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Introdqction

Le choix d'un alliage AT~Ag pour cette étude
malgré une température de transition supraconduétrice basse
(T ~ 1°K) se justifie par la bonne connaissance métallo-
graph1que que 1'on en a a1ns1 que par la soup1esse de sa mé-
tallurgie. gRe R

A partird’une solution solide homogene- &

550 ¢ on peut obtenir. par trempe & 1'eau une 561Ution homogéne
sursaturée en argent m £voluant pas d'une man1ére notab]e a

la température amb1aﬁte‘

| En opéré&%fpar la suite un vie111issement isotherme,
on obtient '
| - d'abord un état de préprec1pitat1on dans lequel

1 argent est ségrégé en zones de Guinier Preston ’”hgrentes

avec 1a matrice.

- puis appara1t une phase précipxtee vasous forme
de disques alors gue parallélement le diamétre moyén des Z.G.P,
¢croit et que leur nombre diminue. Les faces p1ates du disque
sont cohérentes avec la matrice ;3 @ 1'interface ‘périphérique
de nombreuses dislocations assurent 1'adaptation des deux phases.
Les faces plates du disque sont orientées suivant la direction
111 de la matrice.

- enfin apparait une phase stable 4 composée de
lamelles désaturées en argent alternées avec des lamelles
d'Ag2 Al. Cette précipitation se forme & partir des joints
de grain et gagne 1'ensemble de la matrice. '

Blanc (1) et Némoz (2} ont recherché quelle pouvait
atre 1'influence de ces différents états de précipitation de
1'argent dans 1'aluminium sur les diverses propriétés supra-
donductrices, en étudiant Al-Ag pour divers pourcentages
atomiques "en Ag. o




Rappelons quelques résultats
Préprécipitation en zones Guinier-Preston
La distribution des Z.G.P. est uniforme et leurs
dimensions moyennes (30 & 100 ﬁ) sont-ge beaucoup inférieures

a 1a longueur de cohérence ( §~ 2 000 A). {'alliage se comporte
comme un supraconducteur homogéne de type sale. Seule 1a nature

de la réponse au champ magnétique est influencée par la distri-
bution en Z. G. P. par 1'intermédiaire du 1ibre parcours moyen
‘électronique. Les cycles d'aimantation sont quasiment réversibles.
la résistivité résiduelle décroit quand les Z.G.P. grossissent,

. Précipitation cellulaire

Avec les temps de vieillissement réalisés elle
n'‘apparait que pour les alliages contenant 10 et 17 % At d'ar-
gent. Son comportement magnétique est celui d'un supraconduc-
teur de type I. ‘

L'alliage 3 ce stade de précipitation a un compor-
tement complexe que 1'on peut analyser comme Ta combinaison
simple des propriétés supraconductrices de chaque région {région
de type 1 correspondant & la phase ¥ 1tautre de type II corres-
pondant & la phase ¥’ au sein de Ta matrice). '

Précipitation de la phase de transition {'

C'est au cours de ce stade que se produit e phé-
noméne de durcissement structural. Le nombre de plaquettes par
unité de longueur de l1a phase ¥' passe, au cours du vieillis-
sement, par un maximum entrainant un maximum dans la microdureté.
Ce phénoméne a parfaitement &té mis en évidence dans les allia-
ges 7, 10, et 17 % At.

Cependant ce n'est que dans les alliages & 10 et
17 % At d'Ag qui ont une résistivité résiduelle suffisante,
c'est-d-dire supérieure 3 2,40FS?.cm (valeur critique qui sépare
1e comportement de type IT du comportement de type I) que 1'on
a pu mettre en évidence une irréversibilité due & la précipita-
tion ¥ '.

Au début du durcissement structural il y a une re-
lation linéaire entre 1'irréversibilite, caractérisée par un
courant critigue, et la densité lin&aire de p1aquettes mais le




durcissement maximum se produisant juste au moment de la
transition type II——type I, ne permettait pas de conclure
i la validité de cette relation tout au long de la précipitation.

La précipitation cellulaire apparait trés rapide-
ment aprés le début de la précipitation ¥y'. Etant de'tyéE'I
et possédant son aimantation propre, i1 devient alors impos-
sible d'étudier 1'irréversibilite due aux seules lignes de
vortex.

D'autre -part, & cause des effets de proximite,
i1 apparait que les plaguettes ¥' prises individuellement
ne peuvent 8tre des centres d'ancrage pour les lignes de
vortex. '

L'hypothése avancée est de rechercher dans 1'inho-
mogénéité de la distribution des ¥' les raisons de cet ancrage.

C'est pour tenter de comprendre ce prbbiéme que
nous avons &té amends a choisir 1'alliage Al - 13 % At Ag,
ainsi que de nombreux traitements thermiques appropriés.




A - PROPRIETES METALLURGIQUES

I - INTRODUCTION

1 - Choix d'un alliage
| Pour avoir un domaine de précipitation ¥' aussi
gtendu que possible tout en restant en régime de type II et sans
gue n'intervienne trop tdét la précipitation celiulaire, nous

avons pris un alliage a 13 % At d'argent.

En effet, la résistivité résiduelle plus &levée
que pour Al 10 % At Ag doit permettre & la précipitétion ¥' de
se développer avant que la transition type II-— type I n'ait
“1ieu. D'autre part, la concentration inférieure & 17 % At Ag
doit permettre de retarder 1'apparition de Jla précipitation

cellulaire toujours favorisée par une plus grande sursaturation.

2 - Choix des traitements thermiques

Pour un alliage donné suivant les traitements ther-
miques subis les caractéristiques de la précipitation sont dif-
férentes.

On peut jouer sur la vitesse de trempe, la tempé-
rature de vieillissement, procéder & des redissolutions partielles,
i des trempes étagées afin que pour une distribution des préci-
pités ¥Y' donnée '

- la résistivité résiduelle soit 1a plus élevée
possible

- ta précipitation cellulaire Y soit retardée.

De nombreux traitements thermiques ont été néces-
saires pour déterminer ceux qui permettaient de répondre & ces
conditions.

11 - TRAITEMENTS THERMIQUES ET MESURES EFFECTUES
t'alliage A1 13 % At Ag brut de laminage nous a




été fourni par PECHINEY sous forme d'un ruban méta111due d'épais-
‘seur 0,30 mm dans lequel ont été taillés les échantillons. L'ana-
lyse est donnée sur le tableau I.

‘Désignation de 1'alliage % atoﬁ{que. Fo §i =;Cg 1 mg

en % arrondi en Ag l(ppm) {ppm) (ppm)‘ *(pmn)
13 13,50 20 |40 |80 | 6

: Les traitements therm1ques ont été rea1isés par
Te service de métallurgie du laboratoire. Tous les échanti]]ons
“ont &teé homogénéisés pendant 24 heures i 550°C sdus'§¥gon} Les
vieillissements isothermes pour des temps variables étafent'féa1i~
Sés dans un bain d'huile de silicone placée dans une étuva a la

_temperature choisie.

Ptusieurs types de traitements thérmiqués ont &té
effectués ' '

a) trempe & 1'eau

- vieillissement & 180° pour 2 séries de 7 échantillons
- vieillissement & 160° pour 2 séries de 7 échantillons

= yieillissement & 140° pour 1 série de 7 échanfi1ldns,

~

_ b) trempe a 1 'eau glacée
*--v1e1llissement a 160°¢C pour 1 série de 7 échant111ens.

c) trempe 4 1'huile & la température dUgv1eif}is-

sement (gque par Ta suite nous appe?erons‘indifféremment “trempe
a 1'huile) -
- vieillissement 3 180° pour 1 série d'échanti11ﬁﬁs _‘
séries d'échantitlons”

série d' échant111ons‘ff‘

- viteillissement a 170° pour
- vieillissement & 160° pour
- yvieillissement a 140° pour

série d'échantillons.:

d) trempe a 1'eau
- vieillissement & 160° pendant 4 h
redissolution pendant un temps variable & 260° C
-~ vieillissement & 160° pendant 8 h
redissolution pendant un temps variable & 260°C,

{(ce dernier traitement a &té réalisé au Centre de PECHINEY &
Voreppe).




Chaque &chantillon est utilisé en entier pour
une mesure de la résistivité résiduelle. Puis i1 est fractionné,
une partie servant & 1'observation microscopique (optique et
électronique) 1'autre partie étant utilisée pour les mesures
magnétiques. '

Les mesures de microdureté et une observation
optique et é&lectronique ont &té réalisées sur 7 séries d'échan-
tillons selon une méthode d&éja mise au point et décrite par
Blanc (1).

