les coéfficients
étant des fonctions du champ magnétique.

Cette formalisation semble pouvoir se généraliser & l'ensemble des phénoménes
d'hystérésis dépourvus d'effet de mémoire & long terme. Mais bien entendu, de plus amples
développements se révélent encore plus que nécessaires. Ainsi par exemple, il est bien clair
que la justification plus microscopique de cette approche doit considérer des grandeurs non
locales dans 1'espace (comme le montre le modéle de Bean par exemple) ce qui nécessite
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l'introduction d'une densité Lagrangienne & 1'échelle des milieux continus. Celle-ci doit
conduire dans la limite thermodynamique (point important qui reste a démontrer) au
Lagrangien macroscopique postulé. Cette description revient & rechercher une théorie des
champs classiques, ce qui sort du contexte de ce travail. Cependant, le prochain paragraphe

donne certains éléments qui pourraient aider & la détermination de ce potentiel des dissipations.
IV.D.4. Quelques éléments pour un schéma de I'hystérésis

11 est maintenant proposé un récapitulatif dans le tableau 3.2 des différents phénomenes
d'hystérésis unidirectionnels rencontrés dans ce chapitre.

Propriétés Propriétés Propriétés
mécaniques magnétiques magnétiques
Matériaux : "Quelconques” Ferromagnétiques... Supra. de type II
Hystérésis de : la déformation en P'aimantation en la densité de flux en
fonction de la fonction du champ fonction du champ

contrainte : €(6,5). | appliqué : M(H, H). | appliqué: B(H, H).

Origine Nucléation et Nucléation et Nucléation et
"microscopique” : propagation de propagation de parois. | propagation de vortex.
dislocations .

Tableaun 3.2 : Récapitulatif des différents effets d'hystérésis extrinséques rencontrés avec leur origine
"microscopique".

Ces différents types d'hystérésis peuvent étre qualifi€s d'extrinseéques car ils ont tous
comme point commun des processus élémentaires de piégeage-dépiégeage de défauts
topologiques dans le champ du paramétre d'ordre36. Dés lors, il est peut &tre intéressant, pour
unifier le schéma de 'hystérésis, de rechercher une description en termes de flux. Ainsi par
exemple, dans le cas des matériaux magnétiques, une propagation de parois peut se ramener a
un flux d'aimantation, dans le cas des supraconducteurs de type II, il se révele intéressant
(comme le montre le modele de Bean au § IIL.B) de considérer un flux de vortex... Dans cette
approche il convient alors de distinguer deux types d'écoulement du flux considéré. Un régime
d'écoulement forcé, imposé au systéme par une contrainte lentement variable dans le temps, et
un régime d'écoulement libre qui caractérise le retour 2 I'équilibre du systéme soumis a une

contrainte rigoureusement constante. Chacun de ces deux régimes est en fait caractérisé par

36 Cependant de petites nuances peuvent étre apportées. Ainsi par exemple, une dislocation n'est présente que
dans un cristal hors équilibre.
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une réponse hors équilibre telle que 'aimantation par exemple, qui dépend respectivement soit
de la variable H , soit du temps t. Du fait de la distinction au niveau du protocole expérimental,
le systéme se trouve principalement dans l'un ou l'autre des 2 régimes d'écoulement 37. Pour
décrire I'hystérésis, il faut alors considérer que le systéme se trouve dans le régime
d'écoulement forcé et négligé I'écoulement libre, celui-ci pouvant &tre supposé bloqué par les
mécanismes de piégeage. Cette description se justifie si les constantes de temps associées aux
flux libres sont trés grandes vis & vis de celles caractérisant le régime d'écoulement de flux
imposé, Ty = H/H.

Un des intéréts de se ramener & une description en termes de flux est motivé par les
travaux de I. Prigogine auxquels il serait "bon" de se raccrocher. Ainsi par exemple, un point
particulierement intéressant serait d'essayer de connecter I'approche variationnelle du
paragraphe IV.D.3 aux théorémes généraux de production d'entropie démontrés par L
Prigogine et qui gouvernent le régime libre de circulation des flux [117]...

IV.E. Au dela de I'approximation quasi-statique : L'instabilité thermomécanique et ses
analogues

-Considérons maintenant brievement le cas oll la variation de la contrainte n'est plus
suffisamment lente pour que le systtme demeure isotherme (i.e. H/H = T/ T). Dans ce cas,
des flux de chaleur prennent naissance et se couplent au flux d'aimantation ou au flux de
vortex imposé. Les conséquences sur les cycles d'hystérésis sont assez bien connues, du moins
au niveau expérimental, et il se produit alors des instabilités de 1'nystérésis du type de celles
présentées sur la Fig.3.9. On pourra par exemple consulter sur ce sujet les résultats
expérimentaux de B. Barbara et al. [121] en ce qui concerne l'instabilité de I'aimantation des
corps ferromagnétiques ainsi que ceux de A. Gerber et al. [122] et de K. H. Miiller et al. [123]
relatifs a l'instabilit€ de I'aimantation des supraconducteurs de type IT 38, Dans le domaine de Ia
mécanique de la déformation, ce type de comportement est connu sous le nom d'instabilités
thermomécaniques et une interprétation trés intéressante en termes de bifurcation de Hopfluia

37 vLe principe d'exclusion” entre ces deux régimes d'écoulement de flux est en quelque sorte, contenu dans
Y'approche proposée. Il est en effet intéressant de remarquer que le couple de variables (H, H) est relié an couple
(Ho.t) par la transformation de Legendre, H = H t + Hg. Chacun de ces couples est associé A une variation
particuliere de la réponse du syst2me. Pour le premier il s'agit de I'aimantation hystérétique fonction de H et de
H, alors que pour e second il s'agit de l'aimantation qui relaxe au cours du temps. Dans les deux cas, ces
différentes variations de I'aimantation caractérisent le méme phénomene physique & la base : le dépiégeage de
défauts topologiques.

38 Soulignons I'aspect trés ennuyeux au niveau des applications de la supraconductivité de ce type d'instabilité.
En pratique, la parade en général utilisée dans les bobines supraconductrices consiste A noyer les fils
supraconducteurs dans une matrice en cuivre qui permet Févacuation de la chaleur.
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été donnée récemment?”. L'extension de cette interprétation au cas des instabilités magnétiques

des corps ferromagnétiques et supraconducteurs de type II est actuellement envisagée.
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Fig.3.9 : Un exemple d'instabilité de I'hystérésis unidirectionnelle de I'aimantation d'un cristal $.H.T;
de "grosse” taille (YBCO#3, V = 4.34 mm?) est proposé. Le champ magnétigue est appliqué suivant
l'axe € et on peut voir que l'instabilité n'est présente qu'a basse température (T = 4.2 K} pour une
vitesse de balayage de 'ordre de 0.9 kOe/mn.

V. Conclusion
L'objectif principal de ce chapitre qui consistait a justifier les relations de
décomposition (3.20) et (3.21) dans le cas de I'hystérésis rotationnelle est atteint. Quant au cas
de I'hystérésis unidirectionnelle, le précieux support du modele de Bean comme nous le

montrerons au chapitre 5 nous permettra d'interpréter nos résultats expérimentaux.

Pour ce qui concerne le point trés délicat de ce chapitre, & savoir les éléments
concernant une description thermodynamique de 'hystérésis, il est clair que de nombreuses
pieces manquent encore au puzzle (si tant est que celui proposé soit le bon). Cependant, on

peut dégager de ce chapitre les points suivant :

39 Dans ce domaine précis, on pourra par exemple se rapporter au cours sur les instabilités plastiques de Y.
Brechet [124].
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(i) Tout d'abord, la distinction entre deux types d'hystérésis; l'une peut étre qualifiée
d'intrinséque (comme par exemple le cas du retournement d'un grain ferromagnétique
monodomaine) l'autre d'extrinséque (i.e. reliée au piégeage de défauts topologiques dans le
champ du parameétre d'ordre).

(ii) La distinction entre I'hystérésis et les autres effets de mémoire; il semble que
I'hystérésis puisse étre considérée comme un effet de mémoire a court terme; plus précisément,
conformément & son étymologie, I'hystérésis exprime le retard de l'effet sur la cause.

(iii) Cet effet de mémoire a court terme semble pouvoir étre introduit dans une
description thermodynamique au travers d'une nouvelle variable décrivant la variation dans le
temps de la contrainte (i.e. de la cause, H dans le cas de I'hystérésis magnétique
unidirectionnelle).

(iv) Une formulation Lagrangienne macroscopique pour le régime quasi-statique
semble pouvoir se dégager de cette approche sous réserve d'une justification plus
microscopique (i.e. avec une densité Lagrangienne qui dans la limite thermodynamique doit
tendre vers le Lagrangien postulé).

(v) Pour une telle justification microscopique, il semble qu'une description en termes de
flux (i.e. description hydrodynamique ol plutdt "quasi-hydrodynamique") puisse se révéler
intéressante. Dans ce cas, il se révele nécessaire de distinguer le régime d'écoulement de flux
dit libre (caractérisant le retour a I'équilibre) de celui forcé qui est imposé par la variation lente
de la contrainte.

(vi) Le systéme sort du régime quasi-statique lorsque la variation de la contrainte est
trop rapide pour que les flux de chaleur puisse étre négligés. Le couplage entre ces flux de

chaleur et ceux imposés provoque alors une instabilité de 'hystérésis.

Finalement, je ne puis terminer ce chapitre sans adresser au lecteur mes excuses, pour
avoir osé lui présenter une approche "squelettique", trés incompléte et peut étre méme trop

naive, a un probléme "trés glissant” vieux de plus de 100 ans.
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Chapitre 4

Variations thermiques de I'aimantation des
S.H.T¢

"Il apparait clairement que si la condition B = 0 est réellement une propriété caractéristique
de l'état supraconducteur, on devrait avoir bientdt une image satisfaisante du phénomeéne de la
supraconductivité. Néanmoins, les expériences vont & présent dans une autre direction, et les
exceptions i cette régle sont maintenant plus le centre d'intérét que la régle méme..."
(traduction de M. et B. Ruheman, Low-Temperature Physics, Cambridge University Press,

1937, p. 287)

Résumé

Ce chapitre propose une étude des variations thermiques de I'aimantation d'un cristal
YBayCu307_g. Dans un premier paragraphe, l'aimantation Mgc est étudiée en fonction de
I'angle © entre l'axe € du cristal et le champ appliqué (angle de "cooling"). La dépendance
angulaire mesurée sur Mpc(68) semble pouvoir s'interpréter en considérant l'anisotropie de
l'aimantation réversible figée  la température Ty lors du refroidissement. Dans un deuxieme
paragraphe, une variation angulaire est superposée aux variations thermiques ce qui met en
évidence de nouveaux phénoménes trés intéressants qui sont discutés de maniére qualitative.
Un dernier paragraphe montre la remise en cause de l'interprétation en général donnée pour la
variation avec la température de I'aimantation Mzrc(T) induite par de fortes valeurs de champs

magnétiques.




Chapitre 4

I. Introduction

L'étude expérimentale de I'aimantation d'un échantillon supraconducteur en fonction de
la température permet d'obtenir ses principales caractéristiques. Pour cela, il importe en
général de distinguer (cf. Chapitre 3, §II1.A) l'aimantation qui précéde un refroidissement en
champ nul (aimantation "Zero Field Cooled" Mzpgc) de celle obtenue lors d'un refroidissement
sous champ (aimantation "Field Cooled” Mgc). En effectuant ce type de mesures pour
différentes valeurs du parameétre champ appliqué H, il est alors possible de déterminer "en

principe" (Fig. 4.1) :

-La ligne de température critique supérieure Teo(H) ou Heo(T),

-La ligne de température critique inférieure Te1(H) ou He(T),

-La largeur de la transition AT¢ = Tep(H) - Te1(H),

-Une ligne d'irréversibilité Ti(H) (pour laquelle les deux courbes Mzpc(T) et Mpc(T)
se confondent),

-La qualité de I'écrantage magnétique (valeur de I'aimantation Mzgc a basse
température) ainsi que,

-Le pourcentage d'effet Meissner (qui s'exprime par la valeur 2 basse température du

rapport 4tMgc / Hj ot Hj représente le champ interne).

2 T T ' I T i T T T T T I T F T ]
I Champ magnétique de 100 Qe
0r appliqué parallzglement A I'axe ¢ ]
: T (H)
2 c2 -
tf’}-\ : [ ] ¥F(.: - * S—8—8 S0 9 [ _J >
£ 4r g .
5 i 1
8 r )
g 6f T, -_
8 F ]
: T, (H) ]
a0 Mwe N :
i > ] ]
12 T T S R S
0 20 40 60 80 100

T (K)

Fig. 4.1 : Un exemple de la variation thermique des aimantations ZFC et FC du cristal YBCO#1
Te =91 K ) pour un champ magnétique de 100 Oe appliqué suivant l'axe ©.
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Alors que les mesures de type transport ne sondent en générale qu'une petite partie de
I'échantillon!, les mesures magnétiques en champ statique (ou quasi-statique) reflétent la
réponse de I'ensemble du volume supraconducteur. Cette remarque permet intuitivement de
comprendre que la valeur de T¢ (limite de Teo(H) lorsque H — 0) déterminée a partir de la
variation thermique de I'aimantation est en général plus faible que la valeur issue de mesures
résistives. Elle explique également le fait que la largeur de la transition AT¢ se révele plus
importante dans le cas de mesures magnétiques. Soulignons toutefois que la distinction entre
des mesures qui suivent un protocole FC et celles qui ont été effectuées apres un
refroidissement en champ nul n'est pas réservée au seul domaine des mesures magnétiques et
que des mesures de transport de la densité de courant critique J¢ peuvent également mettre en
évidence différentes valeurs en fonction de l'histoire thermique de 1'échantillon. Une discussion

de cet aspect est donnée par exemple dans l'article de revue de S. Senoussi [91].

Dans ce chapitre, il est principalement rapporté, une étude des variations thermiques
des aimantations de deux cristaux YBayCuzO7_g (T¢ = 91 K) et plus particulierement des
dépendances en angle et en champ magnétique de I'aimantation Mg a basse température (T <
Te¢1). De maniére & minimiser les effets de forme, le cristal de forme cylindrique YBCO#1 a
été utilisé pour les mesures de I'anisotropie de I'effet Meissner. Sur ce méme cristal, 'effet d'un
mouvement de rotation de I'échantillon lors d'un processus FC dans un faible champ
magnétique appliqué (9 Oe) est également rapporté. Enfin, ce chapitre se termine par des
mesures de 1'aimantation ZFC en fonction du champ appliqué obtenues sur le cristal YBCO#2

de forme légérement différente.

1I. Mesures de I'anisotropie de 1'effet Meissner
IL.A. Généralités

Le flux magnétique étant absent lors d'un processus ZFC, le diamagnétisme observé a
basse température (T < T¢1) résulte de I'écrantage par I'échantillon du champ appliqué. Ce
phénomeéne a pour origine des supra-courants? localisés 2 la surface de 1'échantillon et qui
circulent sur la profondeur de pénétration de London A(T). Ainsi par exemple dans le cas d'une
plaque semi-infinie d'épaisseur égale a 2a plongée dans un champ H < H¢, l'aimantation ZFC

résulte simplement de l'intégration de I'équation de London et a pour expression [125] :

1 Pour que la résistivité du matériau s'annule, il suffit d'un seul chemin dit de "percolation” pour les paires de
Cooper.

2 Ce terme désigne les courants non dissipatifs qui circulent 2 la surface d'un supraconducteur a 1'équilibre
thermodynamique lors de la présence d'un champ magnétique.
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Cette relation (4.1) est utilisée par exemple dans le cas de films minces pour déterminer a
partir des mesures de l'aimantation Mzpc(T), 1a Ioi A(T). Une relation analogue sert au cas de
grains supraconducteurs sphériques de dimensions comparables 3 A(0) dispersés dans une
matrice isolante. Dans le cas d'un échantillon de dimensions finies I'aimantation ZFC dépend
de la forme par l'intermédiaire du facteur de champ démagnétisant N. Au premier ordre en A/a,
elle s'écrit :

H
Mzgc = —m(l - 0(7\. / a)) (4.2)

Un écart & cette relation (4.2) dans le cas d'échantillons massifs peut &tre observée dans le cas
ol la supraconductivité ne se développe pas de manidre uniforme dans tout le volume. II est
alors possible d'évaluer a partir de (4.2) la fraction de phase non supraconductrice de

I'échantillon. Ce cas se rencontre par exemple pour des céramiques polycristallines,

L'effet d'écrantage différe fondamentalement de l'expulsion du flux intervenant 3 la
suite d'un refroidissement sous champ magnétique et qui caractérise I'Effet Meissner au sens
strict du terme. Nous rappelons que l'effet Meissner est une propriété qui montre gue 1'état
supraconducteur est un état au sens thermodynamique du terme : La condition B(H<H¢))=0

dans I'échantillon est réalisée quelque soit "I'histoire thermo-magnétique" du matériau 3.

La réalité expérimentale peut étre tout autre et I'effet Meissner est en fait rarement
observé en totalité. A basse température, I'aimantation MEc caractérisant cet effet, différe en
général de Mzpc surtout dans le cas de gros échantillons (i.e. de volume de I'ordre du mm?3). 11
existe principalement trois alternatives pour interpréter cette différence, le reflet d'un effet
Meissner partiel. L'une est le piégeage des vortex, l'autre est comme dans le cas de 1'écrantage,
la conséquence d'une supraconductivité qui ne se déploie pas dans tout le volume de
P'échantillon. Quant a la derniére interprétation permettant expliquer cette différence entre
MEc et Mzgc, elle s'appuie sur la théorie du verre supraconducteur, l'analogue au verre de spin
[voir Annexe 2]. Si cette théorie peut se justifier dans le cas de systeme polycristallin pour
décrire les effets de granularité, elle semble quelque peu déplacée pour interpréter le

3 ie. quelque soit le chemin suivi par le systéme dans le plan défini par les coordonnées champ-température
(H,T).

120



Variations thermiques de l'aimantation des §.H. T

comportement de monocristaux4. L'interprétation des variations thermiques des aimantations
relatives aux monocristaux se fera donc dans ce chapitre, dans 1'approche considérant les effets
de piégeage des vortex, la seule semble-t-il qui permet une bonne cohérence de I'ensemble de

nos résultats.

Alors que l'aimantation Mzrc(T) est une réponse a I'équilibre thermodynamique tant
que le champ appliqué reste inférieur & He1(T), 'aimantation Mpc(T) est hors équilibre sur la
grande partie de l'intervalle de température (T < Tjr). Afin de clore ses généralités, soulignons
que l'effet Meissner implique le phénoméne d'écrantage mais que la réciproque n'est pas vraie
et que d'une manidre générale, la fraction d'effet Meissner se définit par le rapport f = 4nMpc/
H; ol Hj représente le champ interne égal & H - 4tNMgc 3.

IL.B. Mesure de I'anisotropie de I'Effet Meissner dans le régime bas champ (H < 100 Oe)

L'effet Meissner a été étudié avec le magnétometre a double SQUID dans sa
configuration standard (i.e. qui ne permet que la mesure de la projection de I'aimantation dans
la direction du champ magnétique, composante longitudinale) conformément au protocole
suivant. Le monocristal au préalable orienté par rapport a la direction du champ magnétique
(avec une précision de quelques degrés) est refroidi en champ nul (2 £ 0.1 Oe pres). Le champ
magnétique est alors appliqué et I'aimantation Mzpc(T) est mesurée en température croissante
jusqu'd T > T¢. Puis I'échantillon est refroidi sous champ ce qui permet la mesure de
l'aimantation Mgc(T) 6. Enfin, le champ magnétique est annulé et 1'aimantation thermo-

rémanente MreMm(T) peut étre enregistrée en fonction de la température croissante.

Un exemple de mesures de Mzpc(T), Mgc(T) et Mrim(T) pour un champ magnétique
de 10 Oe appliqué suivant l'axe € du cristal est donné Fig.4.2. Ces trois aimantations ne sont
pas indépendantes et on observe sur cette figure la régle de somme énoncée pour la premicre
fois par Cronemeyer et al. [127] pour le domaine bas champ (typiquement H < 500 Oe) :

MReM(T) = Mpc(T) - Mzrc(T) . (4.3)

Cette relation a été observée aussi bien sur des céramiques que sur des échantillons cristallins

YBayCu307-5 [128] ainsi que sur les autres composés. Elle se révéle également valide pour

4 Soulignons toute fois que G. Deutsher et K. A. Miiller [126] ont évoqué la possibilité que les joints de macles
dans un cristal 8.H.T¢ puissent jouer le rdle de jonctions Josephson, ceci A cause des faibles longueurs de
cohérences de ces supraconducteurs.

5 Certains auteurs définissent la fraction d'effet Meissner par rapport 3 I'aimantation ZFC prise 4 un méme champ
appliqué soit f = Mpc/Mzpe. Cette définition n'est pas trés correcte en toufe rigueur puisque les deux
aimantations correspondent & des champs internes différents.

6 Aimantation "Field cooled cooling” plus précisément (cf. chapitre 3, §I1L.A).
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toutes les valeurs de l'angle 0 entre l'axe € du cristal et le champ appliqué [129]7.
L'interprétation de cette égalité est naturelle dans l'approche considérant le piégeage des
vortex. Elle consiste simplement 2 rattacher aux différentes aimantations, les significations
physiques suivantes. Tout d'abord, rappelons que I'aimantation diamagnétique responsable de
l'effet d'écrantage Mzpc(T) est due & des courants permanents localisés & la surface de
I'échantillon sur la profondeur de pénétration A(T). L'aimantation Mpc(T) quant i elle, résulte
de la superposition & I'aimantation Mzrc(T) d'une contribution positive venant de vortex qui se
sont retrouvés étre piégés lors du refroidissement sous champ. Lorsque le champ magnétique
est annulé, les courants de surface disparaissent, il ne reste alors plus que le flux piégé qui
donne lieu a une aimantation thermo-rémanente positive égale & la différence Mpc(T) -
Mzrc(T). Cette aimantation Mrem(T) a pour composante des courants volumiques provenant
d'une part de la présence de vortex et d'autre part, d'une distribution non uniforme de ces

vortex piégés.

LI R Sy B S B B S B B B S BN B S B B et B

100

T (K)

Fig.4.2 : Variations thermiques des aimantations d'un cristal YBagCu307-§ (T =91 K ) pour un
champ de 10 Oe appliqué suivant 'axe €. L'encart montre les variations linéaires dvec Ie champ
appliqué des paliers  basse température des aimantations Mzgc et Mgc.

Il est également possible de voir sur la Fig.4.2 que dans le domaine des faibles champs
étudiés, les valeurs a basse température de 1'aimantation Mgc(T,H,8 = 0°) varient en bonne

7 Dans cette référence, les mesures n'ont pas €té effectuées dans les mémes conditions que le travail présenté dans
ce paragraphe. En effet, 'aimantation MpC a été mesurée lors d'une rotation continue du cristal, ceci aprés un
refroidissement pour une orientation bien particulidre de 1'échantillon par rapport au champ magnétique
appliquée. L'impact sur l'aimantation Mpc de cette différence de protocole expérimental sera étudié dans le
prochain paragraphe,
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approximation de maniére linéaire avec le champ appliqué. La susceptibilité ¥rc a pour valeur
-0.03881 uem/cm?3.Oe et la fraction d'Effet Meissner indépendante du champ f = 4nMgc / H; =
40 %. Quant 2 la susceptibilité de Mzpc(T,H), elle est égale & -0.1143 vem/cm?.Oe ce qui
donne comme facteur de champ démagnétisant la valeur N = 0.3 en utilisant la relation (4.2).

Avant d'aborder les mesures qui vont révéler l'aspect anisotrope de 1'Effet Meissner, il
est utile d'insister sur certaines précautions expérimentales nécessaires a cette étude. Tout
d'abord, la forme cylindrique de I'échantillon utilisée dans cette étude. A priori, il semble
important de ne pas superposer une trop forte anisotropie de forme a 1'anisotropie intrinséque
au matériau. D'autre part, la vitesse de refroidissement T = dT/dt qui doit étre contrdlée "au
mieux" lors de la mesure de 1'aimantation Mgc(T). Nous avons pu observer que la valeur de
Mpc(T) augmente avec T (cf. Chapitre 3, §1ILA).

La Fig.4.3 montre les variations angulaires des paliers des aimantations Mgc et Mzpc &
basse température mesurées dans un champ de 10 Oe. Mzgc varie peu alors que Mpc montre

clairement une dépendance angulaire.
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Fig. 4.3 : Variations angulaires des aimantations MEC et MZEC mesurées & basse température
dans un champ de 10 Oe. L'encart montre une photographie de la section circulaire du cristal
YBaCuO#1 (@ = 0.85 mm ). 0 représente l'angle entre I'axe € et le champ magnétique appliqué
pour lequel I'échantillon a ét€ refroidi.

La faible variation angulaire de Mzpc peut simplement s'interpréter en considérant les
déviations 2 une section circulaire parfaite. Pour chaque angle, il a alors été possible de
calculer le facteur de champ démagnétisant N(8). L'écart 2 la circularité parfaite €tant faible, le
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développement suivant a été utilisé : N(@) = N (1+ e(0)/®) avec @ et e(0) représentant
respectivement le diamétre moyen et 1'écart & ce diamétre moyen mesuré pour chaque angle.

