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INTROCODUCTION

Parmi les différsntés méthodeé utillsées pour les
mesures d'aimantation. la méthoede d'extraction est une des
plus couramment employée. Toutefois, elle présente des in-
convégients que nNous avans cherché 4 €liminer en rédalisant
un ensemble de mesure permettant l'enrsgistrement direct et

rapide des courbes d*aimantation.

Cette méthode nous a permis d'effectuer des mesures
systématiques sur des alliages supraconducteurs d'Aluminium=
Argent. lLes propriétés supra&dnductrices de tels alliagss
dvoluent durant ls phase ds pré—précipitatibnu Notre but
était donc de préciser certains résultats déjad obtenus., La
phase de pré-précipitation correspond érl'apparitinn-at au
développement des zZones de Buinier~Prestbn gt précade la for-

mation des premifdres plaquettes de précipitation.

Dans la premiére partie, nous décrivons l'appareil-
lage expérimental utilisé en détaillant plus particulidrement

1'ensemble de mesure d'aimantation par intégratlon.

bans la deuxléme pa}tia, nous présentons les rasul-
tats expérimentaux relatifs d'une part a 1'étude métallurglgus
des alliages, d'autre part & 1'dtude de leurs propriétas su-

pracondﬁctricas.




A_PARTIE
EXPERIMENTALE

A. 1. =-- LE CRYOSTAT

La température critique des alliages & base d’alumi-
nium étudiés, se situant entre } et 1.2 K, il était nécessaire
d'obtenir des températures stables de l'odre de 0.75 K.

rs

'__Ncua avons utilisé le mentage cryogénique,'réalisé
par BONNIN (1) gqui est un cryostat A& double bain d'Hs.;+4
{figure 1).

11 est censtitué d'uneryostat standard a l'intérieur
duquel a 6té introduite une enceinte dont la partie inférieure,
3 gouble parei, supports la bobilne de mesure d'simsntation et
1a bobine de mutuelle pour la mesure de la température. Cette
partie, soudée au métal de Wood et primitivement en acier ine~
xydable (18/8), est maintenant réalisée en laiton afin d'éviter
les perturbations des mesures d'aimantation dues & l'apparition,
4 basse température, d’une phase magnétique de l'acler utilisé.
Nous avons dii choisir aussi un laiton dépourvy d'impuretés ma-
gnétiques. D'autre part, nous avons vérifié gue l'anneau supra-~
conducteur di 3 la soudure au metal de Wood 8 4,2 K ne pertur-
bait pas les mesures, &tant & une distance suffisamment éloi-

gnée de la bobine de mesurs dfaimantation,
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La température la plus basse (0,75 K environ) est
obtenue en pompant sur le bain intérisur d'Ha+4 32 1'aide d'un

Booster, lui-méme relié en série avec uns pompe mécanigue.

Primitivemsnt obtenues en injectant de 1'Hélium
gazeux a l'amont tu Dooster, & l'alde d'une microvanne, les
températures intermédlaires entre 0,75 et 1,2 K ainsi obtenues
se sont révélées mal définies et peu stables. Nous avons préfé-
ré les obtenir par régulation de la température du bain aveno

une résistance de chauffage.

A. II. =~-- HMESURE OE LA TEWPERATURE

Pour mesursr la températurs entre 0,7% K et 1,2 K nous

avions le choix entre plusisurs méthodes

1%) um thermométre A& tension de vapeur d'He#S dant
ia tension de vapeur P(T) est plus &leveée & une température

donnée gue ocwlle de 1'H6lium ordinaire ;
2%) un thermométre é'ﬁel‘paramagnétique 3
3°) un thermométre & résistance carbone.

ous avons retanu les 2 dérnié}es solutions beaucoup
plus souples d'emplol sans modifier le montage tout ep assurent
une précision suffisante sur la mesure dérlaftempératurg, Toute-
fols comme la mesure de la tembérature par un segl paramagnétique
perturbe, d'une part les masures d'aimantatlion par intdgration

en créant un bruit de fond impdrtaﬁt sur la bobine dea masure;




d'autre part les mesures de transitions résistives en créant
un champ magnétigue qui déplace et élargit la transition,
hous n'avons utilisé cette technique gue pour l'étaleonnage

de la:résistanca de carbone, }'extrapolation vers les basses
températures de la lol de varfation du sal reposant sur das
lois physigues connues, celle de la résistance n'&tant gu'uns

approximetion mathématigue.

Nopus a8llons détailller chacune es méthodes &t 1ln

technigue d'étalonnage utilisse.

A. II. 1. -~ Thermomidtre 3 sel paramagnétinue

Le thermomdtre magndétigue est baosé sur la mesurs
de la susceptibilité X d’'un sel paramagnéti@ue. Pour un corps
paramagnétique parfait, la susceptibilité varie en fonctlon
de la température suivant la loj dé‘ﬁurié ¥$

o
X =5

o : c®® de Curie du sel utilisé.

Cette susceptibilité est mesurée par une méthods d'inductance
mutuelle et la mesure de la température se raméne & la mesurs

d'une inductance mutuelle M.

Dans la cas simple.bﬂ lgs eproulements sont infini-
ment longs et en négligeant 1'influence du champ démagnéatisant,
A M sst dirsectement proportionnel & la susceptibilité y du

sel, 3 son volume 8t aux caractérisiiques des enroulements




primaires et secondaires (1)

AM=x.Vh_ . h

¥ : susceptibilité du sel paramagnétique
V : volume du sel

hp: champ créé par 1l'enroulemsant primaire traversd npar un

courant unité

hg: champ créé par l'enroulement sacondaire traversé par un

courant unité.
Dans le cas le plus général on obtiendrait :

4 h
Xeff tp T s °

b= fI1 gV

Il est possible de définir une échelle que nous désignerons
par T* telle gue la susceptibilité mesurée lul soit reliée
par la relation ;

X = %x c 1 %%® 4o curie

En effet lorsque la température T est supérisurs & Om' tempé-
rature ceractéristigue, pour un ensemble de dipdles magnétiguss
csans interaction, la susceptibilité varie comme l'inverse de

‘ P R ¥ N
la température. Cspendant on ne peut pas écrire T = T & cause

1%) du champ démagnétlsant ;




2%) du champ interne de Lorentz ©d aux interactions magnétigues,

‘Dans le cas d'un échsantilion ayant la forme d'un el-
lipsofde de révolution, on peut définir un coefficlent de champ
démagnétisant ¢ en fonction du rapport % de la longueur des

axes, On a alars

51 1'an tilent compte du champ did aux interactions magneétiques

appelé champ de Weiss, on aura

Mioe ™ Hint * Puaiss

H a H +

Tlac ext Hueiss e n.

Lorentz a montré gque tant que la température n'est pas trop

voisine de la température caractéristigue Om du sel, on pouvait

gorira
41
H}nc Hext —x - €} N
X
AN . - ext
oot “1o0 1 (oL
3 o Kaxt

81 on définit une température de Lorentz en fonction du champ
local, on aura :

2
Lar

B e

Xloc




Tiar © * g - ele
ol ® 4%
= T + A avee A s [~ - £] o
Ler 3

Le sel utilisg g5t de l'alun de fer-ammonium FB{NH41[50412, lZHEOE

Il a la forme d'un cylindre de diamétre 9 mm ef de hautesur 20 mm.
Si agn 1'assimlle & 1'elliprolde in&crit, on pesut calculer le
Factsur A

4w
b= (23 - €) e

A = 0,034 K avac ¢ = 1,55 x 1072 u.e.m

£ = (3,15 % 4m

Helation entre T et T pour 1'alun de faer ammonium

%
lLer

Ces courbes {Figure 2 ) sont baséss sur 2 inter-
prétations différentes des mesurss de Cook et al (2). Nous
avens utilisé la courbe inférieure pour nos etalonnages. La

tampérature magnétingue alnsl definile est de la forme ¢

™ 2T - A+ 8 (T)

féthode expérimentals :

Nous avons mesuré M & 1’aide du pont de mesurs de
mutuelle réalisé par le service electroniaue du laborateoire,
la frégquence utilisée étant de 15 HZ. Ce pont permet de mesurer

une variation de mutuelle de lﬂua Hao
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A. IL, 2. -- Thermometre é_résisténce

tes semi-conducteurs tels que lg graphite et le
germanium ont une résistancs qﬁ; varie d'une manidére exponen-
tielle en fonction de l'inverse de 1la tehpérature, tout au moins
dans un csrtain domaine de température. De telles régiﬁfanges
permettent donec une mesure sensible de la températuré, 3 hasse
températurse. Ellss présentent‘i'ingonvéﬁiant:de prendre des
valeurs assez mallreproductibléé apres plusisurs expéfiencea
d'od la nécessité de vérifier éé de refaire périodigusmant

l'étalonnage.