C'est au vu des résultats de 1'investigation
métallurgique que les mesures d'aimantation ont été réalisées
sur les séries suivantes

- trempe & 1'eau, vieillissement & 160°C
- trempe a 1'huile, vieillissement & 180°C

vieillissement & 170°C
traitements qui réunissaient le mieux les conditions supposées
précédemment (§ I ). I1 faut noter que lors de 1'étude précé-
dente des alliages & 10 et 17 % At d'Ag seul Je traitement
trempe & 1'eau suivi d'un vieillissement isotherme avait été
utilisé.

" I1T - RESULTATS EXPERIMENTAUX

1 ~ Microscopie optique et microdureté

La microscopie optique permet d‘obéerver 1'appa-
‘rition et le développement de la précipitation cel]u]airer_f‘
aux joints de grain. o

-

La température de vieillissement est déterminante
"en ce qui concerne les vitesses relatives de précipitation de

la phase ¥' et de la phase Y . Les résultats antérie&hs de

Blanc et Némoz ont montré T

- qu'une température Elevée favorise 1! appar1t1on de 1a phase ¥
- qu une température plus basse 1a retarde dans une’ proport1on
p1us importante gue n'est retardée 1'apparition de Ta’ phase ¥’
au cours du vieillissement. D'autre part ce résultat a &té
constaté aussi bien sur les échantillons ayant subis la trempe
4 1'eau que sur ceux ayant subis la trempe & 1'huile.




Le nombre restreint de photographies dont nous
disposons pour chaque série de traitement, ainsi que le moment
trés variable d‘apparitibn de la précipitation cellulaire pour
chaque grain, ne nous permettent de fixer que d'une maniére
approximative le début de cette précipitation. Les photographies
- représentent la partie de 1'échantillon ol la précipitation cel-

“fulaire est la plus avancée. e

On observe la présence de la phase_xxau bout de
.~.4 h de vieillissement & 180° (photographie n®3)

- 23 h de vieillissement a 160° (photographie n°2 )

- 72 h de vieillissement & 140° (photographie n°4 y oo

pour les échantillons trempés & 1'eau.

Pour les &chantillons trempés & 1th5i§ila présence
de 1a phase ¥ est constatée pour : i3    “
- 32 h de vieillissement & 180° (photographie n°19)"f
- 120 h de vieillissement 3 170° {photographie n®20)
.- elle n'est pas apparue au bout de 144 h de vieillissement 3 160°.

| I1 se développe avec le vieillissement une granu-
Jation dense & 1'intérieur du grain seulement pour Tes échantillons
trempés & 1'huile. On observe sa présence aprés
- 2 h de vieillissement 3 180° et
- 8 h de vieillissement a 170° {photographie n®18).
Nous verrons plus loin qu'elle traduit 1'apparition de la phase ¥''.
Nous avons effectivement pu retarder 1'apparition de la phase Y .
La nature de 1a trempe n'a en rien affecté la taille moyenne
des grains et nous vérifions toujours ia jprésence d'un seul grain
“guivant 1'épaisseur (photographie n® 1 ). o

La non reproductibilité des mesures de microdu-
‘reté nous a conduits & abandonner ce procédé d‘étude-métallurgique.

2 - Résistivité résiduelle - .
Pour chaque série de traitement 1'&volution de
la résistivité résiduelle p en fonction du temps de viefllis~

sement est donnée sur la figure 1.
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La résistivité résiduelle décroit au cours du
vieillissement suivant deux régimes :
- le premier de décroissance lente qui correspond 3 la croissance
des 7Z.G.P. et au début de la précipitation Y.
- le second de décroissance rapide qui correspond d'apreés 1a
microscopie optique au début de la précipitation cellulaire.

a} trempe & 1'eau

La pente du premier régime de décroissance est
- indépendante de la température de vieillissement; par contre,
- la forme et 1'origine du deuxiéme régime de décroissance depen—
 dent de cette température. I débute d'autant plus t8t que la
température de vieillissement est élevée.

b) trempe & 1'huile L
B'aprés Aaronson et J.B. Clark (3), on pouvait

=

par une trempe 3 1'huile & la température de vieillissement
retarder Ta précipitation Y .

La résistivite résiduelle a 1'origine est plus
faible que celle des échantillons trempés a 1'eau et'dépehﬁ de
la température de fin de trempe. La pente du premier régime est
plus faible. L'apparition du deuxieéme régime est retardée comme
on le désirait mais la résistivitéd résiduelle est p1us faible.

On peut néanmoins trouver un domaine important
permettant les mesures d'aimantation.

¢) trempe & 1'eau glacée
Afin d'obtenir un plus faible diamétre moyen des

7.6.P. et donc une plus forte résistivité résiduelle a 1'origine,
nous avons procédé a une trempe & 1'eau glacée suivie d'un vieil-
lissement & 160°C. La courbe de résistivité obtenue coVncide avec

celle de 1a résistivité des &chantillons trempés & 1'eau (20°C)
et vieillis & 160°C.

d) trempe & 1'eau, vieillissement 3 160°C suivi
d'une redissolution partielle & 260°C
Nous avons essayé par une redissolution partielle

des Z.G.P. suivied'une trempe a T'eau,d‘abaisser Teur diamétre
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moyen et donc d'élever la résistivité résiduelle. Les ré&sul-
tats des mesuresdes résistivités sont portés dans e tableau

rempe & 1'eau _
radisson revenu a 4 h 8 h
-] .
Tution 1607C ( pLl.em) e, (pdl.cm
 trempe 3 1'eay vo X o F
0 1 6,23 4,95
1 | 5,72 5,54
5 | 3,91 3,64
30" | 2,58 2,50

La résistivité des échantillons diminue quand e temps
de redissolution augmente ce qui va 4 1'encontre du résuitat”reéherché.

3 - Choix des traitements thermigues

Nous avons sélectionné trois types de traitements thermigues
répondant aux exigences énoncées au § I

a) trempe d 1'eau - vieillissement & 160°C

I1 permet d'effectuer des mesures d'aimantation
pour des é&chantillons vieillis jusqu'a 72 h, c'est-d-dire au-
deld du temps de vieillissement correspondant au maximum supposé
du durcissement structural ((1) p.23 ) soit une zone de résis-
tivité résiduelle comprise entre 9,8 p{l cm et 2,75p51cm.

La phase U est présente vers la fin de ce domaine
mais dans des proportions qui ne doivent pas influencer d'une
"manié&re notable la réponse du supraconducteur au champ magnétique.

b) trempe & 1'huile & la température de vieillissement
180°
Le domaine de résistivité intéressant s'étend

jusqu'a o = 3,73_P§1cm qui correspond & un vieillissement
de 14 h 30 & 180°C. On n'observe pas de précipitation cellulaire
dans ce domaine.




c) trempe & 1'huile & la température de vie1111s—
sement 170°
Le domaine de résistivité intéressant s'étend
jusqu'a P, = 3 30)dlcm qui correspond & un vieillissement de
48 h & 170°C. On n'observe pas de précipitation ce11u1a1re dans
ce domaine. ‘

Les échantillons ayant subi ces traitements
thermiques ont été 1'objet d'un examen systématique en microscopie
électronique ainsi que d'une é&tude de leurs proprietes supracon-
ductrices.

4 - Microscopie &lectronique
“Les cpupes minces sont réalisées suivant une
technique décrite par Blanc (1). Pour chaque é&chantillon une di-
zaine dé¢ photographies sont prises en plusieurs endroits de la
coupe mihce : elles permettent de décrire 1'évolution des dif-
férentes formes de précipitations. |

Nous avons mesuré le diamétre des zot{” ,
cours des vieillissements success1fs et les avons portes sur
un diagramme fig.(2). Il est délicat d'évaluer avec préc' g
le diamétre des Z.G.P. & cause des var1at10ns de contrast ‘
de 1a mauvaise netteté de leur frontiére. Il existe d! autre part
une distribution des valeurs des diamdtres. Cependant-en effec-
tuant la moyenne arithmétique de toutes les mesures 0n~déf{n1t |

un diamdtre moyen gqui croit avec le temps de vieillissement
“fig. (2) suivant deux régimes de croissance

- une croissance lente qui correspond & la redissolution des
petites zones au profit des plus grosses et au stade ol la
proportion en phase des Z.G.P. est constante.

-~ une croissance plus rapide qui coincide avec la pﬁétipitation '
Tés petites zones se redissolvent pour permettre'1é?f0rmation
des précipités ¥' ce qui entraine un déplacement de la dis-
tribution des diamétres vers les plus fortes valeurs.

