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Préface

I’avenement des supraconducteurs a haute température critique (SHT¢) [1] a non seulement bouleversé
les notions fondamentales de la physique des solides, i1l a aussi provoqué une révolution dans la
compréhension du comportement des lignes de flux magnétiques quantifiés qui traversent le matériau
supraconducteur lorsqu’il est exposé a un champ magnétique. La coincidence des valeurs extrémes des
parameétres caractérisant la supraconductivité dans les SHTc, les propriétés physiques des vortex, leur
dynamique, et leur diagramme de phases dans le plan (B, T) ont pu étre étudiés dans un détail jusque-la
inaccessible. Il a ainsi été établi que la véritable transition de la phase supraconductrice vers la phase nor-
male n’a pas lieu au deuxieme champ critique B.s, mais & la transition de fusion de I’ensemble des lignes de
flux [2, 3]. Dans des matériaux supraconducteurs désordonnés, il apparait une nouvelle phénoménologie,
liée & 'ancrage des lignes de flux sur les défauts du matériau. De nouvelles phases thermodynamiques de
vortex ancrés ont été postulés [4, 5], et, dans certains cas, trouvées.

Le but de ce document est de porter un regard critique sur le mécanisme menant a la transition de
fusion de I’ensemble des vortex dans les SHTc, ainsi que sur le role du désordre cristallin dans la physique
des lignes de flux. L’approche premiére est de, avant tout, caractériser au mieux les matériaux avec
lesquels on travaillera par la suite. Cette caractérisation inclut non seulement la mesure des principaux
paramétres de la supraconductivité : température critique, longueur de pénétration, champs critiques;
mais aussi le controle de la pureté des matériaux et du désordre cristallin éventuel. Dans cette optique,
le travail s’inscrit dans la mission du Laboratoire des Solides Irradiés, qui est d’accéder a la physique des
matériaux en controlant le désordre par irradiation.

On essaiera ensuite d’attaquer la transition de fusion par ’emploi d’une méthode originale, utilisable
dans les SHTc lamellaires comme le BiySraCaCus0sgqs @ la Résonance de Plasma Josephson. Cette
technique permettra d’évaluer les excursions thermiques moyennes des lignes de flux au voisinage de
la transition, dans des cristaux bruts de croissance et irradiés. Le role du désordre cristallin est étudié
également par une approche novatrice : c’est 1’étude de la modification des propriétés thermodynamiques
par le désordre, plutot que les propriétés de transport. Enfin, on concluera sur comment ces approches
peuvent nous aider a comprendre le diagramme de phases des lignes de flux dans des supraconducteurs
désordonnés de maniere controlée.
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Chapitre 1

Contexte

1.1 Propriétés thermodynamiques des supraconducteurs

L’étude des propriétés thermodynamiques des matériaux supraconducteurs est un des éléments clefs
pour la compréhension de leur état fondamental, et des excitations basse énergie. Ainsi, la mesure précise
de la chaleur spécifique C' [6] et de la longueur de pénétration A(T) [7] ont été déterminants dans la
validation de la théorie de la supraconductivité de Bardeen, Cooper, et Schrieffer (BCS) [8]. La théorie
BCS prédit un saut de la chaleur spécifique

AC/AT =1.43 (1.1)

a la température critique 7, ou le matériau subit une transition de second ordre de 1’état normal vers
I’état supraconducteur. 47" est la chaleur spécifique électronique a I’état normal et v est la constante de
Sommerfeld [9, 10].

Comme toute transition de phase de second ordre, la transition supraconductrice est accompagnée de
fluctuations du paramétre d’ordre ¢ (r) = |¢| expi¢(r) de part et d’autre de T : on peut toujours définir
une plage de température sur laquelle la différence Gy — GG, entre ’énergie libre de Gibbs de 1’état supra-
conducteur et celle de I’état normal est inférieure ou comparable a 1’énergie thermique kgT'. La probabilité
non-nulle que I’on trouve des régions spatiales a I’état thermodynamique énergétiquement défavorable
méne & 'arrondissement de discontinuités des propriétés physiques comme la chaleur spécifique (& pres-
sion constante) C, = —T'9*G/IT?, I'aimantation M,., = —IG/IB, la susceptibilité y = —9?*G/IB?
[11], et des propriétés de transport telle que la conductivité électrique [12, 13].

La présence de fluctuations implique la variation spatiale de 1’état thermodynamique dans lequel se
retrouve le matériau supraconducteur. Cette situation se laisse convenablement décrire par la théorie de
champ moyen de Ginzburg et Landau [14]. Cette théorie réprésente le développement de la théorie de
Landau des transitions de phases pour un systéme de particules chargées ; la densité d’énergie libre s’écrit
comme un développement limité de la densité ~ []2,

(?V — QeA) W

a laquelle on rajoute un terme d’énergie cinétique, 1’énergie du champ, et le terme réprésentant le travail
fait contre I’application du champ magnétique. Ici, on a introduit les parameétres a et 3 du développement,
ainsi que la masse effective m* et la charge 2e des paires de Cooper [8], le potentiel vecteur A, I'induction
magnétique B, et le champ magnétique (produit par les courants circulant au sein du supraconducteur),
H. L’utilisation de la version linéarisée de cette densité d’énérgie libre mene a ’ainsi nommée “approx-
imation Gaussienne”, valable & des températures suffisament élevées pour que non seulement || soit
faible, mais que la taille typique d’une zone cohérente £, (fluctuation supraconductrice au sein de ’état
normal) soit inférieure & la séparation entre ces zones. A 'inverse, la plage de températures |T — T¢| ol

1

2m*

* B
+ S5~ B HE). (1.2)

G; — Gy = / d3r0[|’¢)|2 + é|1/)|4 +
v 2

7



8 CHAPITRE 1. CONTEXTE

I’on ne peut négliger 'interaction entre zones cohérentes définit le “régime critique”. Dans le cadre de la
théorie de Ginzburg et Landau, ce régime correspond a

‘T;—CTC < Gt (1.3)
Gi= [%r (1.4)

est le nombre de Ginzburg, £(0) = [A/2m*a(T = 0)]Y/?, g0 = 2 /4mpo)?, Bg = h/2e est le quantum de
flux et A = (m*/4/1062|1/)|2)1/2 est la longueur de pénétration magnétique. Le critére (1.3) correspond a
la plage bornée par les températures ou la correction & la chaleur spécifique est égale au saut décrit par
I’'Eq. (1.1). On attend un effet mesurable important lorsque G est non-négligeable devant 1, ce qui est
le cas dans les matériaux a faible densité superfluide ny = (m*/4pge?/)A~2, dans les supraconducteurs
bidimensionnels [par exemple; les couches minces de petite épaisseur d, pour lesquels il convient de
remplacer £(0) par d dans (1.4)], et lorsque la température critique est élevée.

1.2 Champs magnétiques non-nuls

La mesure expérimentale de la susceptibilité, de I’aimantation, ou de la conductivité nécéssite ’applica-
tion d’un champ magnétique ou d’un courant électrique (lequel produit son champ magnétique “propre”).
De méme maniére, 1'utilité de quelconque matériau supraconducteur est déterminé par sa capacité de con-
duire un courant électrique sans pertes; ceci sous champ magnétique souvent intense. On est donc conduit
a examiner le comportement du matériau supraconducteur en présence d’une induction magnétique non-
nulle. Ceci nous meéne, bien entendu, & ’effet Meissner, c’est-a-dire, I’exclusion totale du flux magnétique
du sein du matériau [15], pour des champs magnétiques en de¢h du champ critique thermodynamique
H(T) = ®0/2/ 27110 X (en ce qui concerne les supraconducteurs de type I). Pour les supraconducteurs
de type II, qui nous interesseront dans la suite, la présence d’une densité de flux au sein du matériau est
énergétiquement avantageuse au deld du premier champ critique He1(T) = ®gInk/4mpgA? (ot k = A/ -
Figure 1.2). Or, la présence du courant d’écrantage Meissner circulant aux abords des surfaces extérieures
du matériau, et la forme géométrique de celui-ci, impliquent que le flux est seulement admis lorsque le
champ magnétique atteint une valeur H, dite de “ premiére pénétration”, généralement (trés) différente
de H.1. Le flux magnétique entre sous forme de lignes de flux quantifié, ou “vortex”, constitués d’un coeur
normal entouré d’un tourbillon de courant non-dissipatif. Le supraconducteur est alors & “I’état mixte”.
Les lignes de flux peuvent, en fonction des propriétés fondamentales du matériau (tels que la symétrie
du paramétre d’ordre ou de la surface de Fermi), ou encore de sa pureté, adopter un trés grande variété
d’arrangements topologiques. Cependant, dans un matériau “idéal”, le réseau triangulaire postulé par
Abrikosov, avec paramétre an = \/2/32aq = \/2/31/2(®o/B)Y/? est supposé étre I’état fondamental
[16].

L’induction magnétique moyenne (B) au sein du matériau supraconducteur ne peut varier qu’en
ajoutant ou en retirant des lignes de flux, de telle maniére & ce que (B(r)) = ny (r)®Pg, ou n, est la densité
locale de vortex, moyenné sur une distance 3> A. La densité de vortex augmente de maniére continue
jusqu’a ce 'on retrouve I’état normal au deuxiéme champ critique H.s = ®q/2muoé?.

La présence de lignes de flux, ou vorter , implique la modulation spatiale du parameétre d’ordre;
la théorie de Ginzburg et Landau est donc le cadre le plus naturel pour aborder une description. On
reconnait plusieurs limites. Pour des inductions réduites b = B/B.s = B/ugHes < 1, le volume occupé
par les coeurs de vortex est négligeable; la variation spatiale du parametre d’ordre est prise en compte
par une fonction Y. d(r — 7;), U'indice 7 décomptant les lignes de flux. On parle de la limite de London,
car la théorie de Ginzburg et Landau se réduit alors a la théorie élaborée par les fréres London en 1932
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F1G. 1.1 — Lignes de flux dans un supraconducteur de deuxiéme type. Le panneau (a) montre la structure d’une seule ligne
de flux (vortex d’Abrikosov) telle que dérivée & partir de la théorie de Ginzburg et Landau. (b) Vortex Josephson dans un
supraconducteur lamellaire, composé d’un empilement de couches supraconductrices et isolantes d’épaisseur beaucoup plus
petite que A et £. Dans ce cas, I’étendue des courants est déterminée par l'effet Josephson entre plans supraconducteurs,
la longueur pertinente est A (quelque 100 pm dans le BioSr2CaCuzOgys ). Le “coeur” est défini par l'avénement de
non-linéarité accompagnant la singularité de la phase supraconductrice, son étendue est ~ A ; = e~ 1s. (c) Décoration Bitter
d’un monocristal de BiSroCaCusOgy s partiellement irradié avec des ions Pb%%t de 1 GeV [17] (voir sections 2.6 et 6.3).
La partie circulaire & droite a été irradiée avec 5 X 10% ions Cm|27 entrainant la présence d’autant de défauts colonnaires
amorphes, tandis que la partie gauche a été masquée pendant l'irradiation. On observe le réseau triangulaire de vortex
dans la partie non-irradiée, et un ensemble amorphe de lignes de flux dans la partie irradiée. (d,e) Transformées de Fourier,

effectuées sur la partie gauche et la partie droite du cliché (c).

[7]. Dans cette limite,

B? NyEpn B2
s—Go~F,—F,+——BH 1 . 1.
G, -G o + n< 2405 (1.5)

€0 7
Mpey = ———1In | — 5. 1.
20y “(eb+05) (1.6)

Brandt a démontré que I’approximation (1.5) n’est précise que pour k£ > 20 dans l'intervalle de champs,
trés réduit, de (26%)~1 < b < 0.01, et que, lors d’un ajustement, elle sous-estime sévérement la valeur de
B2 [18]. Une solution numérique précise des équations de Ginzburg et Landau montre qu’un interpolation
plus exacte est

_ o 1-b
Mrew = _ﬁ In [1 + b fZ(b):|
f2(b) = 0.357 4 2.890b — 1.581b%. (1.7)

bonne pour x > 5 (avec une erreur de < 1%) sur Uintervalle (Inx + 1)/10x% < b < 1 [18].

A Tinverse, pour des inductions fortes, il est d’habitude d’écrire le parametre d’ordre comme une
combinaison linéaire de fonctions propres de I’Hamiltonien d’une particule chargée en champ magnétique,
dénommés niveaux de Landau. Pour 4B£%(0)/®o > G, on peut se limiter au premier niveau de Landau
(au niveau duquel se produit la nucléation de la supraconductivité & H.s). Dans ce cas, ’énergie libre
prend la forme d’une loi d’échelle, tous les parameétres physiques ne dépendent que de la variable

Q°P = (1= b)(1 = )3 (tb)=*PGi~1/3 (1.8)

en dimension D = 3, et

QP = (1 —b)(1 — )2 (b))~ 2= 1/? (1.9)
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(©)
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Ficg. 1.2 — (a) L'énergie de Gibbs d'un supraconducteur de type II sous champ est composé des contributions dues
4 la condensation des paires de Cooper, Fs — Fy,; le travail B?/2u¢ requis pour I'expulsion du champ magnétique; la
contribution B - H gagnée en admettant une partie du champ dans 1’état mixte; et le cott énergétique de la création de
vortex (avec densité n, et énergie par unité de longueur sv). (b) L’aimantation a 1’équilibre M., est la dérivée premieére
de la fonction de Gibbs par rapport a I'induction. Sont indiquées les formes approximatives de M (B) dans le régime de
London (H. « H <« H.2) et pour des champs proches de Hc». (c) Diagramme de phases canonique d’un supraconducteur

de type II, avec les champ critiques.

en dimension D = 2. On a introduit la température réduite t = T'/T., ou T est la température critique telle
que définie dans la théorie BCS (champ moyen). En ’absence de fluctuations thermiques, I’aimantation
proche de H s suit la forme du champ moyen,

€on )
Myey ~ —m(l —b) ~-Q (k> 1); (1.10)

le parametre d’Abrikosov S4 = 1.16 pour un réseau triangulaire.

L’effet de fluctuations thermiques sur le parametre d’ordre en présence d’un champ magnétique a été
étudié deés 1968 [19, 20]. Une généralisation comprenant ’effet de la suppression du parameétre d’ordre
par le champ dans le cadre de la théorie de Ginzburg et Landau dans la limite Gaussienne a été élaborée
par Prange [21]. Or, ces approches prédisent toutes une susceptibilité (aimantation) divergente & T¢,
en désaccord flagrant avec 'expérience [22]. Une amélioration importante est obtenue en analysant la
fonctionelle de Ginzburg et Landau en incluant le terme quartique [23, 24]. On obtient cette fois une
variation continue des parametres thermodynamiques M, x, et C}, assez proche de ce qui est observé
expérimentalement. Or, de telles analyses ne peuvent se prononcer sur I’état fondamental du supra-
conducteur sous champ. Il est a noter que, premiérement, le deuxiéme champ critique est le champ de
nucléation de la supraconductivité lorsque ’on réduit le champ magnétique appliqué ou la température,
c’est-a-dire, le champ & partir duquel (]1|?) devient non-nul. Or, rien n’impose que la transition vers un
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état supraconducteur cohérent | caractérisé par un parameétre d’ordre [4, 25]

G(r,r') = ((r)* (') exp [_i%/mlb, (1.11)

a lieu en méme temps. Deuxiémement, la supposition de la formation d’un réseau triangulaire de vortex
formulée par Abrikosov, est exactement cela : une supposition. La faible dépendence de 34 sur la topologie
de D'ensemble des vortex laisse présager la possibilité d’autres états d’aggrégation. On peut emettre
I’hypothése d’une autre phase de vortex, caractérisée par la nullité de (1.11). Cette phase est le liguide
de vorter . L’étude du groupe de rénormalisation en dimension 6 — € effectuée par Brézin, Nelson, et
Thiaville [2] a montré qu’il n’y a pas de point fixe (pas de transition de second ordre) pour champs
non-nuls. Les auteurs concluent que la situation dans laquelle la transition vers ’état supraconducteur
cohérent intervient a une transition du premier ordre, appelée fuston du réseau de vorter , a I'induction
B, < Bea, est énergétiquement plus favorable que le maintien du réseau d’Abrikosov jusqu’a Bes(T).
Une théorie plus aboutie de cette transition de fusion a été élaborée par Hikami, Fujita, et Larkin [26].

Notons qu’une mesure de la cohérence de phase implique nécéssairement une manipulation impliquant
le potentiel vecteur, c’est-a-dire, application d’un champ magnétique ou d’un courant électrique, avec
résultat "application de la force vectorielle

F=jxB (1.12)

sur les lignes de flux présentes dans 1’état mixte. En absence d’une force contraire de piégeage, que 1’on
notera Fy, les lignes de flux se mettront en mouvement, provoquant I’apparition d’un champ électrique

[27]
E=vxB. (1.13)

La nullité de G(r,r') implique un mouvement aléatoire, diffusif, des lignes de flux, tandis qu’une valeur
non-nulle de G(r,r’) signifie que I'on puisse définir un domaine “infini”, c’est-a-dire, de la taille de
I’échantillon supraconducteur sous étude, dans lequel des réarrangements de vortex sont possibles, mais
d’oti aucune ligne de flux ne peut entrer ou sortir. Par la nature méme de I'Eq.(1.13), ’application d’un
courant électrique, aussi faible soit-1l, & un matériau supraconducteur hypothétique dans lequel rien ne
s’opposerait au mouvement des vortex produirait le fluage du flux a travers la zone délimité par les bornes
de mesure de tension, et engendrerait donc un signal identique dans les phases “solide” et “liquide” de
vortex. En pratique, c’est soit ’existance d’une barriére de surface [28] empéchant I’entrée de vortex
dans I’échantillon (notre “domaine” en question), soit I’accrochage des lignes de flux par des défauts du
matériau et l’existance d’un courant critique j. = F,,/B non-nul qui va distinguer le comportement dans
la phase solide vis-a-vis du liquide. Comme le courant non-dissipatif maximal qui peut étre soutenu par
une barriere de surface varie en HS/B, quel que soit lorigine de la barriere [29], le premier mécanisme
disparait & champs suffisament élevés, et ’ancrage par des défauts cristallins demeure seul responsable
pour l'existance d’une réponse électromagnétique réprésentative de la supraconductivité.

L’hypothése du liquide de vortex a néanmoins été confortée pour la premiere fois par les mesures de
la magnéto-résistance de couches minces de a-MoSi, par Graybeal et al. | juste avant 'avénement des
supraconducteurs & haute température critique [30]. L’élargissement sous champ des courbes de résistance
a haute température est du au mouvement diffusif des lignes de flux dans ce matériau ou, & basse
température, j. est clairement non-nul. Ceci est cohérent avec une phase liquide de vortex caractérisé
par un fluage thermiquement assisté des vortex (ou TAFF - Thermally Assisted Flux Flow) [31]. Des
expériences sur des couches amorphes de a-NbgGe ont identifié la transition de fusion de vortex elle-
méme [32]. Or, dans ces couches minces, il apparait que la fusion est une transition continue de type
topologique (Berezinskii-Kosterlitz-Thouless). Elle a lieu & la température T2P a laquelle la prolifération
de dislocations libres dans le réseau de vortex devient énergétiquement favorable [33, 34]. Pour une couche
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centré I4/mmm, avec parameétres a = 0,38 nm, b = 0,38 nm, ¢ = 3,08 nm. La séparation entre plans CuO3 est de s = 1,5
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92 .
d’épaisseur d,

Ao (12P)d
P = 763(6]:;) (b<1)

_ Aeg(TEP)d <
= W(l—b), (b~1)

(1.14)

est donnée par ’énergie de coeur d’une paire liée interstitiel-lacune dans le réseau bidimensionnel de

vortex. Ce mécanisme ne peut exister dans des supraconducteurs épais, a cause de la proportionalité de
T en d.

1.3 Les supraconducteurs a haute température critique

La découverte des SHTc en 1986 [1] a été un événement qui a profondément influencé la perception
fondamentale de la physique du solide. Les températures critiques de 92 K, voir de 135 K tels qu’affichés
par des matériaux comme le YBas;CuzO7_;5 ou le HgBa;CasCuzO, étaient & 1’époque totalement inat-
tendues. De plus, ils s’agit pour les SHTc d’oxydes isolants, qui deviennent (supra)conducteurs lorsqu’ils
sont convenablement dopés. Je rappelle tres brievement les propriétés clefs des SHTc importantes pour
la suite.

Structure Les SHTc sont caractérisés par une structure lamellaire, dans laquelle les couches conductri-
ces de type CuQsg, paralléle aux directions cristallographiques a, b, sont séparées par des couches isolantes
cationiques, dits “réservoirs de charge” (Fig.1.3). L’axe d’anisotropie est 1’axe ¢, orienté perpendiculaire-
ment aux plans (supra-)conducteurs.

Diagramme de phases Le dopage du matériau isolant, caractérisé par un état de charge 24+ de
tous les ions Cu, se fait, en ce qui concerne les composés de la famille Bi»SroCayCuy4yOgqay46 OU
encore, le YBayCuszOr_s, par introduction d’oxygéne dans les plans réservoirs, dans la proportion 4.
L’état de charge d’une partie concommitante des ions Cu dans les plans CuQO» est alors modifié de
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Fig. 1.4 - (a) Variation en fonction du nombre de trous par Cu, p, de la température critique et du paramétre e ~ /\;5

pour le BizSrpCaCusOsgys . (b) Variation en température du paramétre o (7T) o /\;5 pour quatre monocristaux de
BizSr,CaCuz0Og4 5 avec p = 0,10, 0,11, 0,16, et 0,17.

2+ en 34. Les charges supplémentaires, introduits sous forme de “trous”, étant mobiles, le matériau
devient conducteur, puis supraconducteur, a partir d’une concentration de p &~ 0,06 trous par Cu. Il est
généralement admis que la supraconductivité est le fait de ’appariement des trous dans les plans CuQOs.
La température critique augmente en fonction de p, jusqu’a atteindre sa valeur maximale pour p = 0, 16.
On dit que le matériau est alors “optimalement dopé” ; pour p < 0.16 on parle de matériau “sous-dopé”,
tandis que p > 0,16 correspond au régime “sur-dopé” [35]. Le rapport entre p et J est non-trivial. Par
exemple, le YBasCusO7_s est bel et bien conducteur jusqu’a é§ ~ 0,65, ceci a cause du désordre dans le
positionnement des oxygénes dans les couches contenant des chaines Cu-O, intermédiaire entre les plans
CuOs. Dans le cas du BiaSryCaCuz0sgys, le bilan des charges est modifié a cause de I'imbalance des
cations : les rapports Bi :Sr et Sr :Ca ne sont rarement de 1 :1 ou de 2 :1 respectivement, ce qui modifie
leffet d’une teneur absolue en O [36].

Il a été montré pour la majorité des SHTc que pour des dopages inférieurs a I'optimal (p < 0, 16),
le spectre d’excitations électroniques dans la phase normale est caractérisé par la présence d’un bande
interdite sur une partie de la surface de Fermi, le “pseudo-gap” [37, 38, 39]. La valeur de cette bande
interdite augmente de maniére approximativement linéaire lorsque p diminue. Le pseudo-gap s’annule a
une température 7™, qui peut étre bien supérieure a la température critique 7.

Anisotropie La présence de plans isolants intercalés entre les plans CuOs, conducteurs, signifie que
la masse effective m} correspondant a la propagation de porteurs de charge parallele a I’axe ¢ est tres
supérieure & m?,. Dans ’état supraconducteur, cela se manifeste par I’anisotropie de la densité superfluide,
qui & son tour, se traduit par une anisotropie de la longueur de pénétration : la longueur A, régissant
la pénétration de supercourants circulant perpendiculairement aux plans CuQ; est trés supérieure a la
longueur A4 caractérisant la variation spatiale de courants || ab. Le rapport des deux définit le facteur
d’anisotropie ¢ :

= £(7) (1.15)

De méme, la longueur de cohérence &, = (h/2am?)'? = ety = (Mm%, /mi) 2 (h/2am?, ) /? [bien que les
masses effectives sont mal définies, leur rapport a une signification précise]. Dans les matériaux les plus
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anisotropes, comme ceux appartenant & la famille des composés BisSt2Cay,Cuy4yOsyay, la séparation
entre plans CuOs est telle que le transport électronique entre plans ne peut se faire que par effet tunnel
(effet Josephson dans I’état supraconducteur). Le facteur d’anisotropie peut alors étre de 3 x 1073 ou
moins encore. Le nombre de Ginzburg est modifié de maniére appropriée :

Gi= [4%?%]2 (1.16)

ou, lorsque la séparation entre plans supraconducteurs s > &,

(1.17)

Gi=Gi*P = [ fnle ]2

460(0)8

On voit que dans les SHTc, la température critique élevée, le facteur d’anisotropie petit, ainsi que la
faible longueur de cohérence conspirent pour aboutir & un nombre de Ginzburg important. Si, dans des
métaux supraconducteurs, Gi ~ 1078 typiquement, dans le YBasCuzOr_s, Gi = 2 x 1073, tandis que
pour le BisSraCaCusOgyis, Gi = 2 x 107!, Dans ce dernier matériau, le parametre d’ordre est élevé au
sein des plans CuQ;. Or, la séparation s entre plans est telle qu’au sein des couches cationiques isolantes,
|#|, di au seul recouvrement de la fonction d’onde dans les plans CuOs voisins, est trés petit. Dans ce
cas, le transport électronique perpendiculaire aux plans CuQO, dans 1’état supraconducteur se fait par
effet tunnel (effet Josephson des paires de Cooper). Le composé doit étre décrit non par la fonctionelle
de Ginzburg-Landau dans sa version continue (1.2), mais par sa version discrétisée proposée pour des
supraconducteurs lamellaires par Lawrence et Doniach [40].

Cela a pour conséquence que les lignes de flux dans I’état mixte ne doivent plus étre décrits comme des
lignes continues, mais comme des empilements des sections avec les plans CuQs, les “pancake vortices” ou
“galettes”. Méme 8’il a été montré [41] que la distribution de champs et de courant autour d’un tel vortex
est, a une échelle plus grande que la séparation entre plans s, la méme que celle d’un vortex continu, la
structure en tranches de la ligne de flux se fait ressentir sur les modules elastiques, & cause du caractére
non-local de l'interaction électromagnétique. Notamment, le module de flexion et la tension linéaire des
lignes de flux est, comme dans tout supraconducteur lamellaire, réduit d’un facteur ¢? par rapport a la
valeur locale (déformations avec k = 0) ou & la valeur dans un matériau isotrope [42, 43, 44, 45].

En ce qui concerne la composante du champ magnétique paralléle aux plans, elle est portée par des
fluxons, ou wvortex Josephson | ainsi nommés car la "amplitude et ’étendue des courants d’écrantage
est déterminée par le couplage Josephson entre plans. La longueur de pénétration est donc celle liée au
couplage Josephson, A., Eq. (2.19). Le coeur du vortex Josephson ne correspond pas & la suppression du
parameétre d’ordre par la vitesse du superfluide, mais a la région dans laquelles les nonlinéarités associées
4 la singularité de la phase deviennent importantes ; sont étendue est de Ay = ¢~ !s.

Somme toute, 'effet de fluctuations thermiques sur les propriétés physiques sera donc important,
ce qui se traduit par un régime critique large autour de la transition en champ magnétique nul, et un
séparation importante, dans le plan (B,T), du deuxiéme champ critique et la transition de fusion de
I’ensemble des vortex.

Symmétrie du paramétre d’ordre Les SHTc sont les premiers matériaux supraconducteurs pour
lesquels une symmétrie non-sphérique du parameétre d’ordre [46] est avérée [47, 48]. La symmétrie onde-
dy2_y2, avec changement de signe de 1 au passage des directions (k., ky) = (£m,£7) dans l'espace des
phases, a été démontrée de maniére inéquivoque par les expériences révolutionnaires de Kirtley et al. sur
des couches minces déposés sur des substrats tri-cristallins [49, 48] : 14 ol I'une des trois jonctions entre
les grains implique un changement de la phase supraconductrice de 7w du a D'effet tunnel entre lobes au
signe du parameétre d’ordre opposé, I’annulation de ¢ (V¢ — 2rA/®Pg)dl (condition de quantification du
flux) impose la présence d’un vortex de flux ®4/2. Lorsqu’il n’y a pas de changement de phase de 7, il
n’y a pas de flux spontané.

L’annulation de la bande interdite sur les directions (+m, +7) due & la symmétrie d du paramétre
d’ordre se répercute, en ce qui concerne la physique des vortex, surtout par le fait que des quasiparticules
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peuvent étre excitées jusqu’a une température arbitrairement basse. Cela a une influence certaine sur, par
exemple, la résistance de fluage de flux [51, 50, 52, 53, 54, 55] et la dépendance en champ de la chaleur
spécifique [66, 57]. En plus, ’excitation de quasiparticules & basse température profére un comportement
linéaire en température & la longueur de pénétration [62, 63], voir également les Fig. 1.4 et 2.7.

Egalement important est la sensibilité accrue des SHTc a la présence du désordre cristallin. En effet,
la symmetrie d du parameétre d’ordre implique que la diffusion des paires de Cooper sur des défauts,
meémes non-magnétiques, entraine le moyennage de I'interaction d’appariement sur des zones de ’espace
des phases oli cette interaction a une phase opposée (décalée de 7). Dans le cas ot il n’y a corrélation entre
les vecteurs d’onde incident et émergent, la diffusion sur le défaut moyenne I'interaction a 0 : ce processus
rompt donc les paires (elle est “ pair-breaking”) [58]. La présence de défauts ponctuels dans les SHTc a
donc un effet beaucoup plus important que dans des supraconducteurs conventionnels, notamment par la
chute de T, que cela entraine [61]. Comme on le verra dans le chapitre 3, la présence du désordre cristallin
dans les SHTc sous-dopés ou autrement désordonnées change le comportement & basse température de
la longueur de pénétration d’un comportement linéaire en 7' vers une loi A7 ~ 14 a(T/T.)? [64]. A
lorigine de ce phénomene est ’apparition d’états liés de quasiparticules. Ceci devrait se refleter sur
toutes les propriétés des vortex a basse température, car la longueur de pénétration détermine 1’échelle
d’énergie ¢y. La symmétrie d affecte aussi profondément le comportement de la longueur A..

Enfin, comme pour les défauts ponctuels au sein du matériau, 'interruption du supraconducteur par la
surface extérieure ou des surfaces intérieures (défauts géométrique étendus, comme les défauts colonnaires
de la section 2.6), provoque ’apparition d’états liés de quasi-particules [66, 67, 68, 69]. Comme ces états
sont suscités par I'interférence de trous réfléchis par effet Andreev, on parle d’états liés d’Andreev [70]. Tl
a été montré que ces états modifient la structure du coeur de vortex [50], la structure électronique autour
de défauts colonnaires [69], ainsi que la barriére s’opposant a la premiére pénétration des lignes de flux

[71].

1.4 Fusion de ’ensemble des vortex

Les premiéres indications que l'ensemble de vortex dans les SHTc subit une transition thermody-
namique abrupte ont été fournies par les mesures de la magnéto-résistance de monocristaux non-maclés
de YBayCusO7_s, effectués par Safar et coll. [72] et Kwok et coll. [73, T4, 75]. Sous champ magnétique,
la résistance des cristaux décroit lentement et demeure Ohmique (linéaire) lorsque la température est
diminuée, les courbes s’élargissant a fur et a mesure que la valeur du champ magnétique est augmentée.
Ce comportement est caractéristique du fluage libre de vortex dans la phase liquide. A la température
T, la résistance linéaire subit une brusque chute & zéro. La transition est accompagné d’hystérésis, in-
terprété comme le sur-refroidissement de la phase liquide de vortex [75]. On verra dans le chapitre 6 que
ce phénomeéne de sur-refroidissement existe également dans le BisSrsCaCusQOg, ot 1l est exacerbé dans le
régime de basses températures ou ’équilibre thermodynamique est difficilement atteint.