Le bon accord observé montre le résultat bien connu exprimé par la relation (4.2).

Considérons maintenant l'interprétation de I'anisotropie de I'aimantation Mpc. Lorsque
I'échantillon est refroidi dans un champ magnétique donné, en I'absence de centres d'ancrage,
les vortex sont graduellement expulsés sur la plage de température correspondant & Hey < H <
Hco. En fait, 'expérience réveéle l'existence d'une certaine température T;(H) a partir de
laquelle les deux aimantations Mpc et Mzgc différent. L'interprétation en général admise
consiste a dire qu'a partir de Tj;, les centres de piégeages deviennent efficaces et empéchent
I'expulsion du flux. En premiére approximation, il est possible de considérer que l'aimantation
MFc résulte alors simplement de l'aimantation réversible "figée" 2 la température Tiy [130].
Nous proposons de corriger cette interprétation en ajoutant i cette aimantation réversible un
terme isotrope ¥ iH pour prendre en compte les vortex expulsés par activation thermique
lorsque T < Tjr. En utilisant I'expression la plus générale de la théorie de Ginzburg-Landau
anisotrope (3D) dans la limite de London "étendue” [50] I'aimantation Mpc(H,9) se met alors

sous [a forme :

Mg = Méq(TjI'(H),e) + % H

[ BYHgp (Ty)

(4.4)
+ % H
H e(0) ) i

T,
-o M, a '?!L) e(0) Ln

c

avec £(0) = (sin?@ + ¥2 cos26)l/2, y2 représente le rapport des masses effectives, Hep| le
champ critique supérieur paralléle a I'axe € et Mg une constante égale 3 Hea(0)/81k2. Les
coefficients o et 3 dépendent tout deux faiblement de la température et du champ. Dans la
limite bas champ relative & ces mesures, la ligne d'irréversibilité peut étre approximée
linéairement : (1-Ti/Tc) = a H avec a = 103 Ol (T ~ 90.4 K pour 10 Oe). L'insertion de
cette variation dans la relation (4.4) permet alors d'interpréter la variation linéaire avec le
champ magnétique de I'aimantation Mpc mesurée 4 basse température (encart Fig.4.2).

De maniere plus quantitative, les résultats (Fig.4.1) nous permettent d'avoir accés a la
proportion de vortex expulsée par activation thermique i H/Mpc(T—0) = 40 % qui dans le
cadre de nos hypotheses, ne dépend pas du champ8. Un des meilleur ajustement obtenu avec
I'expression (4.4) pour les dépendances en champ (en imposant la proportion de vortex
expulsée ir = 40 % <Yrc>°) et en angle, permet d'obtenir les paramétres suivants : aodMoH =
aMq(Tip) = -4.027.10-3 uem/cm3, y = 8 et BHc2 1(Tir) = 1.3 Tesla.

8 Les mesures effectuées pour H = 10 Oe sont beaucoup moins précises pour déterminer ce rapport yirE/MEC.
? <yrc> désigne la moyenne angulaire de la valeur Mp/H mesurée.
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Ces résultats nécessitent certains commentaires en rapport aux différentes
approximations sous-jacentes a l'interprétation proposée. Par exemple, 1'anisotropie de la ligne
d'irréversibilité ainsi que celle du terme ¥ H a été négligée. D'autre part, 1a relation utilisée
pour l'aimantation a 1'équilibre est trés approximative dans le domaine bas champ. Cependant,
et malgré ces approximations, les parametres obtenus ont des valeurs raisonnables. Ainsi, la
valeur du rapport d'anisotropie Y= 8 obtenue se trouvent en bon accord avec celle déterminée
sur le méme échantillon 3 partir de mesures rotationnelle plus précises (y = 8.3 + 0.5) et qui

sont exposées au chapitre 6.
I1.C. La confrontation avec d'autres travaux

Les différents résultats relatifs a 1'anisotropie de 'effet Meissner que 1'on trouve dans la
littérature peuvent paraitre, au premier abord, controversés. Ainsi par exemple Felner et al. [9]
trouvent pour des champs magnétiques de I'ordre du kOe, une aimantation rémanente plus
importante lorsque 8 = 0° que pour & = 90° ce qui est contraire & nos résultats puisque cela
indique que le nombre de vortex piégés est plus important lorsque le champ est appligué
parallélement a 'axe € que perpendiculairement. Par contre, 'étude de N. Bontemps et al.
[131] montrent pour le composé YBasCuzO7.§ sous forme de poudres orientés ou
d'échantillons texturés, des résultats qui s'apparentent aux nétres pour des valeurs de champ
comparables, puisque leur fraction d'effet Meissner f est plus importante pour 6 = 0° que pour
0 =90°. Ce méme type de résultat se retrouve également dans les mesures de Mg de Kolesnik
et al. [132]. Par ailleurs, J. Z. Liu et al. [133] ne trouvent quasiment pas d'anisotropie du

pourcentage d'effet Meissner sur un méme cristal YBapCus Q7.5 maclé puis démaclé10.

Face a ses controverses, il est possible de faire quelques remarques. Ainsi par exemple,
un commentaire de S. Kolesnik et al. [132b] sur les travaux de Felner et al. [129b] suggére que
I'anisotropie mesurée sur MrgMm peut provenir uniquement de la forme de 1'échantillon. Dans
leur réponse, Felner et al. [132b] reconnaissent le role important de la forme de I'échantillon
mais indiquent néanmoins qu'ils mesurent un effet intrinséque & I'échantillon. Dans un autre
article [132¢], S. Kolesnik et al. mettent clairement en évidence sur plusieurs échantillons Nb
polycristallin que la forme de 1'échantillon détermine I'anisotropie de Mrgm ainsi que celle de
Mzgrc mais pas celle de Mpc et que la relation (4.3) est bien vérifiée pour chaque orientation
de 1'échantillon par rapport au champ appliqué. D'autre part pour les champ faibles (H = 10
Oe), ces auteurs [132a] trouvent sur un cristal PbySrpY g 3Cag 7Cu3Og une anisotropie de Mgc
conforme 2 nos résultats et qui peut s'interpréter avec la relation empirique A+Bcos20 11,

10 par ailleurs, ces travaux mettent clairement en évidence le role des macles puisque 1a fraction f initialement de
I'ordre de 40% passe 4 une valeur de 1'ordre de 65% aprés avoir démaclé le cristal.

11 1'ajustement de nos points expérimentaux avec cette expression est de bonne qualité. Il donne les valeurs A =
-0.25 uem/cm3 et B = -0.098 uem/cm3.
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Pour résumer, il semble donc qu'a faible champ (de I'ordre de 10 Oe), il existe
davantage de vortex pi€gés a basse température suite & un processus FC, lorsque H//(Gb)
que lorsque HL(3,b). Pour de plus fortes valeurs de champ magnétique (supérieures ol égales
a 500 Oe) cette tendance semble s'inverser si on se référe aux mesures de Felner et al, [129].
Ceci peut témoigner du passage de I'établissement & T = Tj; d'un régime de piégeage individuel
intrinséque a bas champ, & celui d'un piégeage extrinséque pour les plus fortes valeurs de

champ magnétique.

I1I. La transition de phase d'un cristal supraconducteur en rotation dans un
champ magnétique

IIILA. Présentation

L'étude qui est maintenant rapportée met en évidence la dépendance envers la variable
6 = de/dt de I'aimantation FC qui dans son expression la plus générale se révéle étre une
fonction du type Mpc (T,T,H, H, e,é). Plus particuliérement, notre intérét s'est porté sur l'effet
d’une rotation de I'échantillon supraconducteur lors de son refroidissement sous champ. Dans
un premier paragraphe, les mesures rapportées ont été effectuées & température constante i la
suite de deux protocoles expérimentaux bien distincts. Elles révélent que la variation angulaire
a basse température I'aimantation notée Mzg pc(8) obtenue suite A un refroidissement sans
rotation du cristal par rapport au champ magnétique appliqué ("Zero Rotating Field Cooling")
différe complétement de celle résultant d'un refroidissement en rotation Mg Fc (9). Soulignons
¢galement que, dans ce travail, les deux composantes de ces vecteurs aimantations, & savoir
celles paralléle My, et perpendiculaire Mt au champ appliqué, ont été mesurées simultanément
avec le double SQUID. Dans un second paragraphe, les mesures ont été effectuées en
superposant a la rotation du cristal, une variation thermique contrdlée permettant de franchir la

transition supraconductrice.

IILB. Influence du protocole expérimental sur 1'aimantation FC obtenue a basse
température

Tout d'abord, il est important de souligner & nouveau que les mesures qui sont
maintenant présentées sont issues d'un protocole qui différe de celles exposées au $II. Alors
que I'étude de l'anisotropie de I'Effet Meissner s'appuyait sur des mesures de Mpc pour
différentes orientations du cristal lors de son refroidissement, dans cette partie le palier a basse
température de I'aimantation Mzg rc est atteinte pour une orientation particuliere du cristal

avant que ce dernier soit mis en rotation.
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‘Fig.4.4 : Variation des deux composantes des vecteurs aimantations M R,FC (8) et M Zr,FC (0) lors
de la rotation du cristal 4 la vitesse de 3°/s.

Terme constant Terme en 6 Terme en 26 Déphasage ¢
Mg (uem/cm3) M (uem/cm3) Mj (wem/cm3) | entre My et Mp
ML °
R, FC -0.88575 (0.026934) 0.029359 97.7
T
My re 0.041632 (0.027288) 0.028236 6.8°
L
MZR, FC -0.8802 0.689565 =0
T —
M 7R EC 0.040 0.682874 =0

Tableau 4.1 : Analyse de Fourier des variations angulaires des vecteurs aimantations R,FC et ZR,FC
mesurées. La convention choisie consiste 3 écrire les composantes ¢ = L et T sous la forme : M& =
M@ + M 1% cosd + Ma% cos(26 — ¢). Les parentheses désignent 1a contribution en 6 venant d'une

impureté magnétique présente sur le porte échantillon.
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Le méme cristal YBCO#1 de forme cylindrique a été utilisé pour cette série de
mesures. Les mesures de M ZR Fc (0) et de MR,FC () ont été effectuées dans un champ de
9 Oe, suite a un refroidissement a vitesse approximativement constante de l'ordre de -4 K
/heure et avec une vitesse de rotation égale a 3°/s. La Fig. 4.4 montre clairement que la
différence de protocole expérimental donne lieu & une composante longitudinale de
l'aimantation MZR,FC (0) qui différent trés nettement de Mpc(9) rapportée dans 1'étude de
Panisotropie de I'Effet Meissner (§ILB). On peut également voir sur la Fig.4.4 que les valeurs
moyennes des variations angulaires de M%R, pe et de M{P:, Fc correspondent précisément &
I'aimantation longitudinale Mzrc mesurée au début de ce chapitre (Fig.4.3).

Mais le fait e plus marquant présenté sur la Fig.4.4 concerne la différence importante
qu'il existe entre les variations angulaires des vecteurs MZR,FC (8) et MR,FC (0). Dans le
cas ou I'échantillon est refroidi sans tourner, on voit clairement que lors de sa mise en rotation,
les deux composantes de I'aimantation oscillent de maniére périodique & la fréquence de
rotation (signal en 0) antour de d'une valeur moyenne correspondant a 'aimantation ZFC.
Cette variation représente le signal de vortex rigidement ancrés a l'échantillon est qui se
trouvent entrainés par le mouvement de rotation. Par contre, lorsque I'échantillon est refroidi
en tournant, on peut voir sur la Fig.4.4 1a présence de plusieurs harmoniques. Les résultats de
I'analyse en séries de Fourier sont résumés dans le tableau 4.1. Ils montrent I'existence unique
de deux contributions, une en 8 et une autre en 26 sur les signaux correspondant & chacune des
composantes du vecteur MR,FC (9). Etant donné que le signal en 6 persiste au dessus de T¢,
nous l'attribuons & une impureté magnétique présente sur le porte échantillon. Quant an signal
sinusoidal en 20, celui-ci se révele étre égal a I'aimantation Mzpc(0) mesurée au début de ce
chapitre (Fig.4.3) : Il s'agit de l'effet de forme de I'échantillon, le reflet des écarts au cylindre
parfait,

La différence entre les vecteurs aimantations MZR,FC (8) et MR,FC (8) s'explique
donc par le fait qu'il suffit d'appliquer un mouvement de rotation de faible fréquence au
supraconducteur lors de son refroidissement sous champ pour dépiéger et expulser "tous” les

vortex.

II1.C. Superposition d'un mouvement de rotation a la variation thermique lors de la
transition de I'échantillon supraconducteur

Il s'est alors révélé intéressant d'étudier la variation thermique de chacune des

composantes des vecteurs MZR,FC (0) et MR,FC (6) lors du franchissement de la transition
| supraconductrice. La "vitesse” de variation de la température lors de ces mesures est toujours
de l'ordre de 4 K/heure pour une fréquence de rotation égale 4 3°/s, Considérons tout d'abord le
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cas de l'aimantation MZR,FC (T, 0) (Fig.4.5). On retrouve qu'a basse température, celle-ci est
constituée d'un signal en © pour chacune des composantes longitudinale et transverse, ce qui
correspond & 'aimantation rigidement liée a I'échantillon. A partir de T = 71 K une harmonique
en 20 apparait. Elle provient du fait que lors de la pénétration des vortex, une partie de ceux ci
se trouvent &tre dépiégés de I'échantillon du fait de la force de rappel du champ appliqué et des
fluctuations thermiques. Il se produit un transfert d'une partie de la contribution en 6 vers celle
en 26. Puis, 'amplitude de la contribution en 28 relatives 4 chacune des composantes
longitudinale et transverse s'annulent alors progressivement a la température de transition, ce
qui correspond 2 la disparition de I'état supraconducteur. On peut remarquer qu'il subsiste
toujours pour T > T la petite contribution en © provenant de I'impureté magnétique du porte
échantillon. Puis le refroidissement de I'échantillon supraconducteur soumis au mouvement de

rotation dans le champ magnétique donne alors lieu a I'aimantation MR,FC (T,8) (Fig.4.6).

Par opposition A 1'aimantation M zr.Fc (T,0) qui n'est définit que pour T>0,
MR,FC (T, 0) présente la méme variation avec la température pour T >0 que pour T<0. A
basse température, mis a part le signal de l'impureté, cette aimantation est constituée de
l'oscillation purement sinusoidale en 20 représentant la variation de Mzpc(0). Lorsque la
température augmente, il se produit sur chacune des composantes de l'aimantation
M R,FC (T,9), l'apparition d'une composante en 9 qui se met a croitre avec celle en 260. Cet
effet correspond 2 la pénétration de vortex dans le supraconducteur qui se manifeste également
par une diminution de la valeur moyenne de M{li, rc(T,0). Comme dans le cas de
l'aimantation Mzg gc (T,8), ces vortex se divisent en deux populations. Il y a ceux qui sont
rigidement ancrés a 1'échantillon et ceux qui ne le sont pas, ce qui donne lieu respectivement a
une aimantation en 0 et une autre en 26. L'amplitude de ces oscillations passe par un maximum
A une certaine température, ce qui peut s'interpréter dans le cadre du modele de Bean par la
température T* pour laquelle les vortex atteignent le centre de I'échantillon. Puis les

contributions en 0 et 20 associées a chacune des deux composantes s'annulent avec le
diamagnétisme 2 la température critique.

Nous avons pu vérifier qu'une diminution de la vitesse de rotation (passage de 0 =3%

4 0.3°/s) conduit sensiblement & une méme largeur de transition ainsi qu'a une méme

aimantation MR,FC(G) i basse température.
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Fig. 4.5 : Variations en fonction de la température des composantes de I'aimantation MZR,FC (6) du
cristal YBCO#1 en rotation & la vitesse de 3%/s. Cette transition est irréversible puisqu'uniquement associée

4 la variation sign( T)>0.
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Fig. 4.6 : Variations en fonction de la température des composantes de 1'aimantation MR FC{9) du cristal
YBCO#1 en rotation 2 Ia vitesse de 3°/s. Cette transition est réversible dans le sens ol elle ne dépend pas du

sign( .
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IIL.D. Comparaison avec une mesure en susceptibilité alternative

La Fig. 4.7 propose une comparaison entre les 2 composantes de l'aimantation
I\»/IRJ;C (T,8) et les contributions de la susceptibilité alternative en phase et en quadrature a
I'excitation (respectivement %' et x "). Celles-ci ont été mesurées sur un monocristal
YBapCu307._5 (de la méme série que YBCO#3) a la fréquence de 158 Hz et pour une
amplitude de champ alternatif égale a 9 Oe. En susceptibilité alternative comme dans le cas de
la mesure des composantes de MR,FC (T,8), la transition est réversible dans le sens ol les

variations thermiques des réponses %' et %" ne dépendent pas du sign (T).

0.4""’1'".'I""l""l""l""I

(Unités relatives)
]
o
Y
T
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99 0.995 1

097 0975 098 0985 0.
T/T

c

Fig.4.7 : Comparaison entre les mesures en échantillon tournant (@ =3°/s et H =9 Oe) et les mesures de
susceptibilité alternative a la fréquence de 158 Hz pour une amplitude de champ alternatif égale a 9 Qe.
Les valeurs ont été rapportées i celles obtenues & basse température soient ¥ pour les mesures de
suscepitibilité alternative et MLO pour celles en échantillon tournant.

Le probléme considérant un échantillon en rotation dans un champ magnétique est
analogue 2 celui d'un échantillon fixe soumis & un champ tournant. Ce dernier est par ailleurs
est équivalent a 2 champs alternatifs perpendiculaires. On peut remarquer sur la Fig.4.7 que la
composante longitudinale de MR,FC (T, 0) est plutdt reliée a %'(T) alors que la composante
transverse a %"(T). Les effets de la fréquence (3 @ — 0) étant peu important, 1'élargissement
de la transition observée sur les deux composantes de MR,FC (T,0) a principalement pour
origine, la présence des deux harmoniques.
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Intéressons nous maintenant briévement 4 la température T* du maximum de %" ainsi
qu'a celle de M{i, rc(T,0). Dans le cas des mesures de susceptibilités alternatives, la
dissipation s'interpréte en général avec le modele de Bean [79a] en considérant les effets
d'hystérésis liés a la pénétration et au piégeage des vortex dans le matériau supraconducteur
(cf. Chapitre 3, §IIL.B) !2. Dans le cadre de ce modéle, la température T* correspond au cas ot
les vortex atteignent le centre de I'échantillon, ce qui correspond (dans le cas d'une plaque
semi-infinie d'épaisseur D) & la condition H* = (21/c)Jc(T*)D = hac. Dans le cas d'un champ
tournant hi, C. P. Bean [79b] a montré que la profondeur de pénétration des vortex est
augmentée d'un facteur /3 13 et la condition précédente devient alors (27/c)Jo(T*)D = +/3 hy.
En prenant une méme variation avec la température Jo(T*) = Joo(1-T*/Tc)® (o étant un certain
exposant) pour les deux cristaux de dimensions comparables, on peut voir que ces critéres
conduisent & une différence (1 - T*/T¢) plus importante dans le cas d'un champ tournant que

dans le cas d'un champ alternatif. Cette différence est qualitativement observée sur la Fig.4.7.

IV. Quelques mesures a fort champ magnétique de 1'aimantation ZFC

Pour de plus fortes valeur du champ magnétique appliqué, le méme type de mesures
magnétiques que celles présentées au paragraphe II a été effectué sur le cristal] YBCO#2
parallélipipédique de volume et de forme assez proches du cristal cylindrique. Cette série de
" mesures a été effectuée sur le second magnétomeétre a SQUID présenté au chapitre 2. Les
mesures de Mgc sur cet échantillon révelent un effet Meissner trés nettement inférieur a celui
observé sur le cristal YBCO#1. Par exemple dans un champ appliqué de 8 Oe les fractions
d'’Effets Meissner mesurées pour des vitesses de refroidissement comparables sont f(YBCO#2) =~
1 % alors que je rappelle que f(YBCO#1) = 40 % 14,

Sur cet échantillon YBCO#2, nous nous sommes plus particuliérement intéressés dans
ce paragraphe aux variations thermiques des aimantations Mzgc pour différentes valeurs du
champ magnétique H appliqué suivant 'axe € du cristal, Les différents résultats relatifs 3 H =
0.8, 1.8, 4.9 et 7.8 kOe sont représentées Fig.4.8.

12 Une revue sur les différentes interprétations des mesures de susceptibilités alternatives dans le cas des
supraconducteurs de type II est contenu dans le livre édité par R. A. Hein et al. Plus précisément, on pourra par
exemple consulter dans ce livre l'article de X. Ling et I, I. Budnick [134].

13 Un calcul plus récent effectué par J. Gilchrist [135] indique qu'en prenant en compte la courbure des lignes de
vortex, la profondeur de pénétration du flux n'est augmentée que d'un facteur V2 par rapport au cas statique,

14 L 'explication de cette différence a certainement pour origine le "vieillissement" plus rapide de 1'échantitlon
YBCO#2 qui a €t€ laissé a I'air libre depuis son élaboration en 1987 alors que le cristal YBCO#1 a été protégé par
une couche protectrice de verni General Electric.
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Fig. 4.8 : Variations thermiques de l'aimantations MzEC mesurées sur e cristal YBCO#2 de forme
parallélipipédigue. L'encart montre 1a variation avec le champ appliqué de l'aimantation MzE(: mesurée
a basse température. Les valeurs de Mzpc pour H > 2 kOe sont clairement en dehors de la variation
linéaire attendue pour un effet d'écrantage.

L'application d'un champ magnétique de plus en plus important a pour effet principal
d'élargir la transition. Les différentes valeurs de T¢1(H) englobant les mesures a bas champ sur
le cristal YBCO#1 sont reportés dans la Fig.4.9. Elles indiquent une saturation de la valeur de
Tc1(H) pour les fortes valeurs de champ magnétique. Autrement dit, cela correspond & une
croissance importante du champ critique He1(T) a basse température. Cet effet se retrouve
dans la littérature (voir par exemple [136]) et il ne semble pas qu'une interprétation
satisfaisante ait été proposée mais une chose est slir c'est qu'il remet en cause l'interprétation du
Te1(H) pour les fortes valeurs de champ appliqué. En effet, on peut observer sur I'encart de la
Fig.4.8 que les valeurs des paliers d'aimantation pour des champs appliqués supérieurs a 2 kOe
se trouvent trés largement en dehors de la variation linéaire prévue par la relation (4.1). A
partir de cette valeur de champ, l'interprétation qui considere une aimantation ZFC & basse
température comme étant purement diamagnétique réversible doit donc étre remise en cause; le
fait que l'aimantation ne dépende pas de la température ne témoigne pas nécessairement de
I'absence de vortex dans I'échantillon. Soulignons que la valeur de Hej (de 1'ordre de 2 kOe)
qui semble ressortir de l'encart a la Fig.4.8 est elle méme trés imprécise. Au chapitre 5, nous
exposerons une méthode beaucoup plus fine pour déterminer H¢y a partir de la courbe de

premiére aimantation M(H).
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Fig. 4.9 : Quelques caractéristiques du cristal YBCO#2 telles que les températures T*, critique
inférieure T¢1 et supérieure Tco déterminées par la méthode exposée Fig.4.1 en fonction du champ
magnétique H qui a ét€ appliqué suivant I'axe &. Pour ce qui concerne la loi T¢1(H), le champ
interne Hj a été calculé avec la valeur 4 basse température de I'aimantation Mzgc.

Une autre caractéristique peut étre mentionnée sur la Fig.4.8, elle concerne une rupture
de pente dans la transition, bien visible sur la courbe Mzrc(4.9 kOe). Cette discontinuité se
produit, dans le cadre d'une description avec le modgle de Bean (se référer par exemple & [21]),
a la température T*(H) pour laquelle le front de ligne de flux atteint le centre de 1'échantillon.

Sur la Fig.4.9, les points expérimentaux relatifs 3 cet effet suivent assez bien la loi
phénoménologique, H*(T) =~ H*(0) (1-T/T¢)2, dans laquelle le champ H*(0) =~ 20 kQe.

V. Conclusion

Dans ce chapitre, deux phénomenes ont principalement pu étre mis en évidence. Il a
tout d'abord, été question de I'anisotropie de I'Effet Meissner. Nos résultats expérimentaux
supportent l'interprétation qui considére que l'anisotropie de 1'aimantation Mpc(8,H) (issue
d'un refroidissement dans un champ magnétique dont 'orientation est fixée par rapport aux
axes du cristal) correspond en grande partie, i celle de l'aimantation réversible prise 2 la
température Tir(H) définissant une ligne d'irréversibilité. La valeur raisonnable du rapport
d'anisotropie y obtenue confirme cette interprétation. Le second résultat important de ce
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chapitre concerne la mise en évidence du fait qu'un mouvement de rotation de I'échantillon a
faible vitesse angulaire (0.3%/s) suffit & dépiéger "tous" les vortex lors d'un refroidissement
sous champ. L'aimantation issue de ce protocole notée I\T’IR,FC (T,0) se révele a basse
température étre égale A l'aimantation Mzpc(T,0). Autrement dit pour une méme valeur de
champ magnétique appliqué (9 Oe) la fraction d'efiet Meissner f de I'ordre de 40 % suite a un
processus ZR,FC passe & une valeur de 100 % apres un protocole R,FC. Une étude en fonction
de la valeur du champ appliqué peut se révéler trés intéressante. Enfin quelques

caractéristiques du cristal YBCO#2 ont été rapportées dans un dernier paragraphe.
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Chapitre 5

Mesures magnétiques
unidirectionnelles et leur
interprétation
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Chapitre S :

Les mesures magnétiques unidirectionnelles
et leur interprétation.