Mous avons utlilisé ung résistance de mesure au carbone "Allan

Bradley” de 24 @ a la température ambiante et atteignant
enviren 30 000 2 & 0,75 K. Ella"ast plac&e contre l’dchantil-
lon [(figure 26 ). La valeur de cette résistance est mesurés A
l'aide du pont de mesures an usage courant dans le laboratoire.
Le chouffage du bain est assuré par une résistance de 100

an censtantan. Avsc le pant de mesure utilisé, le regulatiaon

de température obtenue gst de 1l'ordre de 10“5 Ke

Nous avons utilisé comme loi mathématique de uariatiﬁn pour la

résistance de mesure, une lol & 4 cocefficlents du type :

R = A+ B exp [C/Td3

loi déja utilisée par FOURNEAUX (211).




A. IT. 3. =~-- Etalonmage

L'étalonnage s’effectbg en deux temps. D'une part,
entre 2 K et 1 K on mesure la tension de vapeur au dessus du
bain d'He+4 ainsil que la valeur de la mutuelle et de ia rasis-
tance de carbone. On détermine ainsi la loi de variation de
la mutualle &n fonction cde %m'
~ O0'autre part, an desséus de 1 K, on mesure la valeur
da la mutuelle et celle de la résistance jusqu'a la plus basse
température possible. Deux programmes de calcul permettant

d'établir les coefficients des lols d’étalonnage.

-~ Le premier programme aprés avoir affectue les corrections de
forme ot d'éecart & la loi de Curie pour ls sel utilisé, calcule
les coefficients de la dreite M = f(%*]. Il extrapole egnsuite
catte droite vers les basses températures et permet de calculsr
les températures relatives aux veleurs de la mutuslie relevéaes

dans le 2° tempo de l'étalonnage.

- Le 2° programme opdre sur l'esnsemble des valeurs de T at de R
issues du premier programme. Il évalue les 4 coafficients A, H,
£, d de la loi mathématigue utilisée puis établit. ensulte un

tableau de corraspondance R(T].

Cette méthode nous a donné des résultails satisfaisants,é

1'écart entre la valeur de T calculée et celle mesurée restant

toujours inférieur d 2.10_3 K, valeur équivalents & la précision

de la mesure & l'aide du sel paramagnétique (1).



A. II. 4. ~- Conclusion

Dans le domaine de température utilisgés (0,75 K -~
1,2 K}, la température est stabilisée & mieux que 16_4 K.
Dlautre ﬁart la précision sur la mesurs de la température est
de 1'ardre de 4.10w3 K. Avec la ragulatilon utilisde 11 est
facile d'effectuer des écarts de 10“2 K entre 2 cyclas d'ai-

mantation isothermes.

A. III. ~- MESURE DE L'AIMANTATION

A. IIT. 1. ~=- Introduction

Une méthode classique de mesure d'aimantation est la
méthode dite par extraction. Cette méthode proposée par Welss
en 1822, est classigue dans le laboratocire. Elle conslste a
déplacer 1l'6echantillon soumis & un champ magnétique constant.

& l'intérisur d'une bobine de mesure. Le champ est uniforme sur
toute la longueur du déplacement de l'échantillon. La boebins

de mesure d'aimantation sst constitude de deux enroulaments
cispoeés Dout 8 bout et enroulés en sens contralre. Cette
méthode bien que précise, présente pour nous guelques lnconvé-

nients

~- glle est sensibls & la dérive du champ magnetique appligus

lors de l'esxtracticn ;

~- mlle soumet 1'échantllion &4 un chor st & une faihble variation

de température ;

-~ alle est lente st nécessite 1ls tracé de la courbe, point par

point 3
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=- 8lle n'est pas adaptée & 1l'étude des variations brusquss
d'aimantation &n particulier des sauts de flux & cause daes

variations discridtes du champ appligué.

Ces conditions sont génantes pour nos mesures car les &chantil-
lons étudiés ont un faible champ critique (10 < H, < 100 oers-

teds} et peuvent 8tre irréversibles.

Nous avons donc entrepris la réalisation d'un montage
de mesure d'aimantation par une méthode d'intégration électro-
nique avsec variatien continue du champ. Cette méthode ne pré-
sante pas les lnconvénients précédents et peut s'appliguer dans
toutes les mesures olt la déplacement de l’échantillon est daéli-

cat (appareil a He+3, refrigérateur & dilution}.

A. III. 2, =- Principe de la mesurce

Le champ magnétique appliqué est créé par ung bobine

dont le courant varie linéairement en fonction du temps.

Un signal proportionnel au courant ast envoyé a
1'entrée X d’un enregistreur XY. L'échantillon est placé a
1'intérieur d'un des enrculements d'une bobine de mEsSUre &

2 enroulemants (figure 3 J.

Si 1'pn paut négligef_ls facteur démagnétlsant de
1'échantillon et le courant cirpulant dans l'enroulement conte-
nant 1'échantillon, la tensicn induite aux bornes da cef enrou-

lement est

ad H :
a W dt
gy = NS [—gp= v 47 A =) (13
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nombre de spires de 1'enrgulement

aw

section moyenne de l'enrculemsnt

“

champ magnétigue appliqud
As : eection de l'échantillon.

La tensieon induite dans l'enrnﬁlément vide est

dHa - :
92=NS-—E~€“ . | (2}

en considérant les 2 snroulasments identigues.

la différence des 2 tensions nous donne donc un signel propor-

tionnsl & la dérivae de 1'aimaﬁtatiun.

L odn
g, = N S x 4w A % 9,

89 ~
Le vplume des &échantillons étant de 150 mm3 environ et ls champ
critique de guelgues dizaines d'lOersteds, le signal &, gat trés
faible (guelgues uV). Il est nécessaire d'amplifier cette ften-
sion dans un premier &tage. 51 on appelle G 1ls gain en tension

de cet amplificateur on sure une tension an sortie EG H

En supposant un intégrateur électronique idéal dont

'la constante de temps est ﬁ%’ la tensian ED ast alors Intégrée
gt le signal alnsl obtenu est envoyé & l'entrés Y de l'enregis-
treur XY : ce slgnal est donc de la forme
-1 t
V = (RC) S E_ dt
g a
o}
- T t
V_ = NS 4w A (RC) Yo s A g ok x (4w oe))
= o Ut 0

oli ¥ gst une constante gul ne dépend gue du montage et de

l'échantillan,




A. II¥. 3. =-- Ragpel sur_lesﬂa@plificateurs opérationnels :

Considérons un amplificateur opérationnel manté en

amplificateur bouclé (figure 4 ).

g : gain de l'amplificateur en

boucle ouverte

Z.: impédances quelcongues

Les équations d’un tsl circuit s'écrivent :

<

U =R I = = —2%
g

£n faisant l'approximation I = O, RF = o gg qul sst

raisonnable pratiguement nous pouvens rascudre le syshtéame et

faoire apparaitre le gain en tension de 1l'étage




Le gain g en boucle ouverte des amplificateurs

opérationnels est tras élevé (de l'ordre de 107] donc en

z
premiére approximation %ﬁ = - ?E.
E 1

— o — e — . o o e e

S1 Z_, et 7. sont des impédances purement résis-

1 2
. u Ys _ . Rg
tives sgit Zl Rl gt 22 R2 alors VE Rl'

Le zain en tension est donnd par le rapport des

2 réasistances.

—an o e D e d e e e T ——

- v aiwt C
Ve 8 _“_ﬁk___
- R
Z1 R VA — —
V, V
2 i [ e : S
22 1T alors ~e ’ ~
Figure 5
v Cg e T T
5 - _ ...-__._...].L.... . ,_.__._}___. ! i‘ wt = - 1
v, iRcw Vs T TREG Ve © FRC} i Ve 4t

On a un montage intégrateur.

A. I1IT. 4, =-- Realisation pratigue

e ey e e 2 —

Le champ magnétiqua appligqué sur 1'achagntillon
doit étre uniforme. lLe champ cfitiqua des alliagas étudiés est




de l'ordre de la centaine dflerstads. Une bobine en fil de

cuivre refroidie & 1'azote liquide résoud le probléme. Elle

a les paractéristigues suivantes :

- diamétre du Ffil de culvrs 9.9 mm

- diamatre intérleur 80 mm

- diam@tre extérisur 150 mm

- longusur 320 mm

- nombre de spires par om . 150

- champ maximum obtenu sous 110V '3 500 o=

- puiséanoe maximum dissipsge t2,5 kW

~ gconsammation gn azote liguide .' 1 £/minute pour 3500 os

~ résistance & la température de l'azote liquids 80

Afin d'améliorer les échanges entres la babine et
le bain d'azote liguide et de permettre 1’'6vacuation de 1'azote
vaparisé, on a placé sntre chagquse cauche; de'fil tes Daguattes:
tde presspahn de 1 ® 3 mm disffibuées régulierement tous les
10 mm. :
Cette bobine ayant étérauparavant‘utiliaée pour . des
mesures d'aimantation par extra@;ion, glle fournlt un champ
uniforme a 2,5 . 10—3 pres sur 80 mm. Pour cala alle est cdmﬁen~
sée 8n supprimant sur la couche extérieure les spires situées

au centre de la bobine.