L’identification d’une transition de vortex par des mesures dynamiques, comme celle de la résistivité,
présente I'inconvénient que les résultats sont necéssairement associés au mécanisme de décrochage des
lignes de lignes de flux par le courant électrique. L’observation de points marquants signifie donc au mieux
qu’il y a changement du mécanisme d’ancrage de vortex. Or, en 1994, la fusion du réseau de vortex a
été clairement identifié comme étant une transition thermodynamique de premier ordre par une mesure
a D’équilibre, effectuée par Pastoriza el coll. sur un monocristal de BisSroCaCuyOg [76]. La transition se
manifeste comme une discontinuité dans la densité a l’équilibre des lignes de flux, et a été révélée, dans
la Ref. [76], comme une marche dans I’aimantation thermodynamique M,., . La diffraction neutronique
effectué par Cubitt et coll. montre qu’elle va de pair avec une perte de ’ordre topologique & longue distance
du réseau de vortex [77]. L’existence d’une transition de fusion du premier ordre a été confirmé au dela
du doute par les mesures locales de la densité de flux magnétique par Zeldov, Konczykowski et coll.[3]. La
fusion du réseau de vortex se manifeste comme une augmentation discontinue de la densité de flux (densité
de vortex) & By, (T), de 'ordre AB ~ 5 x 10> T. L’importance de ces expériences réside dans le fait que,
comme M., = B— H = —9G /0B est la dérivée premiére d’un potentiel thermodynamique, ’existence



16 CHAPITRE 1. CONTEXTE

0.0 j————— ; - 120 108 ' ' ' '
i 1.01
\\ ] o T=72.5K E i W
- 4 contact leads o
A 3 { 100 1,04 |
\\ bt 1 1 ! g g o
U oace . ] A i
'g = BSCCO crysial ]l 80 105 [ ,'/,V == Vs
Ed 1 0.99 /
] 1 — 84 86 ... 88 e
3 = T o
2 {80 = E. e T
mé' © © 31,
[ w‘ s )
& 40 I W
1,01 | ol e by
4 el
20 ! f T
=
0 099 ' ' ! !
o 30 100 150 200 o092 094 09 088 1 1€
H, [Oe]
a /
(a) (b) T

F1G. 1.5 — Manifestations de la transition de premier ordre des vortex (transition de fusion) dans des SHTc (a) Mesure
locale de la densité du flux dans le BisSrpCaCuzOggs , effectuée par une sonde a effet Hall miniaturisé posée sur la
surface du cristal supraconducteur. La transition de premier ordre se manifeste comme une disontinuité de la densité du
flux magnétique (des vortex) et coincide avec 'apparition, en balayant la température, d’une résistivité linéaire (Ohmique)
(d'apres Ref. [78]) (b) Mesure de la chaleur spécifique & pression constante d’un monocristal de YBasCuzO7_s. Les pics
principaux de Cp témoignent de la condensation de la phase supraconductrice; 'agrandissement montre les pics de Cp du

a la chaleur latente 4 la transition de fusion du réseau de vortex (d’apres Ref. [85]).

de la transition, son ordre, et la valeur de la chaleur latente associée ont pu étre établis directement, cela
contrairement aux mesures de transport [73; 135]. Par exemple, la relation de Clausius et Clapeyron

1 0B,

AS = —pg ABa—T (1.18)
permet d’extraire la différence d’entropie entre la phase solide et la phase liquide de vortex : celle-ci est
d’environ 0.5kp par vortex par plan CuQOs.

Il était donc important d’asseoir les résultats obtenus sur YBayCuzO7_s sur des bases thermody-
namiques. Ce fut chose faite avec les mesures de Welp et coll. [79], qui établit la discontinuité de M,., at
T en employant un magnétomeétre & SQUID (Dispositif Supraconducteur & Interférence Quantique), et,
surtout, par les mesures directes de la chaleur latente par Schilling et coll.[80], et, de maniére indépendante,
par Roulin ef coll. [81]. Les mesures de la chaleur latente permirent une vérification directe de la relation
de Clausius et Clapeyron, confirmant ainsi une fois de plus le caractére thermodynamique de la transition.
La signature magnétique a, depuis, été confirmée par les mesures de couple de Willemin et coll. [84].

A cause de Danisotropie relativement modeste du matériau, € &~ 0.14, la transition de fusion dans le
YBasCusO7_s a lieu & des champs proches du deuxiéme champ critique. Il est donc possible d’employer
la théorie originale élaborée par Brézin, Nelson, et Thiaville [2] et Hikami, Fujita, et Larkin [26] & fin de
décrire les énergies libres du réseau de vortex et du liquide de vortex. Ceci fut fait en premier par Sasik
et Stroud [86], qui calculent la valeur correcte de AS & la transition. La comparaison des énergies libres
du solide et du liquide de vortex donne la position de la transition de premier ordre, sous la forme de
I’équation @ = ¢; ¢, de U'ordre de 8, fut établie par Hikami, Fujita, et Larkin [26], et par Li et Rosenstein
[87, 88].

Dans le matériau lamellaire BisSroCaCusQOsg, la transition de premier ordre se situe a des champs
magnétiques ne dépassant pas, dans le meilleur des cas, 0.1 T. La transition se situe donc profondément
dans la limite de London, et les descriptions [26, 86, 87] ne sont pas applicables. On peut alors ressortir
soit & des études du modele XY [89], approprié pour la description de la phase ¢(x,y) du parameétre
d’ordre dans les différents plans, ou adopter une description purement phénoménologique, dite “approche
de Lindemann” [42, 90, 91]. Dans cette approche, la fusion est supposée avoir lieu lorsque 1’écart moyen
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FiG. 1.6 — Diagrammes de phase de 1’ensemble des vortex obtenus pour des monocristaux de (a) YBaxCu3zO7_s et
(b) BizSrpCaCuyOg4s . Le panneau (a) recueille la position de Beo(T) (4 ) mesuré & partir du couple réversible [85]; la
transition de fusion du réseau de vortex a By, (T) (M), obtenue par des mesures de la chaleur spécifique [85], voir Fig.1.5;
et le maximum local de la chaleur spécifique & la transition du liquide de vortex vers l'état normal () [85]. On y ajoute la
position (“effet de pic”, e, voir Fig. 2.4¢) de la transition d’'un réseau de vortex faiblement ancré (en jaune) vers un “verre”
ou “liquide” de vortex avec un courant persistant j, di au pie¢geage de vortex, plus important (hachuré en rouge). Enfin,
cing lignes de courant d'écrantage j constant (induit par un champ magnétique périodique de 1 mT, avec une fréquence de
7,753 Hz) sont indiqués, ainsi que la ligne d’irréversibilité B;,-(T), a laquelle le courant persistant dii & 1’ancrage devient
trop petit pour étre mesuré. (b) Diagramme de phases de vortex pour le BipSroCaCuzOgy 5, avec de différents dopages
en trous. Les symboles ouverts indiquent la position de la transition de fusion des vortex; les symobles pleins denotent la
transition dit du “second pic”, du réseau de vortex faiblement ancré vers un “verre” ou “liquide” de vortex avec un courant
persistant j plus important. On démontrera dans la section 6.1 que cette transition est simplement la continuation de la
transition de fusion de premier ordre dans le régime de température ou 1’équilibre thermodynamique ne peut étre atteint &

cause de 'ancrage des vortex.

1/2

thermique des lignes de flux (u?)1/2 est égal & la fraction de Lindemann de paramétre du réseau :

W)Y? = ¢epag (1.19)

Bien que ce critére, dans ses différentes variantes [92], fournisse une estimation satisfaisante de la position
de la transition de 1°7 ordre, il ne se prononce en aucun cas sur le mécanisme par lequel la transition a
lieu.

Un des buts affichés de ce document est d’éclairer ce sujet, au moins en ce qui concerne le
Bi35Sr2CaCuyOg. Les résultats, traités dans le chapitre 4, montrent que la transition de 1% ordre dans ce
matériau implique surtout les modes de fluctuations de vortex (lignes de flux) individuels : lorsque ’écart
thermique relatif entre les sections de la méme ligne dans des plans CuQ; voisins devient trop important,
le couplage Josephson entre plans est effectivement moyenné a zéro, et la cohérence supraconductrice a
longue distance disparait. Méme si dans la limite considérée, qui est celle de lignes de flux trés espacées,
la différence entre une description basée sur un tel scénario de “découplage” de plans differe peu de
la description de Lindemann, nos résultats [93] excluent explicitement un role important des modes de
cisaillement du réseau de vortex et donc de tout modéle pour la transition de 1°7 ordre obtenue comme
extrapolation d’une description en D = 2. Un deuxiéme succes, traité en détail dans le chapitre 4, est
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I’explication de I'insensibilité de la transition de premier ordre dans le BisSroCaCuyOg sur le désordre
cristallin [153]. On verra que celui-ci joue pourtant un réle important, tant dans la dynamique des vortex,
que dans la dynamique des quasi-particules, que dans le comportement thermodynamique des SHTc.

1.5 Désordre cristallin

La présence de défauts cristallins s’avere crucial pour le comportement dynamique d’un matériau
supraconducteur. Notamment, le piegeage des lignes de flux par les défauts a pour conséquence une
force d’ancrage F, # 0. L’existance d’une force d’ancrage non-nulle est une condition sine qua-non
pour P"annulation de la résistance linéaire sous champ magnétique, et donc pour toute application utile
de matériaux supraconducteurs. En modifiant le comportement dynamique des lignes de flux, un role
plus ou moins prépondérant du désordre cristallin peut masquer ou au contraire faire apparaitre des
transitions de ’ensemble de lignes de flux. Un exemple marquant est “I’effet de pic”, ou augmentation
brutale du courant critique observée a I’approche de la transition de fusion dans de nombreux matériaux
supraconducteurs, dont le a-NbsGe [32, 96, 97] et le YBasCusO7_s [98]. Dans d’autres matériaux, comme
le NbSes, il apparait un effet de pic [99, 100, 101, 102, 103] dont I’origine ne semble pas liée & la transition
de fusion [104]. Tl est aujourd’hui assez généralement admis que cet effet de pic signifie la transition d’un
réseau de vortex a bas champ, caractérisé par des corrélations positionelles a décroissance algébraique
[105, 106], le verre de Bragg [107, 108, 109], et une phase amorphe ou polycristalline de vortex [104] & fort
champ. Néanmoins, dans certains matériaux comme le BiaSroCaCu2Osgqs , un caracteére topologiquement
ordonné de la phase bas champ ne semble pas étre une condition préalable pour I’observation d’un effet
de pic [17].

Les SHTc sont a ce jour les seuls matériaux ou I’on a a la fois identifié la fusion de ’ensemble des vortex
comme la transition fondamentale de 1’état supraconducteur sous champ vers I’état normal, et tracé son
évolution en fonction du désordre cristallin sous-jacent. Dans les SHTc, il existe toujours un désordre
“Intrinséque”, du au caractere méme des matériaux : c’est le désordre dans la distribution des atomes
dopants. De plus, dans les SHTc sous-dopés, et notamment le BisSraCaCusOgqs [36], il existe des lacunes
d’oxygene au sein des plans CuQO»s méme. Des mesures de spectroscopie a effet tunnel & balayage suggerent
fortement que ces défauts sont a l'origine d’une diminution locale importante du parametre d’ordre dans
ce matériau [110, 111, 112]. Tl est raisonable de supposer que ces défauts d’oxygeéne sont responsable
pour ’ancrage des lignes de flux dans ce matériau [113]. Toutefois, cet ancrage dépend fortement de la
température, et disparait au dela de T'~ T, /2. En dessous de cette température, la transition de fusion
est remplacée par un effet de pic du courant persistant, un effet qui sera traité en plus de détail dans le
chapitre 6.

La diminution de 'oxygénation de I'YBasCuzO7_;5 (augmentation de &) donne lieu & une augmentation
importante du courant critique, ce qui témoigne du fait que I'introduction de désordre sur les chaines
CuO est responsable pour "ancrage des lignes de flux. En méme temps, la plage de champs sur laquelle la
fusion des vortex est mesurable change. Si, pour les monocristaux de YBay;CuzO7_s les mieux oxygénés,
la chaleur latente associée a la transition peut étre observée & des champs magnétiques dépassant les
20 T [114], lintervalle de champs est rapidement rogné par I’apparition de point critiques inférieurs et
supérieurs [116, 117], et d’un effet de pic du courant critique sur une ligne 7%(B) croissante qui rejoint
le point critique supérieur (Fig. 1.6a). La position des points critiques sur la ligne T,,, (B) est corrélé avec
les lignes de j. constant dans le diagramme (B, 7). A des champs plus importants que le point critique
supérieur, on n’observe plus de chaleur latente en chaleur spécifique ; cependant, une marche apparait
dans la chaleur spécifique & la température ou I’ancrage de vortex se manifeste [118], ce qui a appuyé des
spéculations quant a D’existance de plusieurs phases liquides de vortex distincts.

Un plus fort désordre, introduit par un sous-dopage plus appuyé (d z 0.1), ou par les irradiations aux
électrons ou aux protons, effectués respectivement par Fendrich et coll.[119] et Petrean et coll. [120], méne
a la disparition compléte des signatures attribuées a la transition de premier ordre. Ceci est un résultat
clairement différent de celui des irradiations du BisSr2CaCusOgys monocristallin avec des électrons de
2,5 MeV| effectuées au Laboratoire des Solides Irradiés par Khaykovich et coll. [121]. Ces derniers auteurs
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FiG. 1.7 — Deux examples de lois d’échelle des caractéristiques courant-tension, observées dans des supraconducteurs 4

haute température critique (a) BizxSrpCaCuyOgys [136]; les caractéristiques F(j) ont été reconstituées a partir de la relax-
ation magnétique lente de I’état de Bean, mesurée & de différentes températures et & de différents champs magnétiques. Le
comportement () et E(T) semble suivre un loi d’échelle en correspondance avec les prédictions [4], avec un exposant de la-
longueur de corrélation v ~ 1,2, et un exposant dynamique anomalement grand, z ~ 8. (b) Courbes courant-tension mesurés
dans un monocristal du Baj _;K;BiO3[137]. Les caractéristiques E(j) adoptent une loi de puissance & une température Ty.
De la puissance, on déduit v = 1 et z = 5, indépendamment de la valeur du champ magnétique appliqué.

trouvent que la transition de premier ordre est robuste par rapport au défauts d’irradiation introduits. De
plus, les résultats présentés dans le chapitre 6 montrent qu’il n’y a probablement pas de points critiques
dans 1’état mixte du BiaSraCaCuzOgys.

1.6 Verre de vortex

L’accroissement du désordre cristallin, ou encore ’augmentation du champ magnétique, donne lieu a
I’élargissement des transitions résistives, jusqu’a ’annulation de résistance linéaire a la ligne
d’irréversibilité By, (T) [122, 123, 124]. Ce fait, couplé & la prémisse que I’état fondamental dans ces
cristaux n’est certainement pas le réseau d’Abrikosov mais une phase sans corrélations a longue distance
des positions des vortex [125], ont mené Matthew Fisher & la proposition qu’en présence de désordre, la
transition vers ’état supraconducteur a la ligne d’irréversibilité se fait de maniére continue [4, 128]. La
modélisation de cette transition doit beaucoup a la théorie élaborée quelques années auparavant pour le
gel des moments magnétiques dans une configuration aléatoire dans les verres de spin [129]. On aurait
donc, dans un supraconducteur du I1°™¢ type désordonné, une transition de second ordre, & T (B), vers
un “verre de vortex”. Le verre de vortex correspond a une réalisation particuliere de I’ensemble de vortex
localisé de maniere aléatoire dans le potentiel du désordre, ou, de maniére équivalente, a une réalisation
particuliére de la distribution de la phase ¢ perpendiculairement a la direction du champ magnétique.
Le verre de vortex est donc caractérisé par une valeur non-nulle du paramétre d’ordre (1.11). Fisher
maintient que le critére (1.3) doit étre remplacé par un critére du type

T-T,
‘ & (1.20)

[ weskpde ]2
Ta )

£g9(0)€(0

avec ¢s ~ 0,4, ce qui aurait pour conséquence que le régime de fluctuations critiques serait considérablement
élargi, et que les lois d’échelle obtenus dans le cadre du groupe de rénormalisation soient directement
mesurables & travers les propriétés thermodynamiques et de transport [4]. Comme c’est la mise en ordre
de la configuration, perpendiculairement & B, de la phase qui est en jeu, les supraconducteurs de type 11
désordonnés sont dans la classe d’universalité du modéle XY.

Afin de décrire les mesurables physiques; on introduit une longueur de corrélation &g ~ |T — T |7,
laquelle décrit la divergence, & T, de la taille typique des domaines de phase corrélé. Les propriétés
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physiques sont déduits a partir d’une forme d’échelle de 1’énergie libre, G ~ 55Dg (Bé’é/q)o). Comme
le potentiel vecteur apparait dans (1.2) en combinaison avec la dérivée spatiale de ¢, on a A ~ 551 A
partir de 14, la densité de courant

. 0G 1-D
et le champ électrique
JA —(142)
F=—-—"~ 1.22
ot gG ’ ( )

ou 'on a introduit 'exposant dynamique z décrivant le ralentissement critique des fluctuations, avec
échelle de temps 7 ~ &£Z. Si l'on suppose une forme d’échelle pour le champ électrique, celle-ci prend
obligatoirement la forme EE’é"’Z_D ~ &y (j&’g_l). L’indice + fait référence aux fonctions d’échelle valables
pour les températures supérieures &, ou inférieures & 7. A T' > T, on recouvre la loi de Ohm, & (z) — =.
La résistivité linéaire p = E/j prend donc la forme

L _ T_T v(z—1)/2
p o £0FEDI G D)N‘ e (D =3). (1.23)
G
A Tg, tous les grandeurs doivent étre invariant d’échelle, ainsi
E = j0+)/(D=1)  (1+2)/2 (D =3). (1.24)

On s’attend donc que les caractéristiques courant-tension aient, & ’approche de la transition vitreuse,
une forme qui ressemble de plus en plus & une loi de puissance avec exposant universel. Enfin, I'induction
B=VxA~ 5’52, tandis que le champ magnétique H ~ G /9B ~ E’é_D.

Au début des années 1990, précédant la découverte de la transition de fusion des vortex, de nombreux
auteurs ont fait acte d’observation des lois d’échelle du type (1.23) et (1.24), notamment dans les couches
minces de YBasCusO7_s [130, 131, 132, 133]. L’observation de ces lois dans des monocristaux non-maclés
était beaucoup plus rare, bien que les auteurs [120] prétendent avoir observé la loi (1.23) dans des cristaux
de YBayCuszOr_; irradiés avec des protons. Safar et coll. [135] et van der Beek et coll. [136] font acte de
I’observation de comportement vitreux dans le BiaSroCaCusOgqs optimalement dopé, dans des champs
magnétiques supérieurs & 1 T. Les autres observations de lois d’échelle, effectués sur des monocristaux
d’YBasCusO7_s contenant des plans de maclage [134] ont depuis été attribué a la formation d’une autre
phase vitreuse, le verre de Bose , caractérisé par la localisation de lignes de flux sur des défauts étendus
dans la direction du champ magnétique (voir ci-dessous). Depuis la découverte de I’ancrage par des coeurs
de dislocations vis dans les couches minces de YBasCusO7_s [143, 144, 145, 146], méme les résultats
obtenus sur ces matériaux-la peuvent étre attribué a ’observation du verre de Bose. Au bout du compte,
les observations les moins ambigues de comportement vitreux de I’ensemble de lignes de flux dans un
supraconducteur tri-dimensionnel désordonné sont celles de Klein et coll. dans le Ba; _ K, BiO3[142, 137].

1.7 Verre de Bose

La découverte de la ligne d’irréversibilité [122, 123, 124] et de I’étendue importante du liquide de
vortex dans les SHTc, a motivé une quéte rapide pour ’amélioration de "ancrage des lignes de flux dans
ces matériaux. Une stratégie explorée dés 1989 fut I'irradiation. Apres les expériences pilotes de Fleisher
et coll. [147] sur lirradiation avec des neutrons thermiques de 'YBasCuszO7_5 dopé au U, les efforts se
sont concentrés sur quatre types de projectiles : électrons de haute énergie, neutrons, protons, et ions
lourds de haute énergie. La ol une irradiation (& basse température, voir chapitre 2) avec des électrons
de haute énergie produit une dispersion homogéne de défauts ponctuels (lacunes et interstitiels), les
irradiations avec des protons et des neutrons produisent surtout des amas de défauts. Enfin, I'utilisation
d’ions lourds de haute énergie en tant que projectile est unique en ce que l'interaction des ions avec le
systeme électronique de la cible est responsable, dans une certaine gamme d’énergies, pour ’apparition
de défauts étendus sous forme de traces latentes , formées dans le sillage de I'ion. Les traces constituent
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des zones cylindriques totalement amorphisées, isolantes, dont, dans les SHTc, le rayon est comparable a
&, c’est a dire, au rayon du coeur des vortex. Lorsque le champ magnétique est aligné avec les traces, on
a donc un piege idéal, dont la géométrie comme le rayon coincide avec ceux d’une ligne de flux.

Les premieres expériences effectuées sur des SHTc irradiés avec des ions lourds de haute énergie
montrérent non seulement un accroissement dramatique du courant critique (& températures
intermédiaires), mais, contrairement & ce qui avait été obtenu par irradiation avec d’autres projectiles,
également un accroissement trés important du champ d’irréversibilité. Cet accroissement peut atteindre
jusqu’a un facteur 103 dans le Bi2SryCaCusOgqs. Par ailleurs, lorsque 'on irradie des monocristaux suff-
isament “propres” pour que I’ensemble de vortex subisse la transition de fusion, toute signature de cette
transition est en apparence effacée : la transition résistive sous champ est élargie, et la discontinuité de
la densité de flux est confondue avec I'irréversiblité associé au courant d’écrantage (courant critique). On
verra dans le chapitre b que toutes les propriétés thermodynamiques sont modifiées de maniere importante
a cause de la modification de ’énergie libre de ’état fondamental du supraconducteur . Ce résultat a une
implication générale : il indique directement que le désordre cristallin ne modifie pas seulement les pro-
priétés (électro-) dynamiques des supraconducteurs, mais I’état fondamental méme. Il est donc possible,
en analysant des grandeurs thermodynamiques comme "aimantation ou la chaleur spécifique, d’obtenir
des informations précises sur 'interactions des lignes de flux avec le potentiel du désordre.

L’augmentation considérable de By (T) et la modification de la phénoménologie du matériau supra-
conducteur aux alentours de la ligne d’irréversibilité, due a la localisation manifeste des vortex dans le
potentiel des défauts d’irradiation, a mené Nelson et Vinokur & postuler I’existence d’une variante du
verre de vortex, dont le caractére principal est I’anisotropie induite par 'introduction de piéges rectilignes
agissant comme centres d’ancrage de vortex : cette nouvelle phase thermodynamique est le verre de Bose
[5]. En employant une analogie poussée entre le systéme de lignes de flux et les lignes d’univers d’un
systéme de bosons sur un substrat désordonné, Nelson et Vinokur adaptent des résultats simples de la
mécanique quantique a fin d’obtenir des résultats exacts concernant 'interaction entre lignes de flux et
défauts colonnaires [138]. On obtient ainsi des expressions fermées pour le courant critique, les barriéres
d’activation opposant la libération d’une ligne de flux d’un défaut par agitation thermique, et la réponse
du systéme a une rotation du champ magnétique, dans les différents régimes caractérisés par un rapport
plus ou moins important entre densité n, de lignes de flux et densité n; de colonnes. On a ainsi, pour des
densités de courants forts j > j1 = U(T)ngq/ Py, la reptation par nucléation de demi-boucles (half-loop
creep), menant & une résistivité

274 By j
x V2 j exp (——kj—l) ; (1.25)
TEkj1 kpT j
By = \/eiU(T)/nq est Iénergie d’une demi-boucle joignant deux traces, g, &~ e%cq/a3 est la tension de
ligne non-locale d’un vortex, et U(T) est I’énergie d’ancrage(par unité de longueur) d’un vortex sur un
défaut [5, 149]. Pour des densités de courant inférieures & ji, la probabilité d’expansion d’une demi-boucle
d’extension inférieure a la distance moyenne entre deux traces devient négligeable, et on entre dans le
régime de reptation par sauts & portée variable,
E .\ 1/3
k(e , (1.26)
]fBT 7]

ou j, = nz/z/@og(uv), g(pv)/[Im™] est la densité d’états des vortex dans le potentiel aléatoire formé
par I’ensemble des traces, et uy est le potentiel chimique des lignes de flux [5, 139, 140, 141].

p = pojexp

Nelson et Vinokur ont également développé un formalisme de lois d’échelle inspiré par celui de Fisher
[4]. Ce formalisme, depuis corrigé par Lidmar et Wallin [148], pose une anisotropie de la longueur de
corrélation, §| = 5’5_ (ot 'on suppose que I'exposant d’anisotropie ¢ = 2). Les longueurs £, et & sont
les longueurs de corrélation perpendiculaire et paralléle & ’axe d’anisotropie imposée par la présence des
défauts linéaires. La transition supraconducteur-état normal sort alors de classe d’universalité du modele
XY, et se situe dans une nouvelle classe d’universalité anisotrope. Pour le champ magnétique aligné avec
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les défauts, on a

oG . ¢2=D—¢

Lo~ g~ (1.27)
Jo~ ST?”%VD (1.28)
poo= Dbt (1.29)
B = —%~g“+z>, (1.30)

ou les indices ||, L indiquent Iorientation par rapport a celle des défauts colonnaires. La résistivité linéaire
prend la forme

E T—Tga|"*7?
pLo= —E o~ ‘—BG (C=2D=3), (1.31)
JL Tpa
E T—-Tga|™"
o= g ‘—BG (C=2,D=3) (1.32)
Ji Tsa
A TGa
B, = j(1+2)/(2—D—C) ~ j(1+2)/3 (1.33)
By = jeta/0-D) (¢=2,D=3). (1.34)

En ce qui concerne le YBay;Cu3zOr_s irradié, Jiang et coll. semblent confirmer la pertinence de ces lois
[150]; Grigera el coll. ont étudié leur validité dans le cas de ’accrochage des vortex par des plans de
maclage dans le méme matériau [151].

Tout comme le critere de Lindemann pour la fusion de ’ensemble des lignes de flux ne peut nous
éclairer sur Dorigine de cette transition, 1’observation de lois d’échelles attribués & un comportement
vitreux des vortex n’indique quoi que ce soit quant a 1’origine ou le mécanisme de cette transition-la non
plus. Dans le méme esprit ou I’on démontrera, dans le chapitre 4, quels modes de fluctuations du réseau de
vortex sont responsable pour la fusion, on combinera, dans le chapitre 5, des mesures thermodynamiques
a ’équilibre avec des expériences sondant la dynamique des lignes de flux & fin de se prononcer sur la
disparition de la résistivité linéaire a la ligne d’irréversibilité.



Chapitre 2

Outils

Ce chapitre fait le point sur les propriétés des matériaux supraconducteurs utilisés pour les travaux
présentés dans la suite, ainsi que sur les principales techniques expérimentales.

2.1 Obtention et caractérisation des monocristaux supracon-
ducteurs

YBas;CusO7_s5 Les cristaux de YBa;CuzO7_;s dont des résultats sont présentés dans ce recueil ont
été élaborés par F. Holtzberg du I.B.M. Thomas J. Watson Research Center & Yorktown Heights (Etats-
Unis). Les cristaux croissent dans des creusets en Au, et sont recuits sous oxygéne dans des tubes en Pt
scélés pour une période de 14 jours & fin d’obtenir un dopage optimal (§ ~ 0.04) [154].

Bi;Sr;CaCuz0s545  Les monocristaux de BigSraCaCuz0g4s ont été élaborés soit dans le groupe du
Prof. P.H. Kes & Leiden (Pays-Bas), soit par N. Motohira du le groupe de K. Kishio & I’Université de Tokyo,
dans les deux cas par la méthode de la zone fondue. Cette méthode s’impose par le trés faible intervalle de
température entre la formation du matériau par réaction chimique solide, et le point de fusion (815°C),
et, surtout, parce-que le BisSraCaCuyOgys fond de maniére non-congruente : le solide ne peut étre en
équilibre avec une phase liquide de la méme composition, d’ou 'impossibilité de faire croitre des cristaux
de BiaSraCaCuy0gqs homogeénes a partir d’un flux liquide. La croissance & partir du matériau préformé
s'impose. Concretement, dans un four a mirroirs elliptiques, un batonnet du matériau polycristallin, la
“feed”, est translaté lentement a travers une zone ou la température est controlée entre les températures
eutectiques et péritectiques du systéme. Par expérience [36], on a trouvé que la composition de “feed”
Biz 6511 9CaCus 6O, est optimale pour la formation de grands cristaux de la phase BiaSraCaCusOgys.
Pendant la croissance, le liquide est tenu entre deux menisques, une sur la “feed” et l'autre sur un
noyau monocristallin de croissance, la “germe” ou “seed”. On choisit pour ce matériau un batonnet de
Bi2 16511 91Cay 03Cu2 60, (rapport Sr :Ca = 1,85). Une translation lente du “feed” & travers la zone
fondue permet la fonte du matériau polycristallin et la récristallisation de coté de la “seed”. Une lente
rotation permet I’homogénéisation de la zone fondue.

Un parameétre important dans la procédure de croissance est la pression partielle d’oxygeéne qui régne
dans le batit [36]. Une pression excessive d’oxygeéne modifie sensiblement le rapport des cations Sr :Ca. La
oll pour une pression partielle ambiante du O ( 200 mBar / 20 kPa ) on a Sr :Ca proche du rapport initial
1,85, des croissances sous pression partielles de 200 voir 300 kPa donnent lieu & Sr :Ca de 2,02 et 2,08
[36]. Le changement de T, correspondant est considérable. La croissance de la plupart des monocristaux
est faite sous pression ambiante, ce qui donne des cristaux généralement légerement sur-dopés, avec une
T. =~ 86 K. Une croissance a 200 kPa donne lieu a T, = 95,5 K, une croissance a 300 kPa donne T, = 89 K.
Or, pendant nos études, il est apparu que ces cristaux sont souvent hétérogenes, notamment en ce qu’ils
contiennent des intercroissances de la phase BiaSroCasCuzOqp [161]. Dans la suite, on utilisera donc les
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F1G. 2.1 - (a) image en lumiére polarisée des cristaux de BizSroCaCuz0s4s (b) Image magnéto-optique directe du
flux piégé dans des cristaux de BisSro CaCusOsg4 s, bruts de séparation de la boule, apres application et annulation
d’un champ magnétique de 50 mT, a T' = 25 K. [.’échelle en gris réprésente la densité de flux. Ainsi, les régions
claires correspondent a une induction locale “élevée”, tandis que les régions sombres ont une induction faible ou
nulle. On observe le piégeage de flux sur des intercroissances, probablement de la phase BizSr2Cas CuzO1945 [161]
(c¢) Image magnéto-optique différentielle montrant I’exclusion d’un champ magnétique de 0.2 mT, 4 T = 85 K. On
observe des régions de plus forte exclusion du flux, correspondant & une modulation de ’avancée de la ménisque
du liquide pendant la croissance.

monocristaux produit sous pression ambiante, dont le taux dopage et ’homogénéité sont assurés par des
recuits appropriés sous air. Notamment, un recuit de 6 heures 4 800° produit des cristaux optimalement
dopés, avec T, = 89 K.