"Nous dirons donc qu'une transformation est irréversible si le systéme qui la subit est le
sicge: (o) d'hétérogénéités de température ou de concentrations; (B} de phénomenes de
frottement (mécanique) ou d'hystérésis (mécanique, diélectrique, magnétique); (y) de
phénoménes de viscosité (fluide, solide, chimique, résistance électrique). L'irréversibilité est
ainsi définie par une liste exhaustive de 'facteurs d'irréversibilité’, dont on vérifiera aisément
que chacun est identifiable par une expérience de mesure appropriée.” (F. Fer,
L'irréversibilité, fondement de la stabilité du monde physique, Gauthier-Villars, 1977, p. 90).

Résumé

Ce chapitre rapporte principalement une étude de I'aimantation d'un cristal
YBayCuz07_5 en fonction de la température et du champ magnétique appliqué. Les valeurs du
champ critique inférieur d'apparition des vortex ont été extraites des mesures a basse
température, pour les deux directions du champ H//Get H// (ab). La comparaison des
résultats obtenus avec ceux disponibles dans la littérature amene une discussion concernant
les effets de la barritre de surface sur ce type de détermination. Puis, les différentes
extensions du modele de Bean sont démontrées pour certaines, rappelées pour d'autres.
Celles-ci nous permettent de convertir la largeur des différents cycles d'hystérésis mesurés en
termes de densités de courant critique. Leurs variations avec la température et le champ
magnétique appligué sont discutées. Une interprétation basée sur l'effet de "ficld matching"

est avancée pour interpréter la "forme en papillon" des cycles d'hystérésis lorsque H//G.




Chapitre 5

I. Introduction

Les résultats présentés et discutés dans ce chapitre concernent I'étude de I'aimantation
longitudinale de quelques échantillons S.H.T¢ en fonction du module du champ magnétique
appliqué H et de la température T. Dans le cas des échantillons monocristallins, cette étude a
également été effectuée pour les deux orientations particulidres du champ magnétique 2
savoir, H/ /(3,b) et H//%. Au chapitre 3, nous avons souligné que lorsque que la vitesse de
variation H de la contrainte champ magnétique appliqué, n'est pas infiniment lente,
Faimantation mesurée sur ce type de systéme (2 relaxation lente) présente en général une
contribution hors équilibre qui développe une hystérésis (Fig.5.1).
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Fig.5.1 : Un exemple de cycle d'hystérésis unidirectionnel de I'aimantation mesuré sur un cristal
YBayCu307.5. Cette hystérésis disparait au dela de la valeur de champ magnétique Hj(T).

PRI |

Ce chapitre se compose principalement de deux parties. Dans la premiére, il sera
brievement question des grandeurs 4 I'équilibre thermostatique. La méthode de détermination
du champ critique inférieur H1(T) d'apparition des vortex dans le supraconducteur 2 partir de
la courbe de premiére aimantation, sera présentée puis discutée. Les valeurs obtenues
permettront d'obtenir une valeur majorée de I'aimantation 3 1'équilibre lorsque le
supraconducteur passe dans I'état mixte. La deuxiéme partie quant a elle, concernera
l'aimantation irréversible obtenue & partir de I'hystérésis unidirectionnelle en utilisant
I'expression Mj(H, ﬂ) = [M(H, H > 0)-M(H,H< 0)] / 2. Nous rappelons que dans cette
relation, M(H,H>O) et M(H,I:I<0) désignent respectivement les aimantations

correspondant a un champ magnétique appliqué de maniére croissante et décroissante. Cette
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construction permet, grice au modele de C. P. Bean, d'avoir accés a la densité de courant
critique J¢ circulant dans le matérian. Dans un supraconducteur supposé homogene, un champ
magnétique appligué induit des boucles de courants qui peuvent s'étendre & tout 1'échantillon.
L'aimantation mesurée résulte alors simplement de l'intégration spatiale de ces courants. Tres
schématiquement, ceux-ci se divisent en deux catégories. On distingue les courants de surface
qui donnent lieu & l'aimantation 2 I'équilibre lorsque le supraconducteur est dans la phase
Meissner ou lorsqu'il est traversé par une distribution uniforme de vortex, des courants
volumiques qui ont pour origine une distribution non homogéne des vortex ancrés au
matériau, Lors de l'application d'un champ magnétique, l'effet combiné de vortex qui se
forment & la surface de I'échantillon puis qui se piégent, produit un gradient dans leur
distribution. Dans le cadre du modele de Bean, celui-ci est proportionnelle a J¢ (cf. chapitre 3,
§$IIT). Par rapport aux mesures de transport, les mesures magnétiques offrent l'avantage de
s'affranchir des problémes relatifs aux contacts électriques ainsi que ceux provenant d'une
distribution non uniforme du courant a l'intérieur de I'échantillon. Les mesures magnétiques
sont de plus, les seules qui permettent d'avoir acces aux valeurs de densité de courant critique
4 basse température dans le cas d'échantillons massifs. Les mesures rapportées dans ce
chapitre, ont été effectuées sur les monocristaux YBCO#2, YBCO#3 ainsi que sur la
céramique YBCO#p.

IL Les grandeurs a I'équilibre thermostatique
IL.A. Le champ critique inférieur He1(T) caractérisant I'entrée des vortex

1L.A.1. Mesure de H¢(T)

Au chapitre 4, un critére permettant de déterminer le champ critique inférieur Hei1(T) &
partir des mesures de 1'aimantation en fonction de la température a briévement été exposé.
Nous allons maintenant rappeler la méthode qui en général est utilisée pour déterminer ce
champ critique et qui repose sur I'étude de la courbe de premiére aimantation M(H). Il est
important de garder présent a l'esprit que ces deux critéres expérimentaux permettant de
déterminer Hc1(T) ne représentent en fait que des conditions nécessaires qui ne sont pas

suffisantes.

Partant d'un état ZFC, l'aimantation d'un supraconducteur soumis a un champ
magnétique inférieur au champ de pénétration des vortex, Hei, résulte de 'écrantage parfait :
M(H) = -H/4n(1-N) ol N représente le coefficient de champ démagnétisant. Lorsque H >
Hc1, I'état mixte devient alors énergétiquement plus favorable que I'état Meissner et des
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vortex commencent & entrer dans le supraconducteur. Cet effet se caractérise par une
aimantation inférieure en valeur absolue 2 celle du diamagnétisme parfait. La valeur du
champ magnétique pour lequel 'aimantation M(H) s'écarte de la linéarité est en général prise
comme étant la valeur de H¢1(T). Cependant I'utilisation directe de ce critére donne souvent
des résultats peu précis et il est préférable de tracer en fonction du champ la quantité M - My
+ H/4w(1-N) 1. La valeur du champ appliqué pour laquelle cette expression n'est plus nulle

correspond précisément & l'apparition des vortex.

Il faut alors apporter a cette valeur du champ appliqué H, la correction du champ
démagnétisant pour obtenir le champ interne qui, dans le cas du diamagnétisme parfait, vaut
Hj = H/(1-N). Le coefficient de champ démagnétisant N =~ 0.3 est extrait de la valeur de
I'aimantation réversible. La Fig.5.2 illustre cette méthode dans le cas de la courbe
d'aimantation 2 T = 1.5 K du cristal YBCO#2 lorsque le champ est appliqué suivant 'axe ¢.
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Fig.5.2 ; Cycle d'hystérésis unidirectionnel décrit par I'aimantation du cristal YBCO#2 4 T = 1.5 K.
La droite a pour équation M = -H/4nt(1-N ;) ol N | représente le coefficient de champ démagnétisant
lorsque fe champ est suivant I'axe €; elle correspond & la condition d'écrantage parfait. L'encart & la
figure montre la valeur du champ pour laquelle les vortex commence & pénétrer "massivement” dans
I'échantillon supraconducteur,

1 La constante My est ajoutée pour traiter le cas ol I'échantillon supraconducteur n'est pas refroidi en champ
strictement nul. Il est bien entendu préférable pour la précision des résultats, que I'chantillon supraconducteur
soit refroidi dans un champ magnétique le plus petit possible. Les résultats présentés dans ce chapitre ont été
obtenus (sauf mention contraire) avec le second magnétométre a SQUID Celui-ci ne permet pas toujours d'avoir
un champ inférieur 2 la dizaine de Qersted.

142



Les mesures magnétiques unidirectionnelles et leur interprétation

Les différentes valeurs du champ critique inférieur 4 basse température obtenues
lorsque le champ est appliqué parallélement aux plans (4, B) , Hc1y, et perpendiculairement,
Hc1., sont regroupées dans le tableau 5.1. Pour les deux directions du champ appliqué (o =/

et 1), les aimantations réversibles lorsque H >> H¢ 1 sont majorées par la valeur Hejo /47

Hei11 (Oe) Hc1y (Oe) Her/Hey
T=15K 700+ 50
T=42K 730 £ 50 140 £+ 30 =572

Tableau 5.1 : valeurs des champs critiques inférieurs mesurés  basse température sur le
cristal YBCO#2.

La valeur obtenue 2 basse température sur la profondeur de pénétration A;/(0) extraite

de I'expression :

0
Hep(0) = ——2(’—1n(1<l +0,) (5.1
47:?L”(T)

en prenant ¥) ~ 100 et 0 = 0.5 (@ = 2.07 10-7 Gauss/cm?) est A(0) = 1100 A ce qui est une
valeur raisonnable. La littérature rapporte des valeurs de Heq1(0) pour YBayCu307-5 qui
atteignent parfois plusieurs kOe. Nous allons maintenant bri¢vement discuter comment ces

cas peuvent s'expliquer en considérant des effets dus a la barriere de surface.

II.A.2. Au sujet de la détermination expérimentale de He1(T)

Tl n'est peut-&tre pas inutile de rappeler que le champ critique Hc(T) caractérise
l'apparition des vortex dans le volume du supraconducteur dans le cas d'un échantillon
supposé sans bords. La présence d'une surface supposée parfaite fait office de barricre et le
champ de pénétration des vortex se trouve alors étre augmenté : il vaut Hg = He/ A2 (cf.
chapitre 1, §TIL.D.2). En régle générale, on dit que la surface doit avoir trés peu d'irrégularités
de 1a taille de I'ordre de A pour que I'effet de barriére de surface puisse &tre observé (voir par
exemple [22, p. 80]).

On peut donner un argument simple s'appuyant sur l'effet de pointe et qui permet
d'illustrer de quelle maniére le champ d'apparition des vortex a la surface de 1'échantillon peut
étre abaissé par la présence d'aspérités. Pour cela, considérons l'analogie (Fig.5.3) existant
entre un supraconducteur dans I'état Meissner (B = 0 dans le matériau) et un conducteur en
présence d'un champ électrique (E = 0 dans la mati¢re).

143




Chapitre 5

= RS

Fig.5.3 : Représentation schématique de la distorsion des lignes de champ magnétique par une
aspérité de hauteur égale & A(T) présente i la surface d'un échantilion supraconducteur dans la
phase Meissner,

A la température T et pour un champ appliqué égale a H¢1(T), les aspérités dont la
hauteur est au moins égale & A(T) vont étre des zones favorables i I'entrée des vortex. En
effet, une simple analyse dimensionnelle permet de montrer que localement, le champ atteint
une valeur de l'ordre de Hc1/(r/A) ol r désigne le rayon de courbure de la pointe2. Si r vaut
quelques fois la longueur de cohérence &, le champ magnétique au niveau de la pointe est
alors typiquement de l'ordre de Hc. Par contre, dans le cas ol I'échantillon ne présente pas
d'aspérités, il faut alors appliquer un champ égal a Hg pour que les vortex puissent entrer dans
le matériau, Ceci nous améne & conclure que le champ d'apparition des vortex mesuré sur un
échantillon dépend de 1'état de sa surface : Il est typiquement compris entre He; et Hg. Plus la
surface de 1'échantillon sera rugueuse, plus la valeur mesurée se rapprochera de Hej. Les
travaux de M. Konczykowski et al. [138] montrent clairement la disparition de la barrigre
lorsqu'un échantillon supraconducteur est irradié par des électrons qui endommagent la

surface.

Bien entendu, cet argument omet de considérer I'effet des fluctnations thermiques. Il
est clair que dans ce probléme, les processus d'activation thermique seront d'autant plus
efficaces pour aider les vortex & franchir la barriére de surface que celle-ci se trouvera étre
abaissée par la présence d'aspérités. Cependant I'argument proposé permet de donner une
Justification de la dispersion des résultats observée dans la littérature sur les mesures de Hes
(surtout) a basse température. La "divergence" de Hi(T)lorsque T — 0 rencontrée sur
certains €chantillons, pourrait bien avoir pour origine la disparition des processus

thermiquement activés permettant le franchissement de la barriére de surface.

IL.B. Quelques mots sur I'aimantation réversible

2 Cette relation est couramment utilisée par ceux qui éindient 'amorcage de l'arc électrique entre deux
électrodes. Au voisinage d'une aspérité, le champ électrique local est Ej = BEg oll Eg représente le champ
appliqué et 3 son facteur d'accroissement. Celui-ci est égal & 2+h/r ot h et r représentent respectivement la
hauteur de ia pointe et son rayon de courbure [137].
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Dans cette étude, l'aimantation réversible de notre échantillon se révele étre beaucoup
trop faible par rapport a celle irréversible (surtout a basse température) pour pouvoir étre
extraite avec suffisamment de précision des cycles d'hystérésis en utilisant la relation Myey(H)
= [M(H,H > 0)+M(H,H < O)} /2. Elle n'a donc pas été étudiée. Pour pouvoir réaliser une
telle étude dans des conditions optimales, il est préférable en fait, d'utiliser des échantillons
constitués d'une assemblée de grains dispersés dans une matrice car, comme nous allons
maintenant le rappeler, la contribution irréversible a I'aimantation est proportionnelle, sous

certaines conditions, a la taille de I'échantillon.

I11. L'aimantation irréversible

IILA. Généralités

Il a été rappelé au §III du chapitre 3 que le modele de Bean dans sa forme originale,
suppose explicitement que la densité de courant critique J¢ (le seul parametre de cette
approche) ne dépend pas de la densité de flux B. Cependant, la principale relation résultant de
cette hypothése, obtenue dans la limite des "fortes” valeurs de champ magnétique appliqué et
qui relie la densité de courant critique J¢ & la largeur de I'hystérésis de I'aimantation
AM=M(H, H>0)-M(H, H < 0) est trés souvent utilisée pour déterminer la variation de
Jc(H). Par exemple, dans le cas d'un cylindre long de rayon R plongé dans un champ

magnétique orienté parallélement 4 son axe cette relation s'écrit

AM(H) = 2 M, (H) = ~31—C J.(H) 2R (5.2)

Soulignons tout de suite que la dépendance Jc(H) déduites de mesures magnétiques, se
révélent en général pas trop éloignée de celle obtenue par mesures résistives surtout dans le
cas d'une supraconductivité homogeéne [139],[140] 3. Pour expliquer ce résultat, on énonce en
général, qu'une "faible” dépendance de J; avec B n'affecte pas le résultat obtenu pour la
premiére fois par C. P. Bean. Dans cette partie nous allons essayer d'étendre les hypotheses
qui conduisent précisément au résultat de Bean (5.2) dans la limite fort champ (H > H* =
- 4mJcR/c) et préciser ce que signifie une "faible" variation de Jo(B). Les aspects concernant
l'anisotropie ainsi que la granularité (jonctions faibles) spécifiques aux céramiques S.H.T¢
seront introduits dans les paragraphes suivants. Enfin, nos mesures de I'hystérésis

unidirectionnelle de l'aimantation seront interprétées a la lumiére de ces développements.

3 On peut objecter que les constantes de temps d'une mesure de transport différent en général de celles d'une
mesure magnétique. 11 est donc nécessaire de prendre en compte cette différence pour une étude comparative
(voir par exemple, l'article de revue de S. Senoussi [91}).
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Nous parlerons peu dans ce chapitre, du domaine bas champ (courbe de 1&re
aimantation) qui se caractérise par la coexistence de deux phases dans I'échantillon : Ia phase
Meissner localisée au centre de 'échantillon est entourée par la phase Shubnikov. Dans cette
description, le champ H* qui correspond 4 la disparition totale de la phase Meissner en champ
croissant peut étre considéré comme un champ critique inférieur local Hg(R). Il pourrait se
révéler intéressant d'essayer d'exploiter cette idée pour déterminer la forme du profil B(r) de

la distribution des vortex a faible champ.
IIL.B. Les différentes extensions du modéle de Bean
I11.B.1. Une extension des hypothéses dans la limite fort champ

Le but de ce paragraphe est de déterminer précisément les hypothéses les moins
restrictives possibles qui conduisent & la relation (5.2). Pour cela, considérons dans un
premier temps, le cas d'un supraconducteur de type II isotrope ayant la forme d'un cylindre
long de rayon R plongé dans un champ magnétique uniforme parallélement 3 son axe. Cette

géométrie présente l'avantage de rendre négligeable les effets de champ démagnétisant?.

Le point de départ de notre approche repose sur le fait que dans le cas des mesures
d'aimantation traditionnelles, 1'échantillon peut &tre considéré comme ponctuel vis 2 vis des
bobines de détection. Dans ce cas, la densité de flux extraite de ces mesures est une valeur

moyennée sur toute la forme de I'échantillon, elle a pour expression :

d3r B(T)
J

j d3r

B(H) = <B(F)>(H) = (5.3)

la densité de flux B(T) s'exprimant elle méme comme la moyenne du champ microscopique
local B(T) = < h > sur une région autour d'un point repéré par le vecteur ¥ de dimensions
petites comparées a celles de 1'échantillon mais grande devant I'échelle caractéristique Ax
poﬁr laquelle le champ h varie fortement. Il s'agit 12 de I'approximation des milicux continus
qui efface la granularité du flux magnétique. Dans le cas des supraconducteur de type II, Ax =~
A la profondeur de pénétration de London.

Nous allons nous intéresser uniquement au domaine fort champ magnétique, c'est &

dire & celui qui correspond & un échantillon "rempli de vortex". Dans le modéle de Bean

41e développement qui va maintenant &tre proposé ne s'applique donc pas tel qu'il est, aux géométries extrémes
tels que les films minces, mais une dérivation analogue peut étre obtenue.
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original (cf. §III du chapitre 3) cette condition correspond a un champ appliqué H > H*. La
détermination précise de ce champ H* dans le cas général dépend de la distribution B(r) des
vortex dans l'échantillon, elle ne sera pas abordée dans ce paragraphe. Lorsque H > H*, Ia
densité de flux moyenne présente dans I'échantillon peut étre obtenue par des intégrations
successives par parties de 'expression (5.3). Ainsi, quelque soit le profil B(r} en géométrie
cylindrique, on obtient l'expression exacte de la densité de flux moyenne en fonction des

dérivées successives du profil prises au pointr=R:

_ = 2(-R)n duB(H)|
B(H) = B(R) n§'1 we2)  @n lR (5.4)

A ce niveau, il est alors possible d'introduire 'hypothese principale du modéle de Bean qu'il
convient de rappeler maintenant. Ce modele propose une approche phénoménologique au
probléme du piégeage des vortex en réduisant les variables a une seule spécifique du matériau
supraconducteur : La densité de courant critique Jo(B). L'hypothése principale avancée par C.
P. Bean est gu'un supraconducteur de type II sera capable de maintenir des courants non
dissipatifs tant que leur densité n'excéde pas la densité critique. Si la densité de courant est en
tout point de I'échantillon égale a Jo(B), le supraconducteur est dit se trouver dans I'état
critique. Ceci suppose l'existence d'une relation J¢(B) telle que la densité de courant soit
uniquement déterminée par la connaissance de B en chaque point de 1'échantillon. Avec cette

hypothese, la relation de Maxwell-Ampere s'écrit :
5 = AT s (o
VxBE) = JC(B(r)) (5.5)
c

Cette relation exprimée en coordonnées cylindriques en se limitant & des profils B(r) de

variation monotone’ devient :

dB  dB dl, . . 4x
— < = H) 227 (B®)), 5.6
o T, @ sign(H) - (B(D) (5.6)

et le développement (5.4) s'écrit alors :

2(-R)n dn-1J.(B)]
(m+2)!  drl g

B(H,H)= B(R) - sign(H) 8n Y (5.7)
C

n=1

Plusieurs remarques peuvent &tre formulées pour commenter ce résultat :

5Ce qui exclut les plages de champ transitoires sur lesciuelles le champ est inversé. Plus précisément, le domaine
de validité de cette expression est pour H> 0, H>H etpour H <0, H< Hp - H* ot Hp désigne le champ
maximum appliqué.
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- Tout d'abord ce développement est facilement généralisable & d'autres géométries
ainsi qu'au cas ot la densité de courant critique J(B) est anisotrope,

- cette série est alternée, si on I'a tronque, 1'erreur faite inférieure en valeur

absolue au premier terme négligé, peut étre évaluée, et

- ce résultat ne dépend que de grandeurs prises au point R.

Le dernier point illustre en fait le théoréme de magnétostatique bien connu qui énonce que
lorsque I'aimantation est uniforme, elle a uniquement pour origine des courants de surface.
Nous rentrons précisément dans le cadre de ce théoréme lorsque que l'on remplace une
aimantation ou une densité de flux non uniforme par une autre uniforme, moyenne de cette
derniere sur la taille de 1'échantillon. Quant a l'approximation qui consiste & remplacer une
aimantation non uniforme par sa valeur moyenne sur la taille de 1'échantillon, on peut
considérer qu'elle est correcte tant que 1'échantillon peut étre considéré comme ponctuel au
regard des bobines de détection. C'est précisément cette hypothése qui méne an
développement en séries de Taylor (5.7).

A ce stade, il faut maintenant considérer le probléme des conditions aux limites. Les
équations de Maxwell nous enseignent gue Ia composante de B normale i la surface est
continue alors que celle transverse est discontinue en présence de courants de surface® de

densité S. Cette derniére condition s'écrit :

4n

(Bint = Bext ) x 8 = —$ (5.8)

ol S est reli€ 4 une aimantation suivant la relation S = ¢ Mg X1 olt Mg correspond en fait &

I'aimantation réversible. La condition aux limites (5.8) conduit alors 2 la relation :
B(R)=H+4n M., (5.9

Apreés avoir supposé Jc(B(R)) = Jo(H), le développement en série (5.7) tronqué au premier

ordre, conduit & I'expression suivante :

B(H)= H+4xn M, (H) + sign(H) %ER I.(H) (5.10)
[+

Cette expression est valable quelque soit la relation Jc(H) sous réserve que le terme du

deuxiéme ordre soit bien négligeable. Cette condition qui s'écrit :

6 11 est clair que ces courants de surface pénétrent dans 1'échantillon sur une longueur égale i la profondeur de
pénétration de London A mais celle-ci est considérée comme étant "nulle” (i.e. négligeable) a I'échelle des
milieux continus.

7 Rappelons que I est également une fonction de la variable H.
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Je >>E (% @) (5.11)
4 \dB dr

iy

peut étre vérifiée & posteriori. Le dernier terme de l'expression (5.11) correspond alors
précisément a l'aimantation irréversible et on retrouve bien que la largeur du cycle

d'hystérésis est donnée, au premier ordre par la relation (5.2).
I11.B.2. Les effets de I'anisotropie

Les supraconducteurs a haute T¢ se caractérisent par une structure lamellaire. Celle-ci
introduit une anisotropie des densités de courant critique. Le modele de Bean anisotrope,
proposé par E. H. Gyorgy et al. [141], permet une généralisation de la relation (5.2). Plus
précisément, dans le cas des S.H.T¢ cristallins maclés ou texturés, la structure lamellaire
conduit 3 distinguer les 3 densités de courant critique suivantes : J g’ab,ng’ab et ng’c, le
premier indice désignant la direction du courant et le second celle du champ appliqué
(Fig.5.4).

e b
H Jg’a e
-
7, ab,ab
// 4, — JC 1 ab,c
/ //|__._— I
|
'y 7/ =
s I V| H
——— + b
h /
1~
v
Y

(a) (b)

Fig.5.4 : Représentation schématique des trois différents types de courant pouvant circuler
dans un S, H.T¢, cristallin maclé lorsque le champ magnétique est appliqué (a) suivant les
plans (d,b) et (b) suivant I'axe €.