Le rapport H/I est de 179.3 persteds/Amp. 1l a &6té

mesurd & l'ailde d'une sonde étalonnée par RPtH.

Une alimentation électronique (figure 8 ) fournit

un courant variant gquasi linéairément an fonction du temps.
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Im

Elle st essentlellement constiﬁhée'd'UHHétage intégrateur
classigue qui & partir d'une tensien fixe positive ou néga%iﬁa
fournit une tension variant lindairsment d’une manisre éroié~
sante ou décroissante. Cette tension variable commands un
étage amplificateur de puissance qui alimente directemant en
courant la bobine de champ. La variation du.dourant dans la

babine de champ en fonction du temps est représantée figure ®

A

B, = t, = Tm : temps de montée

B C
I

A« D
m
Figure 7

lLe courant maximum possible est réglable de 200 mA jusgu'a 2 A.

lLe temps T ast réglable de 30 secondes jusgu'a 10 minutes.

Une variation linéaire duw courant donc du champ ma-
gnétique en fonction du temps n'est pas pbligetoire pour la
méthode de mesurs d'aimantatien par intégration mais 1l est
nécessalre que cette varistion soit continue et gque sa dérivée
soit econtinue. En effet, le signal recueilli z2ux bornes de

chague enroulement cde la bobine de mesure est proportionnel




& la dérivée du champ magnétigue appligud par rapport au tamps

w

dH ., 9I
8 k ot K ot

51 cette dériviée présente une cilscontinuité, ceci
se traduit par un pic de tension gul amplifié puis intégré

risque de provoaquer un decalege de lg courbe dl'aimantation.

On remarque sur la courbe I = F(t) (figure 71 que

cette courbe présente aux points A et B de telles discontilnuités
de la dérivée <i. Cet effet s 6t6 6liming dans notre alimenta-

tiorn et nous obtenons une variation du courant en fonctilan du

temps représentée figure B .

Figure 8

Cette allimentation a &té entidrement réalisée au laboratoire.
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b. 1. - La bobiﬁe:de'mesura

lLa bobine de masure"dfaimantation est situde dans

le bain extérisur d'hélium li&dids maintanu a 4,2 K. Ses
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carectéristiques sont les sulvantes :

~ longueur du mandrin :l?D mm
- diamétre intérieur 28 mm
- diam@tre extérieur 5D mm
- dianmstre du f11 0,07 mnm

- nombre de spires sur chague aénroulement 100 00C environ.

Les deux snroulements sont identigues 5 la epire prém._
L'échantillon est placé au miiiéU“d’un des 2 aenroulements.

Ses dimensions sont

- longusur ZD.mm
- largeur 8 mm
- épalsseur 5 plaquettes de 0,2 mm.

b. 2. - Amplification (figure § )

Nous avons utilisé écuf 1'4tage amplificateur,
un amplificateur opérationnel Fairchild A 006 dont les carac-

téristigues seont lea sulvantes

- gaiﬁ en boucle cuverts - .5 x 1ﬂ7

- bande passante 1 MHz

- dérivs en tension ‘0,1 pV/semaine
- dériue en température 0,5 QV/“E

Cet amplificateur est particulitrement stable en
tensicn mais sensible aux variations de la température ambiante.
Pour réduire cest effet, 1'ensembls &lectronigue est solgneusa-
ment caiorifugé et placé dans une snceinte en cuivre parcourue

par une circulation d'eau régulés en température au 1/10 de
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degr# au voisinoge de 1a tembérétﬁre ambiante. On arrive ainsi
& une ‘trés bonne stabllité des amplificeteurs, la dérivsiexpri~
més en tsnsion ramenée 3 1'ertréd de 1'amplificateur étant
alors de 2 & 3 pangvoltis penﬂant 15 minutes.

Le galn de 1’étﬂgarémpli¥icateur est réglab;e s
les diverses valeurs possibles’sont

w? . 5,109 5 2 10° 4 10 5 5.0,

5. 3. - Compensation de la bobins de mesure :

1 et E2 dé 1'amplificateur

oarréspond un enrouisment e la bobine de mesure. En l'absence

A chacune des antrges E

‘d'échantillon la tension a l'entrée de I’'intégrateur dolt
resgter nulle lorsqu’'on effectue un balayage du champ magné-
tigque appligue. Hails, bien gue les 2 enroulements de la bo-
bine de mesure solent réalisés d'une manidre identique, ils
ne délivrent pas rigoureusement ls méme tension & cause des
inhomogénélItés du champ magnétique appliqué 2t des contrac-
tions non reproductibles lors du refroidissement de la hebine

de masure.

Le sdhéma égquivalent du montage est donné

fligure 10 .

2
e : tenslan induite dans l’enroulement?
e+de : 7 i n " 1
r : résistance de chague enroulement

7




On peut écrire la condition de ‘compensation :

) (g + da) R2 &2 RZ
U SOO USRI ST

r ¢ R, =« d R {r + Rl)

En posant R, + r = R »  dR, = dR.

dR oy de
Y1 1 R

= g at — = g',
2
On développe au premier ordre d'ol la condition E = 0 est

€ = ' goit

Ce calcul élémentaire montre qu'll est possible
de compenser la bobine de mesure en rajoutant une failble
résistance d R en série avac la réasistance d'entrés R,, ce
que l'on réalise avec le potentiomdire F’1 {100 2 - lUMtoursJu
L'expérisnce montre gu'll est possible et nécesseire de

régler P. & 0,1 @ prés environ, la résistance d'entrée R

1 1
gtant de 10 k. Cette technique permet &gelement de compenser
la dissymétrie des 2 résistances R1 gui ne sont identigues
qu'a 0,% % prés, précision de fabrication donnéds par le cons-

tructeur.

e 4. - Zéro de lL'ampllficataur

Le zéro de l'ampiificateur est réglé par le poten-
tiométra P_,. Son influance sur la dérive de l'ansemble ampli-
flcateur—-intégrateur est importante et cette dérive doit E&tre

surveilide en cours de manipulation.




b. 5. - Intégration

I.'8tage intégrateur est d’'un type classigus. Il
utilise également un smplificateur Fairchild A 0068. Il peut

délivrer des tensions allant jusqu'sl > 30 Volts.

Avec les &léments utilisés, la constante de temps

%E de l1'intégration est de 2 secondes. Il importe de chbis;r
une capacité C aysant une résistance de fulte trés élevée. Uans

notre cas R$ > 1013 2.

L'enreglistramant des courbes s'effectue sur un
enregistreur XY potentiométrique A grands vitesss de réponse.
Nous avons mesuré sur des signaux rectangulaires un temps de
montée d'environ 70 millisecondes pour une amplltude du signal

correspondant 4 la moitié de l'échelle Y.

Remarques :

Des précautions particuliédres doivent &tre prisas

au maontage :

-- éviter la préssnce de soudures pouvant &tre supraconduc-

trices au voisinage de la bobine de mesure ;

-~ éviter les forces thermo-flectriques parasites. Pour cela
nous avons réalisé un systéme de connections & la température

ambiante par serrage des fils cuivre sur cuivre ;

-= blinder et calorifuger Bcigﬁéuéement les fils d'esntrée. de

1'amplificateur ;

-~ éviter d'utiliser des fils d'antrée trop longs : 1ils peuvent

introduire des capacités parééitas génantes ;




-~ fyiter les bougcles de masse.

A. TIT. 5. =~ Princlpales causes d'erreurs et précision

des MEBSUTraes

Nous avons considéré jusgu'ici le cas d'une inté-
gration idéale. Il convient maintenant d'étudier en détail las

causes d'erra2urs dans NosS mMesSUres.

e S e e R e e e e e o S e iR am R R - S AN e i AL S ncih o ar o

51 1'on considare uyne bobine'de sglf induction L
fermée par une résistance R et parsourue'par un courant i,

1'équation d'un tel circuit s'écrit

e=Ri+L-§%' (4)

Pour l'enroulement 2) l'équatidn A s'éorit

d Hy o di
N, A, ——o = R 1 + L. <=

2 Ay TR 2 Lo gg  (B)

nombre de spires de l'enroulement
: section moyenne d’une Spiré 3

résistance d'entrée de l1l'amplificateur + résisiance de

1'enroulament,

Si l'om suppose que le champ varie linéairement

= cste eon psdt intégrer simplement 1'équation

c'est-a-dirs

ot
(B) d'ol 1a tension aux bornaes de '1'enroulement :
R2
) - t
d Ha L2
e, (£t} = N, A {1 - e )

2 2 2 dt




De méme pour l'enroulement (1) :

R
d H ‘ -t
: 9 Mg . dn R Y

- M+ simaentation de 1'échantillon
e ) Al : section de l1'échantillan.