Il n’est pas possible d’obtenir la phase sous-dopée de BiaSraCaCusOgis par cette méthode. Les
monocristaux sous-dopés, avec p = 0,10 — 0, 11, ont été obtenus par croissance sous pression partielle
d’oxygéne (25 mBar / 2,5 kPa). Ils sont ensuite recuits sous vide [159] ou sous Ny pour une période
pouvant aller jusqu’a 2 semaines.

La croissance par méthode de zone fondue fournit une boule cylindrique composé de grands
monocristaux ; cette boule a une longueur de plusieurs cm, et un diameétre d’environ 6 mm. La taille
latérale des cristaux individuels peut aller jusqu’a 15 mm. La méthode de croissance comprend une lente
convergence vers une composition d’équilibre de la zone fondue, ce qui implique que les premiers mm de
la boule sont hétérogénes. Des familles de cristaux avec une méme orientation sont séparées de la boule
avec une lame de rasoir dédiée a ce travail. Les cristaux d’une famille soudés par un joint de grain de type
incliné (“tilt boundary”) sont le plus souvent écartés, méme s’ils peuvent étre séparés avec une scie a fil.
Les cristaux joints par des intercroissances ou par des joints de grain de type [001] sont séparés par clivage.
Les cristaux ainsi obtenus sont ensuite vérifiés pour leur homogénéité par la méthode magnéto-optique.

Cette méthode est employée pour révéler la présence d’intercroissances (voir Fig. 2.1), joints de grain,
et autres irrégularités de croissance, lesquels peuvent sérieusement affecter le comportement thermody-
namique et dynamique des lignes de flux. La procédure habituelle est, ensuite, de découper les régions
homogenes & ’aide d’une scie & fil (épaisseur du fil en W de 20 - 30 pm, poudre abrasive SiC de grain 1

pmy).

2.2 La méthode magnéto-optique pour la visualisation du flux

La méthode magnéto-optique de visualisation du flux magnétique [160] permet une cartographie di-
recte de la composante perpendiculaire de I'induction magnétique sur la surface plane d’un matériau. Dans
le cas des matériaux supraconducteurs, elle fournit une excéllente méthode pour la caractérisation de leur
pureté. La présence d’hétérogénéités macroscopiques, tels que des intercroissances de deuxiéme phases,
une hétérogénéité de la composition chimique, la présence de joints de grains ou encore de dislocations a
des conséquences importantes sur I’ancrage des lignes de flux dans I’état mixte. L’étude de la pénétration
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F1G. 2.2 — (a) Principe de la visualisation du flux magnétique. La polarisation linéaire du faisceau lumineux
incident subit une rotation « lors de la traversée du grenat magnétique & anisotropie planaire. La visualisation
se fait avec un analyseur, dont Porientation est de I — 6 par rapport 4 la direction de polarisation incidente (b)
configuration expérimentale.

des vortex, et de la distribution spatiale de 'induction rémanente lorsque le champ magnétique extérieur
est enlevé révele la présence de ces imperfections : pendant la pénétration du champ les lignes de flux
entrent moyennant les chemins de faible ancrage, tels que des joints de grain, tandis que la distribution
rémanente est due & la décoration par les lignes de flux des zdnes fortement piégeurs (& grand courant
critique) (voir Figure 2.1).

On peut également utiliser la méthode magnéto-optique pour la détermination des propriétés électro-
dynamiques locales du matériau. De fait, une mesure de la variation spatiale et temporelle de (la com-
posante perpendiculaire de) l'induction permet ’évaluation de la densité de courant, j, = palﬁBz/ﬁx
et du champ électrique Fy = — OW/z(ﬁBz /Ot)dx. L’intégration est effectué du centre de I’échantillon, ou
d’un autre point ou Ey, = 0, vers le bord & & = W/2. La technique permet ainsi d’identifier quelles zones
du supraconducteur (volume, bords, inclusions chimiques) portent le courant d’écrantage, par exemple,
prés de la ligne d’irréversibilité, et ou le champ électrique, et donc les pertes du a leffet Joule, sont
concentrées.

2.2.1 Meéthode

En pratique, la méthode de visualisation du flux consiste & poser une couche épaisse d’un grenat
magnétique & anisotropie planaire, le plus souvent (Lu,Y,Bi)s(Fe,Ga,Al)5012 déposé sur un substrat
transparent de Grenat de Gadolinium-Gallium, (“Iindicateur”) sur I’échantillon & étudier. L’application
d’un champ magnétique extérieur, perpendiculaire au plan, induit une aimantation perpendiculaire dans
le grenat magnétique. Une aimantation plus ou moins forte se laisse observer grace a la rotation Faraday
que subit la polarisation de la lumiére lorsqu’elle traverse le grenat. Cette rotation est proportionelle au
produit k - M| ou k est le vecteur d’onde la lumiere et M est 'aimantation du grenat. Dans le cas du
grenat a anisotropie planaire, I’aimantation subit une rotation « hors du plan de la couche, en fonction
des composantes perpendiculaire B et parallele B) de I'induction

o ~ arctan (BJ_/(B” + BK)) : (2.1)

By est le champ d’anisotropie. La rotation Faraday correspondante est de VBg a, ou V est la constante
de Verdet. Les indicateurs utilisés ont une rotation Faraday de, typiquement, entre 3 x 10 =3 °G~1 et
3 x 10 =2 °G~!, pour des champs de saturation ~ 7Bx de 0.2 T et 60 mT, respectivement.
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Les observations sont faites avec un microscope a lumiere polarisée en mode “réflection” : le faisceau
lumineux est réfléchi sur une couche d’Aluminium (épaisseur 100 nm) déposée sur le grenat, et traverse
donc le grenat deux fois. Toute modulation spatiale de I'induction magnétique induite par le moment
magnétique de ’échantillon présent sous le grenat se traduit par une modulation spatiale de ’aimantation
du grenat et de la rotation Faraday, et produit donc une modulation de 'intensité lumineuse dans I'image
observée. L’acquisition des images est faite avec une caméra CCD de 1344 x 1024 pixels, refroidie & -50°C,
avec une profondeur d’acquisition des données de 12 bits ( 6700 electrons par pixel de 6 par 6 pm? ).

L’intensité locale de I'image est donnée par

I(r) = Io(r) + E2(r)sin? (a(r) + 0) ~ Io(r) + 22 (r)0a(r) (a,0 < 7/2) (2.2)

ou Ij est 'intensité de fond, du a 'imperfection des polariseurs, a la lumiére parasite, et & la dépolarisation
dans les éléments du batit; F2 est I'intensité du faisceau polarisé incident, @ est le défaut angulaire par
rapport a la direction ou les polariseur et ’analyseur sont parfaitement croisés. On voit que pour des
petits angles, 6 fait office de facteur de gain.

On peut s’affranchir de 'intensité de fond Iy(r) par soustraction d’une image prise préalablement &
I’application du champ magnétique, ou encore en modulant [’orientation du polariseur ou de ’analyseur.
Pour chaque pixel, la relation (2.2) contient trois inconnues : Iy, Eg, et a. Il est donc possible d’obtenir
une mesure absolue de ’angle de rotation Faraday en effectuant trois mesures indépendantes, ou ’angle
relative par rapport & la position croisé sont 6 et § £ 36. L’angle absolue de rotation Faraday est obtenue
comme

(04 60) — I(0 +56)
W) = 775 50y = 20(0) + 10 = 90)"

(2.3)

La méthode de modulation de la polarisation est implémentée en utilisant une couche épaisse (d = 5
pum) d’un grenat Yttrium-Fer (YIG) & anisotropie perpendiculaire, placé dans ’axe optique juste aprés le
polariseur du microscope [162]. La couche, de forme circulaire, est entouré d’une petite bobine, permettant
I’application d’un champ de 2 mT. Ce champ provoque une aimantation non-nulle du film, et une rotation
Faraday de la polarisation.

2.2.2 Meéthode directe

La méthode dite “directe” de 'imagerie du flux magnétique permet d’élucider et de quantifier un grand
nombre de phénomeénes liés a ’ancrage et la dynamique des lignes de flux dans les supraconducteurs, ainsi
que celle des parois de domaine dans les matériaux magnétiques [163, 164, 165, 166, 167]. Or, elle ne permet
pas de visualiser le comportement du flux dans le régime de température intéressant ou l'irréversibilité
magnétique due a ’ancrage des vortex disparait, et ot le plus grand nombre de mesures de transport sont
effectuées. Ceci devient encore plus pertinent dans le cas ou cette disparition de I'irréversibilité correspond
a une transition de phase du systeme, comme c’est le cas des lignes de flux dans le BiaSraCaCus0gqs.
Ceci est du au fait que les indicateurs présentent une rotation Faraday insuffisante pour étre repérée dans
le cas de modulations de I'induction locale inférieures &4 0.1 mT.
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F1G. 2.3 — (a) Pénétration du flux magnétique dans un monocristal du composé Bi;Sr;CaCusOsys “sous-dopé”,
avec T, = 65 K. Dans I'image de gauche, on apercoit I'écrantage (presque) parfait du champ appliqué, H, = 546 G
/ 54,6 mT par le cristal rectangulaire, & T = 21 K. Apres avoir attendu quelques dizaines de secondes, I’activation
thermique des vortex a fait pénétrer le flux, voir 'image centrale. Apres avoir rammené le champ appliqué a zéro,
on apergoit le flux piégé par le désordre cristallin, reparti selon 1’anneau prévu par le modéle de Bean [170, 171].
L’homogénéité de la pénétration du flux et de la répartion du flux piégé (rectangle suivant les bords du cristal) font
penser que nous avons affaire a un échantillon parfaitement homogeéne a 1’échelle étudié, c’est a dire, supérieure a
5 pm. (b) Suite d’images magnéto-optiques différentielles du processus de transition de 1°7 ordre dans le méme
cristal que (a), & 68 K. Les images sont obtenues en additionnant 10 clichés au champ appliqué H,. Le champ est
ensuite augmenté de § H, = 0,5 Oe. Dix nouvelles images sont successivement soustraites de la premiére somme.
Cette procedure est répétée vingt fois, suite & quoi on moyenne les vingt clichés différentiels. On observe alors le
changement de I'induction locale produit par la modulation é H,. Les images doivent s’interpreter comme une carte
bi-dimensionelle de la “perméabilité” magnétique § B/d H,. Ainsi, gris clair, en dehors du cristal, correspond & une
perméabilité de 1; noir, & une perméabilité 0 (écrantage complet) ; et blanc, & la perméabilité paramagnétique 1ié
a la progression du front de transformation de phase [168, 169].

2.2.3 Meéthode différentielle

Dans ces cas, on a recours & la méthode d’imagerie magnéto-optique dite “différentielle” (DMO). Un
cliché est obtenu sous les conditions (H,T,I,0), aprés quoi on change la valeur d’un seul des quatre
parametres indépendants (I est un courant de transport éventuellement injecté dans le supraconducteur
par des contacts électriques). Par exemple, pour une modulation du champ magnétique, on prend un
deuxiéme cliché & (H +dH,T,1,6), ou 6H ~ 0.1 mT, typiquement. La différence des deux images forme
I'image différentielle. Une répétition de cette procédure et le moyennage des résultats sur un grand nombre
d’images permet d’accroitre le rapport signal / bruit de maniére suffisante pour percevoir les variations de
I'induction qui nous intéressent. Si le changement local de la rotation Faraday produit par la modulation
d’un parametres indépendant est de da, le signal différentiel s’en suit comme

Al = FZsindasin (20 4 2a); (2.4)

On voit que le signal différentiel entre linéairement et non quadratiquement dans 'intensité. De nouveau,
le décroisement 6 des polariseurs peut étre utilisé comme facteur de gain. Il est a signaler que, vu la
répartition spatiale de la densité de flux, de ’hétérogénéité de l'indicateur, ou encore, de I’éclairage,
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F1G. 2.4 — Magnétométrie & sondes 4 effet Hall. (a) (b) Cycles d’hystérésis de I'induction locale telles que mesurées
sur un cristal de BizSroCaCuzOs45 sous-dopé, avec T, = 69.4 K. Les données sont représentées comme le “champ
propre”, poH<: = Biocai — pio Ha. Le panneau de gauche montre des données a des températures intermédiaires : a
des inductions en dega de la transition de 1°7 ordre, la densité de flux locale est hystérétique a cause de I’ancrage
des vortex, mais le saut de densité de flux di a la transition est encore clairement détectable. Dans ce cas précis,
le champ d’irréversibilité B;, (T) correspond a la fermeture de la boucle d’hystérésis a B,,. Le panneau de droite
montre les résultats & des températures plus faibles, ou la transition de 1°" ordre se manifeste par une casssure
dans la dépendance en champ du courant d’écrantage (et donc de H,). (b) Cristal maclé de YBaz;CusO7_s , dont
Pon découpe la partie non-méclée (c). (d) Immage magnéto-optique de la pénétration du flux magnétique dans la
partie non-maclée, & T' = 44 K et poH, = 21 mT. (e) Cycles d’hystérésis magnétique, mesurées par une sonde
a effet Hall posée a l'endroit désigné par le carré dans (c). On apergoit clairement 'augmentation du courant
d’écrantage & la transition dite du 2°™¢ pic.

le facteur de gain ne prendra jamais la méme valeur pour I'image entiére. De plus, 'Eq. (2.4) montre
qu’il faut comprendre les images différentielles comme une convolution du signal du a la modulation du
parameétre choisi avec 'image directe. Dans le cas de modulation du champ magnétique, cela revient a une
image convoluée de la perméabilité magnétique locale §B/dH ~ doa (§or < 7/2) avec I'image directe de la
distribution du flux. Cela est sans conséquence prés de By, (T) dans le BigSroCaCu20g4s optimalement
dopé ou surdopé, ou encore prés de By, (T), dans la mesure ou I’hystérésis di au piegeage de vortex est
négligeable. Or, I'influence de I'image directe peut étre importante dans des cristaux SHTc irradiés ou
sous-dopés, ou l'irréversibilité s’avere étre importante jusqu’a la transition vers le liquide de vortex.

Des exemples d’observations différentielles sont reproduits dans les Figures 2.1(b) et 2.3(b); dans
la derniere Figure, on observe la propagation du front de transformation de premier ordre du réseau
de vortex dans un monocristal de BisSryCaCus0g4s sous-dopé en oxygene. Le fait que le cristal soit
déficient en oxygene ramene le champ de transition a une valeur inférieure a 100 Oe, sans autre incidence
sur la physique. La transition de phase est marquée par une discontinuité AB = 5 x 107° T dans la
densité des lignes de flux, lorsque le systéme passe du solide de vortex (moins dense) au liquide de vortex
(plus dense). La discontinuité se manifeste comme un saut dans de I'induction locale. Les régions du
supraconducteur sur lesquels le front de transition de phase a progressé lors d’'une modulation, soit du
champ magnétique appliqué, soit de la température sont répérés comme des zones de haute intensité dans
un cliché de magnéto-optique différentielle [168] [voir Fig. 2.3(b)]. On apercoit que le front de transition
est trés découpé, et suit des imperfections linéaires du cristal, jusque-la insoupconnées.

2.3 Magnétométrie locale avec des sondes a effet Hall micro-
scopiques
Une partie des mesures de magnétométrie locale ont été effectuées en mesurant B(r) directement

en utilisant des (réseaux de) sondes & effet Hall microscopiques, mises au point par M. Konczykowski.
L’échantillon sous étude est posé a cet effet sur une sonde & effet Hall, ou sur un réseau linéaire de sondes.
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F1G. 2.5 — (a) Magnétométrie & sondes & effet Hall en mode ac (b) Composante en-phase Tf de la transmittivité
fondamentale mesuré sur un cristal sous-dopé de BizSraCaCusOsys ( T. =69.4 K)7 avec un champ magnétique
périodique d’ampleur hq. = 1 Oe et de fréquence 7.753 Hz. (¢) Norme |Txys| de la troisitme harmonique.

L’aire active des sondes est de 2 x 2 & 10 x 10 ym?, selon le type de sonde. Les sondes sont alimentées
par un courant de 100 pA typiquement. La mesure de ’évolution de la densité de flux dans un point, ou
sur une ligne de points, est complémentaire & la méthode magnéto-optique en ce que 'information sur
la répartition spatiale de B est beaucoup plus limitée, mais la sensibilité des sondes est bien supérieure
A celle des grenats : on peut atteindre une sensibilité de quelques 1077 T, ce qui correspond a ~ 0.01®
sur une aire de 10 x 10 pm?2. Les mesures sont faites soit en mode dc; on mesure alors I’induction locale
B, a emplacement de la sonde, et moyennée sur I’aire active de celle-ci; soit en mode ac. En mode dc,
les données sont représentés en termes du champ propre de I’échantillon, H,(r) = B(r)/po — Hq, ou H,
est le champ appliqué (voir Fig. 2.4).

En mode ac, un champ magnétique périodique d’amplitude A, de 'ordre de 10 - 100 u'T est superposé
au champ magnétique statique. Les fréquences utilisées varient entre 0,5 Hz et 2 kHz, les limites étant
imposées par le bruit basse fréquence de 'environnement, et par le couplage inductif entre bobine et les
contacts de courant et de tension de la sonde & effet Hall. La tension périodique V. (f,7") mesurée entre
les bornes de la sonde a effet Hall est proportionnelle au flux traversant 1’aire active. En ce qui concerne
des échantillons supraconducteurs, les données sont présentées sous forme de “transmittivité”,

Vac(fa T) - Vac(fa T < Tc)

T = Vae ([, T3> T2) — Ve (f, T € 1) (25)

directement proportionnelle au flux traversant [’échantillon au niveau de la sonde [172]. En effet, la
soustraction du signal & température suffisament basse [a laquelle I’échantillon se comporte comme une
inductance (diamagnétique) parfaite] compense exactement le flux magnétique traversant la sonde Hall en
contournant 1’échantillon, tandis que le facteur de normalisation correspond au quotient de I'inductance
propre de la sonde a effet Hall et la mutuelle entre celle-ci et 1’échantillon.

On peut également définir une transmittivité & la troisiéme harmonique de la fréquence du champ
périodique appliqué :

T — Vac (31, T)
e = Vac(f,T > Tc) - Vac(f,T < Tc) .

La détection d’une contribution a la troisieme harmonique de la fréquence appliquée signifie que I’échantillon
sous étude obéit une électrodynamique nonlinéaire, & la fréquence et a 'amplitude du champ périodique
donné. En ce qui concerne un matériau supraconducteur, cela implique que la caractéristique courant-
tension est non-linéaire a cause du piégeage des lignes de flux par les défauts; dans le cas d’un matériau
a onde de densité de charge, c’est le piegeage de 'onde qui est en cause. Enfin, dans le cas d’un matériau
magnétique, la détection d’une troisitme harmonique est révélatrice de la création / destruction de sur-
face de paroi entre les différents domaines de Weiss. 11 est & noter que la détection d’une 2°™¢ harmonique
non-nulle est indicatif d’une réponse électromagnétique asymétrique pour champs magnétiques positifs et
négatifs. Ceci n’est le cas que dans certaines situations particulieres, comme celle d’une courbe H (H,)

(2.6)
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asymétrique par rapport a ce que le champ soit croissant ou décroissant et que, simultanément, I’ampli-
tude du champ périodique est plus important que celle du champ statique auquel il est superposé. On
utilisera donc ’apparition d’un Tgs non-nul en refroidissant un échantillon supraconducteur sous champ
pour déterminer la position de la ligne d’irréversibilité Bip (T) (ou Tjpr(B)).

Par ailleurs, dans le cas d’échantillons non-magnétiques et conducteurs, la partie réelle (en phase) de la
premiére harmonique, T}, , est simplement 1ié au courant d’écrantage j(f) induit par le champ périodique.
Dans le cas d’une électrodynamique trés nonlinéaire & cause de I’ancrage des lignes de flux (modéle de
Bean), on a

1 1
Ty = 1—|—<§—J) arccos (1 —2J) —/J(1 = J) <0<J< 5) (2.7)
, | |
Ty = §—J [ —arccos (1 —2J)]+/J(1=J) §<J<1 (2.8)
ou J = j(f)a/hgc (a est la dimension pertinente de I’échantillon). Ces expressions peuvent étre ap-
proximeées,

1

J(f,B,T) = —arccos (2T (f, B,T) — 1) (2.9)
7

a fin de déduire le courant d’écrantage a partir de la transmittitvité. Comme le champ électrique E ~
pohgef est, dans ce cas, une fonction linéaire de I’éloignement du bord de I’échantillon, et simplement
proportionelle & 4. f, la mesure de la transmittivité dans le régime nonlinéaire en fonction de la fréquence
permet la réconstitution des courbes I(V) du supraconducteur dans le régime de tension correspondant
241078 —107* Vm~! (107! — 10~7 V pour un échantillon de taille millimétrique).

(a) 0 (b) 0
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F1G. 2.6 — Aimantation réversible de monocristaux de BizSroCaCuzOs4s sur-dopé [(a) : p = 0.17, T, = 86.4 K]
et sous-dopé [(b) : p = 0.10, T, = 65.0 K]. Dans les deux cas, I'aimantation pour T' & T, est bien décrite par la
théorie de Ginzburg et Landau, Eq. (1.7) [18]. Le résultat (1.7) est comparé avec un ajustement avec le modele de
la cellule circulaire développé par Koshelev [173], ot Myew = —(e0/2®P0)[(1+2b— 1.08b2) In (0.35/b) —4b— 1.981)2]7
pour le cristal sur-dopé & 68 K. La sous-estimation de H.; dans le dernier cas est manifeste.
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2.4 Mesures de la longueur de pénétration magnétique

2.4.1 Aimantation a I’équilibre

Une des méthodes les plus directes pour obtenir la valeur absolue de la longueur de pénétration de
London et du parameétre eq(7") [Fig. 1.4] est la mesure de "aimantation & ’équilibre M., du matériau
supraconducteur. Pour la quasi-totalité des échantillons discutés dans la suite, ces parametres ont été
déterminés de cette facon. Dans la plupart des cas, M,., a été mesuré a I’aide du magnétomeétre a SQUID
commercialisé par Quantum Design. Dans ce dispositif, I’échantillon est translaté sur une distance Ah
a travers un systéme gradiométrique de bobines de détection. La tension d’induction est mesurée en
fonction de la position de I’échantillon par le SQUID ; le moment magnétique est ensuite déterminé par
ajustement & une modélisation du signal attendu pour un dipole magnétique. A fin d’éviter la pollution du
signal (de I’ordre de quelques 107° & quelques 107> emu, c’est-a-dire, quelques 107-10=% Am?) par celui
du porte-échantillon, le cristal supraconducteur est suspendu avec une goutte de vernis entre deux fibres
de quartz, maintenus & ’aplomb par une bille de quartz soudée du coté inférieur. Cette bille ne traverse
pas les bobines de détection du magnétometre lors de la mesure. La sensibilité requise pour la mesure de
I’aimantation réversible exige Ah ~ 4 - 6 cm. Par contre, toute mesure faite sur un supraconducteur dans
le régime de température et de champ magnétique ou ’ancrage de vortex est important requiert que Ah
soit réduit a 2 cm, & fin d’éviter que ’échantillon traverse des cycles d’hystérésis en champ, ceci & cause
de ’hétérogénéité du champ magnétique produit par la bobine supraconductrice du magnétometre.

Toutes les mesures d’aimantation réversible présentées dans la suite réprésentent des données corrigées
pour le signal du porte-échantillon, mesuré & 40 K au dessus de 7. La valeur de M, est obtenue & partir
du moment magnétique corrigé, par division par le volume du cristal supraconducteur en question.

2.4.2 Meéthode de perturbation de cavité

Une deuxiéme technique utilisée est la mesure de la résistance de surface, a 1’aide d’une cavité supra-
conductrice immergé dans un bain de *He liquide [174]. Ce dispositif a été installé au Département de
Physique de I’Université de Kyoto par le Dr. T. Shibauchi - un dispositif similaire est actuellement en
construction au Laboratoire des Solides Irradiés. Le cristal supraconducteur & mesurer est positionné sur
I’embout d’une tige en saphir, au centre de la cavité résonnante en Pb. La cavité est pompée a vide
moyennant les guides d’onde utilisés pour amener le champ hyperfréquence. On excite le mode TEg;; de
la cavité, & f ~ 27,8 GHz ; le facteur de qualité Q ~ 4 x 10°. Le cristal est positionné de telle maniere
a ce que le champ magnétique hyperfréquence soit perpendiculaire aux plans CuQOs, et que ’on induise
uniquement des courants d’écrantage dans les plans. Du décalage de la fréquence de résonance induite par
la présence du cristal supraconducteur, on déduit la réactance de surface X; = 2mpupGaAf ; la résistance
de surface Ry = 2mpoG1A(1/Q)~1 = 27T/’L0G1[Qc_a1vité—éch. — Qc_almté], ou Qeavite est le facteur de surten-
sion de la cavité vide, et Qequite—_sch. est celul de la cavité avec I’échantillon. Si, pour la détermination
de R;, la limite pour 7" — 0 peut étre prise pour la détermination de Qcqyit¢, la détermination de X
requiert la mesure de la cavité vide.

Les facteurs géométriques (1 et (G2, qui ont la dimension de longueur, correspondent & des distances
relatifs & la cavité (G'2) ou I’échantillon (G1). Par exemple, pour une cavité cylindrique de rayon R et de
hauteur &, le mode TE,,,, est donnée par

c 22 P 1/2

_ mn 4 £ 7 : 2.10

Fmny 27\ /fir€r [ R? + h? ] (2.10)
€ et p, sont la constante diélectrique et la perméabilité magnétique rélatives du matériau de la cavité,
ety est la racine de I’équation de Bessel (pour le mode TEp11, 201 = 3, 882). Pour une couche mince
d’épaisseur e couvrant toute une surface de la cavité, la longueur de pénétration généralisée A4 (ou, si
le film est & ’état normal, la longueur de peau, d,) est directement obtenue & partir de la variation de la

fréquence
h f - fmnp

1422, h2/TR? founp

Aac =€

(2.11)
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F1G. 2.7 — Cavité supraconductrice en Pb utilisé pour les mesures de la résistivité de surface des monocristaux de
BizSro CaCusOg 45 utilisés. (b) Résistance de surface d’un monocristal de BizSro CaCuzOsg4s5 optimalement dopé.
On apercoit clairement la dépendance linéaire de la partie inductive X sur la température ; cette dépendance
linéaire est due a I’activation thermique de quasi-particules preés des noeuds du parametre d’ordre.

Il est souvent plus pratique de déterminer la variation AX = A — A(T' — 0),

_ h fr=0-1
1422, h2/7R? f(T —0)

AN (2.12)

En ce qui concerne les pertes, I'identification Q = 27 frnp&E /W = frunp/fX (€ = uohff est ’énergie par

unité de volume stocké dans la cavité) montre que dans le régime de peau, ou x”’ ~ d;/e = (p/epow)*/?,

A(l)— J s 2muefds _ R
Q) Frnp € o 21 po franpe  2mpoGy

(2.13)

Dans le cas ou le cristal est (beaucoup) plus petit que la cavité, et/ou de forme irréguliére, les facteurs
(G et Gy sont déterminés en comparant 'impédance de surface dans 1’état normal, X, = Ry = mpo fds
avec la valeur attendue & partir de la résistance de a ’état normal, p = muo f62. Dans notre cas, toutes
les mesures sont effectuées dans le régime ou J; est beaucoup plus petit que les dimensions du cristal. La
variation relative de la longueur de pénétration peut étre déterminé sans ambiguité & basse températures,
ou X, & 2mpoAgs-

Dans le soucis d’eétre complet, les relations entre 'impédance de surface et les composantes réelles et
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imaginaires de la conductivité complexe ¢ = 01 + 102 s’écrivent :

2X, R,

o1 = QFﬂOfman (2.14)
X; - R;

oy = 270 fmnp (2.15)

(R2 + X2)?

Les mesures présentées ici [voir Figs. 1.4] ne sont pas suffisament précises pour permettre la détermination
de o1 et o5 jusque dans le régime T < T,.

2.5 Résistance de surface et Résonance de Plasma Josephson

A fin d’élucider le possible mécanisme de la transition de fusion de ’ensemble des vortex dans le
Bi2Sr2CaCus0g4s, on a recours a la mesure de la résistance de surface de ce matériau, dans la con-
figuration ou le champ électrique £ (hyperfréquence) est appliqué parallelement & I’axe ¢ du matériau
(perpendiculairement aux plans CuQOs). En effet, un grand nombre de travaux a visé & élucider la struc-
ture et les corrélations du réseau de vortex, dans le double but de quantifier la réponse du systeme au
potentiel du désordre cristallin dans lequel il se trouve, et de caractériser ses transitions de phase a travers
de possibles changements structurels. Or, ces méthodes; qu’il s’agit de la décoration Bitter [175, 176, 177],
de la microscopie a sonde & effet Hall & balayage [178], de la microscopie SQUID & balayage [179], ou de la
microscopie en champ proche [104], ont en commun que ’on mesure les corrélations spatiales du systéme
de vortex uniquement a la surface des échantillons. Les seules techniques qui permettent d’obtenir des
informations sur la structure du réseau de vortex a l'intérieur d’un échantillon supraconducteur sont la
diffraction de neutrons [77, 180], qui a permis de déterminer une longueur minimale d’enchevétrement du
solide de vortex dans le supraconducteur cubique Baj;_,K.BiO3s, mais reste relativement insensible aux
corrélations a courtes distances, et, en ce qui concerne les supraconducteurs lamellaires, la Résonance du
Plasma Josephson [181, 182].

2.5.1 Résonance de Plasma Josephson - bref descriptif

A linstar de la situation dans une jonction Josephson simple, la Résonance de Plasma Joseph-
son (JPR) est une oscillation collective des paires de Cooper entre plans supraconducteurs (|| ,y)
dans la situation ou ceux-ci forment un empilement (le long de 'axe ¢), séparés par de fines couches
isolantes d’épaisseur s suffisament fines qu'un couplage Josephson existe entre eux; alors, le courant
supraconducteur j = jysin P, ,41. L’observation d’un couplage Josephson intrinseque entre les plans du
BisSraCaCus0sgys (avec s = 1.5 nm) [183, 184] nous permet de considérer que I’électrodynamique pour
des champs perpendiculaires aux plans CuQOs puisse étre décrit par un tel modéle.