Avec ces définitions, et en négligeant toujours les effets de champ démagnétisant, les
expressions de la largeur des cycles d'hystérésis dans le cas d'un supraconducteur anisotrope
de forme parallélipipédique (Fig.5.4) s'écrivent :
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1(31-h)h I

AMe(H) = - BLH)  (I>h) (5.12)

17530 (1) o 72bs3D )
Inf( c:ab 1), 730:3b g 513

1 c,ab ab,ab
AM,p,(H) =—1nf(11 T (H)) 1-
¢ 2c0 V¢ ¢ 3 Sup(l 1920 (1 ng=ab(H))

ot les indices ¢ et ab désignent la direction du champ magnétique appliqué et la fonction
Inf(x,y) représente la plus petite valeur entre x et y. Ces relations (5.12) et (5.13) seront
utilisées pour interpréter la variation avec le champ de la largeur des cycles d'hystérésis

mesurés a différentes températures.
IIL.B.3. Les effets de granularité

Considérons maintenant le cas d'un matériau supraconducteur constitué par une
assemblée de "grains” cylindriques infiniment longs dans la direction du champ appliqués.
Pour une valeur de champ supérieure a la valeur critique Hc1 des grains, les vortex vont se
distribuer suivant un état critique a I'intérieur de ceux-ci, les Jonctions faibles entre grains
ayant pour effet principal  fort champ?, d'imposer "la topologie" des courants. Autrement dit,
les ampériens restent localisés au niveau des grains et ceux 2 la périphérie contribuent 3
former des courants macroscopiques circulant alternativement dans un sens puis dans I'autre
avec une périodicité spatiale égale  ¢y.

La Fig.5.5 montre trés schématiquement 1a coupe du profil B(r) associée a une telle
distribution de courant conformément 2 la relation de Maxwell-Ampére modifiée (5.5). Une
modélisation de ce comportement est possible en considérant cette fois dans le
développement (5.4), une densité de courant critique explicitement fonction de la variable r
en plus de sa dépendance par l'intermédiaire de la densité de flux B(r), & savoir : Jo(B(r),1).
Nous allons maintenant montrer & partir d'un argument assez simple que dans ce cas, la
relation de Bean (5.2) peut étre utilisé en remplagant la taille caractéristique de 1'échantillon
2R par le diamétre moyen des grains ¢ 0. Pour cela, considérons que les densités de courant
critique sont indépendantes du champ magnétique appliqué. Nous supposerons ensuite
comme €tant raisonnable l'extension du résultat obtenu au cas ol les densités de courant

critique dépendent du champ magnétique.

8 Ce type d'échantillon correspond en fait au cas des fils supraconducteurs multibrins.

9 Nous ne discutons pas ici des courants intergranulaires qui disparaissent 4 partir de valeurs faibles du champ
magnétique (typiquement de 'ordre de la centaine d'Oersted).

10 Notons que si N représente le nombre de grains de forme cylindrique, N = 4R2/’¢g2.
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Fig.5.5 : Distribution des vortex dans un supraconducteur granulaire en champ
croissant.

Appelons H* et <H*> le champ d'apparition des vortex au coeur du grain isolé et de la
céramique respectivement, J¢ et <Jo> les deux densités de courant critique qui leur sont
associées. D'aprés "l'idée" du modele de Beanll, H* ~ <H*> et les deux densités de courant

critique sont reliées entre elles par la relation :
<Je> = J, == (5.14)

I1 est alors possible d'insérer I'expression du courant <J¢> dans le développement (5.10) et en
supposant comme au paragraphe précédent que Jc(B(R)) = J¢(H), il en résulte que la largeur
du cycle d'hystérésis, égale 2 deux fois I'aimantation irréversible, est dans le cas de matériaux
supraconducteurs granulaires, proportionnelle au diamétre moyen des grains :

AMGD = o To(H) &g (5.15)

11 Ce que l'on entend ici par idée du modele de Bean, est que la densité du courant critique T (ou <Jc>)
supposée indépendante du champ et I'échelle de longueur qui Iui est associée ¢g/2 (ou R) définissent le seul
champ caractéristique du probléme H* = 4n<J>R/c = 4n] ¢g/2¢c. On suppose que lorsque J dépend faiblement
du champ cette égalité est également vérifiée en bonne approximation, Autrement dit, si Jo(H/Hg), une condition
qui implique (5.11) est que Hg >> H*,
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Cette relation a par exemple été utilisée pour des échantillons multifilamantaires NbT#/CuNi
lorsque les effets de proximité peuvent étre négligés [142]. II est remarquable que cette
extension de la relation de Bean (5.16) soit également observée sur des échantillons S.H.T¢
constitués de grains plut6t sphériques lorsque ceux-ci sont constitués d'une seule cristallite
(¢g < 20 um)[143]. Dans ce dernier cas, tout ce passe comme si le champ magnétique

imposait sa symétrie cylindrique au milieu granulaire!2,

La structure granulaire semble donc avoir pour effet principal, de "fragmenter" les
courants supraconducteurs a une échelle de longueur intermédiaire entre ['échelle

microscopique et la taille de 1'échantillon : La taille des grains.

Dans le cas de gros cristaux, il n'est pas impossible que de tels effets de granularité
puissent apparaitre & cause de la présence de joints de macles par exemple. Ceux-ci se
manifestent par le fait que la largeur des cycles d'hystérésis ne se trouve alors plus étre

proportionnelle 4 la dimension de I'échantillon.
IIL.C. Les cycles d'hystérésis décrits par I'aimantation du composé YBazCu3Q7_g
II1.C.1. Champ magnétique paralléle aux plans (a,b)

Les demi-cycles d'hystérésis de I'aimantation présenté dans ce paragraphe ont été
mesurés avec le second magnétométre & SQUID sur le cristal YBCO#2 pour différentes
valeurs de la température (Fig.5.6). Ceux-ci se caractérisent par un "maximum plus ou moins
- pointu" en fonction de la température 4 bas champ puis par une aimantation qui ne dépend pas

du champ magnétique.

Le maximum de I'aimantation (en valeur absolue) observé A bas champ, n'est pas
prédit par le modele de Bean dans sa version originale qui suppose explicitement que la
densité de courant critique Jc est indépendante du champ (cf. chapitre 3, §III). Cette
hypoth¢se doit donc étre abandonnée pour interpréter l'existence de ce maximum. De
nombreux travaux ont repris le modeéle de Bean en lui incorporant une paramétrisation
phénoménologique de la loi Jc(B) (tableau 5.2) ce qui permet en général d'ajuster des cycles
d'hystérésis mesurés & une expression théorique. Le paragraphe précédent a montré qu'une
telle approche n'est pas vraiment nécessaire puisque, sous certaines hypothéses, Ia variation
de la largeur du cycle d'hystérésis avec le champ magnétique est directement proportionnel
Jo(H). Le "véritable" probléme consiste donc 4 comprendre l'origine de la variation de J¢ en
fonction du champ magnétique appliqué H et de 1a température T.

120n peut peut &tre voir dans cetie interprétation, une manifestation du principe de symétrie de Curie,
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Fig. 5.6 : Demi-cycles d'hystérésis unidirectionnels décrit par I'aimantation d'un cristal YBapCusO7.§
(a) aux basses températures (b) pour des températures plus Elevées.
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Auteurs Expressions phénoménologiques J-(H)
Bean-London [79],[144] Jeo

Kim [145] Jeo/ (1-H/Ho)
Anderson-Friedel-Silcox [146] Jeo / (H/Hg)

Irie [147] Jeo/ (H/Hg)P

Fietz [148] Jeo exp(-H/Hp)+Jc1

Goedemoed [149] Jeo (1-H/Hco)
Alden-Campbell-Coffey [150] Jeo (1-H/Hcg) / (H/He2)12
Kramer [151] Jeo (H/Hc2)P (1-H/H2)4

Tableau 5.2 : Récapitulatif (non exhaustif) des différentes lois phénoménologiques To(H) que
I'on trouve dans la littérature. Toutes ces expressions ont été "plus ou moins" postulées avant la
découverte des S.H.T;; et abondamment reprises depuis.

Le maximum de Jc a faible champ a par exemple été interprété par S. Senoussi [91] &
l'aide d'arguments similaires!3 & ceux qui sont évoqués pour expliquer le maximum de J¢ qui
apparait, dans certaines conditions, pour un champ magnétique juste inférieur 3 Heo. Plus
précisément, le réseau de vortex étant dilué lorsque H est proche de Hci, les lignes de flux
peuvent localement minimiser leur énergie en s'ajustant aux défauts structuraux. Elles se
courbent de maniére 4 suivre les lignes de champ et ceci est possible car I'interaction vortex-
vortex est faible (le réseau de vortex est "mou" a bas champ) et peut étre négligée tant que les
vortex n'ont pas atteint le centre de I'échantillon. Lorsque le champ appliqué est égal 3 Ia
valeur H* pour laquelle les vortex atteignent le centre de I'échantillon, l'interaction vortex-
vortex reprend ses droits est impose une décroissance de Jc avec H. A plus fort champ
magnétique et dans le cas oll celui-ci est orienté suivant les plans (@,b) la densité de courant
Ic devient constante (Fig.5.6) ce qui indique que chaque vortex a alors atteint un régime pour
lequel il est piégé individuellement!4. On retrouve pour cette orientation du champ

magnétique le méme comportement que celui observé pour des céramiques polycristallines.

13 Ceux-ci sont en fait issus de la théorie du piégeage collectif (c¢f. chapitre 1, §V.E). AL Larkin et N. Yu.
Ovchinikov [74] avaient déja suggéré comme prédictions de leur théorie, un maximum de Ic & bas champ en
plus de celui 3 fort champ.

14 Dans une description statique, la longueur importante dans ce régime est la longueur de corrélation
longitudinal L [74]. Lorsque L est inférieure a 'espacement entre vortex @QIB)U 2, les vortex sont piégés
individuellement et J¢ est déterminée par la barridre de piégeage de chaque vortex.
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On peut voir sur la Fig.5.6 que la valeur du champ H* du maximum de abs(Mjr)
décroit lorsque la température augmente et que ce pic d'aimantation est plus large a basse
température. Cette variation sera comparée dans le prochain paragraphe a celle issue des

cycles d'hystérésis correspondant au cas ot H/E.
II1.C.2. Champ magnétique paralléle a 1'axe ¢

La Fig.5.7 représente les demi-cycles d'hystérésis décrit par 'aimantation du cristal
YBCO#2 lorsque le champ magnétique est appliqué suivant I'axe €. Le maximum & bas
champ de abs(Mj;), bien que moins prononcé, est présent. La différence essentielle entre ces
cycles et ceux pour lesquelles H//(a,b) tient dans la variation non monotone de
I'aimantation pour les plus fortes valeurs du champ magnétique appliqué. Ces cycles
d'hystérésis ressemblant 3 un papillon, les termes de "Butterfly effect” leur ont été associés!S.
La Fig.5.8 illustre cette forme "papillon” en présentant les cycles d'hystérésis complets décrit
par l'aimantation du cristal YBCO#3.

La Fig.5.9a représente la variation de H*(T) mesurée sur le cristal YBCO#2 pour les
deux orientations du champ appliqué. Quelque soit la température, ce champ caractéristique
de la courbe de 18T aimantation se trouve toujours &tre inférieur lorsque H // (3,b) que pour
H // 8. Ceci constitue en quelque sorte une "réminiscence” de I'inégalité¢ Hey//(T) <He11(T).
Les variations de H* o(T), pour les deux orientations du champ magnétique repérées par
rapport aux plans (¢ = // et 1), semblent étre correctement décrites par une loi exponentielle
de la température : H*o(T) = H*(0) exp(-T/Tg). La variation de H';y(T) révele un
changement de régime & la température Tey = 10 K. Les meilleurs ajustements des points
expérimentaux donnent les paramétres suivant : Pour T < Ter, H*(0) = 155k0eetTyy=7K
et lorsque T > Ter, H*/;(O) = 6.1 kOe et T/7 = 20.4 K. Par contre, dans la configuration 7 e,
il n'apparait pas de changement de régime et les paramétres décrivant la variation
exponentielle de H* | (T) sont : H* | (0) = 32.8 kOe et T =~ 183 K.

Soulignons que les différentes températures caractéristiques Ty (lorsque T > Ter) et
T, ne différent pas trop, ce qui peut signifier que ce comportement vient du piégeage par des
défauts extrinséques au matériau. Par contre, l'origine du changement de régime & Ter = 10 K
lorsque le champ magnétique est suivant les plans (5,13) s'interpréte par un accroissement

plus important du piégeage des vortex lorsque la température diminue.

15 On trouve également dans la littérature les termes de "peak" ou "fishtail effect”.
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Fig.5.7 : Demi-cycles d'hystérésis unidirectionnels décrit par I'aimantation d'un cristal YBasCu3zO7.5
(a) aux basses températures (b) pour des températures plus élevées. Ces cycles ont ét€ mesurés avec le
second magnétometre a SQUID.
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Fig.5.8 : Cycles d'hystérésis complets décrits par l'aimantation du cristal YBCO#3 et mesurés avec le
magnétoméatre A induction. Il est rappelé que celui-ci effectue les mesures avec une vitesse de balayage

supérieure d'un ordre de grandeur par rapport aux magnétometres 4 SQUID.
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Fig.5.9 ; Variations avec la température des différents champs caractéristiques des cycles d'hystérésis mesurés
sur YBCO#2 pour les 2 directions du champ magnétique appliqué. (a) Les champs H* caractéristiques de la
courbe de premigre aimantation, (b) le champ Hyyt (T} du maximum de a valeur absolue de l'aimantation et le
champ Hj{T)qui caractérise la disparition de I'hystérésis.
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Quelle est l'origine de ces variations exponentielles des champs H* avec la
température ? Chacun de ces champs caractéristiques est en fait une fonction d'une densité de
courant critique particuliére. Dans le modeéle de Bean original qui constitue une
approximation au premier ordre, H* est directement proportionnelle & Je. Le prochain
paragraphe va extraire des cycles d'hystérésis mesurés (Fig.5.6 et 5.7) les densités de courant
critique appropriées ce qui permettra d'étudier leur variation en fonction de la température et

du champ.
IIL.C.3. Interprétation en termes de densité de courant critique
II1.C.3.a. Quelques mots sur les différents courants critiques

L'utilisation des expressions (5.12) et (5.13) permet de convertir la largeur des cycles
d'hystérésis en courants critiques pour étudier leur variation en fonction de la température et
du champ appliqué. Cependant lorsque H // (@,b), la relation (5.13) fait intervenir deux

.. 7ab,ab c "
Jg’ab et ng‘ab. La guantité Jﬂ : représente la densité de

courants critiques différents,
courant critique décrivant le piégeage intrinséque de la structure lamellaire. Celle-ci se révéle
n . . . ab,ab, yc,ab

ctre toujours beaucoup plus importante que les autres, typiquement Jg 7/ J7%° = 200 pour
YBayCu307.5 16 [91]. Comme l'échantillon cristallin YBCO#2 étudié a des dimensions e et h
comparables!”?, on peut alors effectuer I'hypothése 1J g’ab << el 2"""3 de maniére 4 pouvoir
extraire de la largeur des cycles d'hystérésis AM,p(T,H), la densité de courant critique

1P (T H) 18
II.C.3.b. Variations des densités de courants critiques en fonction de T

La Fig.5.10 représente les variations avec la température des densités de courants

I E'ab et ng’c extraites des cycles d'hystérésis Fig.5.6 et Fig.5.7. La dépendance en

critiques
champ de J 2b’c sera discuter dans le prochain paragraphe et ce sont uniquement les valeurs
correspondant & H = 20 kOe qui ont été représentées. Il a également été rapporté sur la
Fig.5.10, la variation avec la température de la densité de courant critique moyenne J¢ extraite
de cycles d'hystérésis mesurés sur une céramique polycristalline YBapCuz07_s. Pour cela, la
relation (5.16) a été utilisée avec un diamétre moyen de grain égale 2 3 um conformément aux

résultats de la référence [143]. Comme on peut le voir, les variations avec la température de

16 Dans le cas de S.H.T; plus anisotrope, ce rapport est plus élevé; il est par exemple de l'ordre de 1000 pour
Lag xSry CuOy.

17¢ = h ~ 075 mm (cf. chapitre 2, §V.C.)

18 Lorsque e << h, le second terme de I'expression (5.13) ne peut plus &tre négligé. Ce cas se rencontre pour des
films minces S.H.T et on peut alors mesurer une proportion plus ou moins importante de la densité de courant
critique “intrinséque" Jg "%, Les fortes valeurs obtenues dans cette géométrie extréme peuvent ainsi &tre
expliquées en partie.
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ces différentes densités de courant critique sont correctement décrites par une loi
exponentielle exceptée lorsque T devient "trop" proche de Tc. Les différents résultats des
meilleurs ajustements obtenus sont résumés dans le tableau 5.2. On peut remarquer que la

relation suivante n'est "pas trop mal" vérifiée aux basses températures : Jc(0) =
(350 33 (0) )12,

107 g T
10° &
_ O _
s " o
L l i
|~ Cristal YBCO#2, J *®® pouwr H>H, ;
10' _ 8 Cristal YBCO#2, Jcﬂb’C pour H =20 kOe I 3
»w —9 Polycristal YBCO, J_pour H> H © _
0 20 40 60 80 100

T (K)

Fig. 5.10 : Variation avec Ia température des courants critiques extraits des cycles d'hystérésis mesurés
sur un monocristal YBayCuzO7.5 (T = 91 K). 11 est également rapporté Ie courant critique extrait des

cycles d'hystérésis mesurés sur le polycristal YBCO#p (¢g ~ 3 pm).

Jc(0) en Afcm? Toen K
joab 4.5 104 21.3
jabe 106 22.7
¢ 3.1 105 11.9

Tableau 5.2 : Les différents parametres des ajustements des points expérimentaux de la Fig.5.10
avec la 1oi Jo(T) = Jo(0) exp(-T/Tg)

Cette décroissance exponenticlle avec la température de la densité de courant critique
est d'ordinaire observée (suffisamment loin de T¢) sur les S.H.T¢ monocristallins et
polycristallins [91], [152]. L'interprétation suivante lui est en général donnéel®. Lorsque la

19 yoir par exernple I'article de revue de G. Blatter et al. [52].
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hauteur de barriére moyenne décrivant le piégeage des vortex est telle que AU >> KgT, le
systéme relaxe trés peu. Le modele de Kim-Anderson [100] en prenant AU = AUg(1-J¢/Ic0)
permet d'obtenir dans la limite Jog - Jo(t) << Joo une décroissance logarithmique au cours du

temps de la densité de courant critique20 :

KBT t
= — 2 In(1+— .
Jc(t) Jeo [1 AUO In(1+ t )J (5.16)

Lorsque la condition Jeq - Je(t) << Jeg n'est plus valable (autrement dit Je(t) << Jeo, ce qui
semble &tre le cas en général pour les S.H.T¢ 21), la théorie du trainage collectif2? [153] qui

montre que la barri¢re décroit de maniére non lin€aire avec Jc(t) 23, est alors plus appropriée :

AU = AUy(Jgo /T W (5.17)

Plusieurs travaux expérimentaux rapportent une telle variation non linéaire de la barriére
[155] et ce résultat conduit 4 la décroissance suivante de la densité de courant critique :

-/p
KgT
To(t) = Jco[ AU, G )J (5.18)

Ii est alors possible de proposer une formule interpolant les deux régimes (5.16) et (5.18) :

KaT
Jo(t) = JCO(I - FLAL]?

¢ p
In(1+ —)J (5.19)
0 ty

qui dans la limite ol |t >> 1 24 conduit & la variation exponentielle :

T
Je(T) =Jggexp (—=)
To

5.20
AU, (5.20)

avec Tg = —————
%" In(t/tg)

20 e processus & relaxation lente est gouvernée par la croissance au cours du temps de la barridre moyenne
effective AU piégeant le "bundle" (fagot) de vortex.
21 Ceci & cause de leur faible longueur de cohérence et du caractére fortement anisotrope de la plupart d'entre
eux,
22 en anglais, "collective creep”,
23 Notons tout d'abord que cette barritre croit toujours au court du temps. D'autre part, cette expression (5.18) de
la barriére qui diverge lorsque jo — 0 a également été prédite par M. P. A. Fisher [154] en utilisant une approche
phénoménologique de "scaling” basée sur le modele des gouttelettes. En fait cette expression non linéaire de la
barriere caractérise le modele dit "du verre de vortex". Celui-ci constitue une véritable phase supraconductrice
pulsque la résistivité extraite du champ électrique B(j) =< exp-(Joo/J)M s'annule lorsque jo — 0.

24 Dans le régime de piégeage individuel de chaque vortex dans un espace 3D, 1/ = 7 [153].
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Les résultats expérimentaux regroupés dans le tableau 5.2 montre que les valeurs de
Tg pour les deux densités de courant J g’ab et J gb’c sont approximativement les mémes. Cette
absence d'anisotropie de cette température caractéristique témoigne que les mécanismes de
piégeage des vortex sont plutdt d'origine extrinseque (suffisamment loin de T¢) avec une
hauteur de barriere AUy de 1'ordre de 500 K (en prenant t/tg = 1010). Par contre I'anisotropie
se manifeste par une différence trés nette entre les deux densités de courant critique

Jg‘ab et ng’c 3 température nulle. Nos résultats expérimentaux (tableau 5.2) donnent
Jab,c / Jc,ab
c c =22

IIL.C.3.c. Variations des densités de courant critiques en fonction de H

Intéressons nous maintenant 3 la variation avec le champ magnétique de la densité de
courant critique Jﬁb’c (H) extraite des cycles d'hystérésis (Fig.5.7) en utilisant la relation
(5.12) qui propose une extension du résultat principal issu du modele de Bean. Cette approche
est-clle justifiée ? Pour cela, il faut satisfaire 4 la condition (5.11) qui peut se réécrire sous la
forme : Jo >> (H*/4) dJ/dH. Un calcul d'ordre de grandeur donne (H*/4) (dJ%¢/dH)max =
103 A/cm?, ce qui est une valeur faible relativement & J gb’c de l'ordre de 105 A/cm? sur la
plage de température considérée (Fig. 5.10).
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Fig.5.11 ; "Scaling 4 un paramétre " de la densité de courant critique extraite des cycles d’hystérésis.
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LaFig.5.11 propose pour différentes températures, la variation de la densité de courant
ramende 4 son maximum J 2b’°/Max( J ﬁb’c) en fonction du champ réduit H/Hpy . Ce “scaling”
est & un parameétre puisque, exceptée pour T = 20 K, Max(J 2b’°) et Hpy:, sont des fonctions
lin€aires décroissantes de 1a température. Soulignons que 'étude de S. N. Gordeev et al. [140]
montre que cet "effet papillon" observée sur I'aimantation irréversible est bien analogue a

celui que 'on obtient & partir de mesures de transport de la densité de courant J gb’c.

Quelle interprétation peut on proposer pour cet effet papillon ? Dans la littérature,
principalement deux explications sont en général données. L'une que 1'on doit 4 F'origine a J.
L. Tholence et al. [156] et qui a été exploitée par la suite par M. Daeumling et al. [157]. (i)

J 2b,c avec le champ magnétique appliqué a pour origine la

Selon ces auteurs, la croissance de
suppression, lors de I'accroissement du champ, des propriétés supraconductrices de régions
lacunaires en oxygénes ce qui a pour effet de les transformer en centres de piégeage
cfficace?. Quant a la seconde approche, proposée L. Krusin-Elbaum et al. [158], elle permet
une interprétation plus quantitative puisqu'elle prend ses origines dans la théorie du piégeage
collectif. (ii) Pour ces auteurs, un changement de régime dans le trainage, qui passe de
l'activation thermique de vortex isolés (L =1/7, dans I'expression 5.19) a celle de vortex
corrélés (U = 3/2), provoque un ralentissement de la relaxation de l'aimantation irréversible

d'olt I'apparition d'un maximum de J ﬁb’c.

En général, les deux interprétations (i) et (ii) sont présentées comme étant de tendance
opposée. Ceci tiend au fait que la premitre interprétation est une description statique?® alors
que la seconde qui repose sur l'approche du piégeage collectif faible est plutét de type
dynamique. En fait, la compréhension de l'effet papillon passe, peut étre, par une
"réconciliation" des interprétations (i) et (ii) 27. Si l'effet des lacunes d'oxygéne semble assez
clairement mis en évidence dans ce phénomene [157],{159] I'aspect dynamique quant a lui
peut difficilement &tre nié [158],[160]. Un des avantage de Ia description (ii) est de reposer la
théorie du piégeage collectif ce qui lui permet des interprétations quantitatives assez

satisfaisantes & 1'image de celle qui va maintenant é&tre discutée.

Nous allons maintenant résumer l'argumentation de L. Krusin-Elbaum et al. qui leur
permet d'interpréter un de leurs résultats expérimentaux, i savoir, une décroissance de J gb’c
en 1/H3 pour les fortes valeurs de champ magnétiques. Cette méme variation peut étre

25 En fait I'interprétation de M. Daeumling et al. va méme encore plus loin. Pour ces auteurs, les régions
déficientes en oxygenes peuvent percoler et conduire a comportement granulaire (i.e. avec des affaiblissements
locaux de supraconductivité).
26 Qui peut s'inscrire dans une approche ancrage fort sj l'on s'en tient a l'aspect piégeage des vortex.