Apriés l'amplification, nous aurons donc une tension

e{t} = G ezEt] -6

2 Bl(tl

1
Si la bobine est compensée, c'asf~éﬁdire s8i en l'absence

d'échantillon eflt) = 0 lorsgue 1'on fait varier le shamp magné-

tique, on cohtisnt donc :

Ry
v e
di - Ly
elt) = G » 49 A =~ (1 - B8 ) x M. A

2 dt 2 2

ce qui introduit une srreur 8§ M sur la mesure de l'aimantation.

Avec lss caractéristiqueé de la bobine, ndus pouvons

5 - i L = -—-%-Z.-OM £ -2
évaluer le cogfficient A 050 1,62.10 .

Dol l'erreur sur la mesure de l'aimantation due & la self de

la bobine de mesure est environ de 1 % pour un temps t de 70 ms

correspondant au temps de montée de l'enregistreur XY,

Nous avons considaré 1'intégrateur électronlque

comme un intégreteur idéal. Un amplificateur opérationnel monté




an intégrateur paut 8tre représestd -suivant le circult équiva-
lent {figure 11) :

i .Oh
I
8. En Rl
i

Figure 11

En : tension éguivalesnte due au bruiit et & la dérive ;

I, ¢ courant équivaelent dd au brult et & la dérive }

e, : tension d'entrée due su gain Kk de 1'amplificateur ;

Zi ¢ impédance d'entras finis ;

IB : courant de fuite entre entrée 2t sortie due 4 la réslistance

de fulte RF de 1a capacité C.

FIETZ (3) a montréd qus les éGquaticons d'un tel circuit se

raménent & l'éguation :

e, = - 0 (D) (ei + En * In le




0 (D}‘est una fonction de l'opérateur différentiel D = %€ de

la forme :

-1
o 11 1 1 1 1
o (D) = R;c0 {1+ RTET () £ﬁ¥ TR 323]

A basss fréacguance, 8n falsant l1'hypothése que k est un nambre
réel négatif trds grand et Zi une résistance pure Ri’ nous pou-

vons écrire l'errsur sur la mesure de l'aimantation

o - q(E
§(t) = {Re = - (B + I Ry) /Ry CEJt
T aveoc ...._.1. = -..-}'. - 1 -~ 1 o .....}“
RQ Rf k Rl K Ri Rf
E, ¢ tension int&orée au maximum d'aimantation

L'erreur &8(t)] sur la mesure de l’aimantation est donc principa-
lement deéterminée par la valeur de Rf ! Téslstance de fulte de
la capacité d'intégration et par En : tenslon éguivalente de
bruit et de dérive ramenge & l'entrée de 1'intégrateur par

l'étaga amplificateur.

Dans les conditiong normales da fonctionnement

E = a.10 v
o

Rf > 1013 i

L'erreur sur la mesure de l’'aimantation est alors :

$Lt) = 2 %2 aprés 15 minutes.




Mals si, par exemple, Eﬂ = 3.10_5 Y

S{t) = 20 % apreés 15 minutes.

Il imports donc de réduire au maximum la dérive de l'ampli-
fieateur dlentrige. On est 1imité dans ce domeine par le bruit
de fond propre du montage &4 basse fréguencs alnsi gue par la

stabilité thermigue de 1'ensemblea.

c] Erreur due aux courants incuiis

e e b o ror Tt o e w1k mm mm e e e ek S A S R m A e

. Une autre cause d'erreur, qul peut &tre importante,
provient du déphasage entre le champ appliqué a4 1'endroit de
1'échantillen et le courant dané 16 bobine de champ, déphasage
dii aux courants induits circulant dans les parois en laiton

du cryostat situé entre la bobine de champ et 1'échantillon,
On psut expliciter ce déphasage par un certain retard T sur

l'anregistrement de la courbe d’aimantation‘[figure 12 ).,

1) be d'aimantation réelle
(1) (2) {1} courbe La anta
(2} : gourbe d'aimantation enre-
T - . - gilstrée
>
I-
Figure 12

LR S

R

On peut évaluer l'ordre de graﬁﬁeuf de ce retard T s8n caleculant

lg rapport % d’un tube cylindrique de laiton constituant la




paroil du cryostat. Sur notre montage, le cpefficient T est

de 10°° environ donc négligeable.

ot e h o wrs e am ek A b WA M it Gie -

1} Sensibilité

_ Pour estimer 1a gsensihilite de 1l'appareil, nous
utilisons la propriatsa d'un éugraeonducﬁeur d'étre parfaite-

ment diamagnétique au début de la courbe dé léra

aimanfatiqn;
Pour cette estimation gul est un ordre de grandeur nous pau-
vons raisonnablement asssimiler 1'échantillon & un cylindre

infini d'axe parslléle au chémp gppliqué.

Suivant 1'axe Ox, nous avonsrﬁour,una courbe d'aimantation
typique (figure 13} une sensibilité de 0,45 Oersted/mm sur
l'enregistreur XY avec une vitesss de balayage de

3 Dersteds/sec. Suivant l'axe Dy, la sensibllité e3t done =
__ 0,45 '
4w ox 1.2 ‘ ]
da la droite diamagnétique, la tension mesurée correspondants

3.10”2 u.e.m.c.g;s,fmm. Compte ftenu ds la pente

gst de 10 mV/mm sur 1'axe Dy;ds l'enregistreur soit une

tension ramenée & 1'sntrée de l'amplificateur de

: tension ramenée & l'entrés de l'amplificateur ;
: tension de sortie de l'intégrateur = 10 mV/mm ;
i gailn de Y'amplificateur d'entree = 103 3

cete d'intégration = 2

A
o e < @

temps d'intégration pour parcourir 1 mm = 0,12 s,

e = 40 pV/nm.
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l.La résolution de la tension d'entrée de l'amplificateur é&tant
"de 1 uV, la sensibllité de l'appareil est :

3.10 = 0,7% . qua UeB.M G S

On peut comparer ce résultat avec la sensibilité du montage
avec extracteur pour legusl une déaviation de 1 mm du galvano-
métre balilistigue correspond & une almantation de 0.5 . 10,31

UeB.MeGaffaBo

2} Dérive

Dans des conditions de manipulation normales,
en l'absence ds trop grandes perturbations électriques aexté-
rieures, nous avons relevé une dérive de 2 mV de la tension
de sortie de l1'intégrateur aprés 20 minutes ce qui corrsspond

a4 une tension ramende & l'entrés de l'amplificateur :

~3
2 2510 * 3 npV
2.107 x B0 x 20
Nous avons vu gue 1'uv de tensiosn a l'entrée correspond & una
aimantation de 0,75.10"3 U, BeMoalCofloBo

B'cli la dérive de l'appareil

0.13.1033 U.8.M.Cag.5./minute

el Conclusian

-

0,75 . 10_3 U.B.M.Cofaba

9,13 . 10°° G.e.m.C.g.5./mn.

Sepsibilité
Dérive

.

Précision de la mesure : 1 % + 0,5 %/mn. dans les conditions de




manipulation. Remarguons que la durés d'un cycle d'aimantation

complet n'excédait jamals 4 minutes.

A. I1II. 6. -- Tests

e o st

Afin de misux situer les performances de l'appareil,

nous avons effectué 2 séries da tests

a) Tracs d'un oycle d'aimantation présentant un
saut de Fflux : nous avens effectué ce test sur un échantillon
d’Al-Mg & 10 % de Mg, dont nous avions pu mesurer l'aimantation
auparavant par la méthode d'extraction. Ues résultats obienus
(figure 13 ) nous constatons un ban accord entrs les 2 méthodes.
De plus, l'anregistrement du saut de flux s'est effectué sans
pertee de signal, pertes qui se tradulraient par un signal non

nul lorsgue H > Ho.

b) Etude du champ critigue Hc de 1'aluminium pur :
A des tempsratures variant entra 0,780 K st 1,100 K nous avons
'enregiﬁtré des cyclies d'aimantation de 1'aluminium pur (fi-
gure 14 ). L’'échantillon a été fourni par Johnson-Mattaws :
il caomporte 10 ppm de Hg - 2 ppm de Fe, 1 ppm de Cu. Nous avons
dédult pour ghagus températuré,'le champ eritique He. L'extra-
polation de la courbe Hc = f(TZj (figure 15} 4 H = 0 nous don-

ne o
4
Te = 1,168 K =-.0,305 K

gt &4 T = 0 .
Hel0) = Q6,5 Ge?steﬂa 2 0,5 Oersteds
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BDe nombreux autsurs ont mesurd la température critigue de 1'Alu-

miasium pur !