La différence de phase invariante de jauge entre plans n et n 4+ 1,

I Zn41

Pn+17n — ¢n+1 - ¢n - a Azdza (216)
0

Zn

obéit une équation de Sine-Gordon,

i@zanm 827?n+1,n 827?n+17n _ 27T/'L0/\§b <3pn+1 _ 8pn) drs 8By

FZ T . . d, ot ot @, Oz
2T oS

Tgp.c IPrtin L.
- T —ginP, =
e, ot A2 ntln Dy

jexta (217)

oll 0gp . est la conductivité des quasiparticules le long de ’axe ¢, ¢, est la constante diélectrique pour
E || ¢, pn est la densité de charge électrostatique dans le plan n, ¢ est la vitesse de la lumiére, et jo ¢+ est un
courant extérieur appliqué || ¢. L’équation (2.17) admet des solutions de type onde plane, appelés ondes
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Fi1Gg. 2.8 — (a) Modélisation du composé BizSr;CaCuzOs4s en tant qu’empilement de jonctions Josephson in-
trinséques. (b) Lien entre les déformations d’un vortex, ici réprésenté par ses intersections avec les plans fortement
supraconducteur d’un composé lamellaire, et la phase de la fonction d’onde supraconductrice. Chaque vortex est
associé a un changement de 27 de la phase ¢ de la fonction d’onde 3. A gauche : Si les segments (intersections)
d’un vortex dans deux plans voisins sont alignés, la différence moyenne de la phase entre les plans, <P27n+1> =0,
alors (cos P 1) = Let fo = fo(B = 0){cos Pnnt1) = fu(B =0). A droite : si les vortex sont mal alignés, il
existe une différence de phase moyenne entre plans, {cos P27n+1> < 1let fri < fp(B = 0). A partir du quotient
fgl/fgl(B = 0), on peut remonter au fluctuations de vortex dans I’échantillon.

de plasma. Dans la suite, on considerera uniquement la situation ou le monocristal supraconducteur est
placé dans une cavité de taille beaucoup plus importante, et ou le champ électrique est dirigé le long de
I’axe de ’empilement. Dans ce cas, le seul mode pouvant étre excité est le mode longitudinal. On cherche
une solution invariante en translation le long des plans, ce qui donne ’équation [185]

1 9*Ppg1n  27s Ogp,c OPrntin 1 2T p0S |

- — (Y B — — sl n n = — ext -
RN TS 3y (VX B+ G s P o, et

(2.18)

On a introduit la longueur de pénétration pour des courants perpendiculaires aux plans
1/2
P
Ao = <70) ; (2.19)
2T oSy

cette longueur correspond & la longueur de London pour des courants || ¢ dans le BizSroCaCu2Osys.
Dans la limite de petits écarts de la phase, Ppi1, = P°+ 8P, équation (2.18) admet des solutions sous

forme d’oscillations cohérentes P = Py exp(—2mift), pour f = \/fgl(O) cos PO — o2, [Am%eZ. Dans ce

cas, le champ électromagnétique ne varie pas dans ’espace; 1l ne dépend que du temps. Dans ’absence
d’une différence de phase fixe entre les plans, la fréquence de plasma est

. 1/2 -
[ osis B ¢
Tn(0) = |:27T€c<1)0:| C2m/e A (2.20)

Dans ce modele simple, le mode de plasma est non-dispersif. La constante diélectrique est donnée par

6(f):1—MCOSPO+M (2.21)
f? 2mec | '
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La dissipation engendrée par I’excitation du mode plasma par un champ électrique extérieur d’ampleur
Fept exp(—iwt), dans un matériau “infini” est

W = O-qpchezxt — f4E62xt Ogp,zz . (222)
le(f)]* 2 (f?P=w(0)cos? PY)2 4 f2o2, [Am2e?

Dans une mesure de la résistance de surface, la résonance de Plasma Josephson se manifeste donc par
la présence d’un pic d’absorption a la fréquence (2.20) ; la hauteur du pic est directement proportionnel &
la composante perpendiculaire aux plans du tenseur de conductivité des quasiparticules. De tels pics ont
été observés pour la premiere fois dans le BiaSroCaCusOgs par Tsui et coll. [189, 190], et définitivement
attribués a la Résonance de Plasma Josephson par Matsuda [181, 191]. La Résonance de Plasma Josephson
a également été observée dans le Biy(Sr,La)aCuOg [192, 193] et dans le supraconducteur organique -
(BEDT-TTF),Cu(NCS); [194, 195]. En ’absence d’un désordre intrinséque trop important du matériau,
la largeur & mi-hauteur est également proportionnelle & oy, .. La position du pic ne dépend pas de la

taille de I’échantillon [185, 196, 197].

2.5.2 Effet des lignes de flux sur la JPR

Dans "approximation oll ceux-ci peuvent étre considérés comme immobiles par rapport a la variation
temporelle du champ hyperfréquence [186, 187, 188], le seul effet de la présence de lignes de flux dans le
supraconducteur est de modifier la configuration de la phase statique P°. Compte tenu de la modulation de
la phase introduite par les vortex, on réintroduit les dérivées spatiales de Py, 5,41 ; en prenant également
en compte la matrice d’inductions mutuelles ﬁn,m entre plans n,m, Bulaevskii et coll. [186] écrivent
I’équation Sine-Gordon en présence de vortex :

2

ALy V2RI 1 () + (w;"—(o) i, — c) Proy (v, t) =0, (2.23)
pl

ou C(B,T) = {cos 7727”+1(r)> est la moyenne spatiale du cosinus des différences de phase interplan en-
gendrée par les déplacements statiques des galettes, moyenné dans I’espace. Cette équation a la forme de
I’Equation de Schrodinger pour une particule & fonction d’onde P dans un potentiel aléatoire donné par
C. La réponse a I’application d’un champ électrique homogeéne peut étre obtenue de maniére perturbative
[187]. Dans la limite de Born,

o .
) e T = 2rin 0] = J(0)C(B, T) — i, , jar?" (2.24)

Ce résultat vient du fait que les modes qui contribuent a la résonance plasma sont les modes délocalisés
de la “particule” (de la phase), qui ont une énergie proche de la moyenne du potentiel aléatoire (avec
premier moment I';,p). Le caractére hétérogéne conféré par les fluctuations spatiales des vortex donne
alors lieu a un élargissement supplémentaire de la largeur de la raie de résonance du Plasma Josephson,
qui s’ajoute & la contribution due & ’effet tunnel des quasi-particules, ici décrite par 7. = o4, (A2 /¢%¢.. La
dépression de la fréquence de Résonance de Plasma Josephson du au désordre dans I’ensemble de vortex
est de

Pt (B,T) = [ (0)C*(B,T) = fpu(0){cos Py 41 (x))H/7. (2.25)

En d’autres termes, le changement de la phase de 27 autour de chaque ligne de flux entraine, dans le cas
ou les vortex effectuent des excursions latérales, une différence de phase entre plans en moyenne non-nulle
qui se répercute sur fp; (2.8). On peut donc, a partir d’une mesure de f,;(B), sous champ et de f5;(0),
sous champ nul, remonter & 1’écart moyen des vortex de leur positions de réseau, nécessaire pour expliquer
la valeur de C observée dans ’expérience.
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FiGc. 2.9 — Méthode expérimentale pour la mesure de la Résonance de Plasma Josephson dans les supracon-
ducteurs lamellaires. Celle-ci est trés proche des méthodes couramment appliquées pour mesurer la résonance
paramagnétique électronique ou la résistance de surface. (a) et (c) L’échantillon est monté sur le couvercle d’une
cavité résonante en cuivre électrolytique opérant dans un des modes TMo1n, de telle maniére que le champ
électrique hyperfréquence est maximal & son emplacement et perpendiculaire aux plans CuOz. Par contre, le
champ magnétique hyperfréquence a I’emplacement de I’échantillon est nul. La cavité est monté sur le doigt froid
d’un cryogénérateur a cycle fermé. I.’ensemble est monté dans la bobine d’un électro-aimant pouvant générer un
champ de 0.2 T (a). La mesure effectuée est le balayage de la fréquence & travers la fréquence du mode résonant
de la cavité a laquelle on s’intéresse. (b) Un dispositif adapté permet de monter la cavité & 90° par rapport au
champ magnétique. Ce dernier est alors orienté parallele aux plans CuO2 du BixSroCaCuzOs. La présence de
deux bobines auxiliaires en “selle” sur la cloche extérieure de I’enceinte a vide permet d’aligner le champ parallele
avec une précision de 0,01°, ainsi que de superposer un faible champ perpendiculaire aux plans. (d) Photographie
du dispositif.

2.5.3 Résonance de Plasma Josephson : dispositif

Dans les matériaux les plus anisotropes comme le BisSryCaCusQOgqs ou les supraconducteurs or-
ganiques, f,; tombe dans le régime des hyperfréquences, oli la résonance se manifeste comme un pic
d’absorption dans la résistance de surface [189, 181]. On a construit, au Laboratoire des Solides Tr-
radiés, une expérience pour mesurer la composante réelle et imaginaire de la résistance de surface dans
le régime de fréquence 19 - 39 GHz. L’échantillon est collé sur le couvercle d’une cavité résonnante en
cuivre électrolytique (Fig. 2.9), laquelle est montée sur le doigt froid d’un cryogénérateur & cycle fermé
(réfrigérateur sans liquide cryogénique). L’ensemble cavité-doigt froid est monté dans ’axe de la bobine
d’un électro-aimant, laquelle peut produire un champ jusqu’a 0.2 T le long de 'axe de la cavité ( et
perpendiculairement aux plans conducteurs de I’échantillon). Le champ hyperfréquence est chargé par
une ligne coaxiale en acier inoxydable, qui sert également & mesurer ’absorption. La longueur de la ligne



2.5. RESISTANCE DE SURFACE ET RESONANCE DE PLASMA JOSEPHSON 37

7600 =o-prior to imradiation
——67K
—— 66K - #i

T 1}-%0.53 x 10" eom? a

7700

7800

o 7900

. 22926.6
29265

29264 8000

L,

229263 8

229262 8100

W T

22926.1

296 8200 I 02 } PR
5 0 5 0] ST

2 " p s 22925.9 n
(a) B @ (b) ot (mT) (c) T k

F1G. 2.10 — (a) Variation de la fréquence du mode TMjy2 de la cavité (o), et de la puissance absorbée o) , lors
de l'application d’un champ magnétique perpendiculairement aux plans CuO2 du monocristal de BizSroCaCuzOsg
sous-dopé “MW101” (p ~ 0,11, T. = 69,4 K) collé au centre du couvercle de la cavité. Le pic de puissance ab-
sorbée a lieu lorsque la fréquence du mode devient égale & la fréquence de la résonance de plasma Josephson dans
Péchantillon supraconducteur, f = fp(T, B) (fleche ouverte). (b) Variation du facteur de surtension non-chargé
de la cavité contenant un cristal sous-dopé de BixSr2CaCusOsg4s (p ~ 0, 11) en fonction du champs magnétique
statique appliqué perpendiculairement aux plans CuQOg, pour les températures indiquées (mode TMo;2). (c) Vari-
ation de la puissance absorbée en fonction de la température, pour trois cristaux sous-dopés (p ~ 0, 10) différents,
avant et apres irradiation avec des électrons de 2,3 MeV (voir le chapitre 3).

co-axiale, 15 cm, a été chiffrée de telle facon que ’apport thermique par conduction par ’ame n’influence
pas la température de base attaignable sur le doigt froid. Le coéfficient de réflection Si; est mesuré avec
un analyseur de réseau HP 8510C. Les pertes sur la ligne hyperfréquence ont été calibrés a 300 K et a
30 K, a fin que le plan de référence soit défni au niveau du connecteur SMA donnant sur "antenne dans
la cavité. Le dispositif a également été calibré avec une charge de 50 2, un court-circuit, et une charge
ouverte, a fin de pouvoir déterminer le facteur de qualité hors charge, Q.

Les deux cavités utilisées ont été congues de telle maniére a ce que les modes TMy1,, soient éloignés les
uns des autres, et non dégénérés par rapport aux modes TE. On dispose ainsi d’une cavité avec une fonda-
mentale TMgyg & 19,217 GHz ; et d’une deuxiéme cavité dont la fondamentale est & 39,3 GHz. L’expérience
consiste a choisir les modes résonnants TMyy,, dans lesquels le champ électrique hyperfréquence est max-
imal & ’emplacement de I’échantillon supraconducteur, dirigé perpendiculairement aux plans CuQOs, et
pour lesquels le champ magnétique hyperfréquence a un nceud. Une plus large bande de fréquence est
obtenue en utilisant plusieurs modes de la méme cavité (typiquement n = 0,...4). On mesure ensuite la
fréquence de résonance et le facteur de surtension 2y de la cavité, lesquels sont modifiés par la présence
de I’échantillon. On observe un pic de puissance absorbée et un minimum de (g lorsque la fréquence du
mode résonant devient égale & f,,; (T, B) dans ’échantillon supraconducteur (Fig. 2.10a).

2.5.4 JPR mesurée par ’absorption d’une onde progressive

La méthode de mesure en cavité résonnante profite de amplification du signal du au facteur de
surtension relativement élevé (typiquement 10 000 dans nos expériences). Or, la méthode connait aussi
un inconvénient, qui est justement qu’elle est limité & des fréquences fixes. Ceci n’est pas problématique
dans le régime des hautes températures, proche de T,, : la fréquence de la JPR dépend de la température
et du champ, et on peut la déterminer en balayant I’un de ces parametres a fréquence de mesure constante.
A plus basse température, f,; dépend faiblement de 7" et ne peut étre déterminé qu’a partir d'un balayage
de la fréquence de mesure.
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Fi1Gc. 2.11 — (a) Dispositif pour la mesure de la Résonance de Plasma Josephson en guide d’onde. La
Résonance est excitée par le mode TEq; (onde progressive). (b) Exemple d’un pic d’absorption obtenu
sur le cristal sous-dopé MW101.

Les mesures de la fréquence JPR, dans ce régime ont été effectués par S. Colson dans le laboratoire de
Y. Matsuda, & I’époque & I'Université de Tokyo (Institut de Physique du Solide - Chiba). I’échantillon
est placé, au bout d’une tige en sapphir, dans un guide d’onde rectangulaire, voir Fig. 2.11a. Le champ
électromagnétique est celui d’une onde progressive TEgq, dont "amplitude est controlée par une boucle de
régulation rétro-active pilotant un amplificateur rf, lors du balayage en fréquence (avec un “carcinotron”
ou “backward-wave oscillator”). L’absorption de ’onde provoque une augmentation de la température
d’un bolometre formé par ’ensemble de la tige en sapphir et d’une sonde résistive en Cernox. On obtient
ainsi une mesure de la puissance absorbée lorsque la fréquence coincide avec celle de la JPR (Fig. 2.11b).
Il est & noter que cette méthode nécessite une soustraction de I’absorption mesurée par I'instrument vide,
les mesures de la Fig. 2.11b réprésentent des données corrigées.

2.6 Irradiation avec des ions lourds de haute énergie

On a déja fait allusion dans la section 1.7 & la méthode de choix qu’est I'irradiation avec des ions lourds
de haute énergie pour 'introduction de défauts linéaires amorphes de la méme géométrie et du meme
rayon que les coeurs de vortex. Les irradiations présentés ici ont été effectuées au Grand Accélérateur
National d’Tons Lourds & Caen, en employant les dispositifs IRABAT (“Irradiation & Basse Température”)
et IRASME (“Irradiation Sortie Moyenne Energie”) de la salle cible D1. L’ion de choix est le Pb, car,
avec les énergies typiques atteignables, ce projectile produit des traces latentes amorphes continues dans
des cristaux SHTc d’épaisseur de quelques dizaines de pm. La profondeur de pénétration des ions avec
un état de charge 56% en une énergie de 29 MeV /nucléon (IRABAT) est de 50 pum dans les oxides
supraconducteurs ; pour les ions de moyenne énergie (5 MeV/nucléon), il faut se limiter & des épaisseurs
de cible ne dépassant pas 20 pm. On constate que le parametre crucial déterminant la formation de traces
latentes continues dans le sillage des ions est le taux de pertes énergétiques au systeme électronique S,
(voir, par exemple, la Réf. [202]). Pour les ions (Pb, Ta) et les énergies utilisées dans la suite (entre 4
et 30 MeV / nucléon), chaque impact d’ion donne lieu & une trace latente, dont le diameétre ¢y dépend
du projectile et de son énergie. La densité par unité d’aire des traces est donc de ng = ®, ou ® est la
fluence totale des ions subie par ’échantillon cible. A fin de permettre une comparaison avec les densités
des vortex lorsque le supraconducteur irradié est placé sous champ magnétique, on utilisera dans la suite
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Fi1Gg. 2.12 - (a) La ligne IRASME au GANIL. (b) Cliché de Microscopie Electronique & Transmission en Haute
Résolution, montrant une trace latente du passage d’un ion Pb*** de 6 GeV pres de la surface d’un cristal de
BizSr2 CaCuz0s4 s optimalement dopé [198]. Le faisceau d’ions était incident & 45° par rapport a la surface.

le champ équivalent de dose,
B¢ = ndCI)o (226)

auquel la densité de traces est égale & la densité des lignes de flux (ng = ny).

Dans une expérience d’irradiation “inerte” typique (sans mesure physique in-situ), les échantillons
sont montés au centre d’une plaquette cible en Al. Jusqu’a cinq plaquettes sont ensuite montés en série
sur un rail en Al, de dimensions standard a fin de pouvoir étre glissée sur un porte-échantillon dont la
position verticale vis-a-vis du faisceau est ajustable.

Le profil et le positionnement du faisceau sont réglés avec des “steerers” | une série d’aimants dipolaires
et quadrupolaires montés sur les deux lignes en entrée de salle. Une plus grande homogénéité sur la zone
exposé est ensuite obtenue en introduisant des diaphragmes (les “fentes”) dans le faisceau. Une aire allant
jusqu’a 3 x 3 cm? peut étre exposé de maniére homogéne par un balayage asynchrone du faisceau (1000
Hz horizontal, 3 Hz vertical).

L’intensité du faisceau est déterminée a partir du flux d’électrons secondaires émis lors de la traversée
par le faisceau d’une feuille en Ti d’épaisseur 1 um, placé en amont de la cible. Le flux est calibré avant
chaque irradiation par la mise en place d’une cage de Faraday - celle-ci permet de collectionner tous les
ions du faisceau et de déterminer le courant. La fluence est déterminée par une régle de trois, faisant
intervenir le “bras de levier” ouverture de fentes - distance & la cible.

2.6.1 Irradiation du Bi;Sr;CaCuy0Og,5

L’irradiation de monocristaux de BisSraCaCusOgys avec des ions Pb5%+ de 5.8 GeV induit la création
de traces latentes d’un rayon ¢o &~ 3,5 nm, voir Fig. 2.12b. L’irradiation du BisSraCaCusOgys optimale-
ment dopé donne lieu & une réduction de la température critique; pour de petites fluences celle-ci est
a peu pres proportionelle & la fluence, dT./d® = —3,6 x 10~** Kem™2. L’origine de la modification de
T, a pu étre déterminé suite & l'irradiation de cristaux de BisSraCaCuyOgys sous-dopés en oxygene.
Celle revele un phénomene surprenant : 7. des cristaux sous-dopés augmente en fonction de la fluence
d’ions, et en fonction du temps de stockage [199]. La comparaison avec la diminution observée dans le
Bi2Sr2CaCus0g4s optimalement dopé et surdopé suggere qu’il s’agit d’un effet d’auto-dopage suite a
I'irradiation. Un simple modele rend compte des phénomeénes. Une nombre S d’atomes d’oxygene de la
matrice (par plan CuOa) est expulsé des régions amorphisées par le passage des ions pendant 'irradia-
tion. On a, apres 'irradiation, une répartition hétérogene de 'oxygene, avec une plus forte concentration
autour des zones amorphisées. I'oxygéne diffuse ensuite dans la matrice (Fig. 2.13a). L’application de la
loi de Fick permet d’évaluer 1’évolution de la densité de trous aux points selle entre traces voisines,

25 1
dnps = — , 2.2
ny — exp ( ) (2.27)

- 2
P Angxs
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FiGg. 2.13 — (a) Effet d’irradiation avec des ions lourds de haute énergie sur le BizSroCaCuzOsq4s . Les traces
amorphes sont dessinés schématiquement comme des colonnes verticales. Les ions les plus 1égers, ici 'oxygene, sont
expulsés de la trace. La distribution initiale d’oxygéne c(x,0) (traits discontinus) se traduit en une modification de
la température critique locale. Ceci se répercute sur la T, mesurée par des expériences de transport, qui correspond
a la valeur résultant du minimum de ¢(z, 0). L’évolution lente dans le temps c(x,t) par diffusion d’oxygéne (traits
continus) donne lieu & des effets de vieillissement (changement de 7. avec le temps de stockage). (b) nombre
de porteurs supplémentaires introduits dans les plans supraconducteurs (CuOQ) du BixSr2CaCuzOsgys suite a
I'irradiation avec n m~2 ions Pb de 6 GeV. Irradiations & température ambiante : deux lots de BixSroCaCusOsg4s
initialement sous-dopé (7. =~ 65 K et 70 K, < et ¢), optimalement dopé (T. =~ 89 K, A), et sur-dopé (7. =~ 80
K, o). Irradiations & 80 K : BixSr2CaCuz0s4s initialement sous-dopé ( o). L’irradiation & basse température
entralne une expulsion d’oxygene beaucoup plus faible que l'irradiation a température ambiante.

ce qui détermine T, sa dépendance en fonction du temps,

nps(ts) — nps (0) ~ [T — 1p (0)] (1 - e_ts/T) (2.28)

et donc le vieillissement. 24 est une longueur de diffusion, 7 = 1/16n4Dgp, et Dgp est la constante de
diffusion de 'oxygene ionique dans les plans CuQO;. Le modéle permet de bien décrire la dépendance de
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F1Gg. 2.14 — L’effet de lauto-dopage affecte également 1’anisotropie du BizSr2CaCu;0s4s (a) Effet d’irradia-
tion avec ® = 5 x 10'° cm™2 d’ions Pb*®t de 6 GeV sur la fréquence de Résonance de Plasma Josephson du
BizSrp CaCuzOs 4.5 sous-dopé (p ~ 0,11). Les données montrent les résultats pour un cristal (“B”) avant et apres
irradiation selon une distribution homogéne d’angles |84] < 15° (“splay”), mesuré a partir de 1’axe ¢, et pour le
cristal C, irradié || ¢; (b) Evolution de T, et du facteur d’anisotropie € en fonction du dopage et de l'irradiation.
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la densité de porteurs de charge additionnels en fonction de la fluence des ions lourds, Fig. 2.13b, et les
effets de viellissement que 1’on trouve dans des monocristaux irradiés. On obtient également le nombre
total des porteurs injectés depuis les traces amorphisées - un nombre qui correspond & 1’éjection de 50 %
de Poxygene des intersections des plans supraconducteurs avec les traces.

2.7 Irradiation avec des aggrégats Cg

L’observation de changements de la composition chimique du BiySraCaCuaOgys , et la possibilité
offerte par le suivi d’un des parameétres physiques (7T¢) de mesurer le changement de la stoichiométrie
locale lors du passage d’un ion lourd de haute énergie, a conduit a I’extension de ce genre d’expérience
au bombardement avec une particule dont la perte d’énergie par unité de longueur lors de la traversée
du matériau est de 1,5 & 2 fois supérieure a celle des ions lourds : le fulleréne Cgy. En collaboration avec
A. Dunlop du L.S.I. et de N. Ishikawa du Japan Atomic Energy Research Institute (JAERI), en séjour
sabbatique au L.S.I., on a procédé a des irradiations de monocristaux du BisSraCaCusOgys et du composé
intermétallique supraconducteur MgBs [203] avec le faisceau d’aggrégats Cep de 30 MeV du Institut de
Physique Nucléaire & Orsay. Les échantillons ont ensuite été étudiés avec le microscope électronique a
transmission (MET) Philips CM30 opérant & 300 keV du L.S.I., et avec I'imagerie magnéto-optique de la
pénétration du flux.

Les études du MET sur le BiySrpCaCus0gys (optimalement dopé) irradié font apparaitre qu’il y a
formation de traces par irradiation avec le Cgg de 30 MeV. Bien qu’il y ait expulsion d’espéces chimiques
depuis la trace, celle ci se fait , au moins dans les échantillons trés minces utilisés pour I’étude au MET,
surtout le long de la trace et non pas radialement, comme dans la section 2.6.1. Des études magnéto-
optiques montrent une forte augmentation de la force d’ancrage sur les vortex et de l'irréversibilité
magnétique dans des cristaux épais ( plus de 20 um d’épaisseur), méme si la pénétration des débris du
Cep et la formation de traces n’a lieu que sur le premier pm.
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F1Gg. 2.15 — (a) Apergu de la ligne du Tandem et de I’enceinte des cibles a I'Institut de Physique Nucléaire de
I'Université Paris-Sud. & Orsay (b) Image de microscopie électronique en transmission (MET) en fond clair des
traces amorphes de diamétre 20 nm introduites dans le BizSroCaCuz0s4s monocristallin par irradiation avec des
aggrégats Cgo de 30 MeV (c) Cliché MET en fond clair des traces amorphes. L’échantillon est tourné sur 30° dans
le faisceau d’électrons, ce qui permet d’apercevoir les points d’entrée et de sortie dans le BizSroCaCusOgy s (d)
Densité de courant critique d’un cristal de BisSroCaCus Og4 s irradié, avec une densité de traces de 1 x 10'% cm ™2,
On observe un agrandissement phénoménal de presque trois ordres de grandeur en comparaison avec I’échantillon
“vierge”.
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2.8 Irradiation avec des électrons de haute énergie

L’irradiation avec des électrons de haute énergie donne la possibilité d’introduire une dispersion ho-
mogene de défauts ponctuels dans le volume d’un matériau, les distances de pénétration des électrons dans
la matiere étant typiquement de quelques centaines de pm. Les irradiations du chapitre 3 ont été faites
avec ’accélérateur van de Graaff du Laboratoire des Solides Irradiés. Le faisceau d’électrons (d’énergie
2,3 MeV) était, & chaque fois, dirigé le long de 'axe ¢ du composé SHTc en question. A fin d’empécher
la recombinaison de défauts, et la création d’amas, les échantillons en sont immergés dans un bain de Hs
liquide (I'installation VINKAC). Le flux d’électrons est limité & 2 x 10** e~cm™2s~!. L’irradiation crée
des déplacements atomiques aléatoires sous la guise de paires de Frenkel, dont on pense que 'effet dans
les SHTc est de représenter, en ce qui concerne les défauts dans les plans CuQs,, des diffuseurs fort, dans
la limite unitaire, comparable aux défauts introduits par un dopage en Zn [201].

F1G. 2.16 — (a) Accélérateur van de Graaff du L.S.I. (b) Apercu de l'installation VINKAC pour l'irradiation &
20,3 K.



Chapitre 3

Désordre et couplage axe-c dans le
BioSroCaCusOyg, s sous-dopé

3.1 Introduction

On dédiera ces quelques pages au couplage interplan en absence d’un champ magnétique [204]. Ceci
permettra de comprendre l'origine du facteur f,;(T,0) qu’il est impératif d’éliminer a fin d’isoler le facteur
(cos Pp nt1) qui contient l'information concernant les fluctuations positionnelles des lignes de flux [voir
Eq. (2.25)]. En méme temps, cette analyse permettra de qualifier le type de désordre microscopique présent
dans les cristaux sous-dopés du BisSryCaCusOgqs utilisés dans la suite. Ceux-ci sont des défauts dans
la limite de diffusion forte (unitaire) [60] dans les plans CuQOs, probablement liés aux lacunes d’oxygene
[36], ainsi que des défauts interplan, dans les couches cationiques de BiO.

Une description du couplage interplan dans les SHTc¢ s’inspire nécessairement de 1'une des diverses
approches théoriques congus pour la description de I’état fondamental supraconducteur dans les cuprates -
sujet fortement controversiel. Deux écoles de pensée principales s’affrontent. Lorsque le
BisSraCaCus0gys est dans sa phase surdopée (d 2 0), les propriétés électroniques sont bien décrites,
de maniere phénoménologique, par des théories se basant sur I'existance d’un liquide de Fermi. Lorsque ¢
diminue, le pseudo-gap s’ouvre sur une partie de la surface de Fermi dans 1’état normal [39]. Néanmoins,
on peut tenter d’extrapoler de telles théories vers des oxygénations plus faibles. Un élément clef pour
la compréhension du matériau sous-dopé est alors le fort taux de désordre cristallin, lequel induit une
diffusion forte de quasi-particules et une diminution de la température critique. D’un autre coté, on peut
estimer que les corrélations électroniques dans le régime sous-dopé sont telles (& cause de la faible densité
de porteurs et du faible écrantage de la répulsion Coulombienne qui en suit) qu’une description en termes
de liquide de Fermi est inappropriée. L’ouverture de la bande interdite au-dela de T. est alors vue comme
un signe précurseur de la supraconductivité, et le témoin de fortes fluctuations quantiques de la phase
[205]. Dans ce cas, Ueffet du désordre est d’accroitre I'ampleur de ces fluctuations.

La ou les deux scénarios, c’est-a-dire, la diffusion des quasiparticules dans le cadre d’un modele
“fermionique” inspirée de la théorie BCS, et ’accroissement des fluctuations de la phase a cause d’une
localisation progressivement plus forte des porteurs de charge et une diminution de I’écrantage, prédisent
sensiblement le meéme effet sur I’évolution de la température critique pour un désordre cristallin croissant
[206], cela n’est pas vrai pour le couplage axe ¢ dans ’état supraconducteur. Une étude du couplage
Josephson interplan dans le BisSraCaCus0gqs en fonction du désordre cristallin, introduit de maniére
controlée par irradiation avec des électrons de haute énergie avec ’accélérateur van de Graaff du L.S.1.,
a été menée a fin de cerner le possible mécanisme de la diminution de la densité suprafluide paralléle &
I’axe ¢ dans ce matériau [204].

43
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Fic. 3.1 - (a) Ecrantage d'un champ magnétique périodique sinusoidal d’amplitude 4 mQOe et de fréquence f = 560 Hz par
les différents cristaux de la série sous-dopée (p ~ 0,10). (b) idem , pour la série de cristaux optimalement dopés (p ~ 0, 16).

(c) T. envers la fluence d’électrons de 2,3 MeV pour les deux séries des cristaux (p = 0,16 et p = 0, 10).

3.2 [Expériences

Une série de monocristaux de BiaSr2CaCusOgy s sous-dopés (p ~ 0,10, T, & 69 K), ainsi qu’une série
de cristaux optimalement dopés (p ~ 0, 16, T, ~ 86 K), ont été irradiés avec des électrons de 2,3 MeV, &
T = 20,3 K, en utilisant I'installation VINKAC de P"accélérateur du L.S.1. (section 2.8). Les températures
critiques des cristaux apres irradiation ont été mesurées par ’avénement de ’écrantage magnétique en
susceptibilité alternative, avec un champ magnétique d’ampleur h,. = 4 mOe, et de fréquence f = 560
Hz (Fig. 3.1a). On s’apercoit que les cristaux sous-dopés sont hétérogeénes, I’avenement (“onset”) de
I’écrantage se faisant a4 une température nettement plus élevée que 'exclusion de flux magnétique dans
le volume. Celle-ci correspond correpond & la chute brutale des courbes de susceptibilité vers -1, et
avec la chute & zéro de la résistivité de (Fig. 3.2a). L’écrantage & haute température est supprimé en
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F1G. 3.2 — (a) Impédance de surface pour deux cristaux de BizSrpCaCusOgy;s sous-dopés (p ~ 0,10), irradiés avec
7,7 X 1018 et 6 x 10'° électrons de 2,3 MeV. L’insertion montre la résistivité dc du deuxiéme cristal. (b) Dépendance en
T? de la variation relative de la longueur de pénétration, Al,,/Ap(0) = [Xs(T)/Xs(T — 0) — 1, obtenu a partir du

changement relatif de la partie inductive de I'impédance de surface (section 2.4.2).
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augmentant hge jusqu’a 1 Oe. Des mesures de résistivité de surface (2.4.2), effectués dans le régime
de peau (J; < a, avec a la dimension typique du cristal) révélent une chute & haute température qui
correspond & l’avénement de la susceptibilité diamagnétique (Fig. 3.2a). L’hétérogénéité ne peut étre
enlevée par une découpe des cristaux. Comme ’avénement de ’écrantage dans les cristaux sous-dopés
aprés irradiation coincide systématiquement avec les 1. des cristaux optimalement dopés ayant subi la
meéme fluence, on a affaire a une réoxygénation partielle des cristaux sous-dopés dans une mince couche
de surface.