7 mais aussi par une étude expérimentale des cycles d’hystérésis en fonction de la variable H décrivant la
vitesse de balayage du champ.
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observée sur nos mesures (Fig.5.11) pour T = 81.6 K et 60.8 K. Dans le régime de piégeage
collectif 3D, la densité de courant critique J gb’c = (W/Ve)V2 Hl ot W o H représente le
carré moyen de la force de piégeage aléatoire (cf. Chapitre 1, §V.E). Les dimensions du
volume de corrélation V¢ = LcRc2 sont données par L¢ = Re (c44/ceg) 172 et Re = caq/2 cgg3/2
E2/W. Pour les fortes valeurs de champ magnétique appliqué, on se trouve dans le régime de
I'élasticité locale Re > A’ 28 pour lequel cgg o« H et cgq o H2. L'ensemble de ces
considérations conduit & un volume de cortélation V¢ « H3 et par conséquent J gb’c o 1/H3.
L'écart a cette loi a pour origine dans cette interprétation le fait que I'élasticité devient non
locale (i.e. Rc S A') et clest dans ce régime que le maximum de ng’c apparait. Plus
précisément, la décroissance de R lors de la diminution du champ est limitée par la distance

entre vortex ag = (¢o/B)1/2 et le maximum de courant critique apparait lorsque Re = ag.

Pour notre part, nous pensons plutdt qu'il n'est pas exclu que le maximum de Jﬂb’c
intervienne dans un régime d'ancrage fort. Cette vision des choses est motivée par le fait que
l'effet papillon est également observé pour des supraconducteurs conventionnels a basse T¢
[161]. Au lieu d'un changement de régime dans le trainage qui se manifeste par un
changement de l'exposant | de l'expression (5.19), on peut considérer que le systéme se met &
relaxer encore plus lentement selon la forme logarithmique (5.17). Ce chapitre va maintenant
se terminer par une "philosophie” que l'on peut se faire de I'ancrage fort et qui est extraite de
l'effet "d'accord de champ?®" observé sur les échantillons irradiés avec des électrons ou des
ions lourds. Comme nous allons le montrer, ce type d'approche peut également permettre

d'entrevoir une interprétation du maximum de J ‘?”C en fonction du champ.

L'irradiation d'un échantillon supraconducteur provoque des défauts (zones
amorphes39) qui vont agir comme des centres d'ancrage fort sur les vortex. Si n* représente la
densité par unité de surface de défauts dans le plan perpendiculaire au champ, un maximum
de courant critique est observé lorsque le champ appliqué satisfait & [a condition n™ = B*oq
. (condition d'accord de champ). Ce maximum correspond au cas pour lequel chaque vortex
occupe en moyenne un site de piégeage. En général, on considere que cet effet ne peut pas
expliquer l'effet papillon {140] car il donne un champ B* indépendant de la température alors

que celui pour lequel J gb’c

présente un maximum en dépend clairement (Fig.5.9.b). En fait, il
est possible de comprendre "avec les mains" la dépendance en température de Hyye, dans le
cadre de ce phénomene. Par opposition au cas d'un échantillon irradi€, I'échantillon non
rradié peut posséder des puits de potentiels pour les vortex, de différentes profondeurs étant

donné que dans ce cas, les centres d'ancrage ne sont pas tous identiques. Aussi, a mesure que

28 ) = M(1-H/H )2 ot A est la profondeur de pénétration de London (cf. Chapnre 1, §V.E)

29 en anglais, "field matching”,

30 Par exemple, l'irradiation par des ions lourds crée des défauts colonnaires qui permettent une "séricuse”
augmentation des densités de courant critique.
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la température augmente, ce sont les centres de piégeage les plus profonds qui restent
efficaces, mais comme statistiquement ce sont les moins nombreux, la valeur du champ Hyyt,
réalisant la condition d'accord de champ, décroit. Cette hypothése peut étre testée en réalisant

des irradiations successives d'un méme échantillon avec des particules de différentes énergies.

IV. Conclusion

Ce chapitre rapporte principalement une étude de I'aimantation en fonction du champ
et de la température d'un cristal S.H.T¢, en l'occurrence YBayCuz07.5. Dans un premier
paragraphe, le champ critique inférieur paralléle et perpendiculaire aux plans CuO, est
déterminé i basse température. Les résultats obtenus sont discutés en mettant I'accent sur la
disparition de la barriére de surface lorsque cette dernidre présente des aspérités de hauteur
égale & A(T). Puis vient une présentation des différents cycles d'hystérésis mesurés pour les
deux orientations du champ magnétique appliqué. L'interprétation de la largeur de ces cycles
en termes de densités de courant critique est effectués dans le cadre du modéle de Bean, aprés
avoir montré certaines de ses principales extensions. Bien que seul le composé YBayCuzO7.g
(sous forme cristalline et polycristalline) ait été étudié, les différentes caractéristiques des
cycles' d’hystérésis rencontrées se retrouvent sur les autres S.H.T¢. Ainsi par exemple, la
décroissance exponentielle avec la température des différentes densités de courant critique est
un résultat commun & l'ensemble des S.H.T¢ cristallin ou polycristallin suffisamment loin Te.
On peut souligner que dans le cas des supraconducteurs conventionnels (i.c. 4 basse Tg), la
décroissance de J¢ suit plutt en général, une loi en puissance du type Jc(T) = Je(0)(1-T/T)™
avec o = 1 (voir par exemple [162]). Ce comportement se retrouve en fait sur les S HTca
proximité de T¢. Quant & l'effet papillon que nous avons étudié sur YBapCuz07.5, il s'observe
également sur des cristaux de Lay 4Sr,CuOy4 [91], BipSroCaCup0g [160], les composés au T1
[163] ainsi que sur certains supraconducteurs conventionnels [161]. Une interprétation
alternative de cet effet, qui repose sur un "field matching" est avancée.
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Mesures rotationnelles du vecteur
aimantation des S.H.T¢
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Chapitre 6 :

Mesures rotationnelles du vecteur
aimantation des S.H.T¢

"A dynamical system is reversible as long as the (mechanical) forces depend only on the
coordinates or, if they depend on the velocities as well, are even functions of these... We know
conservative systems which do not fulfill this conditions..." (L. Onsager, Phys. Rev. 37 (1931)
405)

Résumé

Ce chapitre propose une étude des propriétés magnétiques réversibles et irréversibles
des monocristaux S.H.T¢, YBayCuzO7_5 (T¢ = 91 K) et Laj g55rg,15Cu04 (T¢ = 35 K). La
mesure simultanée des deux composantes du vecteur aimantation & savoir celles parallele My,
et perpendiculaire Mt au champ magnétique appliqué, a été effectuée pour une variation
continue de l'angle 0 entre H et l'axe ¢ des cristaux étudiés, ainsi que pour différentes valeurs
des parametres champ et température. En régle générale lors de ce type de mesures, la vitesse
de rotation de 'échantillon n'est pas suffisamment faible pour qu'a chaque instant I'état
d'équilibre thermostatique du réseau de vortex puisse s'établir. Il en résulte alors l'apparition
sur chacune des composantes Mg, (00 = L, T), d'une contribution hors équilibre qui développe
une hystérésis. La validité de la décomposition de cette hystérésis rotationnelle, Ma(B,é) =
Mgrev(9) + M(m(e,é), démontrée expérimentalement au chapitre 3, a permis de séparer les
propriétés A I'équilibre du réseau de vortex anisotrope de celles hors équilibre pour une étude
simultanée. Ainsi, l'aimantation réversible du cristal YBa>CuzO7.§a pu gtre interprétée avec la
théorie de G.L.A. lorsque la température T est supérieure a4 77 K, ce qui a permis d'obtenir
I'ensemble des parametres phénoménologiques de ce composé. Pour le cristal
Lay g55rg,15CuQy4, cette théorie ne convient pas & cause du caractére trop bidimentionnel de ce
composé. Quant 2 la contribution irréversible de l'aimantation transverse, son étude a révélé
I'impact de la structure lamellaire des S.H.T¢ sur le piégeage des vortex et le maximum de

M6, é) a pu étre interprété en termes d'effet précurseur a la transition de "Lock-In".




Chapitre 6

I. Introduction

L'originalité de notre approche expérimentale repose en partie sur ce type de mesures
effectué¢ avec le double magnétometre 2 SQUID présenté au chapitre 2. Nous rappelons
brievement que celui-ci permet d'avoir accés simultanément aux deux composantes du vecteur
aimantation, a savoir celles parallele My, et perpendiculaire Mt au champ magnétique
appliqué. Les mesures rapportées dans ce chapitre ont été réalisées pour une variation continue
de 'angle O entre I'axe € du cristal et le champ magnétique ainsi que pour différentes valeurs
des paramétres champ H et température T. Il est également important de rappeler que lors de
ce type de mesures, la vitesse de rotation de 1'échantillon n'est en général pas suffisamment
faible pour permettre au résean de vortex d'atteindre pour chaque valeur de I'angle 0, I'état
d'équilibre thermostatique. Il en résulte alors 1'apparition d'une contribution hors équilibre sur
chacune des composantes du vecteur aimantation qui développe une hystérésis. Celle-ci croit
avec la vitesse de rotation § = d6/dt ainsi qu'avec la taille de I'échantillon (cf. chapitre 3,
§II1.C.2).

Deux monocristaux S.H.T¢ ont tout particuliérement été étudiés avec ce dispositif, il
s'agit des échantillons YBCO#1 et LSCO. Un premier paragraphe aura pour objet une
présentation de I'hystérésis rotationnelle du vecteur aimantation de ces supraconducteurs, ce
qui permettra de donner quelques éléments utiles concernant son interprétation. Ainsi, la
variation de I'hystérésis rotationnelle en fonction de 'anisotropie du composé, du champ
magnétique appliqué ainsi que de la température sera exposée puis discutée de manidre
qualitative. Ensuite, la méthode permettant de séparer la contribution réversible de celle
irréversible introduite et justifiée au chapitre 3 sera appliquée a chacune des composantes Mg
(oo =L et T) du vecteur aimantation. Les relations utilisées sont rappelées :

My oy =[Ma(6,é>0)+Ma(9,é<O)]/2 (6.1)
Moy =[Ma(86>0) - My@.6<0)]/2 (6.2)

ol § >0et 6 <0 désignent les deux sens de rotation de I'échantillon. Le deuxiéme paragraphe
de ce chapitre proposera une étude quantitative des deux composantes réversibles du vecteur
aimantation déduites de 1'expérience en utilisant les relations (6.1). L'interprétation des
résultats obtenus avec I'échantillon YBCO#1 sera effectuée en utilisant principalement la
théorie de Ginzburg-Landau Anisotrope (G.L.A.) dans la limite fort champ (Heo - H << Hep)
ainsi que dans la limite de London (H¢; << H << Hcy). Le modéle de Lawrence-Doniach
(L.D.) quant 2 lui, sera mentionné pour discuter les mesures concernant I'échantillon LSCO.
Puis viendra un troisiéme paragraphe consacré i l'aimantation irréversible. Etant donné

I'absence de description théorique satisfaisante de ces contributions, l'interprétation des
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résultats, délicate, sera menée en développant des arguments phénoménologigues. Il sera
également fait référence dans cette partic a des mesures de couples magnétiques ainsi qu'a des
mesures de transport de la densité de courant critique empruntées a la littérature et qui ont été
effectuées sur des échantillons texturés YBapCu3017.5. Ceci permettra d'enrichir notre
discussion sur les différents aspects du piégeage des vortex. Une comparaison entre la
variation angulaire de 'aimantation transverse irréversible et celle de la densité de courant
critique Jo(0) obtenue 2 partir des mesures de transport sera également amorcée.

I1. Présentation générale de 1'hystérésis rotationnelle du vecteur aimantation
des S.H.T¢

II. A. Le protocole expérimental utilisé

Il convient tout d'abord de bien préciser le protocole expérimental utilisé pour ces
mesures rotationnelles. L'échantillon est au préalable refroidi en champ nul jusqu'a la
température désirée. Le champ magnétique est ensuite appliqué, dans un premier temps, par
valeurs croissantes. Pour chacune des valeurs du champ, I'échantillon est mis en rotation a la
vitesse de 0.3°%/s. Au bout de quelques périodes, le sens de rotation de 1'€chantilion est inversé.
Cette inversion a toujours été effectuée approximativement pour la méme orientation du
champ par rapport & 1'axe € du cristal. La durée d'une mesure de la variation angulaire des
deux composantes du vecteur aimantation est typiquement de 1'ordre de 90 minutes. Dans un
second temps, le méme type de mesures a été effectué en champ décroissant a partir d'une
valeur maximum typiquement de 1'ordre de 25 kOe. A haute température (i.e. T = 77K), il ne
semble pas subsister de différence significative entre les variations angulaires des deux
composantes de I'aimantation mesurées en champ croissant (H > 0) et décroissant ( H < 0). Ce

point sera repris au paragraphe I1.D.

I1.B. Comparaison entre les mesures issues des monocristaux YBa;Cuz07_set
La1,858rg,15Cu0y

Les Fig.la et 1b illustre les différences importantes existant entre les variations
angulaires des deux composantes de 1'aimantation des monocristaux Laj gsSrp 15CuO4 et
YBayCuz07.5. Ces mesures ont été effectuées pour une méme valeur de champ magnétique H
= 10 kOe, une méme vitesse de rotation 6 =~ 0.3%s et pour différentes valeurs de la
température absolue, & savoir T = 32.5 K pour le composé LSCO et T = 83 K pour YBCO#1.
Le choix s'est porté sur ces valeurs de mani¢re & obtenir approximativement une méme
température relative T/T¢ = 0.9.
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Fig.6.1 : Comparaison entre I'hystérésis rotationnelle de la composante de l'aimantation paraligle (a)
et perpendiculaire (b) au champ magnétique appliqué des 2 échantillons monocristallins YBCO#1 et
LSCO étudiés.
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L'anisotropie de type uniaxial des composés étudiés permet de restreindre 1'étude sur
une période, A savoir sur l'intervalle {0,180°}. Bien que les deux échantillons soient de
dimensions comparables!, les Fig.6.1 révélent une hystérésis trés importante pour I'échantillon
monocristallin YBCO#1 alors qu'elle se trouve pratiquement inexistante pour le cristal LSCO.
En effet, on peut voir sur la Fig.6.1a que la composante longitudinale de l'aimantation de
'échantillon au lanthane ne révéle aucune hystérésis (dans la limite des erreurs de mesure)
lorsque le sens de rotation de I'échantillon est inversé. Quant & la composante transverse
(Fig.6.1b), la seule hystérésis se situe pour un angle 6 voisin de 90°, c'est a dire lorsque le
champ magnétique a une orientation.proche de celle des plans (3,b). Au contraire, les
composantes de l'aimantation relatives a 1'échantillon YBCO#1 révelent toutes deux une
hystérésis importante sur toute la plage angulaire, ce qui est le reflet de forts effets de picgeage
des vortex dans ce cas. Ce résultat est en accord avec les mesures unidirectionnelies que l'on
trouve dans la littérature [91] et qui présente une hystérésis de I'aimantation toujours beaucoup
plus importante pour YBayCu307.5 que pour Laj g55r9,15Cu04. Soulignons tout de suite que
cette différence de comportement a trés vraisemblablement pour origine le caractere beaucoup
plus tridimensionnel (3D) du composé YBayCu3O7.5. Au paragraphe III de ce chapitre, nous
déterminerons a partir des mesures des contributions réversibles a l'aimantation les facteurs

d'anisotropie de ces deux composés.
I1.C. Quelques éléments d'interprétation

1l semble intéressant avant d'aborder plus en détail cette étude, de se poser la question
de la persistance ou non du profil de la densité de vortex B(r) a l'intérieur de I'échantillon
lorsque celui-ci est mis en rotation. Rappelons que cette distribution non homogene des vortex
se trouve a l'origine de 1'hystérésis unidirectionnelle de I'aimantation. Si une telle distribution
des vortex était présente, on devrait observer, en plus d'une différence entre les composantes
de l'aimantation mesurée pour un champ magnétique croissant et celle correspondant a un
champ décroissant, un trainage de chacune de ces composantes lors des rotations successives.
Tel ne semble pas étre le cas. Ainsi par exemple & T = 77 K et pour un champ appliqué H=0.5
kOe (valeur qui correspond 2 une forte aimantation irréversible unidirectionnelle Fig.5.6), les
variations maximalles AM™2% des deux composantes o = L et T de I'aimantation évoluent de
moins de 3% aprés 90 minutes de rotation de 1'échantilion. Tout se passe comme si, lors de la
mise en rotation de 'échantillon, il se produisait un "transfert" de I'hystérésis unidirectionnelle

vers celle rotationnelle.

Au chapitre 3, le paragraphe I1.C.2 a bridvement présenté l'origine de 1'hystérésis

rotationnelle de la composante transverse de I'aimantation dans le cas d'un supraconducteur de

1 On rapelle que Vypco = 1.08 mm3 et Vi.sco~ 1.9 mm3

171




Chapitre 6

type 1l isotrope. Il est nécessaire maintenant d'étendre cette interprétation au cas anisotrope en
lui incorporant la composante longitudinale. La périodicité des variations angulaires des
composantes My, et M1 permet d'envisager leur développement en série de Fourier. En fait, il
ne se révele pas tres utile, étant donné l'utilisation des relations de décomposition (6.1) et (6.2),
d'aller au dela du premier terme de ces développements qui s'écrivent alors :

ML(8,8) = <M >y +AM (6,8) = Mp e, (8)+My;;(6,6) (6.3)
MT(6,8) = <My >y + AM1(6,8) = Mry, (8)+ My, (6,6) (6.4)

ol le symbole < > représente la valeur moyenne résultant de l'intégration sur une période
angulaire de la composante de I'aimantation considérée. D'autre part, ce sont les propriétés de
symétrie des contributions réversibles a l'aimantation démontrées au paragraphe III.C du
chapitre 3, & savoir que M rey(6) = ML rey(-0) et que MTrey(8) = -MTpey(-8), qui permettent de
conclure que <Mp >rey est une grandeur a I'équilibre thermostatique alors que <MT>jr est
purement de nature irréversible. Cette derniére est d'ailleurs du signe de © comme cela a été
longuement discuté au chapitre 3. A ce niveau, on peut introduire la définition de la densité de
flux dans la matiére, B = H + 4t(1- NIYM avec N représentant le tenseur des coefficients de
champ démagnétisant et H le champ appliqué. Dans le cas ol les effets de forme de
l'échantillon peuvent &tre négligés (mémes valeurs pour les composantes du tenseur N qui, en
bonne approximation, peut &tre considéré comme étant diagonal?), les variations angulaires de
I'aimantation AM(0) sont directement reliées 2 celles de la densité de flux AB(8) et donc a
un mouvement oscillant des vortex. La faible importance accordée  'anisotropie de forme se
justifie dans le cas de 1'échantillon YBCO#1 qui est cylindrique ainsi que pour 1'échantillon
LSCO. Dans ce cas, les relations (6.3) et (6.4) peuvent s'écrire :

4m(1-N)Mp (0,8) = <Bp > +AB; (8,6)- H (6.5)

Icv
47(1-N)M1(6,6) = <Bp(8)>, sign(8)+AB1(6,6) (6.6)

La différence avec le cas isotrope se manifeste au travers des dépendances envers la variable
angulaire 0. Il est possible d'écrire autrement ces relations en considérant, a la place des
variables By, et Bt,]le module B et l'angle de trainage o de la densité de flux totale. Dans ce

cas, (6.5) et (6.6) deviennent :

4m(1-N)My (0,0) = B(8,0) cos a(6,6) — H (6.7)
4n(1- N)M1(6,8) = B(8,0) sin 0,(6,0) (6.8)

If

2 Np=Nt=N,
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Dans le cas anisotrope, le champ appliqué ne traine plus & angle constant derriere les vortex
mais ceux-ci oscillent autour d'un angle moyen <o(6)> ce qui donne lieu a la variation
périodigue observée sur les deux composantes du vecteur aimantation. Cette oscillation a pour
origine une compétition entre trois effets : 1'anisotropie du matériau, le piégeage (intrinseque et
extrinséque) et la force de rappel du champ magnétique. Ainsi par exemple, les extremums tres
aigus de M(8) que 1'on peut voir sur la Figl.b pour les deux sens de rotation, peuvent €tre
associées comme nous le montrerons au paragraphe IV au pi€égeage des vortex par la structure

lamellaire du matériau.

| 4n(1- N)M(0,0)

Fig.6.2 : Construction vectorielle montrant la relation entre le vecteur aimantation mesuré,
1a densité de flux et le champ magnétique appliqué. Lorsque le sens de rotation est inversé,
c'est la construction symétrique par rapport i l'axe vertical qu'il faut alors considérer, la valeur
moyenne <o qui repére la direction antour de laquelle oscille I'induction étant du signe de f.

Le croquis Fig.6.2 propose une illustration des relations (6.7) et (6.8). L'angle au(®, 0)
entre la densité de flux et le champ appliqué est une fonction oscillante de la variable 0 qui,
elle, repere I'orientation du champ rapport & un axe du cristal. La valeur moyenne de cette
variation < o, > est quant a elle une fonction impaire de 6. Cette description macroscopique
globale illustre la situation expérimentale dans laquelle on se trouve. Un des défis a relever
consiste a essayer d'extraire des mesures de 1a variation angulaire des composantes ML(e,é) et
MT(G,G) des informations aussi bien "microscopiques” que macroscopiques sur la
configuration des lignes vortex. En présence d'une structure lamellaire, celles-ci peuvent ne
plus étre rectilignes et adoptées une structure en marches d'escalier (décrochements, marches

ou "kinks" en anglais). Ce point particulier sera discuté au paragraphe IV.
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ILD. Variations de I'hystérésis rotationnelle en fonction du champ et de la

température

Les Fig.6.3a et 6.3b permettent d'illustrer la variation de I'hystérésis rotationnelle des
composantes ML(B,é) et MT(G,Q) de 1'échantillon YBCO#1 en fonction de la température.
Pour l'ensemble de ces données expérimentales, le champ magnétique de 0.5 kOe a été
appliqué aprés un protocole ZFC. Sur ces deux familles de courbes, on peut voir
I'élargissement de I'hystérésis lorsque la température est abaissée, ce qui traduit les effets de
piégeage des vortex plus importants  basse température. Ce fait est similaire & celui observé
sur les cycles d'hystérésis unidirectionnels (chapitre 5). Alors que I'hystérésis rotationnelle
relative & la composante transverse de l'aimantation a déja été quelque peu étudiée par
différents auteurs lors de mesures de couple magnétique [108],[109],[164], ce travail montre
pour la premicre fois I'hystérésis relative a la composante longitudinale.

Un des faits marquants est que la composante My, de I'aimantation totale, se révéle
positive sur une certaine plage angulaire, fonction de la température et du champ appliqué.
Cette observation est attribuée & l'irréversibilité qui apporte sur une demi-période angulaire,
une contribution "paramagnétique" a la composante longitudinale. Celle-ci peut se comprendre
si on se rapporte a l'expression (6.7). En effet, comme la fonction cos[a(e,é)] < 1, la seule
explication possible réside dans la variation en fonction de l'angle 0 de la densité moyenne de
flax B présente dans l'échantillon. Un peu 2 l'image d'une pompe, I'échantillon
supraconducteur anisotrope en rotation aspire et refoule des vortex de maniére cyclique3. Cette
oscillation du nombre de vortex s'effectue autour de la valeur moyenne correspondant
I'équilibre thermostatique. C'est précisément cet effet qui est décrit par les variations
périodiques de MLir(B,é) représentées sur la Fig.6.4 pour différentes températures4. 11 est
intéressant de remarquer que lorsque le champ est appliqué suivant les axes de symétrie du
cristal, I'irréversibilité sur la composante My, disparait (i.e. les courbes ML(G,G) se croisent,
Fig.6.3a). Autrement dit, pour ces deux orientation du champ magnétique, le nombre de vortex
présents dans 'échantillon est celui qui correspond & l'équilibre thermostatique. On peut
¢galement remarquer que cette oscillation du nombre moyen de vortex devient plus importante
2 basse température ol la varjation de MLir(B,é>0) est sinusoidale (Fig.6.4). Puis, lorsque la
température augmente, les extremums de cette composante irréversible se déplacent vers les
valeurs de l'angle © qui correspondent au cas ot Ie champ est appliqué suivant l'axe €. Cet
effet ne se produit pas sur le cristal au lanthane comme le montre par exemple la Fig.6.1.

3 On retrouve ici linterprétation qui est en général donnée pour interpréter les mesures de susceptibilité
alternative avec la différence essentielle que le champ tournant est équivalent 3 deux champs alternatifs
perpendiculaires.

4 Ces courbes ont été extraites de la Fig.6.3.b.
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YBCO#1

M, (uem/cm’)

0 (degrés)

Fig.6.3 : Hystérésis rotationnelle des composantes de 1'aimantation () paralléle et (b) perpendiculaire
au champ magnétique appliqué mesurées sur le cristal YBCO#1 pour H = 0.5 kOe et pour différentes

valeurs de la température (T =77, 83 et 87.4 K).
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YBCO#1
H=0.5kOe

MLir(uem/cms )
o

- - - - 6.9 5in(20)

0 45 90 135 180
0 (degrés)

Fig. 6.4 : Variations angulaires des aimantations longitudinales irréversibles extraites de la Fig.6.3.a.