Le diamétre moyen des Z.G.P. juste aprés la
trempe & 1'huile est plus important que celui des Z.G.P. apres
ta trempe & 1'eau.
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4.2 - Précipitation X'
Le principal résultat en microscopie &lectronique
a 6té la mise en évidence de deux formes différentes de distri-
butions des précipités ¥' suivant la nature de la trempe.

a) Trempe & 1'eau -
La distribution des ¥' apparait uniforme, seul un
examen attentif des photographies permet de discerner une cer-

taine hétérogénéité dans leur distribution - photqgrgﬁhie n®i6 .,

b) Trempe & 1'huile
L'apparition de la phase ¥' est retardée par rap-
port & celle de Ta phase ¥' dans les é&chantillons trempes a
1'eau. '

La croissance de précipitation X'jée produit d'une
manigre trés fortement non uniforme. Eile semble s*amorcer autour
de points privilégiés et se développer ensuite alpaftir de ces
premiers groupes de plaguettes. On obtient ainsﬁ de fortes con-
centrations de précipités et entre elles des régjons:sans aucune
plaguette isolée, avec seulement des Z.G.P. réparties uniformément.
photographie n®28. | |
o Pour donner une description plus précise de cette
distribution et de cette croissance nous avons procédé & un
comptage des plaquettes selon une méthode décrite par Blanc (1).

4,3 - Comptage des plaquettes

a) Trempe & 1'eau

Pour chaque échantillon, nous avqns:compté te
nombre de plaquettes correspondant aux diverses ré&gions photo-
graphiées et en avons étabii une moyenne exprimée en densité
linéaire <'NL> avec une précision de 20 %. La varfatfon de <N>
avec le temps de vieillissement est donnée sur 1a figure 3.
Pour les vieillissements & 160° et 180°C on détebté‘paffaitement
le maximum de durcissement.

b) Trempe & 1'huile
L'inhomogénéité de la distribution des ¥ ' nous

= - =

conduit & décompter les précipités & 1'aide de deux paramétres.
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- NL densité linBaire des plaquettes dans les amas.
Elle est déterminéde en faisant la moyenne des densités Jinéaires
de plusieurs amas d'un méme &chantillon. La précision est d'autant
meilleure que la concentration des précipités dans les amas est
" forte. elle varie de 50 a 20 %. o

- <N > densite lingaire globale rapqutéé & 1'en-

““semble de 1'échantillon. Nous verrons plus 1oin'1'int%rét phy-

sique de cette grandeur dont 1a valeur est entachee d'une incer-
titude qui diminue lorsque Ta surface couverte paﬁ_'
précipités augmente. Elle varie de 100 & 20 % .

les amas de

Les variations de ces deux paramét?é§ éu cours

~du vieillissement sont donnés sur la figure 3; NL passe par un
maximum. Il semble se produ1re a 1'intérieur des dmas. Je processus
qui conduit au durcissement structural sur les echant11lons
~trempés & 1'eau. Puis d'aprés les photographies 1es amas de pla~
‘quettes croissent en volume et finissent par se recouvr1r. C'est
le moment o0 les deux courbes N et <'NL> se re301gnent

1V - INTERPRETATION
' Au cours de cette &tude meta]iurg1que prévue

pour déterminer le domaine de résistivité ré31due11e et de pré-
'cipitat1on ¥' nécessaire pour les mesures d' a1mantat dn, nous
- avons obtenu certains résultats, les uns ayant été 1nterprétés

-prrecedemment d'autres, nouveaux, Ti&s a un nouveau mode de trempe

.f Sur. 1esque}s nous nous attarderons quelques 1nstants et tout par-
ticuliérement, sur la différence de d1str1but1on§d”s2préc1pites y'!
..dont nous essaierons de déterminer les causes. B

S I
Les résultats obtenus pour les echant111ons trempés
& 1 'eau (observation m1croscop1que, résistivité. résidqel1e, me ~
sure de NL, diamétre des Z.G.P,) sont tout a fait coherents avec

1es resu1tats obtenus par Blanc et Némoz avec 1es a111ages 7,

10, 17 % At d'Ag. A ce titre nous donnerons que]ques resu1tats
compareés,
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1 - Résistivités résiduelles
La valeur de la résistivité résiduelle pour _
1*échantillion brut de trempe (9, 8p£2£m) se place correctement
 sur la courbe ?o en fonction du pourcentage atomique d*argent -
" figure n® 4. Les deux régimes de décroissance ont. ete observeés

comme dans les alliages a 7, 10, 17 % At d'Ag et re1évent de 1la
 méme explication, & savoir 1'apparition de la phase Y de faible
“résistivité qui courcircuite la région contenant 1es f' et les
" Z.G.P. - Fig. 5 s

; Le deuxiéme régime de decroissancé”débute a8 h,
4 h, 1 h de vieillissement & 180°C pour respectivement 10, 13 et

il,]? % At d'Ag. La pente du premier régime de décroissance est

indépendante de la température de vieillissement pa v Al 10 et
13 % At d'Ag. -

2 - Densité lindaire des plaquettes S
Nous avons porté dans un tableau le temps de

v1e111issement pour lequel est atteint son max1mum et Ta valeur

“de ce maximum pour les différentes concentrat1ons‘e g ~ fig. 5.

4trempe a 1'eau S
revenu d 7 % At 10 % At 13%At 17 4 At
180° - 60 h 16 h 5 h

1eo” 150 h 60 h
. N : TR 16 L] » 1
_ < N 2 max F Y v

Etant tous trempés & 1'eau la distribution des
plaquettes est quasi uniforme pour tous ces alliages.

3 - Diamétres des Z. G. P. .
Comme pour les alliages & 7, 10 et 17 % At d'Ag
la croissance du diamétre moyen présente deux régimes et le début
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du deuxiame coincide sensiblement avec le début de'1§ précipi-
tation ¥'. On 1'interpréte par un déplacement de-1a d1str1but1on
en diamétre des z0nes dans le sens des plus gros diamétres. Lés
zones de petits diamdtres se redissolvent pour permettre la

~ formation des précipités V', §

B) Etude de la distribution des précipités ‘Yf?;

o Nous avons supposé, - qu'aux températu?es de vieil-
lissement utilisées la nucléation des précipités ¥’ éta1t hété-
"rogene et se produisait sur des sites preférentieTs pouvant étre

=

des dislocations 3 1° intérieur du grain,

- que les causes qu1 ‘permettent
d'expliquer les dlfferences de distribution dues aux deux types
de trempe résidaient dans Ta différence de nature et de distribu-~

c10n des sites de nuciéat on nébérOQéue.

Pour ces ra1sons, nous avons complete nos obser-

vations précédentes, par une étude au microscope e1ectron1que de

1a nature et de Ta distribution des dislocations sur deux familles
d'achantillons ayant subi chacune un type de trempegdifferent

et des vieillissements convenables pour pouvoir QbSekver e début
de la précipitation. L'observation des dislocations nécessite
des conditions de contraste bien définies (en particulier nécessité
d'une platine goniométrique).‘Pour cette raison, nbU; avons effec-
tué cette étude sur le microscope é&lectronique du‘Labpratoire de
Métallurgie de 1'E.N.S.E.E.G.

1) Dislocations o
Dans un cristal déformé les atomes sont au voisi-~
nage du défaut déplacés par rapport 3 leur position d' equ111bre
dans le cristal parfait. Ces distorsions changent localement

les conditions de diffractions des &lectrons,

Pour une observation en champ c]aif nous avons
essayéd de nous placer dans les conditions ol la diffraction
des défauts est maximum et par conséquent le contraste le plus
accentué. Toutes Jes observations ont Eté menées en contraste
i deux ondes sur la série de taches décrites par la photographie
n°8 . '




a) trempe & 1'eau
Trois échantillons ont été étudiés. Ils ont &té
vieillis 6', 20", 1 h & 160°C.

Sur le premier on n'a observé que 1a‘présence
extradmement dense de ce qui parait 8tre de petites boucles de
dislocations ainsi que quelques dislocations rectilignes -
photographie n® 6,

Sur la deuxiéme la distribution en dimension
des boucles de dislocations s'est déplacée dans le sens des
'p]us fortes dimensions tandis que leur nombre a d1m1nué -
photographie n®7,8 .

Sur ]e troisiéme on observe seu1ement d boucles
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hétice double ou simple, des a11gnements de bouc]es su1vant une
direction identique. Des dislocations rectilignes sont également
présentes dans une proportion faible qui ne semble pas avoir
évoluée avec le vieillissement - photographie n°3,10,

) La densité de distocation que nous avons mesurée
est de 1'ordre de 7.10° Tignes /cné o
b} trempe & 1'huile :
Trois échantillons ont &té &tudiés. Ils ont &té
vieillis 6, 20', 1 h & 170°C. '

Sur le premier on n'observe gue la présence de
dislocations rectilignes. Leur faible nombre rend difficile une
évaluation de Teur densité'(]O8 1ignes/cm2). On ne-remarque pas
‘de bouclies de dislocation - photographie n®°22. |

Sur le deuxiéme on ne constate aucune évolution
notoire concernant les dislocations. L

Sur le troisieéme la précipitation ¥' s'‘amorce
sur ltes dislocations rectilignes dont la densité ne semble pas
avoir évoluée au cours du vieillissement - photographies n®24-

20




2) Nucléation et croissance des précipités V'

a) trempe & 1'eau

Nous avons particuliérement examing les é&chantil-
lons trempés & 1'eau et vieilli & 140°C. En effet, a cette
température la formation des précipités ¥' west relativement
lente ce qui nous a permi de suivre en détails la nucléation

et la croissance des plaquettes - photographie n°11.