- SEIDLE et KEESON (1958) ( 43 donnent Tc = 1,17 K He(O) = 104 oe
- SERAPHIM (1961) { 5) donne Te = 1,175 K |
- RENARD { B1] donne Toc = 1,185 K et Hc{0) = 103,89 Oersteds.

- HOPKINS (19B2) ( 7} donne Te = 1,198 K et HelO) = 98 Oersteds.
- BIONDI (1964} ( B) denne Toc = 1,175 = 0,001 K.

- JOINER (1965) ( 8) donne Te = 1,174 K

Nous notons une certaine dispersion des rédsultats des
différents auteurs. Cependant compie~tenu de la précision avsc
lagquelle nous évalucons Te, nos résultats sont en accord aveco
las plus récentes mesures [ 8), { 9} de la température critigue

de 1'Aluminium pur.




B. RESULTATS

INTRODUCTION

Les alliages d'Aluminium-Argent (figure 16), en
solutien solide sursaturée obtenue par tremps de la solutien
solide, se décomposent, lors d'un vielllissement isotherme,
selon le processus suivant {10), (i1), (18), (21} |
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Zones de Gulnier-Preston =+ précipités en phase v' <+ précipliés
an phase ¥ {Agz Ald. _

ia premiére phase, dite phase de'pré-pfécipitation, est
l'apparition des zones de GuinierfPresﬁan{ Les zones sphéri-~
gues de triés pétiteg dimensionsg éant des amas d'atomes-riches
en Argent (60 %) cohérents av;c la matrice, de méme réseau,

mals distribués au hasard dans cette matrice.

Lors du vielllisgement, les amas grossissent et au bout d'un

-

certain temps (par ex 24 h & 140°C) apparait le prébipité de

structure cristalline différente de celle de la mafricé.

Ces alllages sont supraconducteurs et ont une
températurs critigque de l'ordre de 1 K. Les résultats de
BLANC et NEMOZ sur dss aliiagss d'Al-Ag & 7 st 10 % d'Ag
ont montré l'sxistence probable d'un palisr de la températu-

Y
ere phase de pré-précipitation et

ra critigue durant la 1
ansuite une augmantation de Tdnlurs de 1l'apparition du pré-

cipité (28).

Pour préciser ces résultats. nods avons entrepris
une Btude plus systématigue 5ur des alliages d'Al-Ag & 4 et
5 % d'Ag car 11 n'étalt pas pogsible g'utiliser des concen-
trations plus élevées, la température critique devenant frop
basse pour notre mantage cryogéniqua. Cette etude se diviss

en deux partles




I - Etude métallurgigue de la phase de pré-précipitation

par différsntas méthodes :

~ microscople électronique ;

~ diffusion aux petilits angl;s :

~ microduretd ;

- résistivité & 300, K at a 4,2 K.

II - Etude de 1l'évolution des proprisdtés Supraconmuctrices :

- mesuyre des transitians supraconductrices par
résistlivité ;
- mesure de la tempdrature dritique et du champ

ecritique par aiﬁantation.

8. L. =- ETUDE NETALLURGIQUE

B. I. 1. ~- Traitement des échantillans

Noue avons utllisé 2 alliagss d'Al-Ag de cancen-—
tration différente. 4,15 % At et 5,02 % At.. fournias par

la Soferec (¢ Centre de Recherches du groune de Péchiney.

Pour chaque concentration, 2 séries d'échantilleons ont subil

un traitement thermigue identigque

- 24 h & 550°C sous atmosphaére d'Argon ;

- Trempe & 1l'eau ;

~ Vieillissement dans un baln d'huille aux silicones placéd

dans une é€tuve maintenue & 140°C pendant des durées varlablss.
Le tableau (1) donne la duree de vielllissement correspondant

4 chaque échantillon.




Al - Ag 4,15 % Al - Ag 5,02 % Durée du vieillissement
4 - 1 IV - 1 5 - 1 vV o- 1 Brut de krempe
4 - Z 5 2 2 minutes
4 - 3 5 - 3 8 minutes
4 - 4 5 4 20 mlnutes
4 - 5 Iv - 5 5 5 V - 5 1 heure
IVv-5 bis= V~5 his 3 heures

4 = B 5 B 8 heurss
4 - 7 5 7 24 heures

Iv - 8 v - 8 2 jours

Iv - 8 v - 9 4 Jours

¥ - 10 v - 10 8 jours

Iv - 11 Vv - 11 15 jours

TAGBLEALU 1

B ijé. - ‘ﬂicruécdﬁia électrongqua

l.'observation des échantillons au microscope Blec-~

tronique par transmission a été faite par M. GENESTE. L 'sxamen

des clichés obtenus fournit les résultets suivants

a)l Dans toue les échantillonse, y compris dans le

brut de trempe. on reléve la présesnce da zones de Guinier-

Preston




Al-Ag 4,15 % at,, Brut de trempe Al-Ag 4,15 % at., Revenu 20' a 140°C

Al-Ag 4,15 % at., Revenu 3 h a 140°C Al-Ag 4,15 % at., Revenu 9 h a 140°C




Al-Ag 4,15 % at., Revenu 2 § & 1l40°C Al-Ag 4.15 % at., Revenu 4 j & 140°C

Al-Ag 4,15 % at., Revenu 8 j & 140°C Al-Ag 4,15 % at., Reveny 15 j a 140°C




\i-Ag 5,02 % at., Brut de trempe Al-Ag 5,02 % at., Revenu 1 h & 140°C

51-Ag 5,02 % at., Revenu 8 h 3 l40°C Al-Ag 5,02 % at., Revenu 2 i a 1400[:




\1~Ag 5,02 % at., Revenu 4 j a 140°C Al-Ag 5,02 % at., Revenu 8 ] a 140°C

\1-Ag 5,02 % at., Revenu 15 j & 140°C Al-Ag 5,02 % at., Revenu 15 3 & 140°C



b} L'accroissament du diamédtre des zZones aveo la

durée du vieillissament ;

c) L'apparition des premiers précipités pour les
Véahantillcns dont la durée du vieillissemant est prolengée :
échaentillons IV-10 et V-8, Pour chaque échantillon, nous avons
mesuréd sur plusisurs cliehés le diamétre des zones. Sur un
ensemble d'une cinquantaine de valeurs se répartissant autour
d'une valeur, nous avons pris la moyenne arithmétique comme
valeur du diamdtre de zone st 1l'écart entre les valeurs sx-

trémes comme incertitude [(figures 17 et 18).

, Nous constatons que 1e'ﬁiamétra des zones varle
comme le logarithme de t, t btant ia dufée du vieillissement.
En falt la mesurs du diamétretﬂes"zonas gst iiéa au contreste
du cliché 8t la précilsion dS'la'm39ure st faible. Nous avons
contrdlé ce résultat en utilisant une autre technigue, 1la

diffusion aux petits angles.

B. I. 3. ~-- Diffusion aux patits.anglas

Les mesures ont ét§ s¥Factuéeé par le laboratoire
de Métallurgie Physiqus de Poitiers, sur une série d'échantil-
lons de chagque pourcsntage. Elles fournissent le dlamdtre des
zones de Guinier-Preston ainsiigue la distance movenne gntre
zones. Nous avons réunis danaiia tableau 2 laes valeurs du '
diamétre de zones issues des clichés de micfoacopia dlectro-

nique {dﬂl et des mesures de diffusion aux petits angies (dm].
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Echantillon | 4 - 1 4 -2 | 4 -3 4 - 5§ 4 - 6 4 - 7
o fa} o - n]
d, en A <10 A |<104 l<10A 20 R ag. R 45 A
a Q [#] ]
d, en A 20 A 21 A 25 A 30 A 47 A 54 A
5 la} s} . 0 o s} o
distance 80 A 60 A | .77 A 94 A 134 A 163 A
moyenne
Echantillan | 5 - 2 5 - 3 5 - 4 5 - 5 5 - & 5 - 7
O [n] a 3]
d, en A 15 A 20 A 50 A 60 A
(W} Qa a) ]
dy en A 22 A 26 A 20 R 35 A 55 A& 64 A
% [9] o] O o] 0 5]
distance Bl A 74 R Bl A 106 A 159 A 185 A
moyenna
TABLEALU 2

lLa différence gue nous relevons entre les 2 méthodes
& savoir dﬁ < dD est bien coonue (10}, (181. Ells s'explique par
le fait qgue la mesure du diamdtre de zone par microscople elec~

tronigue est une valeur moyvenne arifhmétique alors que la méthods




de diffusion aux petits angles favorise les zones de grand
diamétre : l'intensité diffusée étant proportionnelle A& RB.