Les Fig.6.5a et 6.5b donﬁent en exemple I'hystérésis rotationnelle des 2 composantes du
vecteur aimantation acquises par 'échantillon YBCO#1 & T = 77 K pour différentes valeurs du
champ magnétique appliqué. ML(0,8) et MT(B,é) révelent toutes deux une importante
hystérésis rotationnelle qui croft avec le champ magnétique. Précisons que ce type de variation
ne se retrouve pas aux températures supérieures étudiées (T = 83 K, 87.4 K et 90.5 K). Pour
l'aimantation transverse, 1'accroissement de <MT>j( é) vient d'une augmentation du piégeage
extrinséque des vortex avec le champ. Pour la composante longitudinale, 1'augmentation de
AML (6, 6) exprime une oscillation plus importante du nombre moyen de vortex  fort champ.
Ce comportement se distingue de celui de I'hystérésis unidirectionnelle qui montre une largeur
du cycle qui diminue lorsque le champ appliqué devient supérieur au champHy, = 5k0e a T =
77 K (cf. chapitre 5) caractéristique de l'effet papillon. La différence de comportement en
champ magnétique de ces deux types d'hystérésis vient du fait. que ['hystérésis
unidirectionnelle a pour origine une compétition entre les forces de piégeage et une
sollicitation en compression et en cisaillement du réseau de vortex alors que l'hystérésis
rotationnelle résulte de la compétition entre les effets de piégeage est des modes de courbures
des vortex. Nous allons maintenant proposer une comparaison entre ces deux types d'hystérésis

en les ramenant 4 une méme variable.
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Fig.6.5 : Hystérésis rotationnelle des composantes de I'aimantation (a) paralléle et (b) perpendiculaire
au champ appliqué mesurées sur le cristal YBCO#1 a T = 77K et pour différentes valeurs du champ

magnétique (H = 6, 10 et 20 kOe).
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IL.G. Comparaison entre hystérésis rotationnelle et unidirectionnelle

En regardant les cycles d'hystérésis rotationnelle de 1'aimantation transverse (Fig.6.5b)
on peut se demander si la forme de ces cycles résulte simplement d'une projection de l'effet
papillon observé sur I'hystérésis unidirectionnelle tel qu'il a été présenté au chapitre 5. De
maniére a essayer d'obtenir des éléments de réponse 2 cette question, nous avons représenté sur
un méme graphique (Fig.6.6), le module de 1'aimantation totale iw/MIZA + M% en fonction de la
variable H cos@ correspondant au cristal YBCO#1 (extrait de la Fig.6.5) et I'aimantation
unidirectionnelle M(H / /&) mesurée en fonction du champ sur 'échantillon monocristallin
YBCO#2.

s0—r———F T 7T T T T

m’é‘ '.'o
g YBCO#2 0 @ *
Nl [

.o/'r ]

YCO#I

_50-....l....l.1..I....I.,.T...r
-30 —20. -10 0 10 20 30

H (kOe)

Fig.6.6 : Comparaison entre I'hystérésis unidirectionnelle de l'aimantation mesurée sur le cristal
YBCO#2 lorsque le champ est suivant 'axe € et une projection de I'hystérésis rotationnelle du
module du vecteur aimantation du cristal YBCO#1. Cette dernigre résulte du remplacement de
la variable 6 par H cosf.

La Fig.6.6 révele que le pic & bas champ de M(H / /) correspond & un facteur
d'échelle prés® au pic du module de I'aimantation correspondant 2 6 = 90° qui se trouve &tre
gouverné par la composante Mrj;. D'autre part, comme nous I'avons déja souligné dans les
chapitres précédents, l'aimantation transverse irréversible (chapitre 3, § II1.C.2) comme
M(H /%) (chapitre 5, § III.C.2) sont toutes deux relides & une certaine densité de courant

3 11 faut considérer en plus de 1a différence de géométrie entre les deux échantillons, que ces deux types de
mesures ont €té effectuées a des échelles de temps qui different d'un ordre de grandeur. Typiquement0<8/6 <
600 secondes alors que 0 < H/ H < 6000 secondes.
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critique J¢. Autrement dit, le fait que le maximum de Mrj, & bas champ semble correspondre a
I'extremum de l'aimantation unidirectionnelle irréversible indique que ces aimantations sont
toutes deux proportionnelles a la méme densité de courant critique et que celle-ci dépend

uniquement de la projection du champ magnétigue suivant l'axe ¢ :
M (Hcos0) = M(H / /S) o< J.(Hcos ) (6.9)

Nous verrons au dernier paragraphe de ce chapitre qu'en fait, la variable Hcos6 détermine le
nombre moyen de kinks présents sur chaque ligne de vortex et que le maximum de My, peut
s'interpréter en considérant que les vortex redeviennent rectilignes lorsque le champ s'oriente

suivant les plans (&,b).

Par contre dés que H > 5 kOe, I'égalité (6.9) n'est plus du tout vérifiée. L'effet papillon
se révele étre beaucoup plus important forsque I'échantillon est soumis & un mouvement de
rotation que lorsqu'il est maintenu & orientation constante par rapport au champ magnétiqueS.
Le module 1/M% + M% n'est alors pius uniquement gouverné par la variation de Mj(H c0s0)
mais la composante Mpj, apporte également une contribution. D'ailleurs, l'oscillation du
nombre moyen des vortex présent dans I'échantillon peut vraissemblablement expliquer en

partie 1a forme papillon de 'aimantation transverse irréversible.

De maniére  trancher au sujet de ceite question d'apparente similitude entre I'hystérésis
rotationnelle et celle unidirectionnelle, on peut également discuter des mesures relatives au
cristal Laj g59rg 15Cu04. Les mesures rotationnelles que nous avons effectuées (Fig.6.1b)
comme par ailleurs celles que l'on trouve dans la littérature [164] ne présentent pas d'effet
papillon alors que les cycles d'hystérésis unidirectionnelle en montrent clairement l'existence

pour ce composé [91],[165].

En conclusion de ce paragraphe, nous pensons que, bien que trés ressemblant, I'effet
papillon sur 1'hystérésis rotationnelle de 1'aimantation transverse ne résulte pas de celle
observée sur 'hystérésis unidirectionnelle. Autrement dit : I'hystérésis rotationnelle ne se
résume pas & une projection de 'hystérésis unidirectionnelle dans le cas d'un systéme 3D 7.
Bien entendu ces phénomenes ont tout deux une origine dans le piégeage des vortex mais

l'aimantation irréversible observée constitue, dans chacun des deux cas, une réponse a une

6 11 est cependant possible d'objecter que les deux cristaux YBCO#1 et YBCO#2 identiques 2 l'origine soient
devenus différents du fait qu'il n'ont pas été conservés dans les mémes conditions. Ainsi par exemple une
désoxygénation de I'échantillon YBCO#2 n'est pas une hypothése 4 exclure trop rapidement et pourrait en tout
cas, contribuer 2 un moindre effet papilion.

7 Une projection plus raffinée consiste 4 remplacer la variable H cos® par H {cos20+Y 25in?0) 172 o 2 représente
le rapport des masses effectives. Dans ce cas, il a été vérifié que les deux cycles d’hystérésis de la Fig.6.6 ne se
superposent "pas mieux”.
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excitation bien spécifique du réseau de vortex. Dans le cas de I'hystérésis unidirectionnelle
cette excitation est plutdt une compression du réseau de vortex alors que pour I'hystérésis

rotationnelle, il s'agit davantage d'une inclinaison8,

IIL. Les contributions réversibles au vecteur aimantation des S.H.T¢

HILA. Cas du composé YBayCu3zO7.5

ITII.A.1. Mesures proches de T¢

Les deux composantes My ey et Mrrey de I'échantillon YBCO#1 ont dans un premier
temps, €té ¢tudiées a T = 90.5 K (T¢ - T = 0.5 K) pour différentes valeurs du champ appliqué.
Nous commengons par rappeler briévement un résultat important de la théorie de G.L.A.
valable aussi bien dans une région du diagramme de phase (H,T) proche de la ligne Heo(T) que
dans la limite de London, Celui-ci concerne la dépendance angulaire du rapport Mrev/M rov
qui se révéle ne dépendre que d'un seul parametre, & savoir le facteur d'anisotropie Y2 (cf.
chapitre 1 et les références [46],[47])? :

sinB cosH

Mrey — (,YZ_I)

(6.10)
M rev sin6 + }'200329

Soulignons que ce paramétre ¥2 peut éventuellement, d'aprés la théorie de G.L.A., dépendre de
la température mais pas du champ magnétique appliqué. La Fig.6.7 montre la variation
angulaire du rapport MTrev/MLrey mesurée pour différentes valeurs du champ magnétique
appliqué (H = 0.5, 1, 2 et 4 kOe). On remarque que, aux erreurs de mesures prés, toutes les
courbes se superposent conformément 2 la théorie. Les meilleurs ajustements obtenus avec
I'expression (6.9) pour décrire les variations angulaires de ces rapports donnent comme valeur

moyenne Y = 8.320.5 10, L'encart & la Fig.6.7 donne en exemple I'un de ces ajustements. La

8 Dans le cas o I'élasticité est non locale, cette inclinaison comprend une courbure des lignes de vortex.

9 On peut rappeller que la théorie donne en fait les expressions des composantes de I'aimantation paralléle et
perpendiculaire 2 B, respectivement Mp(0g) et Mgp(Og), en fonction de I'angle B entre 'axe ¢ et la densité de
flux. L'interprétation de nos résultats expérimentaux est effectuée en considérant les approximations suivantes :
MLrev(8) =~ MB(8B) et MTrev(8) = Mgg(OR) qui sont justifiées dans le cadre de la théorie de G.L.A. lorsque H
>> He1. Ceci correspond bien & notre situation expérimentale.

10 A ce niveau il convient de donner quelques précisions concernant les différents traitements informatiques
effectués sur Ies données et la précision des résultats obtenus. Tout d'abord, l'erreur qui vient de la méthode
utilisée pour séparer sur chacune des composantes de I'aimantation, la contribution réversible de celle irréversible
peut aisément &tre minimisée en s'appuyant sur les propriétés de symétrie des courbes résultantes. Nous
rappellons que d'aprés la thermostatique, Myey(8) doit &tre une fonction impaire alors que M sey(8) doit &tre
paire (cf. chapitre 3, § III.C.3). En ce qui concerne I'ajustement avec la relation (6.10) du rapport des composantes
réversibles déduit de I'expérience, il faut maintenant insister sur la principale source d'erreur de notre appareillage
de mesures (le double SQUID). Celle-ci vient de la correction qu'il est nécessaire d'apporter au moment
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fonction tangente de l'angle 0 (tan8) a également été représentée sur la Fig.6.7. Ainsi on peut
voir que, 2 l'exception d'une plage angulaire de l'ordre de £20° autour de 90°, Mrpev/M ey =
tan@. Ce résultat illustre le fait que lors de la rotation du cristal, le vecteur Mrev est presque

toujours aligné suivant l'axe €, les boucles de courant diamagnétique "réversible" circulant
préférentiellement dans les plans (4, b).

5

b._
| - H =0.5k0e -
] o H=1kOe I
| 90 1800
. « H=2kOe |
] + H=4%kO0e |
: —— tan (0)
'5 LA A SR S B B B S B L L R L LA N B L L R B L L R L
0 45 90 135 180

0 (degrés)

Fig. 6.7 : Variation angulaire du rapport Mrey/MLrev du cristal YBCO#1 a2 T = 90.5K et pour plusicurs
valeurs du champ magnétique appliqué. La fonction tan® est également représentée. L'encart montre un
exemple d'ajustement théorique des points expérimentaux utilisant I'expression (6.10).

Rappelons maintenant les expressions des composantes transverses de l'aimantation
réversibles données par la théorie de G.L.A (cf. chapitre 1, §IV.A),

2 — . 2
MTrev(Hse) =-Myp o 1) sm(26) [l' H )

2B AE(6) Hp (0) 6.11)
2 _1) sin(26° H.,(8
Myey (H,8) = -0Mp ( 5 l(sen)l( % In (B (ﬁ( )] {(6.119

magnétique obtenu suite 3 V'opération d'extraction. En effet, il faut soustraire le signal du porte échantilion et de la
canne. L'erreur de mesure qui en résulte, se reporte en fait entitrement sur la valeur moyenne <M[ >pey et peut
atteindre an maximum, une valeur relative de 50%. De maniére & pouvoir s'affranchir de cette forte contrainte
expérimentale, nous avons développé une méthode itérative qui, en s'appuyant sur la relation (6.10), permet
d'éliminer cette erreur. Cette technique de traitement des données fait 'objet de I'annexe 3, elle a été testée sur

plusieurs exemples; elle est toujours complétée par une vérification auto-consistante des résultats qui en sont
issus.
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dans les limites Hep - H << Hgp et Hey <<H < Heg respectivement Nous rappelons que dans
ces expressions, £(0) = \/ sin20 + "(200326 , Mg = Hco//AT)/8rKy? représente 1'unité
d'aimantation de la théorie de G.L.A. et Ba = 1.16 pour le réseau de vortex triangulaire.

Le maximum de l'aimantation transverse, faiblement affecté par la contribution
irréversible (MTmax = MTrev,max), a ét€ mesuré en fonction du champ magnétique. L'encart de
la Fig.6.8 montre la croissance linéaire de M%I{];x avec le champ appliqué. Ce résultat est en
accord avec I'expression (6.11) qui prévoit la dépendance suivante lorsque H approche la

valeur Heo(T)/e(0max) :

)3/2/|3A. (6.12)

MreyOmax) = Moyy* —1 (1- He®max) / Hey
Etant donné que la valeur de Mmax mesurée correspond a un angle 8pax = 78° qui dépend
trés peu du champ appliqué, il est alors possible en prenant ¥ = 8.3 d'extraire du meilleur
ajustement des données expérimentales (encart Fig.6.8) les valeurs suivantes : Hep/(T=90.5K)
= 40£1 kOe et ¥ = 1702 30 (x =~ 100). Le premier résultat permet d'évaluer la valeur de la
pente dHco//dTlt, = -8+0.5 Tesla/Kelvin.

0 L 1 I i ! L | : ) 1 L I
0277 : T -
- 15| 07 Ff | . H=2kOe /]!
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E’ ~(0.4 E -
v[iz Qv 0 5 " ™ - 0.5 koe i
N SN - Ty,
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Fig. 6.8 : Variation angulaires de la composante Myey du cristal YBCO#1 pour deux valeurs de champ
magnétique. L'encart montre la décroissance du maximum de Mryey en fonction du champ appliqué.
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Les différents paramétres obtenus ont alors été testés en les insérant dans les
expressions théoriques (6.11) et (6.11"). L'interprétation des variations angulaires de My
pour les différentes valeurs de champ H = 0.5, 2 et 4 kOe, a alors permis de distinguer
différents régimes. Comme on peut le voir sur la Fig.6.8, la variation de Myey(6) mesurée a 2
kOe est bien décrite par l'expression (6.11). Ce n'est pas le cas de la courbe a 4 kOe, une valeur
de champ magnétique proche de Hepy = Heoyfy = 4.8 kOe. Le réle important des fluctuations
critiques qui est négligé dans l'approche champ moyen de G.L.A. peut étre mentionné pour
expliquer ce désaccord. Enfin, la vartation de My pour H = 0.5 kOe est mieux décrite par
I'expression (6.11") ce qui montre que l'extension (6.11') de (6.11) est plus appropriée loin de
Hgy. Les paramétres supplémentaires o, = 0.38 et f = 1.28 extraits de ce dernier ajustement ont

des valeurs raisonnables [50].
III.A.2. Mesures a plus basses températures

Le méme type de mesures a été effectué pour des températures plus basses (T = 87.4,
83 et 77 K) et pour des valeurs de champs magnétiques allant jusqu'a 25 kOe. Pour les deux
premiéres températures, il a pu étre vérifi€ que la théorie de G.L.A. permet une description
satisfaisante des variations angulaires du vecteur aimantation. Cependant le facteur
d'anisotropie obtenu semble dépendre du champ magnétique, ce qui n'est pas prévu par la
théorie de G.L.A. Cet effet se confirme a T = 77 K, bien que pour cette température il ne soit
plus possible d'interpréter sur toute une période angulaire, les résultats expérimentaux avec
I'approche tridimensionnelle anisotrope. On peut en effet voir par exemple sur la Fig.6.9, une
anomalie de MTev(8) qui se développe sur une plage angulaire proche de celle o le champ
magnétique est aligné suivant I'axe ¢. Pour l'instant, il n'existe pas d'explication clairel! de ce
phénoméne que nous rapportons ici pour la premiere fois. Une étude plus spécifique se révele
étre nécessaire et nous pouvons seulement constater que cette anomalie se produit & une
température proche de celle pour laquelle on attend un changement de régime dimensionnel
(T = 80 K)12 pour ce composé.

11 Cet effet pourrait venir d'un effet de "Lock-In" dh aux macles. En général, l'angle qui est associé a ce
phénomene est trés petit, typiquement de 1'ordre du degré [52] mais une distribution statistique de l'orientation des
joints de macles dans la direction de I'axe ¢ pourrait peut 8tre, élargir cette transition.

12 Ce critére est basé sur le calcul de Hey A partir de la fonctionnelle de Lawrence-Doniach (cf. chapitre 1,
§.IV.B.3). Deux régimes de dimensionnalité différente (2D et 3D lamellaire) sont séparées par une température
caractéristiques Ter déterminée 2 partir de l'égalité & (T ) =& (0)/(1-Ty /T2 =d7+2, ob d
représente la distance entre 2 bi-feuillets supraconducteurs. Dans le régime 3D qui correspond au cas §) (T) >> d,
les vortex présentent un coeur normal (vortex d'Abrikosov) alors que dans le cas quasi-2D, & (T) << d , ils en
sont dépourvus (vortex Josephson).

183




Chapitre 6

; H =2 kOe
oL ° H=10kOe
_5 ........ S VA S R | S WO W S S S S ST S T
0 45 9 135 180

0 (degrés)

Fig. 6.9 : Variations angulaires de 'aimantation transverse réversible mesurées sur le monocristal
YBapCu307._5. On peut clairement observer une anomalie sur les courbes qui se produit pour une
orientation du champ magnétigue proche de I'axe € (i.e. 6 = 0 et 180°) ainsi qu'une diminution de
' ABmax lorsque le champ magnétique angmente.
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Fig. 6.10 : Ajustement des variations angulaires du rapport Mre/MJ ey mesurées 3 T = 77 K sur
YBapCu307_5 pour 2 valeurs du champ magnétique appliqué.
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Mesures rotationnelles du vecteur aimantation des S.H.T¢

L'autre fait marquant de la Fig.6.9 concerne la diminution importante de l'écart
angulaire ABpy,x entre les positions des deux extremums de I'aimantation Mrtrev. Cet effet ne
peut s'expliquer dans le cadre de la théorie de G.L.A. que par une dépendance en champ du
facteur d'anisotropie, car conformément a la relation (6.11')

1/2
2
AB oy = ?[ln—ﬁﬁ}lﬂ) (6.13)

L'utilisation de cette expression (6.13) nous permet d'obtenir approximativement (i.e. en
négligeant le facteur logarithmiquel3) y(10kOe)/Y(2kOe) = 1.7. Ce résultat est confirmé par
I'ajustement avec l'expression (6.9) de la variation angulaire sur une période du rapport
MTrev/MLrey qui donne comme valeurs ¥ = 5.8 et 10 pour H = 2 et 10 kOe respectivement
(Fig.6.10).
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Fig.6.11 : Variation du rapport des masses cffectives 2 = M/m en fonction du champ magnétique
et de la température. La droite montre la tendance croissante de ce rapport de l'ordre de 2 kOe L,

De manidre i illustrer la tendance croissante de I'anisotropie du composé YBaCuzO7_g
lorsque le champ magnétique augmente, nous rapportons sur la Fig.6.11 un récapitulatif de
I'ensemble des valeurs obtenues pour ¥2 = M/m en fonction du champ magnétique et de la
température. Ces différents résultats ont été obtenus en utilisant 'expression théorigue (6.10) et

le traitement des données spécifié dans la notel,

13 Le rapport des facteurs logarithmiques est de I'ordre de 1.1 en prenant les paramétres du paragraphe précédent.
D'auire part, on peut souligner que I'expression (6.13) est dérivée sans tenir compte de la dépendance ¥(H).
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Chapitre 6

L'ensemble des résultats rapportés sur la Fig.6.11 semble indiquer une 1égére croissance
avec le champ magnétique du facteur y2 pour les basses températures (ie. T = 77 et 83 K).
Ceci pourrait bien constituer la manifestation du changement de régime dimensionnel, mais
comme on peut le constater, l'effet n'est pas "violent”. Il convient tout de méme d'insister sur le
fait que, s'il est possible d'ajuster avec I'expression de la théorie de G.L.A. les variations
angulaires du rapport Myey/Mf rev pour chaque champ (Fig.6.10), cette théorie ne permet pas
d'interpréter & T = 77 K les variations des composantes réversibles prises séparément.
L'anomalie observée sur Mrtrey(0) lorsque le champ est proche de 'axe T en témoigne
(Fig.6.9). Quant aux valeurs de y2 obtenues & T = 90.5 K, leur dispersion permet d'avoir une
idée des barres d'erreurs. C'est précisément la moyenne de ces 4 valeurs qui a été donnée au

paragraphe précédent.

Nous allons maintenant montrer puis discuter certains résultats obtenus avec un autre
systeme S.H.T¢, en l'occurrence un monocristal Laj g5Srg 15Cu04 (Tg = 35 K).

ITLB. Cas du composé Laj g58rg 15Cu0Oy4

La Fig. 6.12 montre a titre d'exemples les variations angulaires des contributions
réversibles de 1'aimantation transverse Mryey du cristal LSCO mesurée 4 T = 32.5 K pour deux
valeurs duo champ magnétique appliqué, H = 0.5 et 10 kOe. On voit clairement que la
composante de 'aimantation & fort champ, varie de maniére plus brutale au voisinage de 6 =~
90° (i.e. lorsque H// (5,5)). Ce fait expérimental peut étre associé & un comportement plus
bidimentionnel & fort champ magnétique. L'ajustement avec le résultat de la théorie de GLA de
la variation angulaire de ces deux aimantations transverses n'est pas possible. Par contre, en
effectuant le rapport de la position angulaire ABp,ay des deux extremums de Mryey (Fig.6.12),
nous avons pu obtenir un ordre de grandeur du rapport des facteurs d'anisotropie,
Y(10kOe)/¥(0.5kOc) ~ 10 qui donne une premiére vérification quantitative & l'interprétation
proposée. D'autre part, 'ajustement théorique avec l'expression (6.10) des variations angulaires
du rapport Mryew/MLrey mesurées (Fig.6.12), permet de confirmer ce résultat. Elle donne
comme facteurs d'anisotropie, les deux valeurs bien distinctes ¥ =~ 4 et 50 pour H = 0.5 et 10
kOe respectivement14,

§'il convient peut étre, de ne pas accorder trop de crédit aux valeurs de 7y prises
séparément!s, il faut par contre insister sur le fait que ces valeurs sont trés nettement
différentes montrant ainsi un effet qui se révéle &tre important : le champ magnétique semble

découpler le systtme lamellaire. Nous retrouvons sur le composé Laj,85510,15Cu0y4 la

14 Ces ajustements théoriques ont subis les mémes processus itératifs que ceux spécifiés dans la note 19,
15 puisqu'elles découlent d'une expression théorique qui suppose le facteur d' anisotropie indépendant du champ.
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Mesures rotationnelles du vecteur aimantation des S.H.T¢

tendance beaucoup plus faible observée uniquement a basse température, sur le cristal
YBayCuz07_5. Cette dépendance en champ du parameétre y constitue peut €tre une signature du

caractere quasi-2D.
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Fig.6.12: Variation angulaire de la composante Mgy du cristal Laj g55t9,15Cu04 pour deux valeurs
du champ magnétique appliqué.
Considérons maintenant de maniére phénoménologique, la transformation d'échelle
angulaire proposée par G. Blatter et al. [49] (cf. chapitre 1, § IV.A.6). D'aprés celle-ci, a une

dépendance en champ du paramatre d'anisotropie y(H) correspond une dépendance en angle.

Autrement dit, ¥ peut, en fait, étre une fonction de la variable H cos20 + ’y_zsinze qui dans la
limite ol y2 >>1, se réduit & y(Hfcos6|). L'argument du "scaling" angulaire prévoit, dans
I'hypothése d'une variation monotone croissante de la fonction y(H) 16, un découplage du au
champ, plus important lorsque celui-ci est suivant I'axe € que lorsqu'il est orienté dans la
direction perpendiculaire. Pour illustrer ce point précis, on peut mentionner les mesures de
couple magnétique effectuées par B. Janossy et al. [164] sur un cristal Laj g5519,15Cu0O4. En
effet, de maniére & pouvoir interpréter leurs résultats avec la théorie de G.L.A., ces auteurs ont
été obligés de considérer 2 valeurs du facteur d'anisotropie, la plus faible convenant mieux
pour décrire la variation du couple lorsque 0 est voisin de 90°. Par ailleurs, ces travaux
montrent également que, pour Laj g55rp.15Cu0y4, le facteur d'anisotropie décroit lorsque la
température augmente 3 champ magnétique fixé. Quant aux valeurs du facteur d'anisotropie

que nous avens pu obtenir sur ce composé & plus basses températures en utilisant la relation

16 pypothése qui, peut &tre, n'est pas justifiée.
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(6.9}, elles sont toutes comprises entre les deux valeurs extrémes vy =~ 5 et 50. La tendance 2
avoir des anisotropies plus importantes pour les champs magnétiques les plus élevés est
nettement confirmée. Une valeur moyenne de l'ensemble de ces résultats peut étre donnée ;
<y> = 30.
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Fig.6.13 : Variation angulaire du rapport My / ML rey du cristal Lay g5Srg 15Cu04 et ajustement des
points expérimentaux avec I'expression de la théorie de Ginzburg-Landau Anisotrope.