Les précipités ¥' semblent se formér sur des
boucles de dislocations - photographie n°8. Ces betits amas
de plaquettes en continuant leur croissance - thtﬂgraphie ne42 -
se rejoignent et finissent par constituer une d{étf%bution
gquasi uniforme - photographie n®f5 . Notons 1d‘pﬁésence de
certaines distributions rectilignes de plaquetteé - photo-
graphie n®4% . Nous n'avons pas constaté d'autre forme de
précipitation des Y' dans les &chantillons tréﬁpés & 1'eau.
La dimension de ces sites de précipitation est d! environ
2 000 A et 11s sont séparés d'environ 4 000 A

b} trempe & 1'huile

Nous avons examiné un grand nombre d '"échantillons
pour diverses températures de vieillissement (180°, 170°,
160°C) et pour des temps deé vieillissements variables ce qui
nous permet de suivre en détailk la croissance des'précipités Y or.

La précipitation ¥' qui s'était amorcée sur 1es
lignes de dislocations se poursuit et gagne de proche en proche
les régions voisines - photographie n°27, De petits amas de
plaquettes se forment, disséminé s dans la matrice - photo-
| graphie n°28. De longues bandes de précipités se constituent
dans lesquels les plaquettes sont orientés soit para11é1ement
soit perpendiculairement & Ta direction de la bande - photo-
graphie n®°29 . Ces bandes de précipités sont péra11é1es ou
perpendiculaires entre elles quand la coupe mince est suivant
le plan 110. Puis les amas de ¥ finissent par recouvrir la
surface de 1'échantillon et semblent constituer une distribu-
tion quasi uniforme - photographie n°30 .




Les dimensions de ces bandes de précipités sont
importantes présentant une section de 1'ordre du yz et une
longueur pouvant &tre supérieure & EO}J .

L'émergence de ces lignes de dislocatibn, décorées
par les précipités, & la surface du grain pourrait constituer
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la granulation intragranulaire observée en microiq@pie optique.

3) Discussion
Le vieillissement &tant réalisé a des températures

voisines, les différences observées dans 1a nGC1éatjcn et la
naissance des précipités ¥' sont donc dues uniguement aux
modes de tremﬁe différents. B

3.1 - La trempe & 1'eau & la températuré ambiante
est une trempe rapide qui entraine une gkande'sursaturatien
en lacunes.Elle est brutale et peut par les contraintes.exer—
cées créer des dislocations. .

Au cours du vieillissement i1 y a condensation de
lacunes et réarangement en boucles de dislocation - photo-
graphie n®9 - et aussi formation de dislocation en hélice par
montée de dislocation vis - photographie n°40 - (4). D'autre
part, i1 reste certainement un grand nombre de 1acunesfﬁon
condensées dans le cristal. -

Ainsi cette trempe introduit un grand nombre de
sites (boucles de dislocations ou hé&lices) répaffis uniformé-
ment sur lesquels vont se nucléer les précipités ¥ ' (5).
Les précipités vont se développer en de nombreux_péints du
cristal. La migration des atomes d'Ag est facilitée par une
grande concentration en lacunes encore présentes dans le
cristal. Ces deux paramétres, grand nombre de sites distri-
bués uniformément et diffusion élevée, expliquent Ta quasi
uniformite de la distribution du précipite ¥'. '

3.2 - Trempe 3 1'huile _
C'est une trempe douce dans un bain d'huile & Ta
température du vieillissement. La vitesse de trempe dans un
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bain d'huiie est bien inférieure 3 celle obtenue lors d'une
trempe 3 1'eau.

Ainsi les échantillons vont rester p1U§ Tongtemps
que précédemment & des températures élevées, de tr@s nombreuses
lacunes vont &tre anihilées au cours de 1la trempe La sursa-
turation en lacunes sera beaucoup plus faible que dans la
trempe & 1'eau. Au cours du vieillissement on m'observe qu'un
petit nombre de boucles de dislocations, pas- de d1s1ocat10ns
en hélice et seulement quelgques dislocations rect111gnes Les
précipités ¥' sont nuckes sur ces dislocations . La migrationd’

Cm

atomes d'argent sur ces sites sera moins facije}a]cause d'une

plus faible concentration de lacunes bioquéesidans le cristal.

Les précipités vont se nucléer sqt;qq‘fques points
du cristal et se développer créant ainsi queane§5amas denses
de précipités ¥' &pars dans un cristal vierge de tout autre
précipite Y'. :

Le faible nombre des sites distribués d'une maniére
aléatoire explique la non uniformité de la distribution des
précipités Y'.

IT est intéressant de comparer nos résu]tats a
ceux de la littérature. '

. Lorimer et Nicholson dans A]-Zn~Mg,‘Pasch1ey,
Jacobs, M.H. and Vietz dans Al1-Mg-Si (6) définissenf une tem-~
pérature de trempe au-dessus de laquelle la seIf nucTéat1on
de la précipitation homogéne ne se produirait pas ‘La préci-
pitation hétérogéne sur des dislocations, 301ntsrde grain
pourrait cependant se produire au-dessus de cette températureA
car la sursaturation critique pour la nucléation hétérogéne
peut &tre plus faible que pour Ta self nucléation & 1'intérieur
de la matrice. -

Le probléme de la nucléation de la phase métastable
¥' dans les aliiages Al-Ag a été étudié par Nicholson et
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et Nutting (5) et récemment par Passoja et Ans ell (7).

Nicholson, dans A1-15,6 % Ag, trempé & 1'eau et
vieilli & 160°C a mis en &vidence la nucléation de Y' sur
deux gites:

- des fautes d'empilément associées & des boucles
de Frank formées pendant la trempe,

- et principalement sur des dislocations en hélice.

Passoja et Ansell ont &tudié ce probléme dans
A1-4 % At Ag trempé& depuis la température d'homogénédisation
a §50°C |

- soit & 1'eau avec une vitesse de refroidissement
de 1500°/mn puis vieilli & 160°C,

~ soit & 1'air avec une vitesse de refro1dxssement
de 40°C/mn. Dans les deux cas, ils ont trouvé gqgue la nucléation
la plus fréquente se produisait sur
' - des boucles de dislocation

- et sur des dislocations en hélice.,
sans qu'il y ait de différence marquante suivant le mode de
trempe.

Cette situation est tout & fait en ac@ord avec
ce que nous avons observé pour les gdchantillons trempés d 1'eau
mais elle est nouvelle dans le cas de la trempe & 1'huile &
température de vieillissement car nous avons modifié complé-
tement la distribution et la nature des dislocations modifiant
ainsi profondément la nucléation et la croissance des précipi-

tées V',

4) Conclusion

Au cours de cette étude métallurgique, nous avons
recherche les tra{tements thermiques nécessaires pour avoir
un développement important de la phase ¥' sans que la préci-
pitation cellulaire apparaisse. Dans le méme temps nous avons
pu obtenir deux formes de distribution trés différentes des
précipités ¥' soit quasi uniforme soit fortement dispersée
en paquets.




Nous allons &tudier maintenant quelle influence
peuvent avoir la précipitation X' et sa distribution sur les
propriétés supraconductrices.

25
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B - PROPRIETES SUPRACONDUCTRICES

T - PROPRIETES U'EQUILIBRE

1 - Cryostat et mesure d'aimantation

u

Nous avons utilisé un cryostat & 3He qui nous
permet d'atteindre une température de 0,32°K. La température
critique de 1'alliage &tudié &tant voisine de 0,9 K cela nous
permettait un domaine de mesure important.

Une description détaiilée de cet appareil en est

‘donnée par Némoz (2). L'aimantation est mesurée & 1'aide de la
technique d'intégration du sfgna] mise au point par Solecki (8).
E1le nous permet de tracer rapidement un cycle d‘aimantation
avec une stabilité en température de 1'ordre de 1Of3°K. Pour
chaque &chantillon on trace une quinzaine de cpurbésld’aiman-
tation isothermes espacées en température de 2.10"2‘K. |
2 - Résultats expérimentaux

Nous avons &tudié 7 échantillons trempés & 1'eau

et 10 échantillons trempés & 1'huile.