B, I. 4. -- Mesures cde micro—dureté (figure 19)

Les alliages d’Al-Ag donnent lieu & un durcisssament,
détect¢ pour la premiére fTois par Guinier {25), durant le stade
de préprécipitation. Durant cette phase la micro-duretd augmente
réguligrement. A partir des échantillons IV - 10 et ¥V ~ 10, on
observe une éugmentation plus importante de la micro-dureté
correspandant & l'epparition des premiéres plaguettes de préci-
pitation observéss en microscopie 8lectronique : c'est le début
duy phénoméne de durcissement par les plaguettes observées par
BLANC (22).

8. 1. 5. —— Mesures de réslistivité

Pour chague gchantillon, nous avons mesurd la résisti—é
vité @ la température ambiante et la résistivité résiduslle &
4,2 K. L*&chantillon se présente sous la forme o'un ruban de

dimensions :

= longueur 120 mm ;
~ largeur 8 mm

- épalsseur 0,2 mm.

La section des échantillons étant irréguliére par
suyite du laminage et du découpage, nous avans déterminég une
ssctien moyenne par pesbde. La mesure de résistivité a &té faite

par la méthode classiqus & 4 fils (figure 20).
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P
‘D

n

Echantillan

Les courbes plt) et po(t] (figures 21 et

une décrolissance lingaire sn foaction de

reste

Nous

riser chaque étape du vieiliissement pour un alliage donné.

1

supériesur
1,34 p @

1,81 pn &

Potentiomatre

K

£F I GURE

Alimentation

‘codrant

Jaild

-
-

cm peur les échantillons

cm pour les échantillons

22} font apparaitre
log t tant quse e,

& 4 % d'Ag (IV - 103

Lor
n
]

: d'Ag [V =~

52

utiliserons, par la sulte, les valeurs de p_» ROUT caracté-

8. I.

sement ls diamdtre moven des zones et la distance moyenne entre

Zones

Conclusion sur l'étude métallurgique

Mous connalssons done peur chaque étape de vieillis~
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Nous avons constatée lors duy vieillissemant :

- 1'accroissemsnt du diamdtre des zones, ainsi gque leur distance

moyeanne ;
- l*augmentation de la micro-cdureté des échantillons ;

- 1m diminution da la résistivité a 300 K et de la résistivite
résiduelle & 4,2 K.

Pour des temps de vieillissement important la microscople #lec-
tronigque indigue les pregmiéres apparitions de préclpités de
phase y' pour les @chantillens IV-10 (pﬂ = 1.34 y & cm)] et

V-9 EpD = 1,61 u & om) correspendant par ailleurs & un change-
ment de pente de la variatien de la résistivite résiduelles et

de la micro-durstd.

B, II -~ ETUDE DES PROPRIETES SUPRACONUUCTRICES

p. I¥. 1. ~- Transitilons résistivas

iLa mesure g effectue par la méthode classiguse A
4 fils {$1gura 23). Le porte- échantillon (figure 24] comporte
une résistance au carbone {24 Q-Allen Bradley) préalablement
étalonnée pour la mesure de températura. Une résistance de
chauffage (100 @ au constantan) permst la régulation du bain
en température. Aucune carrastién du champ sxtfériegur ne nous a
paru nécessalre, les inhamogénéitéé du champ magnétique & q
1'endreoit de 1'échentillon sont‘trﬁp faibles pour élargir et
déplacer notablement ia transitien 1 par exemple un éhamp‘da

1 Oersted provogque on déplacameht de To < lﬂfB K. Nous avons
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maesuré le passage de l'état normal a Ifétat-supracohduatéur
des échantillons pour quatre valelrs du courant : 100 mA -

50 mA - 10 mA -'S mA (figure 25). De caes courbes, on déduit-:

- la valeur de T,  température critique : alle est définile

a._§ (0} c'est-a-dire la valeur de nD/Zﬁextrapolée & eourant

- la valeur de A& T, : largeur de transition : elle est mesurém

Po 3pp
antre ~7 et e

Les résultats sont les suilvants :

‘ T -- =T
Al-Ag 4,15 3 At T K| AT & 1Al-Ag 5,02 % | T_Ki{ & T K
c c I C
g
IV - 1 l1,081) 43072 0 v -1 - 3
- ;
, : :
-3 -3
IV - 5 1,048 4.10° | Vv - 5 11,040 | 5.10
; ; . § ;
IV - 5 bis | 1,050 4.107° § V - 5 bis 1,040 | 4,103
v - 8 11,0650 4.107° 1 v - B 1,052 1 4.10
f ! 2 ~3 5 : -3
IV - 3 11,0657 8.107° vy - g 1,050 § 5.10
i % i ] ; §
e -3
© IV - 10 1,083 | 68.10 V- 10 1,043 | 6.10
5 : : ; ! :
% ) R -3 é % -3
PoIv - a1 £ 1,061 | 6.10 v o~ 11 1,051 | B.10
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Nous pouvons constater gue :

- la largeur de transition reste faible pour des alliages
métallurgliquement inhomogénes : elle ne dépasse jamails 1‘10—2 K.
Elle a tendance & croitre pour des durées de visillissement

longues (IV - 9 3 IV - 106 ; V - 103.

- pour la série IV - 1 et IV ~ 8 et la série V - 1 8V - § la
températurs critigue T, ne varie pas 3 la précision des mesures
prés. Ensuite on note une légdre augmentation de la température
critique notamment sur les échantillons IV - 10 st IV - 11,

mais la mesure devient délicate & ceuse de la diminution de Poe

B TI. 2. -- Mesures d'aimantation

al Mesures 1

o

Pour chaque échantillen des 2 séries d'alllages

NS

a 4,15 % et 5,02 % At, nous avons sffectug des mesures g'aiman-

tation isothermes entre 0,75 K et

9; 0,8% K par palier de 0,01 K, solt une

vingtaine de courbes par échantillon.

Ls résistance de mesure de tempdrature

] est placée contre 1'échantillon

|~ Echaﬁtillmn (figure 26). La résistance de chauffage
paermet de réguler la température du

- bain. Ells permet également de faire

-~ [ mesursa

monter rapidement la température au-

] : : dassyg de. T5 afin de pouvolr rendre
normal le matériau supraconducteur et
] - tracer la courbe de 1°7% aimantation
§

pour?chaqﬁe cycle., La vitesse de va-’

R Chauffage riation du champ couramment smployée

S Figure 28

[ R S L




ast de 107.6 Qersteds/minutes. Queligques courbas montrant
1'évelution typique des éechantillons au cours du traitement

thermicue.

figure 27 : Al-Ag 4 - 2 T = 0,808 K supraconducteuy de 2®

espace

i
]

figure 28 : Al-Ag 4 -~ 5 T 0,758 K évolution vers un supra-

are .
conducteur de 1 espace

are

~ figure 28 : Al-Ag IV- 8 T _0;??2 K supraconducteur de 1

B

espéce

Al=Ag IV=11 T

-
o

- figure 30 3;780 K supraconducteur de 1°7°

espece

b) Oépouillement :

o A S )

- 51 nous caractérisons 1'irréversiblilité d’'une

0,

courbe d'aimantation comme le rapport sexprimé en % de 1‘'aiman-
tation rémanente en champ nul 3 i'aimantatien maximum (.1 };
nous constatone qus la compor#ément magnétiqﬁe de ces échantil~-

,

lons ast trds peu ierVersible;{quélquea %) 3

- la transition entre une courbs d'aimantation typique

. 2] . oy e
d'un supraconducteur de 2 espéce et celle d'un supraconducteur

de 1ére espbece a lieu

dans les échantillons a 4,15 % d'Ag pour 2.22uﬂcm<pé<2,80uﬂcm
dans les échantillons & 5,02 % . d'Ag pour 2,2Bpacm<po<2,?luﬂnm

- On note lfexiatende’d'une "gueue d'aimantation”

irréversible (figures 27 et 28), disparaissant & partir de




Al_Ag 4.2

T=0,806°K

-5] -

FIGURE_ 27

- | H (Oe) .
60 70
Al_Ag 4.5
- T=0,758°K
FIGURE 28
H(O
60 70




. 82 ....

. Al_Ag V-9

7= 0,772°K

FIEURE 29

LK | H(Oe)
‘ —>
50
oh
3 Al_Ag IV_11
&

T=0,790°K




1'6chantilleon IV - 8 {figure 298 ) de la série 4,15 % st V - 11
série 5,02 %, c'est-a-dire pour p, < 1,40 pl.cm.