La Fig. 3.1 montre que I'irradiation avec des électrons de haute énergie induit une chute linéaire
en fluence de la T, des cristaux optimalement dopés comme des cristaux sous-dopés, en accord avec
la théorie de “pair-breaking” d’Abrikosov et Gor’kov [207] (Fig. 3.4a). La longueur de pénétration Agp,
extraite & partir de 'impédance de surface (voir 2.4.2), suit une loi en o< 7" & basse température dans les
cristaux optimalement dopés vierges, et o T2 dans tous les cristaux sous-dopés. Ce dernier comportement,
observé pour les cristaur irradiés comme pour les cristaur vierges , est indicatif d’une diffusion forte (dans
la limite unitaire) des quasiparticules par le potentiel V' des défauts situés dans les plans CuO5 [60, 208].
Il implique que le produit N(Er)V 3 1 (ot N(EFp) est la densité d’états au niveau de Fermi), et que le
taux de diffusion dans ’état normal doit étre évalué comme T' ~ ng/m N (EF) (nq est la densité de défauts
ponctuels) ; le taux de diffusion des quasiparticules dans ’état supraconducteur est T’y ~ 0, 6(FA0)1/2,
ol Ag est supposé correspondre a la valeur maximale de la bande interdite dans ’approche de BCS.
On verra plus tard que Ay doit plutot étre identifié & une énergie caractéristique régissant I’excitation
thermique de quasi-particules.

En utilisant les méthodes détaillées dans les sections 2.5.3 et 2.5.4, on a mesuré fp; (7, 0) (c’est-a-dire,
en champ magnétique DC extérieur nul) sur la série de monocristaux de BizSroCaCusOgys sous-dopés
(p = 0.10), voir Figs. 2.10(b). Les valeurs de f,; en fonction de la température sont reportées dans
la Fig. 3.3a, tandis que l'extrapolation de f,; et de f;l vers basse température est répertoriée dans la
Fig. 3.3b. On s’apercoit que, simultanément avec la décroissance de T, en fonction de la fluence, il y a une
diminution de fp;, de telle maniere que f;l o T.. Comme, selon ’'Eq. (2.20), cette grandeur représente
une mesure du courant supraconducteur perpendiculaire aux plans, jy, de la longueur de pénétration
perpendiculaire aux plans A, et de la densité suprafluide p¢ ~ A2, on obtient que j; (T — 0) x p¢ o Te..
Cette dépendance n’est pas la méme que celle obtenue en fonction du dopage [209], ou I’on a plutot une
décroissance exponentielle de j; avec T, mais elle rappelle ce qui a été observé dans le YBasCuzOr_s
dopé au Zn [210]. La diminution de la fréquence de Résonance de Plasma Josephson est indépendante
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Fic. 3.3 — (a) fpi en champ nul envers la température, pour cing cristaux de BizSrpCaCuzOgy s sous-dopés (p = 0.10),
irradiés a de différentes fluences d’électrons de 2,3 MeV. Les mesures pour f > 40 GHz ont été effectués a I'Institut de
Physique des Solides de 1'Université de Tokyo, les autres au L.S.I. (b) Extrapolation vers T = 0 de fy;, en fonction de la

température critique. On y ajoute les résultats sur un cristal avec p = 0,11 [93] et p = 0.13 [215].
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de sa dépendance en température. En effet, un graphe de [f,1/fpi (T — 0)]2 en fonction de T'/T. montre
que, quelle que soit la fluence subie, la dépendance en température reste rigoureusement identique, et
obéit une loi en 1 — a(T/T.)? (Fig. 3.4). Ceci montre que les cristaux vierges contiennent le méme type
de défauts ponctuels que les cristaux irradiés, c’est-a-dire, des diffuseurs forts dans le plans CuOs, et
que, probablement, la 7. des cristaux vierges est plus basse qu’elle ne 'aurait été dans le matériau
hypothétiquement propre.

3.3 Discussion

La dépendance en température de la densité suprafluide p¢ (et de la longueur de pénétration A.) est
déterminée par le mécanisme limitant ’effet tunnel des paires de Cooper d’un plan supraconducteur a
I’autre. Comme décrit, ceci peut étre di, dans un modele “fermionique” | & la diffusion des quasiparticules
entre les plans, ou, dans un modeéle de “paires préformées”, aux fluctuations de la phase du parametre
d’ordre au sein des plans CuQOs. Quelconque description théorique de nos expériences devra concilier le
fait que

— le courant critique interplan J; diminue proportionnellement & la densité de défauts introduits, et

proportionnellement a la température critique.

— la dépendance en température de p ne dépend pas du désordre

— pS est proportionnel & p2 et suit une loi en 1 — a(7/T.)2.

Le troisiéme point élimine les modeles prenant en compte un couplage supraconducteur direct, qui,
dans la structure quadratique en question, doit étre du au recouvrement des orbitales 4s des ions Cu
des plans voisins [212, 211]. Ce recouvrement méne naturellement & une dépendance angulaire ¢; =
19 [cos kya — cos kya]2 de la probabilité de saut, celle-ci étant déterminée par le recouvrement des niveaux
Cu 4s avec les orbitales O 2p liants dans les plans [212, 213]. Le fait que le BisSraCaCuzOgys ait une
structure quadratique corps-centré devrait donner t; = t9 [cosk,a — cos kya]2 cos thyacos $hya [214].
Or, cela ne change rien au fait que, dans ce cas, la matrice de transfert £, s’annule pour exactement
les mémes valeurs k = (+m, £7) que la bande interdite supraconductrice A(k). On s’attend donc & une

(a)
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(b) c

Fic. 3.4 - (a) Ajustement de la diminution de 7. aprés irradiation avec de diverses fluences d’électrons de 2,3 MeV a la
théorie de brisure de paires de Cooper [207]. La comparaison avec le taux de diffusion critique I'. attendu par la théorie
permet une estimation du parametre I'. (b) [fpi/ fpi(T — 0)]? en champ nul envers la température réduite T/Te, pour cing
cristaux de BisSroCaCuy Og4.5 sous-dopés (p = 0.10), irradiés & de différentes fluences d’électrons de 2,3 MeV. On observe
une dépendance en 1 — a(T/Tc)2.
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contribution mineure des quasiparticules excités prés des noeuds de la bande interdite a la conductivité
axe ¢, ce qui devrait se traduire par une faible dépendance en température, p¢ o 1 — a7 [212]. Ce
comportement est effectivement observé dans le BisSraCaCuz0g4s optimalement dopé [215], mais pas
dans la phase sous-dopée.

Une deuxiéme possibilité, evoquée par les auteurs [216, 217], est que I'on a affaire & un afaiblissement
du couplage supraconducteur par un effet tunnel direct des quasiparticules. Cela devrait se traduire par
une dépendance similaire de Agp (T) et de A (T'), ce qui est effectivement le cas. Or, dans ce cas, les effets
contraires de "augmentation, par le désordre, de la densité d’états des quasiparticules prés des noeuds
du parameétre d’ordre, et de la diminution de I"ampleur de la bande interdite elle-méme [65], méne, en
premier ordre, a une compensation parfaite qui devrait se manifester par un courant

-direct FU;(O)AO 47T6tiNn (EF)
JJ = = ,
es h

(3.1)

indépendant de la densité de défauts ponctuels & basse température [217]. Ceci est en contradiction
évidente avec 'expérience. La théorie de ce scenario a été développé plus en détail par Kim et Carbotte
[218], qui trouvent

L l—a——t (3.2)

VIZ+ A2 V14 Ag/T
ou, dans le cas de notre ¢; dépendant de I’angle dans I’espace réciproque, o = 19—6. Ce modele ne rend
pas non plus compte de 1’évolution expérimentale de j; avec la densité de défauts, sauf a considérer

effectivement que le cristal non-irradié (témoin) contient lui-méme une densité de défauts telle que T s’y
retrouve diminué de ~ 10 K par rapport au 7, d’un cristal du méme dopage hypothétiquement “propre”.

j‘c]lzrect ~1—a

On se tourne alors vers le scénario ou jj est également diminué par le courant || ¢ de quasi-particules,
mais que ces quasi-particules subissent une diffusion pendant le transfert entre plans [212, 216, 217]. La
quantité de mouvement parallele aux plans de ces quasi-particules n’est alors plus conservée, on parle
de “hopping incohérent”. Selon les auteurs [217], cela introduit un facteur supplémentaire, jipeohérent —
jdireet(Ag/Ep), qui, du fait de la proportionalité A o T, [65], expliquerait, étant donné que le
Bi2Sr2CaCusOgys sous-dopé est un supraconducteur de type d avec une diffusion unitaire au sein des
plans CuQOs, la proportionalité mesurée entre j5 et T.. Xiang et coll. considérent I'influence de la section
efficace de diffusion et son anisotropie sur le courant tunnel maximal interplan [219]. Ils trouvent pour

un potentiel avec une partie V; fortement anisotrope, & diffusion forte vers ’avant, que

T\ 2
1—8ln2|—
8n<A0)

1/3

~ 2mVI AgN? (Ep)

, (3.3)

valable lorsque le taux de diffusion I'; < kg1 < % [27TV1 AON(EF)/(t(j_)] T.. Leffet principal du poten-
tiel diffuseur est de rompre la symétrie de 'effet tunnel imposé par la matrice ¢ . Ainsi, les quasiparticules
des états pres des noeuds du gap participent au transport axe ¢, ce qui donne lieu & la dépendance quadra-
tique en température. Par ailleurs, les limites de validité du modele sont imposés par la prédominance de
Ieffet tunnel direct des quasi-particules pres des noeuds et prés des ventres du parametre d’ordre & basse
et & haute température, respectivement.

Le résultat (3.3) de ce modeéle de “Hopping Assisté par Impuretés” décrit bien le comportement
expérimental de la fréquence de Résonance de Plasma Josephson en champ nul. Premiérement, la
dépendance linéaire de f;?l sur la fluence / densité de défauts ponctuels diffuseurs, et la proportion-
alité avec 1. est pris en compte par le préfacteur Agy. Ensuite, p¢ dépend sur la température unique-
ment comme T/Aq « T/T., ce qui donne lieu au comportement en loi d’échelle de la Fig. 3.4. Enfin,
la dépendance pS(T') correspond & celle mesurée expérimentalement ; un ajustement donne directement
Ay & 2,5kpT., indépendamment de la fluence d’électrons recue. Cette valeur est trés proche de celle
trouvée indépendamment dans des expériences sur l’effet Raman dans le HgBa;CuOy, ou, dans I’état
supraconducteur, le mode By est affecté par l'excitation des quasiparticules poches des noeuds [220].
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Il est donc raisonable de penser qu’effectivement, la décroissance en température de la densité super-
fluide axe ¢ dans le BiySroCaCu20g45 sous-dopé est due au hopping incohérent des quasiparticules
générés proches des nceuds du gap. Dans une étude de spectroscopie a effet tunnel & balayage sur le
BiySrsCaCusOgys , les auteurs [221] trouvent également deux échelles d’énergie, dont la plus grande est
lié au “pseudo-gap” dans la phase normale, et la plus petite, de I'ordre 2, 8kp7T,, est explicitement liée a
la supraconductivité. Nos résultats appuient donc ces conclusions.

Méme si les résultats sont en trés bon accord avec la théorie [212, 219] et les expériences [220, 221],
les contraintes sur le type de défauts réellement présents semblent tres fortes. On peut aussi entreprendre
I'interprétation des mesures en termes d’un modele de fortes fluctuations de la phase de la fonction d’onde
fondamentale supraconductrice (au sein des plans supraconducteurs), proposé par IToffe et Millis [205] afin
d’expliquer la violation de régle de somme de Glover, Tinkham et Ferrell pour la conductivité axe ¢. Les
fluctuations de la phase, d’origine thermique ou quantique, sont importantes dans les “mauvais métaux”
avec une faible densité de porteurs de charge, et donc un faible écrantage [206]. Le modeéle de fluctuations
de phase explique la décroissance en fonction de la température de p$ par le seul effet tunnel des paires
de Cooper (effet Josephson) entre les plans : du fait que la phase du parametre d’ordre fluctue au sein
des plans CuQO», la différence de phase indépendante de jauge P, 41 acquiert un composante aléatoire,
d’ou la diminution de la fréquence de Résonance de Plasma Josephson :

30 = £ (PE )~ 70 (1= 3P+ ) (3.4

en analogie totale avec les fluctuations de phase engendrées par le mouvement des vortex en champ
magnétique non-nul, décrites par Eq. (2.25). Le lien entre les fluctuations dans le plan et les fluctuations
hors plan implique que p? et p¢, et donc Ay et A, ont la méme dépendance en T', ce qui est le cas dans
nos expériences sur le BiaSrpCaCusOsys sous-dopé (mais pas dans le cas du matériau optimalement
dopé).

En ce qui concerne la dépendance en température, elle ne saurait étre décrite par un scénario ou les
fluctuations thermiques de la phase ’emportent [206], tout simplement parce-que ceci donnerait & une
dépendance linéaire en T de la longueur de pénétration [222]. Le cas contraire, ou les fluctuations sont
d’origine quantique, et la seule dépendance en T de p¢ est due & I’évolution thermique des paramétres
Aab(T) et £4p(T) a été étudié par Paramekanti et coll.[223, 224]. Ces auteurs calculent

2 ~ | e
<Pn,n+1> ~ 47T€c€0608 . (35)

(ot €. ~ 11,5¢q [226] et €p = 8,854 x 10712 Fm~!). Etant donné que g9 o p?°, ainsi que la relation de
Uemura dans les SHTc sous-dopés, p®® o T, [225], ce résultat explique pourquoi Shibauchi et Horiuchi
trouvent une relation exponentielle entre j; et T, lorsque 'on varie le dopage du BiaSraCaCus0g4s .
Par contre, le modéle [205, 223, 224] est moins bien adapté lorsqu’il s’agit de décrire I’effet du désordre

sur le couplage axe c. Adaptant les résultats [223, 224] pour notre cas olt Mgy ~ 1+ T2, on aurait

a[fl(T)/fl(O)]z Gy | 2me?
pa(T/Tcp)z N _TBTC 4F€0€€0608’ (36)

ce qui concorde avec les expériences si on choisit C7 & 0,3. La loi d’échelle de [fpi/fp(T — 0)]2 en
T/T. recquiert que BTZ\4p soit indépendant du désordre ; si I'on admet que la dépendance quadratique
de Agp(T) est due aux états de quasiparticules prés de noeuds induits par le désordre [212], on peut
substituer § ~ (TA3)~1/2 ~ (TT2)=1/2 et prédire une relation de Uemura modifiée pour Ieffet du
désordre : p?® o T./I'. Or, la méme relation insinue que la phase indépendante de jauge dépendrait du
désordre comme (P} , ;%) ~ T./T ~ (1 —T)/T [207], ce qui est en conflit avec le résultat expérimental
(sauf si on considére que méme dans I’échantillon non-irradié, T' est déja une fraction appréciable de T'.).
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Paramekanti considére également la situation dans laquelle les quasiparticules prés des noeuds par-
ticipent & I’écrantage. Dans ce cas, on a

4 [fpl (T)/fpl(o)]2 _ 2ﬁT62
oT/TZ) O

, (3.7)

ou 74, est la conductivité des quasiparticules normalisée par la conductivité quantique e? /h. On trouve un
bon accord avec G4, & 3; le rapport 3/74, ~ Ao(Te/Ao)m/Ny(0)e? doit étre indépendant du désordre si
'on veut comprendre la loi d’échelle de [ fpi (T)/ fp1(0)]* en T'/T,. Etant donné que Ag o (1—T)[207, 65] et
que la densité d’états des quasiparticules N, (0) ~ T'™/2 [65, 208], ce résultat-ci est également en désaccord
avec la décroissance linéaire de p¢ avec la densité de défauts.

3.4 Conclusion

Moyennant la mesure de la Résonance de Plasma Josephson dans une série de monocristaux de
BiySraCaCusOgys sous-dopés (avec p ~ 0, 10) irradiés avec des différentes fluences d’électrons de 2,3 MeV,
on a déterminé la dépendance du courant supraconducteur maximal || ¢, 77, en température et suivant le
taux de désordre. On trouve que j; décroit linéairement avec la fluence d’irradiation, le taux de diffusion
[, et la température critique T.. La dépendance en température suit une loi j; ~ 1 — 81In2(7T/Ag)?,
ou Ay = 2,bkpT., indépendamment du désordre. Combinés avec le comportement de la longueur de
pénétration Aqp(T), ces résultats impliquent la présence de défauts fortement diffuseurs (dans la limite
unitaire) au sein des plans CuOs du matériau sous-dopé vierge comme irradié .

En confrontant ces résultats avec le comportement de la longueur de pénétration dans le plan, Ay,
et avec diverses théories, on conclue que le couplage supraconducteur dans le BiaSraCaCu2Ogis est en
accord uniquement avec un modele BCS pour un supraconducteur de type d. Dans la phase sous-dopé,
les sauts des quasiparticules par des états d’impuretés interplan [212, 219] déterminent la diminution de
la densité superfluide p¢ et de js en fonction de la température. Une comparaison fine avec le modéle
[212, 219] donne une échelle d’énergie Ag = 2,5kpT. régissant les excitations des quasiparticules pres des
noeuds de la bande interdite ; cette valeur est en trés bon accord avec d’autres expériences [220, 221]. Les
résultats indiquent que des défauts ponctuels interplan, au sein des couches réservoir BiO, jouent un role
important dans le transport axe ¢ du BiaSraCaCusOgys . On pense a des atomes interstitiels d’oxygeéne
ou au défaut certain de stoichiométrie Sr/Ca. Méme si sous certains aspects le modéle de fluctuations de
phase quantiques proné par Ioffe et Millis [205] est en bon accord avec les résultats expérimentaux, il ne
peut décrire a lui seul la diminution de j; en fonction de la densité de défauts.
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Chapitre 4

Fluctuations de vortex proche de la
transition de fusion

On approfondira dans ce chapitre le mécanisme de la transition de premier ordre dans le supraconduc-
teur BiaSraCaCuaOsgys . Ce matériau a avantage que, grace a sa structure lamellaire, on peut sonder
les fluctuations statiques et thermiques des lignes de flux en mesurant la Résonance de Plasma Josephson
(JPR) [181]. A partir de |4, on s’appliquera & cerner les interprétations possibles du processus de fusion
de I’'ensemble de lignes de flux. Pour des raisons pratiques, on utilisera des cristaux sous-dopés, dans
lesquels le couplage interplan est faible, et la fréquence JPR n’excéde pas 70 GHz. Ce couplage faible
est également & ’origine de ’ampleur trés modeste du champ ol a lieu la transition de 1°7 ordre dans le
BisSr2CaCus0g45 sous-dopé. On peut donc, contrairement a d’autres matériaux, accéder & f,; dans tout
le diagramme de phases, en se limitant aux dispositifs hyperfréquence des sections 2.5.3 et 2.5.4. Méme
si les cristaux de la phase sous-dopé du BisSryCaCusOgys sont marqués par un désordre cristallin non-
négligeable, tant & ’échelle microscopique (chapitre 3) qu’a I’échelle mésoscopique, la phénoménologie
de la transition du premier ordre est exactement la méme que dans des cristaux optimalement dopés ou
sur-dopés, plus “propres”. On verra que ce fait s’explique par le mécanisme de la fusion, qui implique
surtout les fluctuations des lignes de flux individuelles | et non pas des interactions a longue distance du
réseau de flux.

4.1 Transition de 1° ordre

La ou il n’y existe de véritable théorie de la fusion du réseau de vortex (cela reviendrait & I’élaboration
d’une théorie décrivant une transition de phase en dimension 3), de nombreux modéles ont été établis.
Une premiere classe de modéeles s’inspire du critére de Lindemann pour la fusion de solides ordinaires :
lorsque I’écart moyen (u?(z))1/? des vortex (avec indice i) de leur position & I’équilibre r; devient plus
grand que la fraction ¢;, du paramétre de maille ap, le solide de vortex fond [42, 90, 91, 228]. C’est le
critere de Lindemann, qui, pour les supraconducteurs lamellaires tels que les membres de la famille de
composés BiaSraCay_1Cuy Ogq0545 alnsi que les supraconducteurs organiques, peut étre écrit en termes de
la variance de ’écart des intersections des lignes de flux avec les plans supraconducteurs n (les “galettes”)
de leur positions d’équilibre r;,

(uf )? = epag (4.1)

K3

(la position z est remplacée par I'indice n). La variance est normalement calculé par équipartition, ol
I’on prend en compte tous les modes de déformation pertinents,

Ko dk2 m/s kT
2y = I d £ : :
(45 ) /0 (27)2 /0 @ c66kﬁ + caa(k), Q2) Q32 -

)
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Le module de cisaillement ceg = (g9/4a3)(1 — b)?(1 — 0,29b) [229], tandis que

B? 1 eZeg k2 o a?
= maz In(1+—2_ 4.3
T G TR R A ALQE 207 RKi4erQ2 Qi T\ 2L seg (43)

w

est le module de flexion du réseau de vortex [230, 231] ; k| et Q. sont les vecteurs d’onde des déformations
perpendiculaires et paralléles au champ, k4 st le vecteur d’onde de la plus petite déformation pertinente
d’une ligne de flux, et Ky = \/E/ao est le vecteur de la premiére zone de Brillouin du réseau de vortex.
Le module de flexion e44 est composé d’un terme nonlocal (terme de gauche) ayant sont origine dans la
rigidité du réseau de vortex entier envers des déformations de flexion, limités par les interactions entre
vortex voisins; il y a ensuite deux termes correspondant, respectivement, a la tension linéaire des lignes
de flux individuelles et a I’énergie électromagnétique “dipolaire” payée lorsque 'on déplace les galettes
individuelles de la méme ligne 'une par rapport a ’autre. La tension linéaire dans un supraconducteur
lamellaire trouve son origine dans le couplage Josephson entre plans et est analogue a la tension linéaire
des lignes de flux dans les supraconducteurs isotropes. Le terme “électromagnétique” de droite est propre
a la structure en couches du composé.

Une deuxiéme classe de modéles décrivant une transition de phase du réseau de vortex, spécifiguement
adaptés aux supraconducteurs lamellaires soutient que, indépendamment de I’existance d’une transition
de fusion, il y a la possibilité d’une transition dite de “découplage” : lorsque le défaut d’alignement suite au
mouvement thermique des “galettes” devient trop important, le couplage Josephson est, en moyenne, nul,
et la cohérence de phase le long de I’axe ¢, perpendiculaire aux plans, est détruite [25, 232, 233]. Comme
il ne peut y exister une cohérence de la phase dans la direction parallele aux plans indépendamment de
la cohérence || ¢, la supraconductivité disparait & cette transition. Glazman et Koshelev ont établi un
critére pour estimer le positionnement de cette transition dans le plan (B,T),

ru = (Wi (1:) — Wi (0) )2 = (u2 ) VY2 = epay. (4.4)

)

La distance d’errement r,, est égale & la variance moyenne des déplacements relatifs u; , des galettes,

-

Intensité directe 1 Intensité dircote
AH ¢ — B AH §, —— \ Bm
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- E-B‘ Intensité 1 Intensit
I différentielle Bi+1Bj différentielle
ABpy ABm.
' {
% A o 3
W2 0 x> W2 0 W2 x—
(b) (c)

Fic. 4.1 - (a) Transition de 1°7 ordre du réseau de vortex dans un cristal de Bi;SryCaCuyOgs optimalement dopé
(synthétisé par N. Motohira et désigné # 8.14), & 82.0 K, telle que mise en évidence par la méthode magnéto-optique
différentielle, pour des champs magnétiques successifs de H, = 43, 44, 45, et 46 Oe. La modulation AH, = 0,5 Oe, chaque
cliché est la somme de 10% images différentielles individuelles. Le cadre rouge indique ’emplacement des bords du cristal.
(b,c) Interprétation des images : (b) Nucléation du liquide de vortex (bleu) au sein de la phase solide (orange). La nucléation
a lieu au centre du cristal ou, grace au profil en dome adopté par la densité de flux suite & la répulsion par les courants
Meissner sur les bords, le champ de transition B, est atteint en premier. La densité accrue des vortex dans la phase liquide
est marqué par le trait bleu. (c) Propagation de la phase liquide. La zone transformé de 1’état solide en 1’état liquide entre
Hg et Hy + AH, apparait comme claire. La zéne centrale est & 1’état liquide et ne montre plus d’augmentation de la densité

du flux magnétique pendant la modulation du champ; I'image parait donc sombre au méme titre que dans la région solide.
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appartenants a la ligne de flux ¢, situées dans les plans n, n + 1. La moyenne
Ko dki r7/s kpTsin(Q;s)

w2y (k) = / I / Q. —3% : 45

< n+1,n( )> o (271')2 0 Q C66kﬁ _1_644(]{7”’@2)@2 ( )

est effectuée sur toutes les paires de galettes situées dans des plans adjacents.
Enfin, une troisieme classe de modéles considére ’analogie entre les supraconducteurs lamellaires et

la supraconductivité bidimensionnelle. Dans ce dernier cas, la supraconductivité stricto sensu n’existe
pas & T > 0 (dans le sens ou il n’y a pas de cohérence a longue distance de la phase du paramétre
d’ordre) & cause de la génération thermique de défauts topologiques. Dans une couche supraconductrice
d’épaisseur d en champ nul, le gain entropique engendré par la création spontanée de vortex devient, a la
température de Berezinskii-Kosterlitz-Thouless, Tprr = €o(Txr)d/2kp, plus importante que I’énergie de
coeur payée; on a alors la séparation spontanée de paires vortex-antivortex, ce qui engendre ’apparition
d’une résistance linéaire. En champ magnétique non-nul, la superposition de paires vortex-antivortex
au réseau de vortex sous-jacent signifie que ’on a affaire & des paires lacunes-interstitiel. La séparation
spontanée de ces paires de dislocations a lieu & la température de fusion (transition topologique) du réseau
de vortex a T2P  voir Eq. (1.14). Si on considére maintenant un empilement de couches supraconductrices
avec le seul couplage électromagnétique (dipolaire) entre galettes, on voit que T2P correspond a la limite
inférieure de la transition de fusion du réseau de flux : & champ suffisament fort, les modes de cisaillement
dominent et la limite de D = 2 est atteinte [234, 236]. A l'inverse, la transition & Tgxp correspond & la
température ou un empilement de “galettes” formant une ligne de flux devient instable : on peut générer
une galette & n’importe quel endroit en dehors de ’empilement sans coit d’énergie [41]. L’interpolation
entre Tgrr et T2 a été calculé par Dodgson et al. , moyennant une approche auto-cohérente dans
laquelle les écarts thermiques w;, des galettes sont déterminés par leur interaction avec le “potentiel
de substrat” V, = %Ozsuz du a la présence de toutes les autres galettes. Le résultat donne la limite de
stabilité du réseau de lignes de flux — la limite supérieure de la transition de fusion [234]. La transition
de fusion elle-méme peut étre estimée a partir d’un calcul des surfaces d’énergie libre du liquide et du
réseau de vortex [234] — le résultat se trouve largement en dega de la transition de 1° ordre réellement
observé dans un matériau comme le BisSryCaCusOgis , méme dans sa phase sous-dopée.

Une généralisation de la transition de Berezinskii-Kosterlitz Thouless en champ magnétique non-
nul (& T2P) vers les supraconducteurs lamellaires implique une calcul précis des énergies propres des
défauts ponctuels (lacunes et intertitiels) dans le réseau bi-dimensionnel de vortex au sein des plans
supraconducteurs, et de leurs interactions [236, 237]. Dans une couche supraconductrice simple, I’énergie
d’interaction est compensée par la gain d’énergie élastique due a la relaxation du réseau de vortex;
par conséquent, seul I’énergie de coeur entre dans la détermination de T2P [Eq. (1.14)]. En présence du
couplage électromagnétique entre galettes dans des plans superposés, cette compensation est gachée, et
la température de transition s’en retrouve diminuée

q 60(7»8

Taes (B) = 705 "okp

< Tpp. (4.6)

Le facteur

ey a? ap
T ()R T amar s
décrit Deffet de V; : pour un couplage fort ou des champs magnétiques faibles, ¢ >> 1, et on a la transition
a TpxT, pour un couplage faible ou des champs forts, g, 7 — 0 [c11(K = m/aq) = (B?/uo)(ao/N)? est le
module de compression non-local] [236]. La situation ou le couplage Josephson est non-nul a été considéré
par Feigel'man, Geshkenbein, et Larkin [238]. Alors, I’énergie e4uqrt ~ €05(R/A)? d’une paire lacune—
interstitiel dépend quadratiquement de la séparation R. La longueur caractéristique A = [es™1 + 5] 7t
En supposant qu’a la transition, la densité R™? de défauts topologiques libres est égale & celle attendue
dans la phase liquide, n; ~ aj? exp (—eos/kpT), ces auteurs trouvent
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ol By = ®/A?; cest-a-dire
CrEEQQAQ

T oy —
def k’B lnB/eBA

(4.9)
Comme une lacune ou un interstitiel isolé correspond a une paire de dislocations coin, on désigne une
paire interstitiel-lacune liée comme un “quartet” [238]. Le lien entre paires est assuré par le couplage
Josephson, I’éloignement des constituants des paires engendre la création d’une paire de fluxons. La
transition topologique T correspond a température de dissociation des quartets, a laquelle 1’énergie de
coeur du quartet est égale a ’entropie gagné par la dissociation. Lorsque I’anisotropie du supraconducteur
diminue, la transition de dissociation se mue en la transition vers I’état supersolide de vortex, proposée
dans la Ref. [235]. Enfin, on peut remarquer que la transition topologique [238, 236] se reporte & la
transition de découplage [25, 240, 231] comme la transition de Berezinskii et Kosterlitz-Thouless [33, 34]
se reporte a la transition par génération spontanée de boucles de vortex dans un superréseau de plans
supraconducteurs et isolants [239], & T' = 4egs.

Les modeéles décrits ci-dessus sont communément utilisés pour estimer ’endroit oli, dans le diagramme
de phases (B, T), on peut s’attendre & trouver la transition de premier ordre du réseau de vortex. Un
probléme est que les lignes de transition ainsi obtenues different peu selon le scénario choisi. La compara-
ison entre un modéle donné et des résultats expérimentaux pour 7, (B) est donc peu & méme pour établir
le processus physique qui donne lieu & la disparition de la supraconductivité a la température de fusion.
Or, la comparaison directe avec Ty, (B) fait 'impasse sur les résultats plus détaillés qui forment le passage
obligé pour arriver a ces estimations, c’est-a-dire, I’ampleur des fluctuations de la phase supraconductrice
et des déplacements thermiques des galettes dans les plans supraconducteurs.