D'une maniére générale, les évidences expérimentales semblent donc indiquer que pour
Laj g55r0,15Cu04, le facteur d'anisotropie y obtenue avec a théorie de G.L.A. est une fonction
du champ H, de la température T, et de I'angle 6. Mais quel est le phénoméne physique qui se
trouve 'origine de telles dépendances ? Une explication de ces comportements peut venir d'un
effet de proximité qui se développe dans la structure lamellaire [61],[166]. L'autre alternative
que nous allons maintenant discuter, consiste & considérer que la théorie de G.L.A. n'est pas
assez précise pour interpréter la variation angulaire du rapport MTrev/MLre\; (ainsi que celle de
MrTrey) au voisinage de 6 = 90° et qu'il est alors nécessaire de considérer la description
lamellaire (i.e. le modéle de Lawrence-Doniach).

IIL.C. L'autre alternative a I'explication d'une anisotropie dépendant du champ

Mais une dépendance en champ du facteur d'anisotropie n'est pas la seule explication
possible pour les effets observées. C'est celle qui ressort de 1'analyse utilisant la théorie de
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G.L.A. Si on considére une théorie "plus fine" telle que celle permettant une description 3D
lamellaire A proximité de T, il est alors possible de fournir une interprétation différente. En
effet, cette approche prend en compte la formation de décrochements sur les lignes de vortex et
il se pourrait que la transition de verronillage!7 puisse contribuer a faire augmenter de maniére
fictive, y avec le champ. Cette alternative vaut surtout pour le cristal Lag gsSrp 15CuO4 qui
révele, comme le montre la Fig.6.11, un fort changement de la pente dMTye./d6 en fonction du
champ au voisinage de 6 = 90° (i.e. H // (d,b)) I8. Il n'est donc pas exclu que le fort effet du
champ attribué a une variation y(H) vienne en partie (sinon en totalité) de la transition de
"Lock-In". En revanche, comme on peut le voir sur la Fig.6.10 les mesures effectuées sur
YBasCuzO7_s ne révelent presque pas de dépendance en champ de la pente dMye,/d0 |gge et
donc la légére variation de Y(H) rapportée pour ce systéme est peut &tre bien réelle. Une
investigation expérimentale plus poussée dans ce sens est encore nécessaire pour ces 2

COmposEs.

Nous allons maintenant aborder l'interprétation de la variation angulaire des
contributions irréversibles et plus particulierement celle de Mrjyr, ce qui va nous amener a

revenir un peu plus longuement sur la transition de verrouillage.

IV. Etude des contributions irréversibles au vecteur aimantation des S.H.T¢
IV.A. Les principales caractéristiques de la contribution irréversible transverse

Dans ce paragraphe, nous allons principalement insister sur la variation angulaire de la
composante MTj; en fonction du champ magnétique et de la température. La raison essentielle
tient au fait que celle-ci peut étre interprétée assez simplement, (cf. Chapitre 3, §II1.C) en
termes de densités de courant critique et de coefficient de viscosité. Mais revenons tout d'abord
sur la construction des différentes contributions. La Fig.6.14 rapporte en exemple, I'hystérésis
rotationnelle de la composante transverse mesurée a2 T = 77 K pour un champ H = 10 kOe ainsi
que les parties réversible et irréversible obtenues en utilisant les relations (6.1) et (6.2).

Comme on peut le voir sur la Fig.6.14, I'aimantation fransverse de YBCO#1 aT =77 K
est principalement de nature irréversible ce qui reflete de tres forts effets de piégeage des

17 "Lock-In" en anglais, .

18 Nous rappellons que la manifestation expérimentale la plus directe de la transition de "Lock-In" est une
variation de l'aimantation transverse au voisinage de 8 =~ 90 °, qui au lieu d'étre de l'ordre de 8 Hc1yy ¥ /4n(1-N)
dans ia théorie de G.L.A. (en supposant y>>1) devient égale & 6 H/4n(1-N) ou N désigne le facteur de champ
démagnétisant. Nous reviendrons un peu plus longuement sur cette transition de verrouillage dans le prochain
paragraphe.
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vortex. Quant a la contribution réversible, elle apporte uniquement une trés légére dissymétrie

a la variation totale,

W————— g
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Fig.6.14 : Un exemple d'hystérésis rotationnelle de l'aimantation transverse mesurée sur YBapCuz Q7.5
Les contributions réversible et irréversible qui en sont issues sont représentées en pointillé.

De mani¢re schématique, la variation angulaire de My, (fonction paire de 0) se

caractérise pour ce composé par :

-un pic pointu pour @ voisin de 90°(i.e. H // (,b)),

-un maximum secondaire pour chacune des orientations du champ magnétique
intermédiaire entre la direction de l'axe € et celle des plans (&, b ), et

-un fond continu isotrope (donné par la valeur moyenne <Mic>).

Le maximum trés pointu de Mry; est en général associé au piégeage "intrinséque”. En effet,
Tir g q

dans les S.H.T¢, on peut considérer que la structure lamellaire génére des barridres de Peierls

qui empéchent le mouvement des vortex. Ce mécanisme se produit un peu de manidre

analogue a ce qui ce passe pour les dislocations dans un cristal. Nous reviendrons

-

ultérieurement sur les nuances a apporter & une telle description de manitre 4 pouvoir
interpréter nos résultats expérimentaux. Quant au fond continu isotrope, il a pour principale
origine l'ancrage des vortex sur des défauts extrinséques du matériau. Les candidats potentiels

sont les lacunes d'oxygene, les joints de macles, des inclusions de phase parasite...

De manicre a terminer cette présentation générale, étudions maintenant de manidre

qualitative le rble de l'anisotropie du composé sur les différentes caractéristiques du

190



Mesures rotationnelles du vecteur aimantation des S.H. T

comportement angulaire de 1'aimantation transverse irréversible. Pour cela, comparons les
variations de MTj(0) extraites de la Fig.6.1 et qui se rapportent aux deux systemes S.H.T¢

étudiés a savoir YBapCusO7._5 et Laj g58rg,15CuO4.
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Fig.6.15 : Comparaison entre les aimantations transverses irréversibles mesurées sur les cristaux
YBapCu307.54 T =83 KetLaj gsS1p,15Cu04 2 T=325K.

La Fig.6.15 révele que pour le composé au lanthane, MTi{(6) ne présente que le seul
maximum correspondant au piégeage intrinséque de la structure lamellaire. Le fond continu
isotrope ainsi que les maximums secondaires sont absents, ce qui témoigne d'une certaine
inefficacité des défauts extrinséques & pi€ger les vortex dans ce systeme. Ce fait est areli€é dla
plus grande anisotropie de la structure du cristal Laj gsSrg.15Cu04, 4 sa tendance & développer
une supraconductivité quasi-2D dans laquelle le rdle des fluctnations thermiques se trouve

donc étre amplifié.

Dans cette partie, nous allons principalement nous intéresser a la variation brutale de
Mrj; lorsque 6 est proche de 90° et plus précisément a I'amplitude du maximum ainsi qu'a sa
demi-largeur angulaire Oyp telle qu'elle est définie sur la Fig.6.14 19, Mais de maniére a
pouvoir mieux comprendre 'origine physique de l'aimantation transverse irréversible,

commengons par comparer les résultats de la Fig.6.14 & ceux mesurés sur un échantillon

19 pour des raisons de précision, celle-ci sera mesurée sur I'aimantation transverse totale qui, comme on peut Ie
voir par exemple sur la Fig.6.14, est peu affectée par largeur angulaire beaucoup plus étroite de la variation de
Mrrey.
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texturé YBapCu3O7.5. Ceci va permettre une premiére discussion concernant le role de la

microstructure sur la forme des signaux obtenus.

IV.B. Quelques éléments pour une comparaison entre Mr;.(0) et les mesures de

transport de la densité de courant critique

Les valeurs de Mrir(8) qui correspondent & I'échantillon YBapCuzO7_g texturé
(Fig.6.16), sont extraites des mesures de couple magnétique de K. Tenya et al. [167]. Elles ont
été effectuées & T = 77 K dans un champ magnétique de 10 kOe. De maniére a pouvoir les
comparer a nos résultats de la Fig.6.14, ces valeurs ont été multipliées par un facteur d'échelle

(o1 = 0.34) prenant en compte la différence de rayon entre les deux échantillons.

40 —————— s —— 22

YBCO Texturé YBCO Texturé
Mesures magnétigues Mesures de transport

3
MTH(uemjcm )

H=10kOe, T=77 K

0 45 90 135 180
o (degrés)

Fig.6.16 : Comparaison entre l'aimantation transverse irréversible mesurée sur un cristal YBapyCu3O7_g
et celle venant d'un échantillon texturé [167]. Les mesures de transport de la densité de courant critique
sont extrait de la réference [168]. La seconde échelle & droite de la figure montre également la
correspondance entre les uem/cm3 et les A/cm? obtenue 2 partir du premier terme de (6.14) et en
prenant R = 0.425 mm.

L'aimantation MTij{(0) de l'échantillon texturé se révéle sur la plage angulaire
approximative 45°< 0 < 135° (Fig.6.16) plus importante que celle du cristal. Si I'augmentation
significative de la valeur moyenne <Mrj,> peut aisément se justifier en comparant la
microstructure des deux échantillons, la différence entre les deux variations angulaire est,
quant a elle, plus délicate 2 interpréter.
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La valeur plus élevée de <Mrj> dans le cas de I'échantillon texturé a trés
vraisemblablement pour origine la présence de précipités de phase verte qui agissent comme
des centres d'ancrages efficaces sur les vortex 20. Par contre ces défauts extrinséques
n'occultent pas le maximum du piégeage lorsque 8 = 90°. Ils semblent méme le renforcer, en
atténuant par contre son anisotropie ce qui se traduit par un maximum de MTj; plus arrondi
pour 1'échantillon texturé. Ces résultats (Fig.6.16) semblent apporter une premiére indication
au fait que le maximum de J¢ & 6 = 90° n'est pas d'origine intrinséque. Le prochain paragraphe

développera un peu plus ce point particulier.

Au chapitre 3 (§111.C), nous avons introduit une expression simple permettant une
interprétation du couple irréversible dans le cas isotrope?!. En premiére approximation, on peut
considérer la généralisation de cette approche au cas anisotrope. Elle permet d'écrire

l'aimantation transverse sous la forme :

2
(@R 9

sign(é) +
299

My, (8,0) =

47,(8)R 6.14)
= .

oll Jo(0) est une "certaine" densité de courant critique qui en toute rigueur dépend de la
variable 6 et 1(0) un coefficient de viscosité. L'approximation courante consiste, pour les
faibles vitesses de rotation, & négliger le second terme de cette expression. Vérifions le dans
notre cas en effectuant un rapide calcul d'ordre de grandeur de la fréquence de coupure éc au
dessous de laquelle, 1a contribution venant du frottement visqueux des vortex devient
inférieure 2 celle ayant pour origine leur piégeage?2. D'aprés (6.14),

b =—n—20Jc_ 8¢ Pulc (6.15)
° 3n’cR m  3n°R He

ol la seconde égalité est obtenue en utilisant I'expression de la viscosité en fonction de la
résistivité de I'état normal py et du champ critique supérieur Hc2 a savoir, N = doHco/pnc? [21
p.165]. En prenant py = 100uQ.cm, Hey(77 K) = 100 Tesla et Jo(77 K) = 104 A/cir?, on obtient
alors é)c = 30 radian/s, ce qui constitue plutdt une valeur minimum étant donné la large

20 La phase dite verte est est une phase de décomposition peritectique, elle a pour composition YoBaCuOs.
Soulignons que la présence de telles inclusions dans les gros cristaux est également possible, mais en proportion
moindre. Suivant le mode de texturation, ia proportion de phase verte peut atteindre 35 %, alors que dans un
crista} elle est au maximum de 1'ordre de 10%. L'effet de cette phase sur le piégeage des vortex semble assez bien
démontré [167],[168]. Pour une revue sur le sujet on pourra consulter la référence [169].

21 11 n'est peut &tre pas inutile de rappeller que la modélisation dans le cas isotrope repose sur l'approximation
considérant des vortex rectilignes (i.e. approximation de I'élasticité locale). Les différents coefficients numériques
sont quant A eux relatifs & un échantiflon cylindrique de rayon R ce qui correspond bien & nofre cas.

22 Celui-ci peut &tre considéré comme un frottement solide.
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majoration utilisée pour le champ critique supérieur?3, De toute maniére, comme cette valeur
de fréquence caractéristique est supérieure d'au moins 2 ordres de grandeur 2 la vitesse de
rotation de I'échantillon § =~ 5.10-2 radian/s, le second membre de (6.14) peut étre négligé dans

l'interprétation de nos résultats.

L'application du premier terme de la relation (6.14) a la valeur du maximum de
l'aimantation transverse irréversible de 1'échantillon texturé permet d'obtenir comme densité de
courant critique J¢(0 = 90°) = 2.104 A/cm? pour H = 10 kOe 24. Cette valeur est tout & fait
comparable a celles typiquement obtenues en mesures de transport pour cette orientation du
champ magnétique. Nous avons également rapporté comme exemple sur la Fig.6.16, les
densités de courant critique obtenues par 1'équipe de R. Tournier sur un échantillon texturé
[168]. On peut ainsi voir que lorsque le champ est appliqué selon I'axe &, les mesures de
transport donnent en général une densité critique nettement supérieure a celle issue des
mesures magnétiques?3. Il est possible d'expliquer simplement ce désaccord en revenant sur la
modélisation qui permet d'obtenir la relation (6.14). En effet, une des hypothéses qui ménent &
ce résultat est de considérer que la ligne de vortex est piégée sur toute sa longueur. Si cela
semble assez bien justifié lorsque les vortex sont piégés intrinséquement par la structure
lamellaire, il n'en est pas de méme lorsque le champ quitte 1'orientation des plans (4, b). Une
des po.ssibilités pour prendre en compte ce phénoméne sans trop modifier l'expression (6.14)
consiste & considérer un rayon effectif Rer < R (éventuellement dépendant de 'angle 6) 4 la
place de celui du cylindre6. Une telle approche permet par exemple de conclure que lorsque
H// €, la différence entre la densité de courant critique obtenue par mesures de transport et
celle venant de I'aimantation transverse irréversible vient du fait qu'en moyenne, les lignes de

vortex sont piégées sur environ 10 % de leur longueur.

Nous allons maintenant plus particuliérement nous intéresser aux valeurs de J¢(0 = 90°)
extraites de l'aimantation transverse irréversible.

IV.D. Etude du pic "intrinséque' de My, en fonction du champ magnétique et de

la température

23 La valeur du champ critique supérieur utilisée est celle qui est obtenue a 77 K en considérant la variation
linéaire dH¢2//dT = -8 Tesla/Kelvin déterminée au paragraphe précédent.

24 L'échelle située sur la droite de la Fig.6.16 porte la graduation en A/cm? correspondant aux valeurs
d'aimantation. Elle a été obtenue en prenant le rayon du cristal YBCO#1, R = 0.425 mm.

250n peut d'ailleurs remarquer la plus faible anisotropie des courants critiques de transport J¢(90°)/J, @ =12
26 On retouve ici en quelque sorte, la méme alternative que celle permettant 2 partir du modele de Bean, de
prendre en compte les effets de granularité dans l'interprétation de la largeur des cycles d'hystérésis
unidirectionnel (cf. chapitre 5, § IIL.B.3).
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La Fig.6.17 rapporte la varjation angulaire de Mrj; & différentes températures et pour
un champ magnétique de 2 kOe. La décroissance brutale du maximum de cette contribution

pour T < 77 K coincide également avec une forte diminution du fond continu isotrope (i.e. de

<MTjr>) .

20‘*'--|Hi'3'--w"1i
i Mrirma"(uem/cm
20 ————— 15t .
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0 45 90 135 180
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Fig.6.17 : Variation angulaire de MTj;(0) pour différentes températures. L'encart montre la décroissance
avec la température du maximum de cette contribution qui correspond au cas oll le champ magnétique est
appliqué suivant les plans. La courbe reliant les points est une simple interpolation.

Mais commengons par la remarque suivante. L'analogie avec les barrieres de Peierls- '
Nabarro pour les dislocations dans les solides cristallins?? conduirait 2 une estimation de la
barriére d'ancrage intrinséque sous la forme exp(-a& 1 (T)/d), o étant une constante numérique.
Par conséquent, la densité de courant critique proportionnelle & cette barrigre (en premiere
approximation) devrait devenir exponentiellement faible dés que & | (T) commence a étre grand

27 On pourra par exemple consulter sur ce sujet le livre de J. Friedel [170].
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devant d, c'est & dire dés que T > Ty Or, les mesures de la Fig.6.17 montrent une persistance
du piégeage des vortex jusqu'a T¢ - T = 0.5 K. Cet effet ne peut donc pas étre expliqué avec

une barriére intrinséque contenant uniquement un terme de type Peierls-Nabatro.

Cette interprétation qualitative rejoint le résultat théorique obtenu dans la limite 3D-
lamellaire par D. Feinberg et M. Ettouhami [61],[63]. Ces auteurs montrent 3 partir d'un calcul
perturbatif sans fluctuations thermiques, que la barriére de piégeage intrinséque est en fait
dominée par un terme qui décroit de maniére linéaire avec la température. Cependant comme
nous allons maintenant le discuter, les valeurs de J¢ qui peuvent étre extraites de nos mesures,
sont trop faibles pour pouvoir étre d'origine intrinséque. Il existe donc un autre mécanisme qui

gouverne la décroissance avec la température du maximum de J¢ observée.

20 S A L R I
- o 0.5kOe
; e 1kOe
¢ o 2kOe
~ B ——4kOe |
5 s 6kOe
B
2 10} :
:
= 720 (1-T/91)?
=
5t _
TC
0 1 1 I l

76 78 80 82 84 8 88 90 90
T (K)

Fig.6.18 : Variation avec la température du pic intrinséque de 1'aimantation transverse irréversible.
On peut remarquer la faible dépendance en champ magnétique.

La Fig.6.18 rapporte des mesures de M (6 = 90°) pour différentes valeurs de champ
magnétique et de la température. Le régime de piégeage est individuel, chaque segment de
vortex ressent une barriére de potentielle de maniere optimale ce qui se traduit par une non
(faible) dépendance en champ des valeurs obtenues aux différentes températures. D'autre part,
on peut souligner qu'il est possible d'ajuster chacune des courbes MTi(90°) avec une variation
parabolique de la température. La densité de courant critique extrapolée 4 0 K obtenue en ne
considérant que le premier terme de (6.14) vaut Jo(0) = 4.5 .105 A/cm2. Cette valeur est trés
inférieure & celle que l'on attend pour un piégeage intrinséque, qui est un ordre de grandeur

196



Mesures rotationnelles du vecteur aimantation des S.H.T¢

inférieure au courant critique de brisure des paires de Cooper (typiquement Jgp = 108-10°
Alcm?).

Une explication de ce résultat peut étre donnée en considérant que le mécanisme qui
gouverne le maximum de J¢ a pour origine, le dépiégeage des kinks présents sur chaque ligne
de vortex. Autrement dit, le maximum de courant critique qui peut €tre extrait des mesures
rotationnelles est plutot de "type” ng’c 28, Encore faut-il justifier la présence de ces kinks
lorsque 8 = 90°. Dans notre expérience, on sait que le mouvement de rotation provoque une
courbure des lignes de flux prés des bords de I'échantillon (cf. chapitre 3, §1IL.C). Par
conséquent, il peut subsister 8 § = 90° une densité de flux perpendiculaire aux plans,
rémanente. Dans le cadre de la transition de verrouillage, ceci signifie que le nombre de kinks

au lieu de s'annuler passe par un minimum lorsque le champ est suivant les plans.

L'autre origine des kinks peut étre due aux fluctuations thermiques. En réalité, les
vortex ne sont pas infiniment rigides, mais ont une certaine €lasticité. Ils peuvent contourner la
barriére en se déformant, faisant intervenir par ce fait leurs degrés de liberté internes. Le
mécanisme classique consiste 2 nucléer une paire de kink-antikink qui en se déplagant en sens
inverse vont permettre a la ligne de vortex de franchir la barri¢re. Ce type de mécanisme est &
priori celui qui peut permettre d'interpréter les mesures de transport sous champ magnétique de

la densité de courant critique.

IV.E. Etude des dépendances en champ et en température de la largeur du pic :
Interprétation en termes d'effet précurseur a la transition de verrouillage

Dans un premier temps, commengons par rappeler bri¢vement l'idée physique qui est
associée 3 la transition de verrouillage ("Lock-In") des lignes de vortex dans un
supraconducteur présentant une structure lamellaire [71]. Celle-ci a pour origine le fait que la
tension de ligne des vortex dans cette structure est inférieure lorsque ceux-ci sont alignés
suivant les plans (d,b) que lorsqu'ils se trouvent dans la direction perpendiculaire. II en résulte
que le supraconducteur peut se trouver dans un état Meissner pour la seule composante de B
paralléle & €. L'angle de verrouillage ¥y repéré par rapport aux plans (,b)29 2 partir duquel
cette transition se produit, peut étre déterminé simplement en égalant le champ critique

inférieur He1 & la projection de B suivant l'axe @ :

Bsin9y=B 9y=Hc1L (6.16)

28 d'aprés la convention choisie au chapitre 5 (§II1.B.2); on rappelle que le premier exposant représente la
direction du courant et le second celle du champ.
29 On définit I'angle ¥ comme étant égale A7/2 - 6.
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Cette relation se révéle étre une bonne approximation dans le régime quasi-2D et doit étre
corrigé pour le cas 3D-lamellaire [61],[63] et [73].

Formulons maintenant d'une autre maniére I'argument qui permet d'obtenir l'expression
(6.16). Aussi peut-on dire que pour un champ magnétique appliqué dans une direction proche
des plans (3,b), les décrochements sur la ligne de vortex vont disparaitre ou apparaitre, la
transition étant réversible en abscence de piégeage, lorsque la distance moyenne entre deux
kinks voisins dx = /0o / B ]sim&vl est de l'ordre de la profondeur de pénétration /4 A (T).
Une extension de cet argument consiste a affirmer que lorsque le champ quitte les plans (3,b)
par exemple, et pour un angle de "verrouillage partiel” Vyp > 1y, la ligne de vortex va retrouver
une configuration plutbt rectiligne lorsque la longueur moyenne d'un kink Ly = B Max (&, yd)
[611,[63] va étre égale a leur distance moyenne d (Fig. 6.19) 30, Dans le régime 3D-lamellaire

G 6
JB e Vam B £//(T) (6.17)

ol B est une constante de l'ordre de 5 pour YBasCu3zO7.5 [61],[63].

cette condition s'écrit ;

—

4

-

- -
Li=B&, d =\, / Blsind)|

Fig.6.19 : Structure en kinks d'une ligne de vortex dans le régime quasi-3D (i.e. 3D lamellaire).

L'angle de Lock-In ¥y a été déterminé en fonction du champ sur les cristaux
BipSrCaCuz0g, TlzBayCayCuszOqg et EtpCu[N(CN),]Br par F. Steinmeyer et al. [171] & partir
de mesures de couple magnétique. Pour notre part, des mesures récentes effectuées sur le
monocristal LSCO semblent mettre en évidence une anomalie de Mrrey & un certain angle qui
pourrait bien étre identifi€ comme étant ¥y. De plus amples développements sont actuellement
menés dans cette direction. Dans le cas du composé YBapCuzQ7.s, 'identification de cet angle
de Lock-In se révele en fait plus délicate & cause des forts effets de piégeage des vortex
présents dans ce compos€. Nous n'avons pas réussi & le déterminer  partir de la mesure de la
variation angulaire de la contribution réversible de I'aimantation transverse. Par contre, I'angle

30 Ce type d'argument est tout & fait analogue & celui que 1'on développe pour prévoir par exemple, 'apparition de
marches 4 la surface d'un cristal ors de sa croissance.
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Byp défini par la relation (6.17) semble pouvoir étre facilement identifié sur la contribution
irréversible Mj;. Il s'agit de l'angle a partir duquel il se produit une rapide croissance en valeur
absolue de l'aimantation transverse (Fig.6.14, 6.15) lors de I'encastrement les lignes de vortex
dans la structure lamellaire. Ce mécanisme est en fait gouverné par le dépiégeage des kinks qui

se trouvent étre dans un régime d'ancrage fort.