Pour interpréter cette queue d'aimantatlon, nous
utilisons le modéle 8tudié par FINK (13) sur les courants de
surface dans un supraconducteur. Lorsque ls paramatre ds
Ginsburg-Landsu ¥ > 0,417, un cylindre placé dans un champ
magnétique parallédle & la surface restses dans un gtat supracon-

ducteur jusgu'a un champ HCa = 1,695 H : H03 est appelé& champ

c
de nucléation de la supraconductivité dz surface (23). Le mo-
ddle employé par FINK est un annsau supraconducteur superficiel
parcourud par un courant. Il an résulte un comportement dlsmagné-
tique en champ croissant et paramagnétigue sn champ décroissant,
d'od 1a forme dea la courbe d'aimantation au voisinage cds ch

{(figure 27 1.

Expérimentalement, 1'irréversibilité de la courbe au

o,

voisinage ds ch, axprimée sn % de l’aimantation maximum, est

de 5 & 6 %.




Selon le modéle de FINK, l'aimantation effective résultant de
l1'écran dfi aux courants de surface dans um cylindre, s‘écrit :

(24)

+ He 2 A 1/2 A _2
4“M=_”T{“ (wﬁ—} E-F (R)

Jans cette expression n est un paramétre = 1

He t champ critigue thermodynamigue

A : profondeur de pénétration = 2 300 R

R 1 rayon ds 1'6ohantillon

A épalsseur de 1'éeran supsrficiel

£E : longusur de cohdrence = 2 300 R

Dans notre cas, on trouve 4HH L 5 % ce qul est en accord avec

[
les résultats expérimentaux.

De plus, nous pouvons exclurs la: possibilité d'inhomo=-
généités macroscopiques de concentration introduisant un spectre

de valeurs de ch i gn effet une‘tellé variation ds H sxigerailt

2

des variations e concantratioﬁ;de-plusieurs.4 At.

Compte tenu de ces hypoth&ses, nous avons dépoulllé

nos courbies pour obtenir les chaﬁps eritiques suivants :

ch : champ critigue thermodynahidué

HQ; : champ critique supérieur -

¥ -
HC3 : champ critique dit de nucléation




1 ~ Comportament supraconducteur de typse II'

“L*aire hachurége est propcrtionnélle;é [HEJZ.

Y o , I
He est obtenu en extrapolant la courbe d'aimantation jusgn’a

l'aimantation nulle.

HC; est le pﬂiht el l'aimantaticﬁ dsvient‘affectivemaﬁt nu1le,

2 - Comportement supraconducteur de typs I }:'

ch]z

FIGURE 32




n - Résultats

: y | o
1 - Nous avons porté ﬁ§ et H07 pris 4 T = 0,800 K en
fonction de p_ {figures 33 et 34), ’ : '

FA

% : )
He reste constant pendant toute la durée du vieillissement
tandis que Hc; décroit 1inéairement aves la resistivita Jusgu'ay
passags de la supraconductivité de type IT a la supracanductivité

de type I.

2 - Datermination axpégiméntale du paramitrg Ki

On définit Kk, tel que.He, =VZ K, ~§

A partir des mesures de HCZ gt Hahnqus pouvona donc an dadulrse

Ky expérimental. Dans le domaine de. température utilisé proche

de T nous n'avons pas déceld de variation thermique appréclable

cl
de Ky
k. donnée par la théorie (14) :
G
3 .y 1/2
K = K, +.7,5 . 10 [V) pD { e}

avec £ = 0,03 (1) et v = 1350 ergs/cma {151}

valeurs pour 1'aluminium pur

Al-Ag 4 % o, K, exp. K, th.
4 -1 3,64 0,88 * 0,01 1,00 B
4 - 2 3,70 1,02 * 0,01 102 |
4 - 3 3,58 0,98 * o.01 0,88 mg
4 - 4 3,28 0,81 * 0,01 0,90 '?
4 -5 2,97 o1 fo.o oz
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. -
— b N .
Al=Ag 5 % P, K, exp Ky th
v - 1 4,28 1,14 % 0,01 1,18
c %
5 - 1 4,20 1,12 - 0,01 1,186
5 - 2 4,08 1,14 = 0501 | 1,12
5 - 3 3,61 1.06 ¥ 0,01 : 1,04
5 - § 3,15 0,85 = 0,01 0,87
(fi T FRE 2 § o - - .;,,.; .
V - 5 ‘i 2&96 ; 0!88 - Oaal i Gpal
S e s o M,‘g et e o s j . + o — # e b
V - & bis 2,71 , @g,7% = 0,01 : 0,74

Nous tragons alors la courbe k, exp. = f{p_)

1 .
{figure 35). Nous y avons aussi reporté les valeurs de L)

obtenues par BLANC et NEMOZ sur des alliages a 7 et 10 % At

o

d'Ag. La variation lingaire de-K, exp. avec Pg’ 4 la précistion

‘ 1
du résultat prés, justifie le fait d'avoir pris pour Y dans les

nlliages celui de 1’aluminium pur.

3 ~ Passage de 1a Qupraconductivité de 2° gsphcead
' ere

4 la supraconductdivité de 1 espéce 1

A partir de la formule (c) de K g+ Nous pouvons
calculer la valeur théorique de P, pour lagquelle il y a

passage de la supraconductivité de type II & celle de type 1.
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Dans ce cas 123 Vm§1 K. = i
2 ca : . i
D'ed Py = 2,47 ufl.em.

L'accord avec les résultats expérimentaux est donc bon puisque

nous avons observé ce passage pour

2,22 u cm < p_ < 2,80 u em dans les alliages 3 4 %
2,28 B& cm < py < 2,71 4l em dans les alliages & 5 %
Heg
Hc;
Quus avons porté em fonction de Py la valeur du

4 - Détermination expérimentale du rapport

rapport :22 {figure 36). Remarquons que la détermination
@xgérimentgla de Hcg est assez impréc%sa. Nous constatons
d*abord une fluctuation du rapport %%% antre 1,50 et 1,60

tant que Py > 2,47 ufl.cm ; ensuite une décroissance réguliére
de ce rapport pour 1,40 pR.ocm < Py < 7,47 ull.cm, puls un

début de palier oi m%g # 1, En effet, pour P > 2,47 ufl.cm,
domaine de la suprac%ﬁﬁuctivité de 2% espace, Hgy = 1,69 Hcé
(23) pour un champ magnétique appliqué paralléle & la surface.
Expérimentalement, du fait du laminage des échantillons, et
aussi du montage expérimental, le champ magnétique appliqué
n'est pas rigaureusaqpnt paralldle & la surface ds l'é4chantil-
lon et le rapport MM%i, n'est plus 1,695, Cecl explique les

fluctuations de ce rgg%crt autour d¢'une valesur = 1,55.

Lorsque 1,40 ufl.cm < Py < 2,47 ufl.cm, domaine de la supracon-

ductivité de 1°F° espice, on peut édcrire
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U
H = 1,695 x\ 2 « He d'od la variation linésire du rap-

Gg
port.

Hes

La valeur limite de ﬁw% avec K pour laquelle Hca < Hg est
™

1

e - = 0,417
1,69 xy 2

K =

Spit d'aprés (€ ) oy, = 1,40 ul .cm.

Lorsque € < 0,417 on n'observe plué de supraconductivite de
surfacae, -ce qui explique la disparition de ia‘”quaue d'aiman-
tation® dans les échantillorns & 4 et 5 % At lorsque

e, < 1,40 ufl.cm |

5 - Températures de transition supraconductrices

Nous avons déterming la température de transition des
alliages par 3 méthodes. Npus avons porté dans les tableaux 5
et B les écarts de température A Ty par rappoert & 1'dchantillon

brut de trempe de la série correspondante.

de _la_courbe Hg, = f(T) (figure 37).

e iR v e

Dans le domaine de température 0,8 < ;m < 1, on peut
: c
prendre avec une bonne appreximation Hc2 linéaire en T. Nous
obtenons ainsi par extrapolation linédaire a Mg, = 0.Tg, d'od
A Tcl‘
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‘ oo 2
On sailt que Hg = Hg (07 (1 - ?15].[15]. 0'autre part,
: c '
nous négligerons la correction hien connue & cette lel parabo-

ligue Gtant dans un domaine da'tampératura proche de T..

De 1'extrapolation & Mo = O de Hg = ¢ (T2} on obtient
Teg, d'ol A Tc2 (figures 38 et 39).

5. 3. - Oéterminatlion de Ty par_la transit

Nous avons vu gque nous pouviens ainsl déterminef.

Tg @ © 0,005°K prés d’ob & Tgq.