2.1 - Aspect général des courbes

L'avolution des courbes d'aiméntation au cours du
vieillissement est représentée par les figures (6, 7, 8). Elles
correspondent & celle d'un supraconducteur de type II. L'irré-
versibilité augmente quand la précipitation ¥' se développe.
Lorsque la résistivité résiduelle décroit la forme des courbes
se rapproche de celle correspondant au supraconducteur de type I,

La phase Y qui apparait pour (j = 4,14 pllcm
dans les alliages trempés & 1'eau ne semble pas modifier le
profil des courbes d'aimantation, en raison du faible volume
qu'elle occupe.
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Pour les échantillons ayant subi: les vieillisse~
ments les plus longs, & basse température, 1'aimantation pré-
sente des sauts de flux dont 1'&tude sera menée au § III.

La détermination de H_ (T) est réalisée par extra-

-~

polation conformément & la figure (6)

2.2 - Variation de H 2(T)

A partir de la variation théorigue de Mak1 pour
les supraconducteurs sales donnée sous forme paramétrique de
paramétre Z. | o

t = e -fo(2)

h, = 7,1243 2 ¢

2
(t = 'T/T}: et h2 = 1402/}1c2(o) on peut tracer en diagramme Log Log
les courbes '

Log t = Log e fol?)

Log H ., = Log (7,1243 #t) + Log HCE(O)

gqui ne se distinguent que par une translation suivant 1'axe
des H_, d'une valeur Log ch(o)'

On constate que les points expérimentaux obtenus
pour un méme échantillon se place sur"les courbes de la famille.
Leur comportement est donc celui d'un supraconducteur sale
de type II. Figures (9, 10, 11, 12, 13). '

De la valeur de la translation de la courbe, on
obtient ch(o) qui est porté sur la figure (18) en fonction de ?o‘

2.3 -~ Température critique

La variation de H_, avec la température est donnée
sur ltes figures (14, 15, 16). On en déduit par extrapolation
la température critique. Cette détermination de TC est plus
précise que celle que 1'on aurait Eventuellement pu obtenir
par 1'exploitation des courbes de Maki.

Les résultats sont indiqués fig.(17).
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a) distribution quasi uniforme des précipitésb/'
La température critique passe de 0,917°K pour
1'échantillon brut de trempe & 0,925°K pour celui vieilli
72 h & 160°C.

b) distribution non uniforme des prégjﬁités Yo
La température critique augmente sensiblement
avec le vieillissement et parait 1ég@rement supérieure d celle
correspondant @ la distribution uniforme.

2.4 - Coefficient de chaleur spécifique &lectronique (¥)
et paramétre de Ginzburg Landau Kg

On constate que pour les échantillon$ trempés 3
1'eau, et vieillis plus de 23 h & 160°, la phase-h{ est apparue
et que la résistivité résiduelle mesurée est la  composition
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de 1a résistivité des deux phases, intragranulaire et cellulaire,

alors que ch est le champ critique de Ta région intragranulaire.

Nous déduirons fb intragranulaire par extrapolation du premier
régime de décroissance des résistivites résiduelles.

En supposant que 1'alliage se comporte comme un
supraconducteur B.C.S., et d'aprés la théorie de Gorkov, on
peut écrire

3 /2
Kg = K, + 7,510 Y ?0

(&Hm}
Y _ 4.4 ,(JHC)Z K(T) e dT /TTe Kq

A4y 49 dT /mT =
=rc ﬁ CJHC
oo _ 1 (AHCZ) (o{T )TJC
fodsarid T LT

¥ ne dépend que de o et de ch gui est insensible & 1'irré-
versibilité. L'évolution de K/ est décrite sur ia figure 17.

La valeur de X/constante pour chaque série de trempe semble

plus elevée pour les échantillons trempés & 1'huile.

2.5 - Champ critique HCE(O)" HC(O)

On ne peut obtenir HC(T) en mesurant 1a surface
des courbes 3 cause de 1'irréversibilité des cycles.
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D'apreés {9)
K](o) = Kg x 1,20 pour les supraconducteurs sales
comme H_,(T) = /2 KT He(T)

- Hez (o)
V2  Kg .42

Ce n'est qu'd partir des valeurs de ch(o) dé-

on a Hc(o)

duites des courbes de Maki et des expressions de Kg déduites
de B.C.S5. que 1'on peut calculer la valeur de"Hé(d) en fonc-
tion de fb - figure 18 - "

Les valeurs de Hc(o) sont constantes pour chaque
type de trempe elles semblent plus &levées pour les échantil-
lons trempés & 1'huile.

Les valeurs de Hce(o) pour chaque type-de trempe
se placent sur des droites de pentes différentes.

2.6 - Nous avons rassemblé toutes les valeurs de Hc(o),
Hoo(0), T.» Kg, ¥ en fonction des traitements thermiques

dans un tableau.

3 - Interprétation

Parmi les résultats obtenus certains confirment
ceux obtenus par Bianc et Némoz, d'autres apportent des
renseignements nouveaux.

Nous allons d'abord examiner les premiers obtenus
avec la trempe & 1'eau.

3.1 - Comparaison avec les résultats antérieurs
- Nous avons porté dans un tableau nos résultats

concernant les échantillons bruts de trempe &8 1'eau ainsi
que ceux concernant les alliages &8 1, 2, 3, 4, 5, 7, 10 et
17 % At Ag - figure 19 -

L2
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:I\Ilafure de :S!:E:Ez%?zi:g- g)o ;‘_c HC_Q_(O) Hc(OJ KS ev; 'Cm;_'i.._Nature des

la trempe durée pllem) 2K e jkf?f”;pré°1pités

|eau (20°C) brut 9.73 {0.917| 345 |82 |2. G.P.

Cwo L 4ha160° | 6.23 | 0.917 202 |80 1. P+ Y
I 8h & 160° | 5.01 | 0.915 168 |82 1. NN
" 23h a 160° | 4.6% [0.915| 152 | 76" 1. P4
" 32h 3 160° | 4.4% [0.920| 146 | 79% 1. P
S loagh s 160° | 4% |0.920] 134 | 80% |o. A {
o 7en a 1600 | 3.7 0.9257 126 | 82% o, Py
huile- 1h & 180° | 4.74 | 0.925, 178 | 84 [1.24 |1 22 P+
w1 2nha80° |4.43 | 0,925 168 | 84 [1.16 |1 220 "
u ?h & 170° | 4.32 | 0.930 170 |87 [1.13 |1 2X¢ "
‘ 4h 3 180° | 4.35 | 0.936 168 |87 [1.11 |1.180 . "
“ 4h a 170° | 4.26 | 0.930, 166 | 88 |1.08 |1 140" "
" gh a 180° | 4.06 | 0.940 156 |89 11.03 |1 160 !
. 8h a 170° | 3.98 | 0.930 152 |85 [1.04 |1 220 - "
“ 24h & 170° | 3.72 | 0.935 138 |85 [0.95 |1 160 !
" 14h & 180° | 3.73 | 0.935| 140 |85 [0.95 |1 150° u
" 48h 3 170° | 3.30 | 0.935| 122 |85 (0.84 |1 150- o

fncertitude | o 01 1 0.005| 0.02 [0.07 [0.05 |0.05

¥ valeur calculée




L

v avag] m |11 le,08 2,97 | 42| 5 (6,88 | 10,10 13 16,70

chag);. 1,19 | 1,005 1,062 |1,040] 1,022|1,016}0,997] 0,940 | 0,915 0,84

1,03 |1,21 (1,62 | 1.82 | 2,47

1430 | 1440 11720 {1360 | 1360 |1340 11230 | 1190 1080 1030

- Comme pour les autres al1iages,tlﬂ tem érature
critique reste constante tant que 1'on est au S§éde de la pré-
précipitation et augmente quand apparait la prééipitétion Y.
Ce que 1'on explique par une efficacité molndrea & abawsspr la
température critique, de 1'argent précipité sous 1a forme de
plaguettes que sous - ... celle de zones G.P.

- Comme pour les autres a111ages;'Ta'¢haieur spé-
_gﬁfﬁque électronique semble indépendante du temps de vieillis-
sement.

- Comme pour les autres alliages, le champ critique
HC(T) est constant pendant le vieillissement et'HcZ(T) est pro-
portionnel & la résistivité résiduelle ?0. Nous avons effectué
nos mesures dans un domaine de température (0,3 a8 1°K) qui
permet de déterminer la valeur de H_,(0) et Hc(o);

3.2 - Echantillons trempés & 1'huile

a) température critique

La TC des échantillons trempés 4 1'huile, systé-
matiquement plus élevée que celle des échantillons trempés &
1'eau, présente comme pour ces derniers une augmentation,
quand la précipitation ¥ se développe, qui relave de la méme
explication. | ‘
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La cause de 1'écart observé entre les Tc des
échantillons trempés & 1'huile et cellesde ceux trempés a 1'eau
est peut-&tre & rechercher dans une modification de la distri-
bution des zones G.P. au cours de la précipitation ¥'.

b) L'écart de la chaleur spécifique &lectronique
pour les deux familles d'échantillon n'est pas assez important
pour &tre significatif.