La Résonance de Plasma Josephson dans le BiaSroCaCu20g45, donne une acceés direct a la différence
de phase moyenne P, 41 et peut étre utilisée pour montrer que ce sont les fluctuations individuelles des
lignes de flux qui ménent a la destruction de 'ordre supraconducteur & longue distance. Le mécanisme de la
fusion du réseau de vortex dans les supraconducteurs lamellaires est donc plus proche de la conception de
“découplage” que d’une véritable “fusion” (qui impliquerait un role important de modes de cisaillement,
par exemple). On verra que, dans la phase solide de vortex, 1y, /ag croit en fonction de la densité de vortex,
ce qui exclut un role prépondérant de fluctuations bidimensionnelles. De surcroit, la distance r,, croit, en
fonction de la température, comme T/ In(1/T). Ce comportement ne peut étre expliqué que comme étant
la conséquence de fluctuations de lignes individuelles dans un scénario ou le couplage Josephson interplan
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FiG. 4.2 — (a) Longueurs de pénétration Ayp(T) (e) et Ae(T) (o) du cristal MW101 (p ~ 0,11, T. = 69,4 K), pour des
supercourants paralléles resp. perpendiculaires aux plans CuOs. A, est obtenu a partir de I’aimantation réversible, tandis
que A¢ est déterminé du la Résonance de Plasma Josephson en champ nul en appliquant I'Eq. (2.20) avec € = 11,5¢ [226].
(b) le facteur d’anisotropie électromagnétique ™1 = A¢/Aqp en fonction de la température.
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F1G. 4.3 — Fusion de I'ensemble des lignes de flux dans le BizSrpCaCuzOgys sous-dopé (Te = 69,4 K). (a) Cycles
d’hystérésis du champ propre H, = B/ug — Ha, mesuré sur le cristal D (300 x 150 x 20 um?). On observe clairement la
discontinuité de la densité de flux, AB ~ 0.1 mT, lors de la transition du solide vers le liquide de vortex. (b) Imagerie
magnéto-optique différentielle du processus de fusion sur le cristal A (1100 X 800 x 30 umg’)7 a 53 K et a 64 K. Les bords
des cadres correspondent aux bords du cristal. Contrairement aux cristaux optimalement dopés, la phase liquide progresse
depuis les bords. (d,e) Diagramme de phases obtenus & partir de la magnétométrie Hall [(a) et Fig. 2.4(a), cercles] et la
magnéto-optique différentielle (carrés). Les carrés indiquent la valeur moyenne de By, sur le cristal, tandis que le cadre (f)
montre la déviation standard de By, (r). La ligne interrompue dans (d,e) désigne le champ caractéristique Ber = ®ge?/s?
au dela duquel les fluctuations des lignes de flux ont un caractére pré-éminent bi-dimensionnel (voir chapitre 4).

joue un role essentiel. La dépendance spécifique en température a son origine dans le ramollissement de
la tension linéaire des lignes du a la décroissance avec la température du vecteur maximal k44, 'inverse
de la “longueur de coupure au cceur” de vortex (la “core cut-off length”), & prendre en compte dans
I’équipartition [230, 231, 250].

4.2 Expériences

Longueurs de pénétration et anisotropie Les manipulations ont été effectuées sur une série de
monocristaux de BiaSraCaCusOgts sous-dopés en oxygene, avec p ~ 0,11 (T, = 69,4 K). Les cristaux
ont été caractérisés par des mesures de I'aimantation & ’équilibre (section 2.4.1), d’oli I'on extrait la
longueur de pénétration A,y pour des supercourants paralléles aux plans CuQs, et par des mesures de la
JPR en champ nul (section 2.5 et chapitre 3), & partir desquelles on détermine la longueur de pénétration
Ac (Fig. 4.2a). Le quotient des deux longueurs donne, sans recours & quelconque modéle, le facteur
d’anisotropie € = Ag/Ac en fonction de la température (Fig. 4.2b). La détermination de £ est limitée
aux températures réduite ¢ > 0,5 ou ’ancrage du flux est suffisament faible pour permettre la mesure de
I’aimantation réversible.

Diagramme de phases Le diagramme de phases dans le plan (B, T) des échantillons a été déterminé
par la méthode magnéto-optique différentielle (section 2.2.3) et par la magnétométrie & effet Hall locale
(section 2.3) . Dans la Fig. 4.3(a) on voit que, en dépit du désordre microscopique inhérent (section 3),
il y a une signature trés claire de la transition de premier ordre dans les cycles du champ propre H
en fonction du champ appliqué H,. Le saut de densité de flux a la transition, pgAH ~ 0,1 mT, est
méme nettement supérieur a ce qui est couramment mesuré dans le BiySraCaCu20g45 optimalement
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dopé ou sur-dopé. Ce fait trouve sont origine dans I’équation de Clausius et Clapeyron (1.18) : la dérivée
9B (T) /9T étant beaucoup plus faible & cause de la densité superfluide plus petite du matériau sous-
dopé, un changement d’entropie similaire & la transition implique un saut AH proportionellement plus
important.

Il est & noter que la répartition spatiale des vortex a la fusion n’est pas le méme que dans le matériau
optimalement dopé. Dans ce cas dernier, I'inefficacité de 'ancrage de vortex dans le volume & haute
température dans la phase liquide comme dans la phase solide signifie que le seul écrantage est du a la
barriére de surface opposant 'entrée de vortex [241, 242]. Par conséquent, la densité de flux est la plus
importante au centre de I’échantillon, et c’est 14 que B,, est atteint en premier lors d’un balayage du
champ appliqué. La phase liquide est nuclée au centre, et se propage vers ’extérieur lorsque le champ
appliqué est augmenté (Fig. 4.1).

Dans les cristaux sous-dopés au contraire, la présence de lacunes d’oxygéne dans les plans CuQs a
cause du fait méme du sous-dopage [36] signifie que I’ancrage de vortex est beaucoup plus important dans
la phase solide de vortex. La distribution du flux correspond & la distribution critique de Bean [170, 171],
de telle manieére que B,, est atteint d’abord sur le périmetre des cristaux. Le courant critique dans la
phase liquide étant nul, atteindre B,, induit I'instabilité suivi de I’éffondrement de I’état critique. Le
front de fusion progresse depuis les bords vers le centre des cristaux, et est ralenti uniquement par les
hétérogénéités mésoscopiques et macroscopiques des cristaux [Fig. 4.3(c)] [243] ; Néanmoins, les inductions
B, relevées par la méthode magnéto-optique co-incident parfaitement avec les valeurs obtenues par la
magnéto-métrie Hall [Fig. 4.3(d,e)].

Résonance de Plasma Josephson Les mesures de la JPR ont été effectuées, en ce qui concerne les
fréquences inférieures 4 40 GHz, au L.S.1. (section 2.5.3), et pour les fréquences plus élevées & I'Université
de Tokyo (section 2.5.4). Dans le premier cas, on a effectué des balayages du champ & température
constante. A chaque champ, on mesure le facteur Sp; (réflexion) pour les cing premiers modes T My,
de la cavité (caractérisés par un champ électrique hyperfréquence paralléle & I’axe de la cavité et & ’axe
¢ du cristal de BisSraCaCus0sys ). Ceci permet de relever les champs auquels les pertes induites par
la présence du cristal sont maximales, en fonction de la fréquence. Les mesures a I’Université de Tokyo
ont été effectuées en guide d’onde en balayant la fréquence & température et champ magnétique fixe.
La combinaison des deux techniques permet d’accéder & la dépendence en température et en champ de
fpi(B,T) sur l'intégralité du diagramme de phases, et tout particulierement dans le régime jouxtant la
transition de fusion de I’ensemble des lignes de flux. Le comportement du facteur ¢ = {cos 7727”+1> est
déduit en divisant les résultats pour fp;(B,T) par ceux pour fp(0,T), mesurée aux mémes températures
[voir 'Eq. (2.25)]. Le résultat, réprésenté dans la Fig. 4.4b, rappelle celui obtenu par Shibauchi et coll.
[244] et par Gaifullin et ecoll. [245] dans le BiaSryCaCusOsys optimalement dopé : € diminue lentement
dans le solide de vortex, présente un chute abrupte proche de la transition de fusion, et décroit de nouveau
lentement dans le liquide de vortex. Notons cependant que les Refs. [244, 215] présentent seulement des
données en fonction du champ appliqué, et ne présentent pas d’analyse quantitative des résultats.

4.3 Extraction de la distance d’errement r,

On a vu dans la section 2.5.2 que les excursions latérales des lignes de flux, ce qui dans un matériau
lamellaire comme le BisSryCaCusOgqs se résume & un défaut d’alignement des galettes le long de
la direction du champ, déterminent la configuration spatiale et temporelle de la différence de phase
indépendante de jauge entre plans voisins, 7727”4_1(1',15). Afin d’extraire r,, explicitement de nos mesures
de {cos 7727”+1>, il y plusieurs approches.

Dans la limite ou les lignes de flux sont trés éloignées les unes des autres, ag > A; = ¢ 's, a0 > Aap
(c’est-a-dire, B < B = 25728, B < By = ®o/47\? ), et que les fluctuations des lignes peuvent
étre considérées comme indépendantes, le probléeme peut étre résolu exactement. Koshelev et Bualevskii
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F1G. 4.4 — (a) Champs ou a lieu la Résonance de Plasma Josephson pour les fréquences indiquées (méthode de
perturbation de cavité). (b) La dépendance en champ et en température du facteur C = {cos P27n+1>, déterminée
par division des données de f;l(B7 T) par celles de f;l(O7 T') obtenues en champ nul. La ligne en pointillés sépare
les données obtenues dans le solide de vortex (partie supérieure) de celles obtenues dans le liquide de vortex (ot
(cos Pr,nt1) est plus faible.

obtiennent [246, 247]

1—{(cos Py 1) = ﬁrfu In 22 (B < Ber, By). (4.10)
’ 2<I)0 Tw
Dans le BisSraCaCusOsys sous-dopé sous étude, B, est de I'ordre de 30 G (3 mT) au voisinage de la
transition de premier ordre (voir Fig. 4.3d), tandis que B est inférieur & 5 G (0,5 mT). Cette limite
semble donc trop restrictive.
Pour des champs (bien) plus forts, des simulations numériques effectuées par Brandt et Sonin [248]
sur un systéme modele de deux couches supraconductrices superposées contenant un nombre égal de
“galettes” aux positions connues donne une croissance initiale

1—(cosPY ,p1) ~ 70, (4.11)

avec un facteur de proportionalité dépendant du champ, qui céde & une nécessaire saturation, 1 —
(cos 7727”+1> — 1, pour ry ~ 0,3ag. Le résultat numérique reproduit celui de Glazman et Koshelev
[25, 92], qui prennent uniquement en compte les fluctuations quasi-bidimensionelles, déterminées par un
role prépondérant du module de cisaillement. Alors,
9 1/2

2 _ %po 2 5 1 Ber kT

r: = (P ~ 5 — —_— B> Be). 4.12

R 1 (B> B) (1.12)
On peut tenter 'obtention d’une expression plus précise pour r,, en rapprochant le résultat de I'intégrale
(4.5) en exigeant seulement ag > A\j (B < B.,), avec I'expression

1 Ko m/s kBTSiIlQ S
Pont1) = _/ i J, 1o ) h
(Pony1) a J, /s @ cokif + caa(hy, Q=) kjjQ2 e

pour la différence de phase indépendante de jauge. En se limitant aux vecteurs d’onde @, < /s,
correspondant a des fluctuations corrélées d’enchainements de plusieurs galettes, on trouve que

P
2 0 0 2
w Bln (B/BA)<PTL+1,TL >’ (414)

r
ce qui correspond au premier terme du développement de

) 28,

N =————(1— 0 ) 4.1
Tw Bln (B/B)\) < cos Pn+1,n> ( 5)
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F1G. 4.5 — (a) La dépendance en température du défaut d’alignement moyen r., = ((Up41 — un)2>
segments de vortex situés dans des plans supraconducteurs consécutifs, pour différents champs appliqués (densités
de vortex). Les lignes sont des adaptations théoriques & I’excursion thermique moyenne attendue dans le cas ou
le coéfficient de flexion du réseau de vortex est le principal facteur opposant ces excursions. A noter que dans
cette adaptation, tous les paramétres sont connues, sauf le facteur o dans ’Eq. (4.16). (b) les mémes données,

reportées en fonction de T'/Ty,, ou T, est la température de la transition de premier ordre.

On verra dans la section 5.3.3 que ce choix est cohérent avec la contribution entropique a 1’énergie libre
de par les fluctuations positionelles des vortex. De plus, comme B,, > B dans tous les cas, le facteur
logarithmique se réduit & une constante (d’ordre 2). C’est donc Iexpression (4.15) qu’on utilise pour
extraire ry, de nos données. Motivé par le rapport By, /B, presque constant, le dénominateur In (B/Bjy)
est traité comme une constante phénoménologique, absorbée dans le facteur o dans les ajustements de la
section suivante. Dans la suite, on montrera que les valeurs de r,, extraites sont auto-cohérentes, dans le
sens ol elles sont conformes & Iexpression théorique explicite déduite de I’Eq. (4.5) dans la méme limite
B < Bg,.

4.4 Fluctuations de lignes de flux individuelles - la fusion des
vortex dans le BiySryCaCuyOg,s est une transition tridi-
mensionelle

Les valeurs expérimentales extraites de r,, sont rendues, pour différents champs magnétiques appliqués
B < B, dans la Fig. 4.5a. On s’apercoit que dans la phase solide de vortex, ’écart rélatif entre “galettes”
voisines dans des plans adjacents croit nonlinéairement avec la température, et croit également avec la
densité de vortex. Dans la phase liquide, r,, adopte le méme comportement pour toutes les densités de
flux.

Le comportement particulier de r,, dans la phase solide montre que la tension linéaire des vortex est le
principal facteur qui s’oppose aux fluctuations thermiques a ’origine de la décorrélation du réseau, et non,
par exemple, le coéfficient de cisaillement ou I’ancrage par le désordre cristallin. La dépendance en fonction
de la température et du champ magnétique des excursions thermiques, r,, (T, B), est convenablement
décrite en incorporant la rénormalisation de la tension linéaire par les mémes fluctuations thermiques,
tel que cela a été calculé par Koshelev et Vinokur [230], et par Horovitz et Goldin [231] (voir également
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[92, 249]). Dans la limite considérée (By < B < Be,), la longueur d’errement est donnée par

kgT 1 kgT 1
. = as’ = as’ 4.16
T O es n (k2 K) e2egs In (mad/4r3) (4.16)
™ 9 k’BT 1
N — 4.17
1% Z2ys n[(nBey /AB) (205 k5 1)] (4.17)

avec o ~ 1 faiblement dépendant du champ. La comparaison directe de cette expression avec les mesures
est faite en injectant les valeurs expérimentales de r,, & gauche et a droite, et en vérifiant I’auto-cohérence.
Ceci est possible : a partir des expériences de JPR et d’aimantion effectués sur le méme échantillon, on
connait effectivement fous les parametres nécessaires. Les lignes continues de la Fig. 4.5a montrent un
excéllent accord entre théorie et expérience, en ajustant légérement le parameétre «. Notamment, la
dépendence en champ r,, (B) n’est reproduite que par le calcul pour fluctuations individuelles de lignes
de flux : des fluctuations collectives du réseau produiraient une diminution de r, en fonction de B, que
ces fluctuations aient un caractére tri-dimensionnel (prédominance du terme nonlocal collectif de c44)
ou bi-dimensionnel (prédominance de cgs dans I’équipartition), voir Eq. (4.12). De plus, la dépendance
en température et en champ est reproduite uniquement & cause de la présence du facteur ag/ry, sous
le logarithme dans I’'Eq. (4.16). Ce facteur trouve son origine dans la rénormalisation thermique de la
longueur de coupure de coeur déduite par Koshelev [230] et indépendamment par Goldin et Horovitz
[231]. La raison du remplacement de ka0 = 7/Eap par kmae = /7w est que, en présence de fluctuations
thermiques relatives des galettes constituant une ligne de flux, 1l n’y a pas de sens & parler de déformations
a une échelle plus petite que ry,.

Nos mesures mettent directement & jour 'importance de ce ramollissement de la tension linéaire des
vortex : les excursions thermiques diminuent la tension linéaire, et la tension linéaire diminuée permet
I’augmentation des fluctuations, jusqu’a ce que les déformations des vortex sont de 'ordre de la distance
moyenne entre eux, et que ’enchevétrement des vortex s’en suit. Par la méme, la non-pertinence de cgg
exclut que la fusion du réseau de vortex dans le BisSroCaCuaOgys soit une transition de type Berezinskii
- Kosterlitz-Thouless, pilotée par la génération de défauts topologiques dans les réseaux bidimensionnels
de vortex contenus par les plans supraconducteurs. Aussi, 'ordre topologique du réseau de vortex ne
devrait étre d’aucune importance pour la transition de 1°¥ ordre - uniquement la densité de vortex est
importante.

On peut estimer, sans parametres ajustables, le champ auquel ce ramollissement meéne a la transition,
par I'égalité r2 ~ %a% - cecl équivaut a estimer le champ ot les fluctuations de lignes de flux individuelles
acquierent une ampleur telle que la tension linéaire des lignes, déterminée par le couplage Josephson
entre plans CuQs, disparait. Au champ de transition, le couplage Josephson est effectivement moyenné a
zéro sur une ’aire correspondant a une cellule élémentaire du réseau de vortex. On note cependant qu’un
couplage non-nul demeure & des distances plus importantes, ce qui permet entre autre ’observation de
la Résonance de Plasma Josephson [188]. L’évaluation du champ de transition donne

1 €08

B (T) = — Bep ——
( ) 2c k’BT

(Bm < Ber) . (4.18)
La comparaison avec les données expérimentales est rendue dans la Fig. 4.3e,d. On voit que le la ligne
estimée n’est pas loin de la vraie transition, et suit le méme comportement en température. On peut donc
conclure que, dans le BiySraCaCusOgys , la ligne de transition de premier ordre entre solide et liquide
de vortex est effectivement déterminée par la démise de la tension linéaire des lignes par la rétro-action
des fluctuations positionelles sur le couplage Josephson.

Notre compréhension de la transition premier ordre se rapproche de la description de Glazman et
Koshelev [25], ainsi que de celle de Daemen et coll. [232, 233]. Toutefois, ’approche [25] considére unique-
ment la limite des forts champs, d’ou un champ de transition B, ~ Ban(BCT/B)l/Z. Aussi, les deux
descriptions [25, 232, 233] décrivent la démise du couplage Josephson & toutes les échelles spatiales. La
transition correspond alors & la température ou le colit d’énergie de la génération d’un fluxon (vortex
Josephson) entre les plans CuQOs devient nul. Nos résultats indiquent que la transition de premier ordre
implique plutot un découplage & courte échelle.
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Le rendu de “ry,” ~ ap[l — cos<772+1yn>]1/2 dans la phase liquide de vortex montre que cette quantité
devient indépendant du champ magnétique, et qu’elle se laisse, de maniére phénoménologique, décrire
par le préfacteur dans I'Eq. (4.17),

2 kT |
e2egys’

[1- COS<,P2+17n>]liquide ~ s (4.19)
Ceci correspond au parametre de développement dans ’approche de ’expansion a hautes températures
développée par Koshelev [188]. On peut estimer "ampleur des excursions des lignes de flux dans le liquide
en supposant que ’Eq. (4.5) est toujours valable, mais en supposant que le terme de couplage Josephson
dans c4q est réduit a néant. Si on inclut les interactions répulsives avec les lignes de flux voisines, cela
donne

kpT
(1= cos(Prirallem ~ N (B < By) (4.20)
kpT
~ ag4f - (B> B)) (4.21)
0

Le résultat dans la limite bas champ exprime simplement que les excursions relatives des galettes sont
déterminés par le couplage electromagnétique. 11 décrit ’ampleur des fluctuations dans le liquide mais
pas la dépendance en température. A 'inverse, le résultat pertinent dans notre cas (B >» By ) ne décrit
pas la dépendance expérimentale sur le champ magnétique.

La raison est que le mouvement des lignes de flux dans le liquide est diffusif, et qu’une évaluation
de la fonction de partition a partir des simples modes de fluctuations du réseau de vortex n’est plus
appropriée. Une meilleure approche est ’expansion & hautes températures nommée précédemment [188].
Cette théorie prédit, pour une distribution aléatoire des galettes dans les plans CuQ,, que

Zeps B
(1~ cos(PRea o)hiquide ~ f 205 (+22)
ot la fonction f = aj* [ d*r(|Si(r)|) et Si(r) est la fonction de corrélation de la phase supraconductrice
au sein des plans CuOs. Une formule similaire a été obtenue par Hwang et Stroud dans le régime de
I’expansion en fonctions propres du premier niveau de Landau [251]. Ces résultats décrivent bien les
expériences de Résonance de Plasma Josephson & fort champ [189, 181, 191, 192, 194], mais ne sont pas
appropriés pour nos expériences effectuées proche de la ligne de transition de premier ordre. Cependant,
il est interessant de noter que méme lors d’un arrangement aléatoire des galettes, il subsiste un couplage
Josephson résiduel dans la phase liquide [188, 248], d’ailleurs responsable pour les premiéres observations

de la Résonance de Plasma Josephson [189, 181, 191, 192, 194].

4.5 Saut d’entropie a la transition

La description théorique de la transition de fusion des lignes de flux dans le BiaSrpCaCusOgys
implique que tous les modes de flexion des lignes de flux sont importantes & la transition, et non seulement
les modes quasi-bi-dimensionnels avec ), = n/s. En particulier, I'importance des modes avec @, =
2/eag qui minimalisent ’énergie totale de déformation élastique [253] laissent ouverte la possibilité d une
transition vers un liquide de lignes de flux & faible champ — contrairement au paradigme généralement
accepté du liquide de galettes indépendantes.

On peut essayer d’estimer le volume élémentaire des fluctuations responsables pour la transition,
Veqr = a2L, & partir de la discontinuité de P'induction locale & la transition, AB = poV =1 (dAG/§B)r
(V est le volume du systéme). Dodgson et coll. calculent le saut attendu en assignant au changement de
Iénergie de Gibbs a la transtion, AG, la valeur kpT'(V/Veqr). Pour le cas de la fusion du résean de vortex
en D =2 on a Vg = add; pour une transition régie par les fluctuations bi-dimensionelles des galettes,
Vear = a3s et [252]

& kBTm

AB = .
47 Pgys

(4.23)
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F1G. 4.6 — (a) Discontinuité de I'induction & la fusion du réseau de vortex dans le BizSrpCaCuzOsys sous-dopé
(p =0, 11). Les lignes continues désignent le comportement théorique dans la limite D = 2, Eq. (4.23), et dans un
supraconducteur continu, Eq. (4.24). (b) Longueur du volume élémentaire de fluctuation proche de la transition
de premier ordre de l'ensemble de vortex, déduit par inversion de la relation entre AB et T),. (c) Différence
d’entropie par galette a la transition.

Bien que cette expression semble donner un bon accord avec les résultats de Zeldov et coll. [242] sur le
BisSraCaCus0gys optimalement dopé [252], elle ne décrit nullement la situation présente (voir Fig. 4.6).
La discontinuité expérimentale est trop importante a des températures proches de T, et semble disparaitre
& des températures intermédiaires (~ 40 K).

Si I’on consideére la possibilité d’une fusion de lignes de flux continues, il faut estimer A B directement
a partir de Pexpression (4.18) et Vogr = %Eag’. Ceci donne

1/2 1/2
AB = pokpTH* (1 +)(1 — t)/? (B—S) (60(0)5) (4.24)
®3 kg

dont I’évaluation est également montré dans la Fig. 4.6. L’Eq. (4.24) donne un bon accord proche de
Te, ce qui semble indiquer que I'on ait effectivement une fusion vers un liguitde de lignes , méme dans le
supraconducteur trés anisotrope BiaSraCaCusOsys (ceci correspond & la situation envisagée dans la Fig.
123 de la Ref. [92]). On verra dans la section 5.3.3 qu’en effet, les fluctuations dans le liquide de vortex
sont bien décrites si ’on accepte des corrélations a courte distance, L ~ 3 — 10s.

A plus basses températures, ’accord devient trés mauvais. Une appréciation théorique de AB est
compliquée par la présence des interactions entre lignes de flux et par le manque d’information sur les
corrélations dans le liquide de vortex. On peut toutefois inverser la donne, et estimer la longueur L par
I'inversion de ’expression pour AB. On voit alors que, proche de la transition de fusion, on a affaire aux
fluctuations corrélées d’une dizaine de galettes, en accord avec les mesures d’aimantation & I’équilibre de
la section 5.3.3.

Enfin, la diminution de AB et la dépendance en température de plus en plus faible de B,,, lorsque T’
diminue ménent & la disparation du saut d’entropie aux alentours de 50 K. Cet effet est bien plus marqué
que dans le BisSraCaCusOgqs optimalement dopé — en guise d’explication de ce phénomeéne, on invoque
le désordre bien plus important dans les cristaux sous-dopés, qui augmente les fluctuations positionelles
des galettes dans le solide de vortex, et réduit le champ de transition a basse température.

4.6 Effet d’'un champ magnétique oblique sur la transition

Dans un supraconducteur isotrope ou faiblement anisotrope tel que le YBasCuszO7_s | le fait d’ap-
pliquer le champ magnétique a4 un angle non-nul par rapport aux axes cristallines du matériau ne change
pas la physique de I’ensemble des lignes de flux. Elle entraine simplement un déplacement du champ de
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Fia. 4.7 - (a) Diagramme de phases du réseau de vortex dans un monocristal sous-dopé de BizSryCaCuzOgys , avec

T. = 70 K, sous champ magnétique oblique, & 55 K. Le diagramme de phases est présenté dans le plan (IJJ‘7 H”) des
composantes du champ magnétique perpendiculaire et parallele aux plans CuO3. On distingue les phases suivantes. Pour
faible (I{J‘7 ]ﬁf”)7 les lignes de flux constituent une phase cristalline avec deux sous-réseaux interpénétrants, formés par les
empilements de vortex bidimensionnels ( “pancake vortex” ou “galettes”, disques rouges dans le croquis 4 gauche), et par
des empilements de vortex Josephson (vortex elliptiques, paralléles aux plans) respectivement. A faible HYL et fort ]ﬁf”7 les
vortex Josephson disparaissent et on a une phase de “galettes” empilées de fagon inclinée. Pour grand H+ et faible ]ﬁf”7 ily
a une phase liquide corrélée, ou subsistent des segments de lignes de flux et des corrélations de la phase supraconductrice 4
courte distance;[271] enfin, & fort (IJJ‘7 ]ﬁf”)7 le liquide de vortex est homogéne. La transition entre réseaux combinés et le
réseau oblique est de premier ordre. (b) Imagerie magnéto-optique différentielle de la pénétration du flux magnétique dans
le méme cristal, en présence d’une composante paralléle au plan du champ magnétique, HIl = 500 Oe (50 mT ) dirigé dans
le sens de la fleche. La pénétration du flux est anisotrope par rapport a la direction de la composante perpendiculaire H +,
ce qui indique la nature corrélée des lignes de flux, méme lorsque leur inclinaison est trés importante.

fusion, suivant la loi d’échelle, dite de London,

Bo(T)

\/sin? 0 + £2 cos? .

L’angle @ est celle entre la direction du champ magnétique et les plans CuOa, et Bpo(T) &~ 5654@06263/147371
est obtenu & partir de 'Eq. (1.19) [42, 91]. Ceci traduit que, bien que les longueurs caractéristiques du
réseau de vortex changent lorsque le champ magnétique est incliné, la symétrie elle-méme du réseau ne
change pas.

La situation est différente dans les supraconducteurs lamellaires tels que le BisSraCaCuaOgis. Au

B (T,0) =~ (4.25)

lieu de la dépendance quadratique entre les composantes H: et Hrl,l1 perpendiculaires et paralleles aux
plans décrite par I'Eq. (4.25), on a initialement une dépendance linéaire (Fig. 4.7a) [254, 255, 256], qui
s’explique par la décomposition du réseau de vortex en deux sous-réseaux [257]. La composante de champ
magnétique perpendiculaire aux plans est portée par les empilements maintenant bien connues de vortex
bi-dimensionnels (les “galettes”). La composante paralléle aux plans est portée par des empilements de
vortex Josephson [257]. On désigne les structures adoptées par les deux systémes interpénétrant “réseaux
combinés”. Une étude approfondie [256] menée sur des monocristaux de BisSrsCaCusOgis de différents
dopages montre que seulement pour de trés fortes inclinaisons du champ magnétique ( ¢ < 1 ou HIl >
H%), on récupere le comportement anisotrope de la ligne de fusion prévu par le modeéle de London. Le
point précis ou ce changement de caractére de la transition de fusion a lieu constitue un point tri-critique,
correspondant a l'intersection de la ligne de fusion et une nouvelle transition structurale du réseau de
vortex. Cette nouvelle transition est également de premier ordre, comme en témoigne la présence de
sur-chauffe et sur-refroidissement [256].

La o la diminution de la composante perpendiculaire H;- du champ de fusion, linéaire en HI | est
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F1G. 4.8 — Disposition de vortex Josephson dans un supraconducteur lamellaire lors de ’application d’un champ HI || z.
Les vortex Josephson forment un réseau triangulaire avec paramétres ¢, = (2\/5@0 /sB”)l/2 et c. = (2\/56@0 /B”)l/2 (a)
limite diluée (b) limite dense; le champ e®q/27s° correspond au recouvrement des coeurs de phase et est donc 'analogie
du deuxiéme champ critique du réseau de vortex Josephson; il est de I'ordre de 0,35 T dans le BizSroCaCuz0g45 . (c)
Structure commensurable en zig-zag des galettes et vortex Josephson, telle que proposée par Bulaevskii et coll. [265].

comprise comme le résultat de la diminution de I’énergie libre du solide de vortex entrainée par la présence
d’une densité u0H||/<I>0 de vortex Josephson, le retour au comportement (4.25) est du & la suppression
de la contribution du couplage électromagnétique au module de flexion [troisiéme terme de I'Eq. (4.3)]

lorsque l'inclinaison d’un empilement de galettes devient important. On peut évaluer la température

de fusion T, ~ [644(l<7|| ~ aal)c%]l/z ad/kp ~ %cz4gzgg/k3(<1>o/3) en incluant uniquement le terme

nonlocal et la tension linéaire (dit au couplage Josephson) de c¢44. Le module de flexion prend alors la
meéme guise que pour un supraconducteur “continu”, d’oti le comportement correspondant de la ligne de
fusion. On note que, de nouveau, le comportement précis de la transition est déterminée par la longueur
de coupure de coeur : pour un réseau oblique, celle-ci est donnée par 7/kmar ~ sZcotan?d + <u,217n+1>
[256]. La prise en compte de cette longueur implique que ce n’est pas I’anisotropie “nue” ¢ qui entre dans
I’'Eq. (4.25), mais une anisotropie efficace donnée dans la Ref. [256].

Vu le diagramme de phases, Fig. 4.7a, on peut se poser la question de la structure du liquide de vortex
en champ magnétique oblique : est-ce que la fonte des réseaux combinés est identique a celle du réseau
de vortex inclinés 7 Peut-on résoudre le changement de structure réseaux combinés - réseau incliné par
la Résonance de Plasma Josephson 7 Nous avons décidé de nous attaquer & ces questions en mesurant la
variation de la fréquence de JPR, f,;, en fonction de I'inclinaison du champ magnétique.