5, 4, ~ Conclusian

pretal el

Les écarts A T, détsrminds par les différentes
méthodes sent en bon accord pour l'alliasge 8 4 % at. d'Ag
{tableau 5). Pour l'alliage & 5 % At. d'Argent les écarts A Tcl
sont nettement supérisurs aux écarts A‘Tcz et A TGB’ écarts
liés & la détermination de la température critigue de 1'échan-
tillon brut de trempe. 0'aprés les figures 38 gt 39 , o0 nous
‘avons porté A TGQ en fonction de po; on peut raisonnablement

~

dire, pour l'alliage & 4

LA

% At. que la température critigue reste
constante a - 5.1[!“3 degré prés, durant la préprécipitation.
Pour l'alliage 3 5 % At., la température critique ne s'élave
gqu'esn fin de vieillissement socit & partir de 1l'2chantillon V-8,

ce qui correspond 34 l'apparition des premiéres plaguettes,
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IV - 8 D a5.10% w5107 0 v - B¢ P e20.107% 0 s12010 %0

IV - ¢ ' 8] - +7.10 +10.10

IV - 10 o +12.3107° v - 10 | © 423,100/ +19.10

O NP
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IV - 11 L +6.10 7 +11,10° 70 vV - 11 S +25.10 T ' +11.10

TABLEAU 5




Il convient alors de cqmﬁaéer ces rééultats a ceux
pbtenus par BLANC et NEMODZ {figure 40) sur des alliages & 7
et 10 % At cd'Ag mals ol le nombre .de points de mesurs pour
chague échantillon était restreint. Pour ces alliasges aussi la
remontée de température britiquéiéé produit au début de la pré-
cipitation. Nous potvons dbnc conclure gque tant que seules leés ...
zones de Guinier-Praston sont p:éséntes, la température critique
de 1'alliage reste constantse, auzqﬁurs dy vieillissement. La re-
montée de la température critiqué-iors de l'apparition des pla-
guettes peut s'expliquer par une Q§saturatiaﬂ'de la matrice
c'est un falt connu. Mais la non?variation de Ty durant . le gros-.
sissemant des zones est un phénoméne nouvsau totalement inat-

tendu.

Pour 1'expliquer, nous devons analyser qualitativement

le méoanisme de ségrégation en zones de Guinier-Preston.
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C INTERPRETATION

C. I. ~ DECOMPOSITION OC L'ALLIAGE EN 2 PHASES

De nombreux auteurs ont &étudié les phénoménes de pra-
précipitation et de précipitation dans les alliages d’'Aluminium-
Argent (113, (17), (19), (21).

En utilisant des mesures absolues de ciliffusion aux
petits angles, BAUR et GEROLD (11) ont montré l'existence d'une
lacune de miscibilité métastable qui régit la formation desg zones

da Guinier-Preston dans ces alliages (figure 41).

Le modéle, dit modéle & deux phases est maintenant com-
munément admls pour les zones de Guinier—Présten : les zones
sont constituées d'amas sphériques_riﬁhes gu Ag de concentration
mI(T3 répartls au hasard dans unerﬁatriCQ appauvrie de concentra-
tion m2{T] : T édtant ls température & laquelle s'sffectue le
vigillisssmant, m, et m, sont déterminées par la lacune de misci-
bilité. Immédiatement aprés la trempe il existe une phase de
transitimn trés courte qui correspend a la formation des zonés. .
Nous n'avons pas pu observer cetfa-phése qul nécessite une Lrempe
ultra-rapide. De plus, la valeur du dlamétre moyen des zopnes tde -

nes échantillens "brut de trempe” {10 & 20 A) comparée avec les




rédsultates publiés par ailleurs nous permettent de pensar gue

la décomposeition en 2 phases est déjad réalisée.

Au cours du visillissement isotherme 3 la température T,
les zones de concentration mI[Tl grossissent mais & cause de
l'existence de la lacune de miscibllité la fraction en volume B

des zones, c'est-a-dire de la phase ségrégée reste constante.

En effet m, = B my (1) + (1 - B) m, (7 ofl

ma 28t la concentration nominalé"ds'l’alliage.

£ ne dépead danc gue de cette concanfratién a8t de la fempérature
du vieillissement T. o

Ainsi, pendant l’évolution du systé@e. 1'accroissement
du diamBdtre moyen des zones se fait par absorption deé'petites
zones par les grosses et la distance moyenne entre zongs augmente

(volr paragraphe B.I.3.).

c. II. "_VARIATIUN DE LA RESISTiViTE.RESIDUELLQ

La résistiviteé résiduéfie décrolt depuls sa valsur
pour l'échantillon brut de trempe, jUSqU}é une valeur moitié
4 la fin du processus da pré—prédipitationQ Aucunag théorie
n'axpligue gquantitativement ce rééultat d'une manidre satisfai-

sante.
tine explication qualitééiyé admise (18) serait la
suivante '

Nous avons vu précédemment gue pour un &tat de viesil-

lisssment donné, il v a une répartition du diamatre des zones




auytour d'une valeur moeyenne. La‘QMrée du vigillissement en
augmentant favorise la farmatiaﬁ'deﬁ_grassgs Zones au détriment
des petites (figure 42 ). '

La contribution des aﬁéé d'argent est maximale pour les
Eroupes de ?2 gt les groupes de 3 stomes, Elle est donc grénde an
debut de vieillissemant ol il y a un grand nombre de patltes
zones. Ensulte leur nombre va eh;diminuant pendant le vielllis-
sament, au profit de groupes cnhﬁorﬁant un nombre d'atomes plus

élevés st la contribution & la fé%istivité va en diminuant.

C. III. - PROPRIETES SUPRACONDUCTRICES

Les alliages se comportent comme des supraconducteurs

homogénes durant la phass de pré-précipitation

1 - la températurs critigue reste constante au cours du vieillis-
sement ainsi que le champ critique thermodynamique. T et
He ne sont donc pas sensibles au nombre et & la dimension

des zZones.

2 - les largeurs de transition observées (0,01 K} sont de l'ordre
de grandeur de celles cbservées dans des alliages en parfaite
solution solide (Pb~-Tl par exemple]l.

G
est vérifiée, or cette théorle n'est valable gue pour des

3 - la relation pour «_ tirfée de la théorie de Ginsburg-lLandau

supraconducteurs homogénes.

Le supracenducteur est falblement irréversible et cette

irréversibilité ne ss modifies pas pendant le vieillissement.
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Cet ensemble de propriétés peut s'interpréter a 1l’alde du

modale suilvani :

On peut considérer l'élliage, décomposé en 2 phases
comme une succession de lames alternativement normales (zones
de Guinier-Preston) et supraconductrices (matrice appauvrie)
gn contact l'uns avee l'autre. Nouwus sommes ramenés & 1'étude
d’un-probléme d'effet de proximité entre une lame normale N et
une lame supracenductrice S. Soit dN l'épaisseur des lames N et
dS 1l'épaicsseur des lames S..Gn a respectivement dN << EN et
dg <« ES.

Nous sommes alors dans le cas limite de COOPER {27},(253§
{29). fNpus pouvons donc définilr pour ce couple de lame nurmale |
supraconductrida un DZ;amétra [NV}BF§., na dépendant an part%cu~
N et, en_géné:alisapt 34 un mocdéle &4 3 di-
mensions, ne dépendant que de la fraction en volume f (30).

lier, gue du rapport

Nous sommes done en présence d'un supraconducteur pour

legquel on définit un (NV] gui ne dépehd gue de la concentra-

aff.

tien initiale my de 1'alliage at de. la température de vieillis-
agmant T, D'autre part, il = teutssglea proprifétés d'un supra-
conducteur homagdne de ccefficient (NV) ==5-'{i‘\!\HE+.1E

d'ol les concludions vérifliées par l'expérience :

~ Tg 8t Hn ne varient pas au cours du traitemént car § est cons-

tant ;

-~ la transition résistive est étrbi%a (0,01 K)

- c'est un supraconducteur homogaéne et il n'y & pas d'irréversi-

bilité due a4 la présence des zones de Guinier-Presten.




B

. IV - CONCLUSION

Nous n'insisterons pas davantage sur 1'interprétation
des résultats qui dolt faire l'objet d'une partie de la thése
de Monsigur NEMOZ et d'une prnchgihe publication. Nous pouvons
conclure. l1'dtude des ces alliages*d;Alﬁminiﬁm—Argent par les

sonstatations suivantes

~ Malgré la présence des zones de Guinier-Preston de
longusur inférieure & la longusur de cohéraence, les alllages
d*Aluminium-Argent sont réversibles 3 95 % et vérifient les lois

- ers <. & N
générales des supraconducteurs de 1 . esp@ce et 2  espece,.

Les grandeurs supraconductrices 1iées a 1'énergie de
condensation, H, et Ty, ne sont pas sensibles 4 des modificaticns
. de structure inférieures & la longusur de cohérence alors gue

la pénétfation du champ magnétique y est sensible.

On peut considérer ces alliages éﬁpraconducteurs
ayant des fluctuations de concentration inférieures & la longueur
de cohérence, comme des supracondqgtehrs hémogénes. Cependant,
l'ensamble des propriétés supraconductrices esﬁ affecté par la
présence de ces régions normales, & cause des effets de proximite

a4 la frontiare dss zones et de la matrice.
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