- c) Le champ Hc(o) est constant au cours'du'viei1-
lissement comme pour les &chantillons trempés & 1'eau. Sa valeur

pTus élevée est & relier & 1'augmentation de Tc des echantillons
trempés a 1'huile par rapport & celle de ceux trempés & 1'eau.

La valeur de la pente de ch(o) en fonction’?gq1a
résistivité résiduelle fo est proportionnelle & H_(o) et y e,

Pour les échantillons trempés & 1'huile, par rapport
4 ceux trempés & 1'eau, Hc(o) et peut-&tre aussi la chaleur spé-
cifique électronique ont des valeurs plus élevées qui entrainent
une augmentation de 1a pente de ch(o) en fonction de 90.

4 - Conclusion
Nous avons montré que les allfages A1-13 % At Ag

se comportaient comme des supraconducteurs "sales" de type II.

Les propriétés supraconducfrices d'équilibre des
gchantillons trempés & 1'eau confirment les résultats obtenus
par Blanc et Némoz pour des alliages avec diverses concentra-
tions en argent ayant subi un traitement thermique similaire.

En ce qui concerne les alliages trempés & 1'huile
nous ne pouvons pour le moment donner aucune interprétation
a 1'augmentation de la température critique obtenue, De méme,
la température critique, différente dans les deux cas, ne dépend
pas seulement de la fraction en volume d'argent ségrégé dans
les 2.G.P. 4 la température de vieillissement mais aussi de la
manigre d'atteindre cette température, en particulier par la
trempe. '
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11 - IRREVERSIBILITE DE L'AIMANTATION

1 - Résuyltats expérimentaux
1.1 - Evolution des courbes d'aimantation avec le

v1e1llissement

Pour une temperature donnée, les courbes d a1—
mantation présentent une irréversibilité qu1 croit avec le
temps de vieillissement (figures 20, 21, 22, 23). L' échant11-
lon brut de trempe a un cycle df awmantation quasi reversib1e
Les précipités Y' sont absents. Ne sont présentes que des Z G.P.
et des dislocations. Au moment ol les plaguettes Y apparaissent,
1'irréversibilité se développe et croit avec Ta préc1p1tat1on g
celle-ci entraine une diminution de 1a résistiviteé jg et ‘danc
de Kg qu1 varie de 1,48 3 0,91 pour les échantiiions trempes 8
1'eau et de 1,24 & 0,84 pour les gchantillons trempés a i‘nu11e
Ces cond1t1ons résultent d'un cho1x de traitements thermaques
appropriés (voir A § I). 2

Les courbes montrent une E&volution différente
de 1'irréversibilité avec la temperature suivant le mode de
trempe s
- &chantillons trempés & 1'eau : 1'?rré#eréib1—
1ité décroit réguliédrement quand la température augmente. .

- échantillons trempés & 1'huile : 1'1rrevers1b111te
est constante ou décroit quand la température augmente pu1s elle
croit prés de TC Lo

1.2 - Choix d'un paramétre permettant d'éVa1uer<
1'irréversibiliteé : fﬁ
L'irréversibilité de 1'aimantation est }iée a

1'ancrage des lignes de flux sur des centres constitues par

des inhomogénéités structurales.

Dans 1'é@tude précédente (1) on avait VUJ]a‘d{ffi-
culté d'introduire dans ces alliages une force dite d‘ancrage,
associcée 3 ces centres, & cause du trés faible doma1ne en champ
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pour lequel les vortex pénatrent a 1'intérieur de 1'&chantillon
(faible valeur de Kg) et aussi par la difficulté d'évaluer ja
pente de 1a courbe de premiéke aimantation dans ce domaine.

Pour évaluer et comparer des états d'irréver$i~
bilité nous analyserons 1a seule manifestation de 1'ancrage
des lignes de flux que nous pouvons mesurer avec précision 3
c'est-a-dire le rapport Br/H ., ol Br est 1‘1nduction rémanente
obtenue en champ décroissant et ch te champ critique supérieur
qui d'ailleurs décroit lorsque Kg décroit.

Ainsi Br/H o est une sorte de mesure de 1‘effica-

-

cité de 1'echantillion 4 retenir les vortex
ch = N QO N nombre maximum de vorteiuque

1'echantillon pourrait retenir,

Br = Nr ﬁo Nr nombre de vortex restant &ahs

1'achantillon en champ nul.
Ce paramétre nous permet d'avoir une premiére dvaluation de
1'irréversibilité sans tenir compte cependant du processué
d'ancrage qui se produit au cours de 1'aimantation et de la
désatmantation.

Ce paramdtre reste néanmoins intéressant car nous
1'utiliserons d'une maniére comparative o

- entre deux séries de résultats obtenus & partir
de deux séries de traitements thermiques, |

- pour une méme série entre deux temps différents
de vieillissement, o
- pour un méme achantillon entre deux‘tempérétures
différentes. '

1.3 - Variation de Br/ch avec la température

Nous avons tracé Br/ch en fonction de t = T/TC
pour les échantillons trempés & 1'huile et trempés & 1'eau.
Nous obtenons deux familles de courbes aux caractéristiques
différentes | &

- trempe & 1'eau (fig. 24) : Lorsque t croit
Br/H., décroit (prés de T, suivant une dépendance lingaire).
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- trempe & 1'huile (fig. 25, 26)
Lorsque t croit, Br/HC2 aprés un plateau qui caractérise une
saturation décroit lentement puis diverge parfois_prés de TC.
Nous avons porté dans des tableaux les valeurs mesurées de
Br/ch (& 0,4 K) suivant les traitements therquugs

Trempe & 1'eau

vieillissement brut de o o o
- 1600 wempe 4N 8N 23h  3h  48n  72h
B/t t £ 0.03 0.8 0.23 0.27 0.4  0.55
Trempe & 1'huile
vieillissement | , 4n  8h 2h  48h
3 170° i
Br/H l 0.03  0.06 0.0 0.30  0.60

vieillissement :
3 180° T h 2 h 4 h 8 h 14 h 30
Br/ch ] 0.02 0.04 0.07 0.17 0.33

2 - Nature des centres d'ancrage

2.1 - Centres d'ancrage
Dans un supraconducteur de type II, entre Hc1

et H c2* le champ magnétique pé&ndtre par lignes de flux ou vortex
portant un quantum m de flux. Ces régions sont normaies et Ta
condensation supraconductr1ce y a 8té localement détruite par le
champ extérieur.

Aussi, si le matériau contient des inhomogénéités
structurales, qui soient normales par rapport a une matrice '
supraconductrice, le systéme de vortex minimisera son énergie
en disposant les vortex sur les centres normaux. Les centres
exercent sur les vortex une force d'ancrage. L'existence d'une
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induction rémanente Br est le résultat de T'accrochage d'un
grand nombre de tubes de flux par ces centres.

Dans ces alliages la profondeur de pénétration du
champ magnétique est peu différente de 1a longueur de cohé-
rence . '

Ax 3 =( $. représente le rayon

ZmHcl
moyen d'une ligne de vortex,

212
)

Le champ c¢critique ch aT=20K pouVant atteigdre
100 & 300 Oe le rayon moyen du vortex varie de 1000 & 2000 A,
Pour pouvoir ancrer un vortex les inhomogénéités doivent étre
au moins du méme ordre de grandeur.

2.2 - 7. G, P. et dislocations .
Nous savons que les Z.G.P. & cause de leur dimension

(@ max. ~ 150 K de beaucoup inférieured celle des vortex

@ max. ~~r 2000 R) et de leur distribution uniforme ne pouvaient
constituer des points d'ancrage aux lignes de flux. C'est ce
que nous avons aussi constaté.

D'autre part, ayaht observé la présence de nom-
breuses dislocations dans les échantillons vieillis pendant
de courtes durées, auxquels correspondent des cycles d'aiman-
tation quasi réversibles, nous pouvons également avancer que
ces dislocations ne sont pas dans ces alliages des centres
d'ancrage (photographie n°10),

2.3 - Role des précipités ¥’
Nous constatons gue 1'aimantation apparait avec

la précipitation ' et se développe avec elle.

Un précipité Y ' est plan et il a une épaisseur
auy maximum de 150 R. I1 n'existe pas de champ de contrainte
autour des plaquettes (10 ). Ainsi les séules modifications
apportées & la matrice proviennent de la composition (Ag2 Al)
et de la structure (hexagonale compacte ) du précipite ¥''.




IT ne peut donc & Tuf seul &tre un centre d'ancrage.