JPR sous champ oblique Les premiéres études de la JPR dans le BisSraCaCus0Osys (optimalement
dopé) en champ magnétique oblique ont été effectuées par Tsui et coll. [258] et par Matsuda et coll. dans
la phase liquide de vortex. Les résultats montrent un fort accroissement du champ H(f) ou a lieu la
JPR lorsque 8 est diminué. Ce comportement fut attribué initialement au fait que la JPR, dans la phase
liquide serait déterminé uniquement par la densité B+ /®¢ = B/®sin 6 de galettes dans les plans CuO,.
Or, une inspection fine des données révéle un comportement plus riche. La situation est resumée par le
rendu en diagramme polaire des données de Bayrakei et coll. [260] dans la Fig. 4.9a. Pour des grands

angles, 6 2 3°,la JPR a effectivement lieu & une composante B+ presque constante, puis diminue lorsque
HIl est augmenté davantage. Simultanément, la largeur de raie de la JPR augmente. Ce comportement
est compris dans le cadre de la théorie développée par Koshelev, Bulaevskii, et Maley [261], qui partent
du principe que dans la phase liquide de vortex, lorsque I'on est suffisament éloigné de la transition de
fusion, le systéme dense et désordonné de galettes réduit la cohérence de phase interplan au point que
la longueur effective de Josephson Ay est plus grande que toutes les autres longueurs intervenant dans
le probleme. Dans ce cas, un réseau de vortex Josephson ne peut se former, on a affaire a un liquide
de vortex homogéne . L’effet de la composante du champ paralléle au plan est de simplement ajouter, a
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Fia. 4.9 - (a) Positions de la Résonance de Plasma Josephson dans un monocristal de BizSrpCaCuzOgy s optimalement
dopé (p ~ 0,16), a 50 K, tel que reporté par Bayrakci et coll. [260], mais rendu dans un diagramme polaire. (b) Evolution a
66,0 K du pic de dissipation hyperfréquence dans la configuration utilisée pour la mesure de la JPR, en fonction de I’ampleur
d’une composante HIl du champ, paralléle aux plans CuO;. (d) Dissipation en fonction de ]ﬁf”7 pour alignement parfait du
champ avec les plans CuO3. (d) Valeur du maximum de dissipation en fonction de HI.

travers du deuxieéme membre de gauche de I’'Eq. (2.18), une contribution

AP(y) =P+ que” Blly, (4.26)
0
linéaire en fonction de la position y, dont Ieffet est la diminution observée de fpl(B”).

Or, pour des petits angles 8, on observe une “réentrance” de la position du pic principal de JPR,
accompagnée d’un dédoublement de celui-ci. Ce phénomeéne de “raidissement” a été étudié en détail par
Koshelev [264]. La présence du réseau de vortex Josephson signifie qu’au lieu de I'Eq. (4.26), il faut
prendre en compte, dans la limite dense, la phase oscillante

Po(y) = 2my/cy + ™ + an(y) (Bl > e® /275%); (4.27)

celle-ci est composé de la phase homogene (4.26), la phase oscillante dans le plan induite par les vortex
Josephson, et un terme oscillant de plan en plan qui prend en compte la structure triangulaire du réseau.
De plus, le champ électrique hyperfréquence entraine non seulement D’effet tunnel interplan des paires de
Cooper, mais aussi le mouvement oscillatoire des vortex Josephson || y. Il est donc nécessaire de résoudre
I’'Eq. (2.18), couplé & I’équation de mouvement des vortex Josephson. Koshelev trouve plusieurs modes
[264], la fréquence du mode le plus bas (pour k, = 0) se comporte comme

ws2 Bl e®g
fot = fulH = W 2{eos on) + Tt (81> 525, (4.28)
ol le cosinus moyen de la phase
1 s \| @ e
- = = =70 Iz =9
(cos Gon) = 2 A+ (x\ab) 2rs? Bl (B 71'52) ’ (4.29)

On voit que la fréquence de JPR est effectivement supposée augmenter en fonction de HIl croissant.

Koshelev décrit aussi un mode anti-phase (k. = 7/s), pour lequel f,; = 25 (0)\/e®o/27s2BIl [264]. 11
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Fia. 4.10 - (a) Absorption hyperfréquence du monocristal de la Fig. 4.7 a différentes températures, a f = 22,9 GHz.
(b) Relevé des positions des pics d’absorption dans le diagramme de phases (BJ‘,T). Les données pour f > 30 GHz
sondent le solide de vortex, dans lequel ’application d’'un composante paralléle aux plans du champ magnétique entraine
une diminution du champ de résonance. Les données pour plus basses fréquences sondent le liquide de vortex, ou, & haute
température, I’augmentation de Hl entraine une augmentation du champ H* ofi la JPR est observée.

existe donc plusieurs modes de la JPR, déterminées par la possibilité d’avoir une oscillation cohérente
soit en phase, soit en antiphase, des paires supraconductrices et des vortex Josephson.

En présence d’une composante BL | s’ajoute Ieffet de I'interaction attractive entre vortex Josephson et
galettes, croissante lorsque la densité de vortex augmente [257, 265, 266]. Le méme mécanisme de piégeage
de vortex Josephson par les galettes qui méne aux structures en chaines de vortex, observées a tres faible
champ [267, 268], atténue leur mouvement et accroit les corrélations locales de phase interplan. Bulaevskii
et coll. proposent D'existance d’états commensurables des deux réseaux de vortex, ol les galettes adoptent
une configuration en zig-zag sur le réseau de vortex Josephson. La cohérence interplan croissante de la
phase a I’approche du premier état commensurable serait responsable pour le comportement de la JPR
A petits angles [191, 260]. Un défaut de ce modeéle est que les résultats de Bulaevskii et coll. ne sont pas
transposables aux manipulations de la Ref. [191, 260] : les résultats plus récents [256] semblent indiquer
qu’aux valeurs (BJ‘,B”) en question, le réseau de vortex adopte 1’état de piles inclinées de galettes, et
non pas [’état de réseaux combinés présupposé dans la Ref. [187].

Le dédoublement du maximum de dissipation JPR, pour champs magnétiques alignés proche des plans
CuOs a été confirmé par les mesures de Kakeya et coll. [262, 263], dont les données sont rendues dans la
Fig. 4.11b. Le dédoublement est le plus important pour 8 = 0, se réduit lorsque 8 croit, et s’annule pour
f ~ 5° ol 'on n’observe plus qu’un seul mode de la JPR. Les auteurs invoquent ’excitation du mode
JPR transverse au vecteur d’onde k = (k; = 7m/¢cy, k, = 7/s) pour expliquer le comportement & haute
température, mais ne proposent pas d’explication pour le dédoublement des pics.

Enfin, Matsuda et coll. [191] semblent avoir mesuré I’amorce d’une augmentation de fpl(H”) dans le
régime contraire de grand 6, qui semble étre corrélé avec les points saillants du diagramme de phase de
la Fig. 4.7a. Dans la suite, on se concentrera sur ce régime. Nos mesures montreront que cette corrélation
avec le diagramme de phases des vortex peut étre poussée plus loin, et nous meénera & proposer une
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interprétation du comportement de la JPR sous champ magnétique oblique.

Expériences On mesure, a fréquence fixe, 1’absorption hyperfréquence d’un monocristal de
BisSraCaCuyOgys sous-dopé (“MW103”, p = 0,11) aux mémes caractéristiques que les cristaux de la
section 4.2, par la méthode de perturbation de cavité. Comme dans la section 4.2, on reléve ’absorption
pour différents modes T'My1,, de la cavité a fin de disposer de données de part et d’autre de la ligne de
transition de premier ordre. Dans toutes les manipulations, on varie la composante du champ perpendic-
ulaire aux plans supraconducteurs, HL, & T et HIl constant, aprés un refroidissement sous champ. La
Fig. 4.9b montre un exemple de la réponse dans le liquide de vortex & 66,0 K : en augmentant H+, la
dissipation montre le pic habituel de la JPR. On applique ensuite une composante de champ paralléle aux
plans, HIl. Pour HL = 0, c’est-a-dire, un alignement parfait du champ avec les plans, la dissipation aug-
mente lineairement avec Hll (Fig. 4.9¢). Malgré le paradigme admis pour le liquide de vortex [261], ceci est
cohérent avec la présence de vortex Josephson. La dissipation est proportionelle & Eﬂ‘fz/pf o f2H||2/pf,

oll p; est la résistivité de fluage des fluxons. La linéarité Eﬂ‘fz/pf  HIl implique pr X HIl en accord avec
les mesures explicites de py effectuées par Latyshev et coll. [269)].

L’application d’un champ perpendiculaire en présence du champ parallele préalablement établi a
pour résultat d’augmenter la valeur de B' ou a lieu le pic de résonance. Etant donné le caractere
“anticyclotronique” de la JPR, ceci implique 'augmentation de f,; pour une composante HII croissante.
En méme temps, la hauteur du pic de dissipation s’affaisse, linéairement avec HIl| voir la Fig. 4.9d.
L’affaissement se fait par la diminution du flanc bas-champ de la résonance, tandis que la “queue” vers
les champ élevés est peu affectée. Ce comportement, caractéristique du liquide de vortex, est & "opposé
de ce que 'on retrouve dans la phase solide : les données pour 39,4 GHz montrent une décroissance du
champ ot a lieu la JPR.

Les différents comportements dans les deux phases sont rendus dans la Fig. 4.10b,c. On s’apergoit que
I’accroissement dans le liquide de vortex est dépendant de la température. On distingue quatre régimes.
Aux plus hautes températures (I), proches de T¢, I’application de HI a pour conséquence 'effacement
total de tout signe de la JPR. Suit un régime (IT) dans lequel I’effet de HIl est le plus marqué, avec une
rapide augmentation de fpl(H”) lorque I’échantillon est refroidi. Aux températures intermédiaires (IIT),
fpl(H” , T) forme un plateau, avant de se retrouver quelque-peu en dessous du champ de JPR en absence
d’une composante paralléle du champ & basses températures (IV). Ce dernier régime est aussi caractérisé
par I'apparition du dédoublement du pic de résonance précédemment reporté par Matsuda et coll. [191]
et Kakeya et coll. [262], voir Fig. 4.10a. En cela, nos données confirment celles de Kakeya et coll. [262]
voir la Fig. 4.11b.

Discussion Lorsque 'on inspecte les données attentivement, on conclue que les résultats dépendent
fortement de 1’état d’aggrégation du réseau de vortex sous-jacent. Notamment, la présence de la com-
posante HIl entraine I’augmentation de la fréquence de la JPR uniquement dans le régime de champs et
de températures ol les vortex sont dans la phase liquide, et ne sont pas affectés par le piégeage par les
défauts du matériau. Au contraire, dans la phase solide, et a basses températures ou le piégeage de flux
est important, ’application de HIl induit une légére baisse de It

On effectue un rapprochement avec les données de Koshelev, Latyshev et Konczykowski, qui mesurent
leffet d’entrainement des galettes par vortex Josephson par des mesures directes de la résistivité non-
linéaire || ¢ [270]. Dans le cas ou HL = 0, on trouve une relation /(V) nonlinéaire, ol le courant seuil
correspond au courant Josephson maximal interplan jj, et la résistivité dynamique au dela du seuil est
donnée par la somme de py, O'q_plyc, et la résistivité des quasiparticules dans le plan, mis en mouvement par
I’écoulement des vortex Josephson [269]. Si on applique maintenant une composante H+, le courant seuil
augmente & cause de la friction engendrée par la présence des galettes. Par contre, I’augmentation du
piégeage des lignes de flux (galettes) par I'introduction de défauts colonnaires amorphes (section 2.6.1)
réduit de nouveau le courant seuil : les galettes étant piégées sur les traces amorphes, effet de friction
sur les vortex Josephson est supprimé.

Dans nos expériences de JPR, le champ hyperfréquence utilisé pour la mesure de la RPJ entraine
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Fig. 4.11 — (a) Diagramme de phases présenté dans le plan (HL,T) pour le monocristal de la Fig. 4.7. Les points
réprésentent la position du pic d’absorption en résistance de surface correspondant a l'excitation de la JPR a f,; = 22,9

GHz. A haute température, 'augmentation de Hl entraine une augmentation du champ H+ ot la JPR est observée. Ceci
est di au raidissement du systéme de vortex, que I’on interpréte par une attraction mutuelle entre “galettes” et segments de
vortex Josephson dans le liquide corrélé. A basse température, le piégeage de “galettes” par des défauts cristallins empéche
la formation du liquide corrélé et il n’y a pas d’effet sur la JPR. Dans ce régime, nous observons également un deuxiéme
mode de la JPR, & faible H+. (b) Comparaison de nos données avec celles de Kakeya et coll. [262].

un mouvement périodique des vortex Josephson. Dans le cas ou ’ancrage des galettes par des défauts
cristallins est important, c’est-a-dire, a basse température, et en ce qui concerne nos cristaux sous-
dopés plutét désordonnés (section 4.2), dans la phase solide des vortex, on a une diminution de f.
Au contraire, dans I’état liquide de vortex, I'interaction entre “galettes” et vortex Josephson donnerait
lieu & I"amortissement du mouvement périodique de ces derniers, et donc & 'augmentation de f,; en
fonction de HIl. Cette attraction mutuelle devrait également donner lieu & une modulation spatiale de la
densité des galettes.

Partant de cette hypothese, c’est a dire, les vortex Josephson sont immobiles ou effectuent des os-
cillations de faible amplitude seulement, on peut faire une estimation de 1’étendue du diagramme de
phase dans laquelle 'interaction vortex-Josephson — galettes meéne effectivement & une diminution de
I’énergie libre du systéme [257, 266, 271]. Pour cela, on compare le gain d’énergie engendré par un
croisement d’une ligne de flux et un vortex Josephson, Ey = 4Csc2/)\;Uys, avec 1’énergie d’interac-
tion Eipy = CregKo(ao/Aap) perdue & cause de la déformation locale du systéme de galettes. L’énergie
électromagnétique Ups = Caak,/2n, avec Caq la seule partie électromagnétique de caq [troisiéme terme
de (4.3)] pertinent dans le liquide de vortex. On trouve ainsi que le réarrangement des galettes & fin de
maximiser le nombres d’intersections avec les vortex Josephson dans le liquide est favorable si

Bl 62/\26 A2 Bt ~ ap
= [ I Zab 1 14 Zab" Ko | — 4.
=, ( s ) n( +2<I>0(1—C))>CXO (Aab) (4.30)

(C’ = (4/C). La condition (4.30) est évaluée & I’aide des mesures de Agp et ¢ présentés plus haut, et en
injectant les valeurs expérimentales de C = f;l (BL,BIl.T)/ 5,(0). I’Eq. (4.30) devient ainsi une condition
d’auto-cohérence. Le résultat de I’évaluation décrit bien I’évolution du champ de JPR en fonction de Hl
dans les régimes (IT) et (ITT) ; il est montré par les lignes continues dans la Fig. 4.11a. Comme les mesures
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ont été faites a fréquence constante, ces lignes doivent étre interprétées comme celles ou la cohérence
de phase, accrue lors de I’application de Hl| retrouve la valeur & Hll = 0. On interpréte ainsi la région
liquide incluse entre ces deux limites comme étant un nouveau liquide corrélé | dans lequel les galettes
décorent des segments de vortex Josephson, provoquant une modulation locale de la densité B+ /®q.

Cette interprétation est appuyée par le comportement de la raie de la JPR. Celle-ci est déterminé, a
bas champ, par 'occurence de régions étendues sur lesquelles la JPR peut avoir lieu de maniére corrélée
[261]. Ces régions sont interrompues par la présence de vortex Josephson, ce qui diminue leur poids. Au
contraire, & fort champ, la forme de raie est déterminée par des zones de petites étendue ou le couplage
Josephson est établi de maniére aléatoire. Ces petites zones ne sont pas affectées par la modulation de
la densité de galettes. Enfin, le décroissement linéaire de la hauteur du pic est simplement interprété
comme étant du a la fraction de plus en plus petite de 1’échantillon qui participe a la JPR. En effet, les
zones occupées par les cceurs des vortex Josephson réprésentent des zones de forte variation de la phase
supraconductrice; ou la JPR ne peut avoir lieu.

Les limites de ce nouveau liquide sont déterminées, a haute température, par la chute de I'interaction
galette-vortex Josephson, plus rapide que I'interaction entre galettes. A haut champ, la disparition du
liquide corrélé est trés brusque, comme en témoigne la coincidence des champ de JPR mesurés pour
différentes fréquences. A basses températures et forts champs, correspondant au régime (IV), la raie
d’absorption en champ oblique retrouve Pampleur qu’elle avait en Hll = 0, ce qui indique que tout le
cristal participe a la résonance. On en déduit qu’a ces champs-1a, il n’y a plus de vortex Josephson : les
fluctuations thermiques et I’ancrage de galettes réduisent la cohérence de phase (exprimé par le facteur
C) & une valeur trop petite pour que des fluxons soient établis, méme pour des temps brefs. La lente
diminution du champ de JPR (et donc de f,;) en fonction de HIl dans ce régime rapelle les résultats
initiaux de Matsuda et coll. [191] : la différence de phase interplan est donc bien rendue aléatoire, et la
description appropriée est celle de ’expansion haute température [188, 261, 272].

On note que la formation de segments de vortex Josephson dans le liquide corrélé a haute température
(régimes IT et T1T) exige une cohérence de phase suffisante, et donc que le liquide de vortex pour HIl = 0 soit
un liquide de lignes . Ceci est en plein accord avec les résultats présentés plus haut : en effet, le vecteur
d’onde @, principal, gouvernant le comportement de r,, décrit par 'Eq. (4.16) est de Q, ~ 2/cap.
On peut donc s’attendre a ce que des corrélations locales persistent dans le liquide de vortex, sous
forme d’empilements courtes d’une dizaine de galettes. Ceci est confirmé par les mesures d’aimantation
a D’équilibre présenté dans la section 5.3.3, et par le saut d’entropie a la transition de fusion. En outre,
on note que le régime de HIl ot 'on observe Iaugmentation de fpt dans le liquide correspond a la fonte
des réseaux combinés. Ainsi, dans la fonte des réseaux combinés, une structure combinée de galettes et
de vortex Josephson persiste. Cette structure ne disparait que lorsque la densité de galettes devient trop
importante et rend ’existence de vortex Josephson impossible, ou lorsque le champ parallele devient trop
fort : le solide transite alors vers un réseau oblique, et le liquide de vortex vers un liquide homogeéne.

En tout et pour tout, on a obtenu de fortes indications que, sous champ magnétique oblique, il
existe bien deux phases liquides distinctes de vortex [271], de méme qu’il existe deux structures solides
différentes. 11 reste le pic d’absorption mesuré & basse température et fort Hll, inexpliqué. On emet ici
I’hypothése que ce pic, faiblement dépendant de Hl, observé dans le liquide de vortex comme dans le solide
de vortex, et accompagné d’un hystérésis important de ’absorption hyperfréquence lors de balayages du
champ, est 1ié & la transition entre ces deux structures. En tout cas, la faible dépendance en HIl comme
le fait que ce pic est obtenu par des mesures en cavité résonnante (qui permettent la seule observation
du mode de plasma longitudinal ) contredisent la dispersion indépendante en H1, et o HII attendue
pour le mode antiphase de la Réf. [264], tout comme 'interprétation en termes de I’observation du mode
transverse [263].

4.7 Conclusion

Dans ce chapitre, on a présenté des résultats de la Résonance de Plasma Josephson dans des cristaux
fortement sous-dopés du supraconducteur lamellaire BiaSraCaCuaOgis , & proximité de la transition
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de galettes) vers la phase liquide corrélé; on a également apporté des arguments en faveur de l'existence de deux phases
liquides distinctes : la phase liquide corrélé, et la phase liquide homogéne. La transition réseaux combinés de galettes - vortex
Josephson vers une phase d’enchainements obliques de galettes est traitée dans la Ref. [256]. A fin de rendre le diagramme
complet, on ajoute la phase de chaines de vortex découvert par Bolle et coll.[273], et confirmée par Grigorieva et coll. [274],
Grigorenko et coll. [267] et Matsuda et coll. [268]. Pour champ parfaitement aligné avec les plans, on a les différentes phases

(commensurables / incommensurables) de vortex Josephson (voir , par exemple, [275, 276]).

de premier ordre du solide vers le liquide de vortex. Ces expériences sondent directement le cosinus
de la différence de phase indépendant de jauge entre plans voisins, et permettent d’extraire le défaut
d’alignement des galettes constituant les lignes de flux. La dépendance en température et en densité
de vortex de ce défaut d’alignement indique que ce sont les fluctuations de vortex individuels qui sont
en jeu a la transition. La transition solide-liquide n’est pas une transition quasi-bidimensionelle, ni une
transition de type topologique. Par contre, un modéle prévoyant I’annulation du couplage Josephson sur
des distance correspondant a I’espacement entre lignes de flux, et médié par les fluctuations thermiques
des galettes, décrit bien la position de la ligne de transition. Le liquide de vortex se distingue de la phase
solide par la possibilité des galettes d’effectuer un mouvement diffusif de ligne en ligne, interrompant
ainsi la cohérence de la phase supraconductrice & longue distance.

Néanmoins, cela n’exclue pas que des corrélations locales, sous forme de segments d’une a quelques
dizaines de galettes, persiste & proximité de la ligne de fusion. Un tel scénario explique pourquoi,
dans le méme régime de température, le couplage interplan est accru lorsqu’une composante du champ
magnétique est appliquée paralléle aux plans. Les principaux points saillants du comportement de la JPR
sous champ magnétique oblique peuvent étre expliqués en invoquant une corrélation avec le diagramme
de phase sous-jacent des vortex, et avec ’ancrage, plutot qu’en supposant ’observation du mode JPR

transverse.
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Chapitre 5

Thermodynamique des
Supraconducteurs Désordonnés

5.1 Transition supraconductrice en absence de champ magnétique

Bien que les données expérimentales a ce sujet soient toujours éparses, il est généralement admis
que la transition de I’état normal vers 1’état supraconducteur se trouve dans la classe d’universalité du
modeéle XY en dimension 3 (3D-XY). La difficulté d’établir la véracité de cette description réside dans
I’étroitesse du régime critique. Méme dans les SHTc, caractérisés par un grand parameétre de Ginzburg
Gi 0,001 — 0,1, le régime critique, défini comme 7 = |T — T.|/T. < Gi, ne couvre qu’une plage
de 1 - 2 K autour de la température critique T.. A D'intérieur de cette plage, on s’attend & ce que les
grandeurs thermodynamiques comme la chaleur spécifique C), ou 'aimantation, ainsi que les propriétés
mesurées hors équilibre, telles que la conductivité électrique, varient selon des lois de puissance en 7, ou
les puissances sont “universelles” et déterminées par la classe d’universalité.

Un probléme supplémentaire dans 1’établissement de la classe d’universalité est 1’effet de désordre
cristallin. Souvent suspect “d’arrondir la transition” ou “d’affaiblir la supraconductivité”, il existe peu
d’études quantitatives qui établissent son role précis. On a effectué, en collaboration avec I'Institut Néel,
L’Université de Rochester, et I"Université de Lulea, des mesures précises de la chaleur spécifique de
monocristaux du supraconducteur YBasCusO7_s, avant et aprés irradiation avec des ions Pb%%t de 6
GeV [280]. Avant la transition, la chaleur spécifique présente un pic aigu a la température critique [277].
Apres irradiation, le maximum de chaleur spécifique est arrondi et ne coincide plus avec la température
critique.

Cet effacement du maximum de (), loin d’étre aléatoire, est le résultat de ’effet précis du type de
désordre introduit sur les fluctuations. Dans le cas de l'irradiation avec des ions lourds, on introduit
des défauts colonnaires amorphes (section 2.6). On peut supposer que ce désordre anisotrope réduit la
longueur de corrélation des fluctuations dans deux des trois dimensions spatiales seulement [152] : on a

alors, meme en champ magnétique nul, § = 5’5_ (voir Section 1.7). La partie singuliere de ’énergie libre
suit
J(T) = (g€D) ™ ~ €075 ~ Jr7279), (5.1)
et la chaleur spécifique
e T a0 2 e (5.2
o2 - ’ ’

L’exposant de la chaleur spécifique o = 2 — (2 + (), ce qui veut dire, pour un systéme propre (¢ = 1)

dans la classe d’universalité du modeéle XY en dimension 3 (v z %), que « est petit devant 1 et négatif
(des simulations numériques donnent o ~ —0.015 [278]). Par conséquent, la dérivée en température
dc/Ot ~ 7717 diverge & T., ce qui donne lieu aux courbes trés aigues de la chaleur spécifique mesurées
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plaquettes disposées aléatoirement dans un plan, mais alignées selon ’axe z. Le changement de comportement est expliqué
par le changement de classe d’universalité induit par les défauts : en absence de défauts, on a le modéle XY classique, avec
Cp ~ |7]70015 et dCp/d7 ~ |7]70985 dans le régime critique. Cela donne lieu au pic prononcé de la chaleur spécifique a
T.. En présence de défauts, on a Cp ~ |7|72 et dCp/d7 ~ |7|, d’ol1 la disparition de la divergence. On note également que

dans le dernier cas, le maximum de C}, ne correspond plus 4 la température critique 7.[280]

dans le YBasCuzO7_; [277]. La forme particuliére du pic de chaleur spécifique est donc due a la présence de
fortes fluctuations thermiques du parametre d’ordre supraconducteur ; elle est cohérente avec les prévisions
du modele 3D-XY [279].

En revanche, pour les supraconducteurs irradiés, on a { ~ 1,3 et v ~ 1,2 [152]. Ainsi, ¢ ~ |7]|>? et
dc/d|T| ~ |r|*° il 'y a pas de divergence ni de la chaleur spécifique, ni de sa premiére ou deuxiéme
dérivée, en accord avec les résultats expérimentaux. Le supraconducteur irradié suit ainsi le comporte-
ment d’une nouvelle classe d’universalité anisotrope, avec un nouvel a =~ —2.0, qui décrit parfaitement
I’arrondissement de la chaleur spécifique mesurée. Les résultats sont bien reproduits par des simulations
Monte-Carlo sur un systeme XY anisotrope désordonné, ou 1’on retrouve les mémes points saillants que
dans I’expérience physique (voir Fig. 5.1).

5.2 Comportement sous champ magnétique

On peut alors se demander ce qu’il en est lorsque le supraconducteur est soumis & un champ magnétique.
Le paradigme courant veut que la transition vers 1’état supraconducteur a lieu, dans un matériau propre,
a la transition de fusion du réseau de lignes de flux. A trés faible champ, la position de la ligne de fu-
sion se laisse, de maniére phénoménologique, décrire dans le cadre du modele 3D-XY [89], ou encore par
une simple approche de Lindemann dans le cadre de la limite de London (voir également le chapitre 4).
Or, lorsque le champ magnétique croit, on sort rapidement du régime critique et une approche de type
Ginzburg-Landau (champ moyen) est le plus convenable. L’introduction de défauts amorphes linéaires,
piégeurs des lignes de flux, devrait dans ce cas également changer la classe d’universalité de la transition.
De nombreux travaux suggérent qu’on a maintenant une transition anisotrope vers un nouvel état supra-
conducteur, le “verre de Bose” (section 1.7). Le mécanisme physique de la transition est, supposément,
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le dépiégeage des lignes de flux des traces amorphes, moyenné par des fluctuations thermiques. Si c’est le
cas, cela devrait se refleter non seulement sur les propriétés dynamiques du supraconducteur, mais aussi
sur les propriétés thermodynamiques .

L’effet du désordre cristallin menant & I’ancrage des lignes de flux peut étre incorporé dans 1’énergie
libre 1.2 par la modification appropriée des paramétres «(r) et F(r). La solution donne alors la nouvelle
energie libre du systeme, et les fonctions thermodynamiques modifiées. Cette approche est quelque peu
problématique, car elle ne permet pas de décrire convenablement la présence de défauts cristallins de
dimensions inférieures a la longueur de cohérence ¢ ; elle est également problématique lorsqu’il s’agit de
décrire Deffet de fluctuations thermiques menant au dépiégeage des lignes de flux.

On peut alors se refugier dans les deux approches courament exploitées. Proche de Beo(T), le
développement de I’énergie libre en termes de niveaux de Landau est valable. L’approximation courante,
d’utiliser seulement le premier niveau de Landau, a ceci d’inconvéniant qu’elle ne permet pas la descrip-
tion de fluctuations de lignes (excitations de boucles de vortex) car ceci implique la dégénérescence de
niveaux de Landau plus élevées [281]. Néanmoins, cette approche s’avére satisfaisante pour la description
des effets de désordre proche du deuxiéme champ critique dans le BizSrsCaCusOgys (section 5.3) et le
YBasCuszO7_s (section 5.4).

A Dinverse, on peut se limiter aux densités des flux B < 0.2B.2 ou le modeéle de London est val-
able. Comme ce modeéle ignore la structure des coeurs des vortex, I’énergie libre (1.5) qui en est déduit
n’incorpore pas , a priort , Ieffet d’un désordre cristallin existant a une échelle spatiale de 'ordre de,
ou inférieur a &. L’effet d’un tel désordre est pris en compte par ses répercussions sur les valeurs des
parametres A et £ caractérisant la supraconductivité, et la modifications des champs critiques qui en suit.
L’utilisation courante de I'Eq. (1.5) pour la déduction des propriétés thermodynamiques des supracon-
ducteurs, comme ’aimantation et le couple réversible, ou encore la chaleur spécifique, méme en poussant
les limites de validité, ignore ainsi 1’effet le plus important du désordre cristallin, 'ancrage des lignes de
flux. Dans la suite, je montre que ’ancrage est convenablement pris en compte par 'ajout d’un terme
Up, correspondant a I’énergie libre par unité de volume gagnée par le systéme grace au fait que les lignes
de flux solent piégés. Ce terme U, n’est autre que I'énergie d’ancrage [125, 126, 127], qui devient ainsi
une quantité mesurable. La confrontation des données pour U, (B,T') obtenues & partir de mesures de
I’aimantation réversible, du couple réversible , ou encore la chaleur spécifique, avec les théories décrivant
la localisation des lignes de flux dans le potentiel du désordre permettent alors une validation (ou in-
firmation) des derniéres. Il faut cependant noter qu’une telle mesure est sous-jacente a la condition que
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Fia. 5.2 — (a) Aimantation réversible d’'un monocristal optimalement dopé de BisSroCaCuzOgys , avant (symboles

ouverts) et aprés (symboles pleins) irradiation avec 1 x 10'! cm~2 ions Pb®¢t de 6 GeV. (b) Aimantation d'un cristal

2

irradié avec 5 x 10'° cm ™2 ions Pb%¢* de 6 GeV, en fonction du champ magnétique.
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I’équilibre thermodynamique puisse étre atteint. Le plus souvent cela implique un mesure de "ancrage
des vortex uniquement dans la phase liquide. On donne ainsi un sens au concept du “liquide piégé” en
tant que phase thermodynamique dont la densité de vortex est accrue (et donc 'aimantation diminuée)
par rapport au liquide de vortex dans le méme supraconducteur en absence de désordre.

Dans la suite, on considérera I’exemple des piéges les plus forts, les défauts colonnaires introduits par
irradiation avec des ions lourds de haute énergie (section 2.6). Dans ce cas, la modification de ’énergie
libre (1.5) est grande et les effets sur les propriétés thermodynamiques importants. On peut alors déduire
sans ambages des quantités comme I’énergie de piégeage, le taux de remplissage des défauts, et I’entropie
configurationelle des lignes de flux.