En résumé, abstraction faite des fluctuations thermiques, lorsque les vortex sont suivant
l'axe €, ils sont plutdt rectilignes. Puis !'inclinaison du champ appliqué les rapproche des plans
(3,b) et pour un angle -Oy, donné par I'expression (6.17), des kinks commencent a se former :
chaque ligne de vortex adopte une configuration qui devient en quelque sorte commensurable
a la structure lamellaire. Puis, I'accroissement de MTj; (i.e. du piégeage) & pour origine une
diminution du nombre des décrochements lorsque le champ s'oriente suivant les plans. Ii
semble que 'on puisse parler d'effet précurseur 2 la transition de Lock-In pour expliquer la
rapide variation angulaire de MTjr au voisinage de 8 = 90°. Nous proposons maintenant une

interprétation quantitative de l'ensemble de nos résultats expérimentaux a I'aide de cette
Ip q p

description.
0.4 —————rr—— g
. [YBCO#1
03} -
g I
g 0.2} .
£
° T=874K
0.1 + T=83K
= T=77K
O-||||!1|||I|1| ||a||-

0 001 0.02 0.03 004
(1-TT)/H (kOe™))

Fig.6.20 : Scaling représentant I'angle 0vp en fonction du champ et de la température déterminé
A partir de la mesure de la variation angulaire de aimantation transverse du cristal YBCO#1.

Notre intérét s'est donc plus particuliérement porté sur le pic central de l'aimantation
transverse irréversible. Plus précisément, nous avons mesuré la dépendance en champ et en
température de sa demi-largeur angulaire Byp telle qu'elle est définie sur la Fig. 6.14. Lorsque
celle-ci est suffisamment faible de maniére & ce que la fonction sinus puisse étre confondue

avec l'angle (ce qui correspond typiquement 2 la plage de champ 4 kOe < H<20kOe a T =77
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K). nous remarquons que ¥yp a une constante prés varie comme 1/H conformément a la
relation (6.17). Les ajustements linéaires interpolant au mieux les résultats expérimentaux
donnent respectivement pour T = 77 K, 83 K et 87.4 K les champs caractéristiques suivant
H*(T) = 1.34, 0.66 ct 0.46 kOe. Cette décroissance du champ pour un accroissement de la
température se révele quantitativement en accord avec la variation de 1/ i%/ (T). La Fig.6.20
montre la loi d'échelle déduite de la condition (6.17) et qui représente I'angle de verrouillage
partiel des vortex dans la structure en fonction du champ et de la température :

Byp = (U=T/T;) H*(0)/H (6.18)

On peut remarquer sur la Fig.6.20 que la droite joignant les points expérimentaux ne passe pas
par l'origine. Il existe un certain angle limite O qui se révéle en fait étre indépendant du
champ et faiblement dépendant de la température. Nous attribuons cet angle au fait qu'un petit
nombre de kinks reste piégé en moyenne sur chaque ligne de vortex lorsque H // (&,b). Le
champ H*(0) = ¢ / 4n 2 T;%,(O) qui peut &tre extrait de la pente moyenne de la droite a pour
valeur 9.4 kQe ce qui correspond & B £;,(0) = 130 A = 10 £;/(0). Cette valeur est trés proche
de la longueur de kink prévue par la théorie qui est pourtant basée sur une approche a
I'équilibre thermodynamique sans fluctuations [61],[63] 31. Un "raffinement" de l'interprétation
proposée peut étre envisagé. Il consiste & considérer que les décrochements sur les lignes de
vortex sont distribués suivant un état critique. Dans ce cas, on s'attend a observer la loi
d'échelle suivante pour la variation angulaire du pic "“intrinséque" : My = f(B sin ) lorsque
—Uyp < T < Byp.

Le méme type d'étude a été conduit sur 1'échantillon monocristallin LSCO et une
interprétation similaire peut étre proposée lorsque T > 28.5 K. Dans ce cas, le meilleur
ajustement lin€aire des points expérimentaux utilisant la relation (6.18) pour T = 29.5 et 31.5
K donne H*(0) = 7.5 kOe (Fig.6.21) ce qui correspond 2 une longueur de kink P3p &//(0) =
150 A. Cette valeur est comparable a celle obtenue pour le monocristal YBasCu3O7.s.

En revanche, un écart au "scaling” (6.18) apparait pour les points expérimentaux
correspondant 2 T = 27. 5 K pour lesquels le champ caractéristique a une valeur nettement
supérieure, H* = 60.2 kOe. En considérant cette fois que la longueur du kink n'est plus
gouvernée par la longueur de cohérence parallele aux plans mais par la périodicité de la

structure d = 6.5 A (régime quasi-2D), on obtient alors A partir de I'expression H* =
0 / 4nBop?y*d%, Li = Popyd = 52.3 A soit Byp ¥~ 8.

31 D'ajlleurs, on aurait pu s'attendre a ce que les fluctuations thermiques contribues A augmenter de manidre trés
significative cette longueur de kink prévue par la théorie.
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Fig.6.21 : "Scaling" représentant l'angle 9y en fonction du champ et de la température
déterming 2 partir de la mesure de la variation angulaire de I'aimantation transversc du
cristal LSCO.

D'autre part, en prenant comme température de changement de régime Ter = 28.5 K
conformément 3 nos résultats expérimentaux, on obtient comme valeur pour la longueur de
cohérence parallele aux plans extrapolée 2 0 K, £4(0) = 0.3 vd = 2y A. La valeur de
I'anisotropie y qui peut é&tre extraite de cette interprétation se révéle plutdt inférieure a celles
obtenues au paragraphe précédent, a partir des contributions réversibles de l'aimantation. Les
différents résultats concernant 1'échantillon LSCO permettent également d'obtenir une valeur
du rapport Bsp/Bap = 9. L'ensemble des grandeurs caractéristiques obtenues sur les 2
monocristaux étudiés sont en assez bon accord avec les valeurs que 1'on peut trouver dans la

littérature, ce qui conforte l'interprétation proposée32.

En résumé, méme si le piégeage intrinséque ne peut pas étre quantifié directement a
partir de nos mesures, celles-ci témoignent néanmoins de sa présence, méme a haute
température : les variations angulaires observées de MTj; sont conformes a ce que 1'on attend
comme signature irréversible 4 la transition de "Lock-In". Il serait trés intéressant d'essayer
d'étendre cette interprétation a la dépendance angulaire de la densité de courant critique

obtenue a partir de mesures de transport,

32 On peut préciser que des problémes de rotation de I'échantilion sont survenus 2 plus basses températures, nous
empéchant ainsi, de confirmer cette interprétation avec un plus grand nombre de données expérimentales.
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Chapitre 6
V. Conclusion

Ce chapitre révéle pour la premigre fois le comportement hystérétique du vecteur
aimantation de monocristaux S.H.T¢ (YBayCuzO7_5 et Lag g5510,15Cu0O4) en rotation dans un
champ magnétique appliqué. Chacune des composantes M(8,0) (o = L et T) se décompose
de maniere unique en une contribution réversible et une autre irréversible qui peuvent alors

€tre analysées séparément.

Pour le cristal YBapyCu307.5, I'étude a 0.5 K au dessous de T¢ a permis de valider pour
ce systéme, la description proche de Hc; avec la théorie de Ginzburg-Landau Anisotrope,
montrant de ce fait le faible impact des fluctuations critiques sur les propriétés
supraconductrices. Aussi, 'ensemble des paramétres phénoménologiques de ce composé, i
savoir, le facteur d'anisotropie Y = 8.310.5, le paramétre de Ginzburg-Landau x = 100 et le
champ critique supérieur Hep/(90.5K) = 4 Tesla ont pu &tre déterminés. Des mesures menées i
plus basse température (T = 80 K) semblent mettre en évidence une dépendance en champ du
facteur d'anisotropie . Pour le cristal LSCO, la théorie de G.L.A. ne décrit pas correctement
les variations angulaires du vecteur aimantation et les différentes valeurs du facteur
d'anisotropie que nous avons obtenues sont typiquement comprises entre 4 et 50, Ces mesures
illustrent I'intérét d'avoir accés simultanément aux variations angulaires des deux composantes

du vecteur aimantation.

Quant aux contributions hors équilibre & I'aimantation, l'impact de la structure
lamellaire des S.H.T¢ a pu clairement étre mis en évidence. Ainsi par exemple, la largeur
angulaire du pic de Mrjr au voisinage de 8 = 90° qui correspond aux vortex qui s'encastrent
dans la structure, a pu étre reliée aussi bien pour YBasCuzO7.5 que pour Laj g5Srp.15Cu0y4 a
un effet précurseur a la transition Lock-In (effet de commensurabilité). Dans cette
interprétation, l'effet des fluctuations thermiques ne semble pas étre prépondérant et dans le
régime 3D lamellaire, la variation avec la température de la longueur des kinks est gouvernée
par la longueur de cohérence £;(T). On peut également souligner I'absence de température de
changement de régime dimensionnel pour YBayCu3O7.5 entre T¢ et 77 K. Ceci pourrait
s'expliquer par un effet de proximité qui se développe dans la structure lamellaire. Cette
interprétation permettrait également d'expliquer la faible dépendance en champ du facteur
d'anisotropie y(H) mise en évidence sur ce composé. En ce qui concerne Laj gsSrg 15CuOy ,
nos mesures semblent révéler un changement de régime dimensionnel pour Ter =~ 28.5 K.
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Conclusion Générale

Ce mémoire présente une étude des propriétés magnétiques réversibles et irréversibles

de monocristaux Supraconducteurs & Haute Température critique (S.H.T¢),

Le premier chapitre résume les différentes descriptions phénoménologiques de I'état

mixte de ces supraconducteurs.

Le deuxiéme est, quant & lui, relatif aux différents dispositifs mis en oeuvie dans cette
étude ainsi qu'a une présentation des échantillons étudiés. Ils appartiennent aux systemes
YBayCuzO7.x et Lap xS1xCuO4.

Le chapitre 3 débute par unec présentation générale des deux types d'hystérésis
rencontrés dans ce travail, i savoir I'hystérésis unidirectionnelle et rotationnelle du vecteur
aimantation. Dans le cas de I'hystérésis rotationnelle, la séparabilité¢ de la contribution
réversible de celle irréversible a pu étre démontrée pour de chacune des composantes o = L,
T: Ma(O,é) = Mgrev(0) + Mair(e,é). La recherche d'une justification de ce résultat a entrainé
une réflexion générale sur les phénomeénes d'hystérésis et sur un éventuel traitement

thermodynamique de ceux qui ont pour origine des effets de piégeage.

Le chapitre 4 présente les variations thermiques de 'aimantation d'un cristal de
YBayCu307.5 Une anisotropie de 1'effet Meissner dans le régime bas champ (i.e. H= 10 Oe)
a pu étre observée en mesurant I'aimantation Mpc. Elle témoigne du fait que davantage de
vortex restent piégés lors du refroidissement dans un faible champ magnétique appliqué
suivant les plans (,b). Puis des mesures des deux composantes du vecteur aimantation ont
été présentées dans le cas ol un mouvement de rotation du cristal est superposé a la variation
thermique. Des effets trés intéressants montrant une réorganisation des vortex lors de leur

dépiégeage ont ainsi pu &tre mis en évidence.

Le chapitre 5 rapporte des mesures de 1'hystérésis unidirectionneﬂe de l'aimantation
lorsque le champ est appliqué suivant les directions de haute symétrie du cristal.
L'interprétation de ces cycles est effectuée en utilisant la relation de C. P. Bean qui exprime
leur largeur en termes de densité de courant critique. Les limites de cette interprétation ayant
été clairement précisées, les variations en champ et température des densités de courant
critiques ont alors pu &tre interprétées. Une explication qualitative de la forme papillon des
cycles d'hystérésis observée lorsque le champ magnétique est suivant I'axe €, est également
proposée.
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Enfin, le chapitre 6 présente une étude quantitative du vecteur aimantation de deux
cristaux YBapCu3O7.5 et Laj g58r0,15Cu04. Celle-ci a été effectuée pour une variation
continue de l'angle 6 entre I'axe € du cristal et le champ magnétique appliqué ainsi que pour
différentes valeurs des paramétres champ H et température T. Les résultats ont pu étre
interprétés apres avoir séparé la contribution réversible de celle irréversible de chacune des
composantes Mg (00 = L, T). Pour le cristal YBapCu3zO7_5, I'étude proche de T¢ a permis de
valider une description avec la théorie de Ginzburg-Landau Anisotrope (G.L.A.) et de
déterminer I'ensemble des parametres de ce composé : le facteur d'anisotropie ¥ = 8.3, le
champ critique supérieur paraliéle aux plans Heo//(90.5K) = 4 Tesla et le paramétre de G.L. k =
100. Des mesures effectuées a plus basse température (T =~ 80 K) semblent mettre en évidence

-une dépendance en champ du paramétre y. Pour le cristal Laj g58rg 15CuQy, il a été constaté
que la théorie de G.L.A. ne décrit pas correctement les variations angulaires du vecteur
aimantation et le facteur d'anisotropie dépend, dans cette approche, du champ et de la
température (typiquement 4 <y < 50). Quant 2 la contribution hors équilibre 4 I'aimantation
transverse de ces 2 systémes, la largeur angulaire du pic central correspondant i des vortex
qui s'encastrent dans la structure, peut étre reliée 4 un effet précurseur i la transition de Lock-
In (effet de commensurabilité). L'amplitude de ce pic intrinséque est quant a lui gouverné par

le piégeage extrinseque des kinks.
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Annexe 1 : Systéemes d'unités

Ce travail utilise le systéme d'unités Gauss-C.G.S. La conversion des principales

grandeurs physiques dans le systéme d'unités S.I. peut &tre effectuée a l'aide du tablean

récapitulatif suivantl.
Grandeurs S.L C.G.S. Gauss
Champ électrique (E} Volt par métre (V/m) E(we.s.) = 3.104 V/m
Courant électrique (I) Ampére (A) I(ues)=109/3 A
Résistance (R) Ohm (£2) R(ues)=9.1011 Q
Flux magnétique (®) Weber (Wb) Maxwell = 10-8 Wb
Induction magnétique (B) Tesla (T) Gauss = 104 T
Champ magnétique (H) Ampere par meétre (A/m) Oersted = (103/47) A/m
Aimantation (M) Ampére par métre (A/m) vem./ecm3 =103 A/m
Moment magnétique (m) Ampére metre? (A.m?) wem. = 103 Am?2

Tableau résumant les principales correspondances entre les unités du systéme S.1. et celles du systeme C.G.S.

Il convient d'ajouter a ce tableau quelque mots sur le systeme d'unités dit C.G.S.
pratique surtout utilisé dans ce travail pour convertir la largeur des cycles d'hystérésis de
l'aimantation en densité de courant critique. Il consiste 4 exprimer une aimantation en
vem/cm3, le champ magnétique en Oe et la densité de courant critique en A/cm?2. Ainsi par
exemple la relation de C.P. Bean en symétrie cylindrique s'écrit J¢ = 3M;/R dans le systéme
S.I, J¢ = 3cM;j/R dans le systtme Gauss-C.G.S. (¢ = vitesse de la lumiere) et J¢ = 30M;/R
dans le systéme Gauss-C.G.S. pratique.

1 Un exposé plus détaill§ de ces 2 systémes d'unités peut &tre trouvé par exemple dans le livre de J. D. Jackson,
"Classical Electrodynamics” (209 edition , 1962, 1975, by John Wiley & Sons, p. 811). Une autre revue sur les
systemes d'unités a ét€ donnée récemment par A. S. Arroit dans "Ultrathin magnetic structures I ", Eds J.LA.C.
Bland and B. Heinrich (Springer-Verlag Berlin Heidelberg 1994, p. 7).
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Annexe 2 : Le modele du verre supraconducteur

Le modele du verre supraconducteur? représente vis & vis de la supraconductivité,
I'analogue du modgele verre de spins vis & vis du magnétisme. Cette approche a pour but de
décrire les effets de granularité dans un systéme supraconducteur. Celui-ci est donc considéré
comme constitué d'une assemblée de grains supraconducteurs, de tailles en général petites
comparées & la profondeur de pénétration de London, et pour laquelle chacun des grains i est
décrit par un parametre d'ordre complexe avec une phase égale & @i, Les grains i et j sont

couplés par une énergie Jj; suivant le Hamiltonien? :
H = -ZJLJ' cos(¢i -0, —Aij) (A2.1)
Lj

ot le facteur de phase ou "champ de jauge" Aj; est déterminé a partir du potentiel vecteur A

au travers de la relation ;
A, ==2]A.dl (A2.2)

et pour laquelle ¢¢ représente le quantum de flux égale & hc/2e. Une manifestation du
désordre provient de ce que la distance entre grains est dans une certaine mesure aléatoire, ce
qui agit sur le terme Aj; et donne lieu 4 des frustrations dans le systéme. L'équation (A2.1)

conduit & un courant de type Josephson entre les grains i etj :
2e} i, _] . s
L = 5 sm(q)i - ¢j - Aij) =1 sm({bj - ¢j - Aij) (A2.3)

et 4 un moment magnétique qui est donné par le produit du courant par la surface d'une
boucle joignant un ensemble de grain voisins :

.1 - ~
i=— Y Rj x I dij. (A2.4)

Dans cette expression, ﬁij est le vecteur joignant l'origine au milieu des grains i et j et Eiij
représente le vecteur distance entre ces deux grains. On peut encore ajouter quelques
précisions sur la dépendance en température du courant critique I;;€ de la relation (A2.3).

Dans le cas d'une jonction isolante (i.e. Jonction Josephson) celui-ci est donné par la relation :

2 On trouve également dans la littérature les termes de verre de jauge ou de verres de phase.
3 C. Ebner and D. Stroud, Phys. Rev. B 31 (1987) 165.
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¢y = & A AT
T = R th[KBT] (A2.5)

]
ott A(T) désigne le gap du supraconducteur et Rjj la résistance de la jonction; tandis que dans
le cas d'une jonction métallique dans laguelle la supraconductivité peut &tre induite par effet

de proximité, on a :
2

¢ T Tij
=150 | 1- exp(-az%] f(ry / 1gg) (A2.6)

c

ott En(T) et Tcli désignent respectivement la longueur de cohérence et la température de
transition de la jonction, rj; la distance minimale entre les grains i et j et la fonction f décrit
l'effet du champ magnétique sur les interactions intergranulaires (I = (he/2eH)1/2 désignant

la longueur magnétique).

Dans ce contexte théorique, la diftérence entre les aimantations FC et ZFC trouve une
explication naturelle. En effet, V. M. Vinokur et al.4 ont montré que dans le cas général, la

réponse irréversible magnétique d'un verre de jauge peut se mettre sous la forme :
t
—M; (1) ee J dt' q(t,t') A(t,t') [H(t) - H(t' )] (A2
0

ot les fonctions q(t,t'") et A(t,t") dépendent du chemin de refroidissement suivi dans l'espace de
phase (H(t),T(t)).

Historiquement, ce modele de verre supraconducteur fut le premier a étre utilisé par K.
A. Miiller et al.5 pour interpréter la différence entre les aimantations Mzpc et Mpc ainsi que
la dynamique gelée de leur céramique S.H.T¢ nouvellement découverte. Bien que ['on puisse
retrouver avec cette approche une description en termes de vortex, comme nous allons
brievement le discuter, le modéle du verre de jauge différe fondamentalement du modele de
verre de vortex tel qu'il a ét€ introduit au chapitre 5 (§111.C.3). Dans ce dernier, la description
s'attarde sur la perte de la "cristallinité" du réseau de vortex provoquée par la présence de
défauts. Pour une revue sur la "zoologie" de ces différents verres, on pourra consulter par
exemple l'article de G. Blatter et al.6

4 V. M. Vinokur, L. B. Ioffe, A. I. Larkin, and M. V. Feigel'man, Sov. Phys. JETP 66 (1987) 198.
SKA. Miiller, M. Takashige, and J. G. Bednorz, Phys. Rev. Lett. 58 (1987) 1143.

6 G, Blatter, M. V. Feigel'man, V. B. Geshkenbein, A. I. Larkin, V. M, Vinokur, Rev. Mod. Phys. 66 (1994)
1125.
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Dans le régime bas champ magnétique (ou haute température), M. Tinkham et C. I.
Lobb? ont souligné I'équivalence formelle qui existe entre le modéle granulaire du verre
supraconducteur et un modeéle continu basé sur une description standard de la
supraconductivité de type II avec des défauts piégeant les vortex. Un champ critique inférieur
d'apparition de vortex Josephson He1l =~ ¢o/4mAi2 peut étre introduit 2 partir de la profondeur
de pénétration Aj = (c¢o/16m2AJc)!/2 définie le long des joints de grains. Cette formation de
vortex intergranulaires avec une distribution de champ magnétique couvrant plusieurs grains

a également été discutée par J. R. Clems3.

7 M. Tinkham and C. J. Lobb, Solid State Physics 42 {1989) 91.
8I.R Clem, Physica C 153-155 (1988) 50.
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Annexe 3 : Le traitement itératif des données
expérimentales

Comme il a déja été précisé dans la notel? du chapitre 6, la valeur de la composante
longitudinale de I'aimantation My est entachée d'une erreur qui peut tre assez importante.
Celle-ci dépend en fait de la valeur du signal de I'échantillon par rapport a celui parasite
généré par le porte échantillon et la canne le maintenant en position. Plus précisément, si l'on
écrit la composante longitudinale sous la forme ML(0) = <M > + AMy (8), c'est sur la valeur
moyenne <Mj > que se porte cette erreur de mesure. Nous rappelons également que cette

valeur moyenne <My > est uniquement de nature réversible.

Dans un premier temps, cette erreur s'est 1évélée trés contraignante en introduisant une
incertitude importante sur le rapport Myey/MI rey déduit des mesures et par conséquent sur la
détermination du paramétre d'anisotropie ¥ de nos échantiilons S.H.T¢. 11 s'est alors révélé
nécessaire de rechercher une méthode pour essayer de s'affranchir de cette contrainte
expérimentale. Celle que nous avons mis au point se révele fiable comme nous allons le
montrer, surtout lorsque l'expression théorique utilisée pour ajuster les points expérimentaux
est & un seul parametre ajustable. C'est précisément le cas de I'expression issue de la théorie
de G.L.A. utilisée :

in8 cos6
£(8:7) = (v2 — 1) —2 A3.1
©m =0 )sin29+'y200529 ( )

dans laquelle @ représente l'angle entre le champ magnétique appliqué et I'axe ¢ du cristal
étudié. L'idée de la méthode consiste 2 introduire un second parametre "de fit" artificiel qui
initialement, représente l'erreur relative de la mesure : gi = 6<Myp>i/<M>j ol i désigne le
numéro de l'itération. Pour chaque ajustement des points expérimentaux avec la nouvelle
expression f(0; v)/(1+€;) on obtient une nouvelle valeur de €j optimisant les moindres carrés et
qui nous permet de corriger la valeur moyenne <Mj >;. En itérant plusieurs fois ce processus,
€ — 0 (condition qui nous rappelle la notion de convergence uniforme en mathématique) et
nous pouvons alors obtenir le paramétre ¥ recherché avec une trés grande précision. II est

possible de résumer cette méthode par le schéma suivant :

223




Mrer(6) | Formule de i | siléil 1%
i —_—
MLrev () £(0;7)/ (1+27)
sifeif> 1%
i+l i
<.1,\/[LI'G:V’> = <MII_,re,v >(1+£¢1)

Schéma résumant le processus itératif utilisé.

Avant d'8tre appliqué a nos mesures, ce processus itératif a été testé sur plusieurs cas

précis révelant ainsi fiabilité et trés grande efficacité. Nous donnons maintenant en exemple,

les deux types de convergence de ce processus itératif (i.e. €f — 0) obtenus parmi les cas

concrets rencontrés les plus défavorables.

0.6

0.4 }

EUORD S TR T N W S

itérations

10

12

Exemples de convergence des processus itératifs montrant clairement qu'il est possible "d'éliminer”

T'erreur gj.
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Annexe 4 : Publications et communications relatives a ce
travail °

" Anisotropy of the magnetization vector in YBayCu3O7.gnear T¢".
P. Pugnat, G. Fillion, H. Noel, M. Ingold and B. Barbara.
Europhysics Letters , 29 (1995) 425.

"Anisotropy of the Meissner Effect in YBa,CusOq.5".
P. Pugnat, G. Fillion, B. Barbara, S. Khéne, M. Lahoubi and H. Noel.
Physica C 235-240 (1994} 2573.

"Magnetic measurements of the anisotropy ratio in YBa;CuzO7.5".
P. Pugnat, G. Fillion, B. Barbara, S. Khéne and H. Noel.
Physica C 235-240 (1994) 2571.

"Transverse a.c. susceptibility measurements on a textured YBayCu3zO7_5 sample”.
J. Fillipi, P. Pugnat, B. Barbara, M. Ingold, D. Bourgauit, and R, Tournier.
Physica C 235-240 (1994) 3183.

"Magnetic Flux Penetration Process in Superconducting Nb Film covered with Lithographic
Array of Ferromagnetic Particles”.

Y. Otani, Y. Nozaki, H. Miyajima, B. Pannetier, M. Ghidini, J.P. Noziéres, G. Fillion and P:
Pugnat.

Physica C 235-240 (1994) 2945.

"Transverse magnetization of a rotating YBayCu3047_5 crystal near T¢".
P. Pugnat, G. Fillion, S. Khe¢ne, H. Noel, P. Schuster and B. Barbara.
Physica B 194-196 (1994} 2055.

9 parnes 4 la date de la soutenance.
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