Les raisons de cet ancrage sont & recherchén;
dans 1'inhomogéndité de la distribution des plaquettes fo;
Nous observons dans les alliages Al-Ag une précipitation X“
qui s'amorce et se développe sur des sites privilégiés. |
Dans les &chantillons trempés & 1'eau les sites sont des ' .
boucles de dislocations ou des dislocations en hélice, Les '
dimensions des groupes de ¥' se formant sur elles sont défj
1'ordre de 2000 A et i1s sont séparés d'environ 4000 A
(photograph1e ne 4 ). o

Dans les échantiiions trempés i 1'hui1e41és _tes
sont des dislocations rectilignes. Les groupes de ( constﬂ-
tuent des amas ayant une section de 1'ordre dU}J et une 10n~
gueur pouvant atteindre une vingtaine de o (photogaphie n°29)
Ces regions & cause de Jla disparition des Z.G.P. en Tleur: se1n
et de la diminution de f% qu'elle entraine sont probab1ement

de type I.

Ainsi donc U

- nous Jjustifions qu'il ¥y a un ancrage.desyﬁTgnes
de flux et donc une irréversibilité causée par la non;uniformité
de la distribution des Y'. I

Cette non uniformité ,

- moins sensible dans les &chantillons. trempés
a 1'eau provoque néanmoins une irréversibilité,

- évidente dans le cas de la trempe 3 1' hui1e
pour lequel d'ailleurs Br/H_, traduit (on le verra) une‘eff1~
cacité plus grande.

Le nombre de centres d'ancrage, dans la mesure ol
ils se développent sur des sites en nombre constant, ne semble

pas évoluer dans les alliages trempés & 1'eau (photographie n °41
et n°42 )} et dans les alliages trempés a 1'huile (photographie
n°26 et n°2%). Seule 1'efficacité moyenne des centres d'ancrage

augmente avec le vieillissement.
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3 - Interprétation de la variation de Br/H , avec la
température

3.1 - Remarques _

Nous allons essayé d'expliquer qualitativement la
forme des courbes Br/ch(t) {pour 0 < t < 0,8 dans le cas de
la trempe & 1'huile et pour 0 < t < 1 dans le cas de la trempe
i 1'eau), c'est-&-dire 1'existence d'un plateau de saturation,
dans le cas de la trempe & 1'huile, et d'une décroissance ré-
guligre, avec la température dans e cag.de la trempe & 1'eau.

Prés de TC, et seulement pour les échantillons trempés

d 1'huile, Br/HC2 diverge pour 0,8 < t < 1. Nous reviendrons
par la suite sur ce phénoméne.

3.2 - Modéle
Le paramétre d'ordre dans un supraconducteur ne peut
varier que sur une distance de 1'ordre de § (longueur de cohé-
rence), Si le supraconducteur est au contact d'un matériau
normal une modification de leurs caractéristiques supraconduc-
trices (en particulier du paramétre d'ordre) se produira de
part et d'autre de leur frontiére. '

Considérons une région normale entourée de deux ré-
gions supraconductrices suivant la figure ~-d'aprés de Gennes
et Guyon (15).

Les variations du potentiel de paire d'un tel systéme
sont données par
A= Ny Yy och kg x/ch K

N Ay

ﬁss = Ng V¢ cos kg(x-dg-dy)/cos kgdg
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! 5
N o
“;72dN
. 2 dwtlds -
Potentiel de paire Centresd'ancrage dans
dans un centre d'ancrage un échantillon

Dans le cas de 1'alliage Al-Ag nous prendrons comme
région normale les amas de précipité Y , 1es Z.G.P. (de dimen-

sion 2 d, et de longueur de cohérence gN = 1/ky)et comme région

supraconguctrice la matrice (longueur de cohérence §S = ]/ks,
avec 2 dS comme distance moyenne entre deux ré&gions norma]gs).
Les valeurs voisines de §, et §; sont de T'ordre de 2 000 A

8 0°K. On peut assimiler les centres d'ancrage & des puits de
~potentiel dont la largeur par suite des effets de proximité

~est supérieur & 2 dy- L'ancrage des vortex dépendra de leur
rayon, de la taille du puits de potentiel (largeur et profondeur)
et donc de la température et du vieillissement subi par 1'échan-

tiilon.

Examinons alors 1'effet de la températureNSUh,Tgs
dimensions du puits de potentiel, en fonction de la taille
des régions normales, et sur le diamé&tre des vortex(,(::%)




a) Centre de petite dimension dy << Ey sur tout le doma1ne

de temperature (Z.G.P., Ey(0) = 2 000 A, dy ~ 50 A).

N

43 @2 §(T)
1 Te
r:_ le puits de potent1e1 est
étroit et peu profond, il
' y a peu d'énergie de gagnée,
un ancrage faible donc de
01 ' faibles valeurs de Br/HCE sur
toitt le domaine en tempéra-
ture.
1d
Long
ilu!u ‘-l-?.ds
A Br/Hc2

[
s
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o

1'eau (petit amas de v'},
C_---T-.. Cé, ﬁZgLOJ

t=°

Lorsque la température croit
l les effets de proximité modi-

\ l ) fient profondément les dimensions

! du puits de potentiel.

d D'autre part, le rayon moyen
e du vortex augmente;ces deux
_ 2.dy + 12 ds phénoménes entrainent une dimi-
> nution de 1'efficacité des
db 22 E(T) centres & retenir le flux.
<‘-ﬂ-__- f—— ——
— o<b<i
.
: L'efficacité des centres dé-
4 croit avec la température
<2/ CN suivant T1a courbe,
2dn+ 2ds ‘
» >
A Br/ch
1 ¢




(trempe & 1'huile

ZCJN =

2 dur2 ds

’L BF/HCZ

[+]

E(o) = 2 000 A

amas de v' avec'dN “vopd.

Lorsque la température
croit les effets de pro-
ximité
trés peu les dimensions
du puits de potentiel.
Le diamétre moyen des

ne modifient que

vortex augmente avec la
température.
Lorsque les dimensions

du vortex deviennent du
méme ordre de grandeur
que celle du puits de po-
tentiel (pour t = t* )
alors seulemant commence
3 se produire une diminu-

tion de 1'efficacité des

centres.
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3.3 - Variation prés de T_

La divergence de Br/ch ntest aobservée que dans 
le cas de la trempe & 1'huile, c'est-d-dire dans le cas d'une
distribuiﬁon tras fortement non uniforme des ¥'. C‘est-Ta‘dif-
férencé‘méjeure, entre les courbes, entrainée par la trempéfa-
1'huile , par rapport i la trempé a 1'eau od Br/HCE tend vers’
0 d'une maniére linéaire avec t prés de T  (résultat comparable
d'ailleurs 4 un résultat antérieur obtenu pour Al 10 % At Ag

ayant subi Tui aussi une trempe & 1'eau).

Nous expiigquons ce comportement par une trés ghande
heterogéne1te du matériay entrainant une distribution en tempé—
rature cr1t1que B

- Loin de 1a T, moyenne, les effets qui serajﬁhif@us

3 cette distribution se feront moins sentir,

~ Prés de T au contraire les effets sont reve1és
a une certa1ne temperature, certaines régions sont a]ﬂrs fran~
chement normales devenant alors de nouveaux centresd ancrage
pour 1es régions encore supraconductrices.

- Ce résultat, augmentation de 1'efficacité de v
1'ancrage prés de TC et 1'existence d'un minimum entre t = Q,S
et 0,9 est 4 rapprocher des résultats anciens obtenus par:
Pippard (41 ) dans des alliages d'étain et par Kuhn sur 1é“
rhénium et le tantale (42) trés fortement irradiés oull‘ohlﬁeut

effectivgment invoquer une trés grande inhomogénéité structurale.
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3.4 - Conclusion , |

La forme des courbes Br/ch(t) dépend des dimensions
des centres d'ancrage.

- Pour la trempe & 1'huile ol les dimensions des
régions normales sont importantes par rapport au diamé@tre moyen
des vortex, 1'efficacité de 1'ancrage variera peu - jusqu'a
une température t o0 le diamétre moyen du vortex sera du méme
ordre de grandeur que la largeur du centre. Nous nous trouvons
alors dans les mémes conditions & t* que pour la trempe & 1'eauva
t = 0, | | |

- Dans ce cas 1'efficacité du centre d'ancrage dé-
croit réguliérement quand la température croit.

4 ~ Relation entre Br/H , et la distribution des précipités ¥

Précédemment dans 1'alliage Al 10 % At Ag on a trouvé
une relation linéaire entre 1la pente de Br/H 2 prés de T et la
densité lindaire de plaquette-cNL, dans un domaine restreint en
température (0,8 <t < 1) et pour des échantillons n ayant sub1

que la trempe & 1'eau.

On voit 1'intérét apporté d'avoir étudier 1a,déﬁen~
dance én température de Br/ch, car on vient de le voir;lé f0rme
de cette dépendance dépend de la distribution des inhomogénéités
structurales. |

Il devient donc trés difficile de relier une ﬁ_antité

supracohductr1ce caractérisant 1'irréversibilité comme Br'/HCz
avec une seule quantité métallurgique. Dans notre casl:j;s.

- trempe a4 1'eau, fluctuation faible, 1 seule densité 11néaire,
- trempe A T'huile, fluctuation forte, 2 densités 11néa1re';pour
décr1re T1a distribution. | E

En effet, nous avons porté dans 1la figure-n‘~27?1es
valeurs.de Br/H_, (T = 0,4 K) en fonction des valeurs de< Ny>

pour la trempe & 1'eau et pour ce11e‘a T'huile.
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- S1 pour 1a trempe & 1'eau on trouve un résultat
comparable & celui de 1'alliage &4 10 % At d'Ag pour la trempe
d 1'huile, aucune relation n'‘est envisageable, tout au plus
peut-on dire en comparant les valeurs de Br/ch peur un méme-<NE
qu'une plus grande hétérogénéité de la distribution des Y* favo-
rise )'ancrage des vortex.

Cette étude conduit & penser que les résultats de
la 1ittérature oG le courant critique Jc est proportionnel S'NL
(nombre d'interfaces par unité de Tongueur et suivant le cas
interfaces d'eutectiques, joints de grain} correspondent & des
cas particuliers ol les fluctuations du nombre de ces centrgs
d'ancrage sont de faibles amplitudes.

Enfin, &8 1a suite de 1'étude A1-10 % At Ag une ques-
tion étéit posée. Existait-i1 , dans le cas d'une distribution
obtendé:é 1a suite d'une trempe & 1'eau, une corrélation dé'na—
ture physique entre le maximum d'ancrage observé et le maxémum
de durcissement structural (maximum de<N, > ) ou simpiement‘une
correspondance fortuite due au fait que la transition Type II

Type 1 se produisait au moment de ce maximum 7

- IT semble que 1a deuxiéme hypothése soit la boﬁﬁe—
En effetl dans notre cas au-deld du maximum de<N£>Br/H 0 cont1nue
de crottre. Ce qui confirme donc le fait que <N > seyl n' est pas
un bon“péramétre métallurgique pour caracter1ser 1! eff1caC1pe
des centres d'ancrage. o

§ - Conclusion
-~ Ainsi nos expériences semblent prouver qu'il faut

rechercher la cause de 1'ancrage dans la non uniformité de_ié
distribution des précipitas {°*. R

- Les amplitudes des fluctuations de la diStribution
ont une influence sur la dépendance thermique de Br/ch.
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- 11 apparait donc impossible de n'utiliser qu'un
seul paramétre métallurgique comme<:N1> pour tenter d'établir
une relation quantitative entre un paramétre supraconducteur
1ié 3 1'irréversibilité et des variables 1iées aux inhomogénéiteés
structurales.
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IIT - INSTABILITES D'ATMANTATION '

1 - Résultats expérimentaux
Sur certaines courbes d'aimantation (fig.7,8 )
correspondant & des températures trés inférieures § Tc.et pour
des échantillons ayant subi des vieillissements suffisamment
longs (23 h, 32 h, 48, 72 h a 160° ; 8 h, 14 h 30 a 180° ;
24 h, 48 h & 170°) on constate la présence de sauts de flux
sur la partie en champ croissant.

Pour un échantillon donné, le premier saut de flux
se déclanche toujours pour le méme champ magnétique, indépen~-

demment de la vitesse de montée du champ (g% = 1 4 10 oe/s).

On a porté sur un graphique le champ Hsf cé;kes-v
pondant au dernier saut de flux, en fonction de la température,
pour les divers échantillons présentant ce phénoméne (fig.28).

On trace la courbe HC(T) suivant la loi pardbo1ique
HC(T) = Hc(o) [ 1 - T2/TC2] en utilisant comme valeur pour le
champ critique Hc(o) la valeur moyenne déterminée précédemment
{(§ 1) et pour TC la température critique moyenne des échantil-
lons.

On constate qu'il n'y 2 pas de saut de flux pour
des valeurs de Hsf qui se placerajent au-dessus de la coﬁrbe
Nous retrouvons ainsi un résultat semblable, obtenu précédem-
ment avec Al-17 % At Ag, bien que nous ayons ici une situation
meétallurgique nouvelle. -

2 - Interprétation _

L'échantillon a la forme d'un parallélépipede

de 1 x 8 x 20 mm3

sur ses plus grandes faces entre deux plagues de clinquant
de Cu en bon contact thermique avec la boite & He 3.

; i1 est enrobé de graisse Apiezon et serré
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Au cours d'un cycle d'aimantation le mouvement
des vortex, entravé par les centres d'ancrage, entraine une
dissipation d'énergie, sous forme de chaleur, qui sera plus
ou moins &vacuée vers la source froide, suivant la diffusi-
bilité thermique du matériau., I1 peut ainsi apparaitre une accu-
mulation de chaleur dans certaine région de 1'échantillon, la
température locale devient supérieure & 1Ta Tc entrainant une
transition locale et une chute de T'aimantation.

a) trempe a 1'eau
L'apparition des sauts de flux sur Jes courbes

d'aimantation coincide avec 1'apparition de 1a phase cellu-
laire (fig. 4 ) photographie n°®2 ' |

~La situation métallurgique semble comparéb1e‘a
celle rencontrée dans 1'échantillon Al 17 % At Ag. On attribue
d la phase f, qui se développe, le role d'un interrupteur ther-
migque qui diminue Ta surface des régions bonnesconductrices de
la chaleur en contact avec la source froide et qui constitue”
i 1'intérieur de 1'8chantillon des obstacles & la diffusion
de la chaleur. L'évacuation de la chaleur pouvant &tre forte-
ment diminuée,des sauts de flux peuvent apparaitre. Pour des
valeurs du champ supérieur & Hc,la phase Y n'est p]us Supfgf
conductrice, 1'énergie peut & nouveau se dissiper. IT n'y a
plus de saut de flux. )

b) trempe & 1'huile
La phase Y n'est pas apparue pour ]es temps de

vieillissement correspondant aux &chantillons présentant des
sauts de flux. Par contre nous avons constaté le dévéTOppement
de précipités ¥'. Ces précipités sont regroupés en amas, obser-
vés en microscopie @lectronique, mais aussi compte tenu de Teur
taille parfaitement visibles & la surface des géchantillons en
métallographie {photographie n°48 ). Ces amas se comportent
vraisemblablement comme des supraconducteurs de type I (§ II)
de champ critique H ) I1s pourraient jouer sur la diffusion

de la chaleur le meme réle que la phase Y dans les échantillons
trempés & 1'eay.




Lorsque 1e champ magnétique est supérieur & HC
les amas de f1 ne serait plus supraconducteur et il n'y aurait
plus de saut de flux.

3 - Conclusion
Nous avons deux familles d'échantilions dans des
situations métallurgiques différentes (précipitation cellulaire
X’ ou preécipitation en amas {‘ intragranulaire} mais qui
toutes deux sont susceptibles de provoguer des instabilités

thermiques pour des champs inférieurs au champ critique HC(T)
par suite de la présence de région supraconductrice de type I

offrant un obstacle a la diffusion de 1la chaleur.
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ANNEXE

 CHAMP CRITIQUE Hc(T) DU ZING

Afin de vérifier 1'étalonnage du systéme de |
mesure nous avons étudieé la variation thermique du champ cri-
tique du Zn pur (supraconducteur de type I). '

Nous avons tracé toute une série de courbes d'ai-
mantation et déterminé par extrapolation Hc(T) qui a éta porté
sur la courbe (fig.29) en fonction de T2

Nous avons déterminé par extrapolation He{o) et Tc2

He{o) = 53,0 oe ¥ 0,5
Te = 0,83 ¥ 0,01 &

Nous pouvons comparer ces résultats & ceux de
la Tittérature,

Année Auteurs Tc He mesures
1958 | Phillips 10.824] 51.8
1958 Seidel and Kerson : 0.844] 53.4 o
1967 { Fannacht and Dillinger 0.846 | 53.8 | Résistive-Magnétique
1971 | Smith, J. Low 10857 541 |
1971 Gubser, Cox 0.860{ 54,0 | Magnétique
Nos mesures 0.834 | 53.0 Magnétique

NosS résultats se p]acent correctement dans cette
série de mesures. Nous avons d'autre part tracé 1'écart & 1a loi
parabolique en fonction de T2 et comparée avec la courbe théo-
rique BCS. La courbe expérimentale se place en-dessous de 1a
courbe BCS. ' :

Ainsi le zinc, au contraire de }° a]uminium, ne
suit pas la loi BCS, valable pour les supraconducteurs § coup]age
faibie. L'écart se situe au méme niveau que celui obtenuy pour
1'indium et 1'@tain. (14). '
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