5.3 Supraconducteurs lamellaires

On prendra, sans surprise, le BiaSraCaCu20gts comme prototype du supraconducteur lamellaire,
quasi-bidimensionnel. Le grand nombre de Ginzburg de ce composé implique que la transition de fusion
de I’ensemble des vortex a lieu & de trés faibles densités de flux, B < B.s, et que ’approche de London
est donc valable en ce qui concerne une grande partie de ce qui suit. On s’apercoit, lors d’une comparaison
d’un cristal vierge et irradié avec 1 x 10! em~? jons Pb*°* (B, = 2 T, Fig. 5.2a), qu’a des inductions
magnétiques inférieures & By 'aimantation & 1’équilibre du cristal irradié est nettement inférieure a
celui du cristal vierge. Pour B > By, les deux courbes se rejoignent et le comportement est le meme.
La transition d’un régime & ’autre se traduit par la non-monotonicité de ’aimantation en fonction du
champ magnétique (Fig. 5.2b).

Ce comportement a son origine dans le fait que la densité d’énergie libre (1.5) doit étre corrigée pour
I'interaction des lignes de flux avec les défauts colonnaire. Si on désigne n, la densité de vortex piégés
par unité d’aire, et Uy(T, B) ’énergie par unité de longueur gagnée par ligne de flux piégée, on a [283]

B2 nyEo ( nBeo
In
B

Gs—G,=F,(0)—F,+——BH+

5) - T, B). .
o ; +05) n,Uo(T, B) (5.3)

Dans cette expression, &g = ®2(1—2mcong)/4mpoA? est 'énergie caractéristique [introduite aprés 'Eq. (1.4)]
corrigée pour la réduction de la densité superfluide occasionnée par le fait que la fraction du matériau
correspondant aux coeurs des traces a été rendu isolante [284]. L’aimantation,

oG 13G_u_v

Myey % ——— = —— = - 5.4
3B q)o 3nv q)o ( )
que l'on peut interpréter comme réprésentant le potentiel chimique py des lignes de flux, est
€0 n 3nt Uy (T, B)
Moy # ———1 (— 0.5) - 5.5
23, "\eb T OB (5:5)

Dans la limite B — 0, la densité de vortex n, & ny, toutes les lignes de flux sont piégées de maniére
& ce que np = n,, et la valeur absolue de l’aimantation est réduite d’un facteur U, /®y. Dans la limite
inverse oll n, > ng, tous les défauts sont occupés par une ligne de flux, de maniére a ce que n, = ny,
et donc, dn,U/0B = 0. L’aimantation revient alors & la valeur qu’elle aurait eue dans le matériau non-
irradié. La signification de I"aimantation thermodynamique comme potentiel chimique devient claire : la
valeur M, (B) correspond au cotit en énergie que réprésente I’ajout d’un vortex, étant donné la présence
préalable de B/®, autres vortex dans le systéme. Lorsque n, & ng, ce cout est rélativement faible, car
le nouveau vortex trouvera un piége ou son énergie sera réduite. Pour n, 3> ng, le cout est important car
les nouveaux vortex seront faiblement ou pas du tout localisés dans le potentiel d’ancrage.

La dépendance en champ de 'aimantation peut étre modélisée simplement en considérant la proba-
bilité P qu’une ligne de flux donnée soit piégée par une trace. Celle-ci est donnée par la probabilité de
trouver au moins une trace dans une aire uZ autour de la ligne du flux, ot ug = U, /cesa? est déterminé
par 1’égalité de 1’énergie d’ancrage gagnée et ’énergie de distortion du réseau de vortex ceg(ug/a2)a?,
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occasionné par le déplacement de la ligne de flux sur la trace (par unité de longueur || B). En supposant
que la distribution spatiale des traces est décrite par une loi de Poisson, on a

4Up By
P=1- ——t 5.6
exp ( = B ) (5.6)
et, pour des champs B < B.s,
B? nyéo (N Be B
Gy — G IFs(0)—F,+— —BH 1 0.5 — —PU, 5.7
0 = F+ g = B+ 22 (222 1 05) - P, (5.7
[’aimantation réversible
3 Ug(T) 4Uy(T) By 4Uy(T) By
MED o~ Z0 g (1 g5) ¢ 202 |y (4 2 D0 e 5.8
gt (- +035) + o ey e (-2 (5.8)

ainsi obtenue décrit trés bien les observations expérimentales pour faible By (voir Fig. 5.5a).

5.3.1

Un des premiers problémes résolus grace a la mesure de 'aimantation réversible est celui de I'orig-
ine de I’anisotropie de la dynamique des lignes de flux introduits par I'irradiation des supraconducteurs
lamellaires avec des ions lourds de haute énergie [?, 286, 287, 288] (voir Fig. 6.9 de la section 6.3). L’aug-
mentation du courant d’écrantage lorsque le champ magnétique est aligné avec la direction des traces
peut en effet avoir deux origines : soit les “galettes” composant les lignes de flux dans le supraconducteur
lamellaire sont optimalement piégés (toutes les galettes occupent une trace) seulement pour un aligne-
ment parfait du champ magnétique appliqué avec la direction des défauts, toute déviation angulaire
entrainant un dépiégeage d’une fraction des galettes [289] ; ou, alternativement, les galettes sont toujours

Origine de ’anisotropie de la dynamique des vortex

(a)

(b)
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Fia. 5.3 — (a) Aimantation réversible d’un monocristal optimalement dopé de BizSrpCaCus0Ogys , ayant subi une

irradiation avec 2,5 x 10'% cm~™2 ions Pb%*t de 6 GeV || ¢, déterminée & partir du couple réversible, en fonction de la
composante || ¢ du champ magnétique. @ est I'angle entre le champ et le plan ab. Les tracés de points “verticaux” dans la
parti droite de la figure proviennent du fait que pour Hg || ¢, le couple devient nul, et I'erreur de mesure importante. On voit
clairement que M ne dépend que de la composante du champ perpendiculaire aux plans CuO2 du composé. (b) Aimantation
d’un cristal irradié avec 2,5 X 10'° cm~2 ions Pb%* de 6 GeV, & un angle de 60° par rapport 4 1’axe ¢, déterminée & partir
du couple réversible, en fonction de la composante || ¢ du champ magnétique. Les deux courbes correspondent au couple
mesuré dans le premier quadrant (ol le champ magnétique est aligné avec les traces pour § = 30°, et dans le deuxiéme
quadrant (ou Hg est perpendiculaire aux traces pour § = 60°). On voit que l'aimantation réversible ne dépend strictement

que de la composante du champ perpendiclaire au plan ab.
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Fic. 5.4 - (a) Aimantation réversible de deux monocristaux optimalement dopés de BizSroCaCuyOgys , ayant subi une

2 jons Pb%6t de 6 GeV. Pour les deux cristaux, le faisceau était orienté, respectivement,

irradiation avec 2,5 x 10'° cm™—
|| ¢, et & un angle de 68° par rapport a l'axe c. L'aimantation réversible est déterminée a partir du couple réversible
(symboles remplis) et de la magnétométrie SQUID (symboles ouverts). (b) Energies d’ancrages extraites par la construction
du panneau de gauche de la Fig. (a), en fonction de la température, et pour différentes orientations §, des traces amorphes
par rapport a l'axe ¢ (D 1034 :30°;V :45°; @ : 68°). La ligne continue est un ajustement a I'Eq. (5.10) avec la substitution
cg — co/ cosp. Le cadre inséré montre la constante de proportionalité en fonction de la température. L’ajustement montre

que la dépendance en T est bien décrite par g (c0/£)2 ; la valeur numérique obtenue permet par ailleurs d’extraire &(7).

optimalement piégés par les traces, mais c’est la dynamique des vortex qui est anisotrope. Dans ce cas, on
aurait nécéssairement une dynamique anisotrope & haute température ( ~ 45 K) seulement, I’aimantation
irréversible a basse température ne montrant pas de dépendance angulaire liée & la présence des traces

amorphes [290, 291, 292].

La Fig. 5.3 montre les résultats du couple magnétique mesuré sur différents cristaux de
BisSraCaCusOsys (p ~ 0.16, T. = 88K), irradiés avec des ions Pb%°* de 6 GeV [285]. Pour une ro-
tation du champ dans le plan (z,z) (ou z || axe ¢), le couple T' = ygM x Hy = po(M"HZ — M*HY)
d’un supraconducteur lamellaire est en trés bonne approximation égal & ugM? HZ ce qui permet d’ex-
traire la partie réversible M7, en fonction de la composante de champ H, || ¢ (Fig. 5.3a). On observe
une parfaite superposition pour différentes mesures effectuées avec des champs magnétiques appliqués de
norme différentes, ce qui témoigne non seulement du comportement quasi-bidimensionnel des lignes de
flux dans ce composé, méme apres irradiation, mais aussi du fait que la fraction de galettes piégées ne
dépend que de la densité des galettes . Autrement dit, le nombre de galettes piégées sur une trace amorphe
ne dépend que de la densité de galettes et ne connait pas d’anisotropie supplémentaire liée & la direction
dans lesquels sont orientés les défauts colonnaires.

Une illustration encore plus claire est fournie par les résultats sur un cristal irradié & ¢ = 30° (60°
par rapport & I’axe ¢ - Fig. 5.3b). Dans ce cas, si la mesure du couple est faite en effectuant une rotation
du champ sur 180° ou plus, on peut opposer le comportement dans le premier quadrant, ou H, || traces
pour ¢ = —30°, au comportement dans le deuxieme quadrant, ou H, L traces pour § = 60°. Aucune
dépendance de ’aimantation réversible sur ’orientation par rapport au traces est observable. On conclut
que la densité de galettes piégées par les défauts colonnaires est déterminée uniquement par la densité
du flux magnétique perpendiculaire aux plans CuOs, et qu'un défaut d’alignement du champ magnétique
avec les défauts n’introduit pas de dépiégeage spécifique des vortex.
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5.3.2 Energies d’ancrage

L’Eq. 5.8 montre que dans la limite B < By, la différence entre I’aimantation réversible d’un cristal
irradié et non-irradié est une mesure directe de 'interaction Uy entre un vortex et une trace. Grace au
caractére bidimensionnel de I'ancrage (section 5.3.1), une mesure du couple réversible permet d’obtenir
cette donne meéme & des champs auxquels, pour un cristal irradié avec le faisceau paralléle a 'axe ¢,
le comportement pour H, || ¢ est encore irréversible. On peut ainsi superposer les mesures de couple

effectués dans le régime de faible champ B N By avec les résultats du magnétometre SQUID & des
champs plus élevées (Fig. 5.4a).

Plusieurs mécanismes jouent un role dans 'interaction entre les lignes de flux et les défauts. Pour des
traces de rayon ¢y > &, la contribution due & la suppression de 1’énergie cinétique du supercourant proche

du coeur de vortex est de [293]
Co
U™ ~egln | — 1-1). 5.9
0 0ln (\/5&) x ( ) ( )

Si, par contre, on a affaire & une trace de faible rayon ¢y <« &, c’est le gain d’énergie de condensation au
sein du cceur de vortex qui prédomine. On a alors

Co

US ~ &g (2—)2 x (1—1)° (5.10)

Une formule d’interpolation utile entre ces deux limites est [5]

2

1 C_O)
! (ﬁ&

A fin de déterminer le mécanisme dominant dans le BisSraCaCusOgqis , on a mesuré M,., d’un lot de
cristaux avec des traces amorphes avec des orientations différentes (Fig. 5.4 et Fig. 2.12b). Le caractére
bidimensionnel de ’ancrage implique que le parametre important est la section de la trace avec les plans
CuOs du BisSryCaCusOsys; le rayon effectif de la trace est alors non plus ¢g mais éy = ¢o/ cosfp, ou
I’angle entre I'orientation de la trace et I’axe c. La dépendance de I’énergie d’ancrage sur , est trop forte

pour étre expliqué par le mécanisme (5.9). Par contre, la formule (5.10) pour 'interaction de coeur décrit
bien a la fois la dépendance en angle et en température de ’énergie d’ancrage expérimentale.

. (5.11)

1
Uo ~ 560 In

5.3.3 Entropie des vortex bi-dimensionnels

I’Eq. (5.8) prévoit que, pour un nombre de lignes de flux trés inférieur aux nombre de pieges, la
réduction de 'aimantation est proportionnelle & ’energie d’ancrage, mais indépendant de la densité des
traces. Or, lorsque 'on compare M,., mesuré pour des cristaux de BisSryCaCusOgqs ayant subit des
fluences différentes d’ions lourds, on constate une dépendance importante de My, sur By. Ce résultat
ne saurait s’expliquer qu’en évoquant une contribution entropique & I’énergie libre (5.7), laquelle réflete
la possibilité, lorsque n, <« ng, des galettes appartenant & la méme ligne de flux de se répartir sur
plusieurs traces. L’entropie peut étre estimée comme TS = kgTIn W, ou W = NCLG/L” est le nombre de
possibilités de répartir des piles de L,/s galettes alignées sur les N. = §B,/B traces disponibles pour
chaque vortex. L. est la longueur du supraconducteur dans la direction du champ et 3 ~ Uy /&y prend en
compte 'interaction répulsive entre lignes de flux voisins [294]. Dans la limite purement bidimensionelle
[296], L, = s et chaque galette se situe sur une trace donnée, indépendamment des galettes appartenant
a4 la méme ligne, mais situés dans les plans CuO, voisins. La longueur L, ~ (£280/kgT)(®o/Bgy) peut
étre estimée a partir de 1’égalité de 'entropie gagnée et I’énergie de déformation de ligne perdue lors de
I’excursion d’une pile de galettes :

1 o
kpT ~ & —— = % 2 (5.12)

dLa B¢>La .
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Fia. 5.5 — (a) Aimantation & 1’équilibre de 5 cristaux de BisSroCaCuzOgq s surdopés, irradiés & 5 fluences différentes
d’ions Pb%6t de 6 GeV : 1 x 1010 cm—2 (|:|)7 2,5 x 1010 em=2 (), 5 x 101% em ™2 (D ), 1x 101 em™2 (D ), et 2,5 x 1010
em™2 (+ ), en fonction du champ magnétique appliqué (¢t = 0,89). Mis & part les deux derniers échantillons, ou T. a
été réduit par l'irradiation aux valeurs respectives de 81,0 et 78,7 K, la température critique est de 83,1 K. Les lignes
en pointillés réprésentent le comportement du moment magnétique des cristaux dans le régime irréversible, et les lignes
continues sont des ajustements 4 1'Eq. (5.8). (b) gain d’énergie libre (par galette) imputable au piégeage par les défauts
colonnaires, en fonction du champ magnétique appliqué, pour les mémes fluences. La ligne horizontale réprésente 1’énergie
d’ancrage extraite des ajustements dans (a); les droites inclinées pour les trois fluences les plus importantes réprésentent
la somme de I’énergie d’ancrage et de ’entropie configurationelle. A partir du champ d’interaction H;p;, celle-ci commence
4 diminuer par rapport & sa valeur maximale permise, au dela de poHa = 8By elle devient négligeable. (c) Entropie des
segments bi-dimensionnels des lignes de flux (galettes) dans le BizSroCaCuzOgy s irradié avec des ions lourds, & un champ
woHqa = 1 T. Pour des densités de défauts ng S5 x 1010 cm ™2, correspondant & By S T, des segments (d) Dépendance
en température de la dérivée logarithmique de l'aimantation réversible dans les limites B 3> By (0 ) et B < By (o ). Les
prévisions pour le modéle de fluctuations bi-dimensionelles [295]. (d) Estimation de la contribution entropique en fonction de
la température, pour B z By, dans un cristal de Bi>Sr2CaCuzOgy s optimalement dopé irradié & une fluence correpondant
4 By = 2 T. La contribution entropique peut étre estimée en comparant la dérivée logarithmique (5.15) a la valeur attendue
de g9 /®gs : on voit que pour B > By, kT S/®os ne saurait dépasser la barre d’erreur expérimentale, soit ~ %(kBT/q)O s),
ce qui correspond a Lg ~ 10s. A 'opposé, pour B <« By, Lq ~ 3s.

Dans cette expression, & = 28 est la tension linéaire d’une pile de galettes lorsque la densité superfluide
est réduite du a la présence des défauts colonnaires. On obtient la contribution entropique par unité de
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By < Bey (G0s/kpT) By > By (205/kpT)

F1G. 5.6 — Disposition des galettes (disques bleues) sur les traces amorphes (disques blancs reliés par lignes
pointillés) dans les deux limites (5.13) et (5.14).

kpTBy/c?s0d0

longueur, TS/L, = kgTIn N, , et aimantation a ’équilibre
Mo =SP4+ ()
Dys L, B
= MSP 4 ];if (;Béoj;) gj In (%) [La > s,0u By < By, (%)] (5.13)
= MSP 4 ];i In (ﬁ%) . [La =s,0u By > B, (%)] (5.14)

Au deld du champ caractéristique B., = ¢2®q/s?, les fluctuations des lignes de flux ont un caractére 2D
(voir chapitre 4).

On extrait la contribution entropique due a la présence des traces des mesures de aimantation
réversible en fonction de la densité de défauts colonnaires (c’est-a-dire, pour différents By), & température
réduite ¢ constante [Fig. 5.5a]. Pour les densités de défauts les plus faibles; M., est bien décrit par
I’'Eq. (5.8), avec une énergie d’ancrage par galette Ups/kp = 120 K; on en déduit que la contribution
entropique & ’énergie libre est négligible. L’évolution pour By > 0,5 T est attribuée & ’entropie config-
urationelle due a la répartition des galettes appartenant a la méme ligne de flux sur différentes traces.
L’énergie libre gagneé par la localisation des galettes sur les traces amorphes est obtenue en soustrayant
I’aimantation a 1’équilibre dans la limite des forts champs, MEZP ~ — (80/2®0) In (n/eb + 0.5) ; lorsque
I’on multiplie le résultat par ®gs, on obtient ’énergie gagnée par gallette, exprimée en [K] dans la
Fig. 5.5b. A faible champ, I’énergie libre n’est que peu affectée par les interactions entre différentes lignes
de flux. Alors, on peut extraire ’entropie en soustrayant Uys. Le résultat, rendu dans la Fig. 5.5c; est
en bon accord avec la prévision (5.13,5.14). Pour B, 21 T, ce sont des segments de lignes de flux
comprenant plusieurs galettes corrélées qui méandrent entre les traces, tandis que pour By > 1 T, les
galettes individuelles occupent la trace la plus favorable, sans corrélation avec les galettes appartenant
a la meme ligne situés dans le plan voisin. La méme analyse effectuée & des différentes températures
aboutit & la méme conclusion [294]. On peut également confronter le seuil By ~ 0,5—1 T & partir duquel
Eq. (5.14) est valable, avec la prévision théorique Be, (£0/kpT); la concordance des deux est cohérente
avec € &~ 0,006 — 0,008 (=% ~ 150) pour le matériau légérement sur-dopé en question.

Il est par ailleurs remarquable que ’ajout d’une densité importante de défauts colonnaires augmente
sensiblement ’entropie de ’ensemble de galettes. L’entropie en absence de défauts colonnaires peut étre
estimée A partir de la dérivée logarithmique M., /0 In B. Celle-ci prend la valeur

OMey _ E0(T) | kT
OlnB =~ 20, @ ®ylL,

(5.15)

On a vu que la valeur de &, peut étre estimée soit de maniére indépendante (section 2.4.2), soit & partir
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F1G. 5.7 — (a) Superposition de la ligne d’irréversibilité B;,,(T) d'un cristal de BizSrpCaCu;Ogy s optimalement dopé,
irradié avec 2,5 x 1010 ions Pb%t de 6 GeV (By = 0,5 T), avec le champ d’interaction H;pn: extrait de mesures de
I'aimantation et du couple réversible. On observe clairement la coincidence du changement de comportement de B;,(T)
avec Hirr. (b) Comparaison avec des résultats de Résonance de Plasma Josephson (champs de résonance & f = 41 GHz,
d’apres [297] et les mesures de la résistivité paralléle a I’axe ¢ [300, 301]. Au lieu d’augmenter de maniére monotone, p. dans
des cristaux de BizSroCaCuz Ogy s irradiés avec des ions lourds de haute énergie diminue a partir de B;, avant d’augmenter

de nouveau a partir de By,.

de la dérivée

Moy _ 5(0) kg | kgT 9L,
dTOImB ~ ®ys oL, = DL OT

(5.16)

On s’apercoit alors que dans des cristaux de BisSraCaCuyOgys non-irradiés, comme dans des cristaux
irradiés a des champs approchant ou plus grands que By, la contribution entropique & M,., est compatible
avec Lo ~ 10s; c’est-a-dire, le liquide de vortex dans le BiySraCaCusOgys connait un ordre a courte
distance ou les positions des galettes appartenant & la méme ligne de flux sont corrélées sur une distance
d’a peu prés 10 double plans CuO,. A Popposé, dans des cristaux irradiés et B < B, (0s/kpT) < By,
les galettes s’étalent autant que possible sur des traces différentes.

On peut donc définir un champ d’interaction H;py, au dela duquel les galettes appartenant a la méme
ligne commencent a s’aligner : ce champ correspond & celui ol a lieu la premiere déviation de M., du
comportement strictement logarithmique observé & bas champ, tel qu’indiqué dans la Fig. 5.5(a,b). Le
champ d’interaction peut étre estimé par les mémes arguments qui ménent a I’Eq. (5.7); on trouve [5]

Bine ~ 4By In |1+ (}—;g)z ~ By (%(0))2 (1—1), (5.17)

ce qui semble en bon accord avec les résultats rendus dans la Fig. 5.7.

@ = ®)

F1G. 5.8 — Disposition des galettes & By constant, pour (a) B < poH;nt et (b) B > poHine, respectivement.
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5.3.4 Origine de la ligne d’irréversibilité

Il est généralement admis que la ligne d’irréversibilité dans les supraconducteurs irradiés avec des ions
lourds de haute énergie équivaut a la transition vers une nouvelle phase de vortex localisés sur les traces,
le verre de Bose (section 1.7). Or, le modéle du verre de Bose comprend plusieurs faiblesses, dont une est
que le mécanisme de la transition est loin d’étre établi. Bien qu’on suppose que la transition correspond a
un dépiégeage thermique du aux errements des vortex dans le matériau extérieur aux traces, les mesures
thermodynamiques de la modification de I’énergie libre du supraconducteur présentées ci-dessus montrent
que ce dépiégeage n’a pas lieu.

Par contre, les champs caractéristiques démarquant les différents régimes d’occupation des défauts
colonnaires par les lignes de flux aident & comprendre le comportement spécifique de la ligne d’irréversibilité
(voir aussi la section 6.3). La ligne d’irréversibilité B;r,(T) dans le BisSraCaCusOsys irradié aux ions

lourds compte trois régimes : (I) pour des champs forts, B 2 By, Birr diminue linéairement en 7'. Puis, un
régime (IT), “vertical”, dans lequel T, ne dépend guére de B. Enfin, pourB < %B@ un régime bas champ
(TIT), exponentiel en 7', dans lequel By, (T') ne dépend pas de la densité des traces. Un tracé du champ
d’interaction dans le diagramme de phases (B, T) révéle que la partie exponentielle (IIT) de By, (7, &

B X %B@ correspond au régime de piégeage individuel de lignes de flux, ol les galettes appartenant a
la méme ligne de flux se dispersent sur plusieurs traces. La transition vers le liquide de vortex dans ce
régime ne correspond pas a un dépiégeage car toutes les galettes occupent des traces dans la phase solide
comme dans la phase liquide; on doit plutot parler d’un seuil de mobilité des galettes.

De méme, le régime (IT) de B (T) “vertical”, correspond aux champs ol I'interaction entre vortex
voisins est important : celui-ci introduit un réalignement des lignes de flux. En employant les mesures
de couple de la section 5.3.1, on peut montrer que ceci est vrai autant dans le liquide de vortex que
dans le solide de vortex avoisinant By, (T) [Fig. 5.7a]. Cette interprétation est appuyée par des mesures
directes de I’alignement des lignes de flux par la Résonance de Plasma Josephson [297, 298, 299]. Le
facteur C [Eq. (2.25)] extrait par ces auteurs montre une nette remontée a partir du méme champ Hjp,
extrait des mesures de I’aimantation réversible. Cette remontée se traduit par I’apparition d’une résonance
dédoublée (deux pics de résonance) lorsque, & des température avoisinant la ligne d’irréversibilité, le champ
magnétique est balayé a température constante. Des mesures directes de la résistivité parallele & 1’axe
¢ effectuées dans le liquide de vortex de cristaux de BiaSraCaCuyOgys sur-dopés montrent que Hipy
coincide avec une diminution de p. & By, avant que cette grandeur augmente de nouveau a By, [300, 301].
Comme la Résonance de Plasma Josephson, la conductivité parallele a ’axe ¢ dans le liquide de vortex
est déterminée par le couplage Josephson résiduel entre plans supraconducteurs [188] - un réalignement
des lignes de flux sur leur axe a pour conséquence une amélioration du couplage [section 2.5.2).

Enfin, la valeur de M,., pour des champs B 2 By, proche de celle d’un cristal non-irradié, implique,
moyennant 'Eq. (5.4), que les lignes de flux les plus faiblement ancrées ne sont pas localisées sur quel-
conque défaut colonnaire. Ces champs correspondent aux régime (I) de la ligne d’irréversibilité. Tl est
logique d’attribuer le dépiegeage du flux dans ce régime, que ce soit par ’action de 1’agitation ther-
mique ou aidé par un courant électrique, au mouvement de ces vortex interstitiels; piégés uniquement par
I'interaction avec leurs voisins.

5.3.5 Régime proche de H,,

L’augmentation du champ magnétique et/ou la température porte le liquide de vortex dans le régime
ou celui-ci transite vers la phase normale [22]. On rappelle que le nombre de Ginzburg (1.17) du
Bi2Sr2CaCusOg4s , Gi ~ 0,05, signifie que le régime de fluctuations thermiques du parameétre d’or-
dre est trés large, au point que les points saillants habituellement associés avec I’approche de Ho(T'),
comme la linéarité de M,., en T et H, et le pic de chaleur spécifique, sont & peine observables. Les
données expérimentales montrent une dépendance de M,., en In H | avec une dérivée logarithmique dont
le signe change & un “point de croisement” 7%, auquel Myey # Myey (H). Néanmoins, Iintroduction de
défauts colonnaires a une grande importance dans ce régime également, on verra que I'ancrage des vortex
reste important jusque dans le régime critique des fluctuations.



82 CHAPITRE 5. THERMODYNAMIQUE DES SUPRACONDUCTEURS DESORDONNES

(b) L L B LRI B UL BN BRI
E o 88K
0 °°°°o o4 o ] * 86K
Isaaf.goooooooeo o :35[:
(] . 0 $4K
P | 1 o 8 ; e B oDm B k
< 00k " = °F 2 =
5 ¢ faae . " " [ ]
— Fe -
3 ° § 200f
8 —+—2.0T3 s 20T ] 200F e, . ¢
—A—gg% a 30T 3-12 L * . *t." . * ]
% —e—o.Ul3 5.0T
-12 1 1 1 E. 1 1 1 I. 1 e -300 1 1 1 1 1 1 1
70 75 80 85 -0.001 0 0.001 0 05 1 15 2 25 3 35 4
(a) T(K) (T-T (H)/(TH)* (K/Am ™" )™ kH(T)

Fia. 5.9 - (a) Aimantation réversible d’un monocristal de BipSrpCaCusOg4 s sur-dopé aprés irradiation avec 5 x 1010
ions Pb%¢+ de 6 GeV (By =1 T). Panneaux de gauche : Mrc, pour B < By, B S By, et B > By, respectivement. Les
panneaux de droite montrent le rendu des mémes données en fonction du paramétre d’échelle Q22 (b) Aimantation dans

le régime Gaussien de fluctuations. Pour ce cristal, la théorie [304] prévoit M (T*) = 130 Am~!.

La Fig. 5.9a montre le comportement de 1aimantation réversible dun monocristal de
BiaSraCaCuyOgys sur-dopé (T, avant irradiation ~ 85 K) aprés irradiation avec 5 x 109 ions PB5+
de 6 GeV, ce qui correspond & By = 1 T. On observe, en fonction du champ que, pour B <« By, I’aiman-
tation montre un point de croisement, et obéit & la loi d’échelle dans le parametre sans dimension Q%P
indiquant que les données peuvent étre décrits par une théorie de Ginzburg et Landau en dimension 2
dans ’approximation du premier niveau de Landau. La mise & 1’échelle des données peut se faire moyen-
nant le choix de la température critique en champ nul comme paramétre, T, (0) s’avere étre de 82,6 K.
Pour des champs magnétiques approchant By, la loi d’échelle est également observée, avec T,(0) ~ 82,0
K, mais il n’y a plus de point de croisement. Enfin, pour des champs supérieurs & By, le comportement
est en tout semblable & celui du cristal avant I'irradiation.

L’évolution en champ de I’aimantation n’est pas sans rappeler celui dans la limite de London : un
régime d’ancrage individuel de vortex & faible champ, le régime entre poH;y: et By dominé par les interac-
tions répulsives entre vortex, et le comportement pour B > By, ou I'aimantation réflete le comportement
des lignes de flux ne trouvant pas de piege libre. Dans le cadre de ’approche de la transition supraconduc-
trice sous champ, il convient de considérer deux possibilités : la nucléation de supraconductivité de surface
autour des traces amorphes (qui constituent autant des surfaces intérieures au matériau), et la nucléation
dans la matrice entre les traces. On peut rejeter la premiére hypothése : non seulement 1’auto-dopage
(section 2.6.1) impose une T, plus faible au voisinage des traces, des mesures autour du premier champ
critique [303] montrent clairement que sous champ magnétique, la nucléation de la supraconductivité a
lieu entre et non autour des traces, qui, au contraire, constituent des d’ouvertures priviligiées pour le
passage du flux magnétique a ’approche de la transition.

Le comportement dans le régime des fluctuations est mieux compris si I’on considére d’abord le régime
Gaussien (haute température), dans lequel la longueur de corrélation €4 < ap [173]. Dans cette limite,
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le diamagnétisme est du & la présence de zones indépendantes supraconductrices d’étendue ~ €_2|_ La
réponse diamagnétique de chacune de ces régions donne lieu & M,¢, x —(E’_zl_kBT/CDgs)Ha ~ —yH, oula
susceptibilité x = mT€y/3s®2|1 — t| (& est la longueur de cohérence de Bardeen, Cooper, et Schrieffer)
[20]. Lorsque la taille des zones fluctuantes approche de la longueur magnétique ag, la susceptibilité
sature et Moy, ~ —0,346kpT/®os = Myeo (T™) [304] . La divergence de &4 dans le régime Gaussien
implique que cette valeur est atteinte a des champs de plus en plus faibles lorsque ’on approche de T,
c’est le comportement observé expérimentalement (Fig. 5.9b). Etant donné le bon accord avec la théorie
Gaussienne, on en déduit que le régime critique des fluctuations dans le BiaSraCaCusOgys ne s’étend
pas au dela de ~ 1 K autour de T¢.

L’effet de l'irradiation est d’introduire une nouvelle longueur, la distance entre les traces, qui va
agir comme distance de coupure sur la longueur de corrélation ;. Il est alors évident qu'un comporte-

ment qualitativement différent est attendu pour ng 2 aaz. Notamment, pour des champs magnétiques
forts, aaz > ng, la distance maximale & prendre en compte pour ’évaluation de ’aimantation n’est
pas différente de la situation sans traces, le méme comportement est alors observé dans ’échantillon
vierge et ’échantillon irradié. Pour des champs magnétiques faibles (nq > aaz), la plus grande distance
pertinente est la distance moyenne entre les traces. Le parametre d’ordre supraconducteur acquiert sa
valeur maximale, inférieure & celle atteinte dans le matériau non-irradié, lorsque £ ~ ngl/z, d’ot1 une
aimantation |Mye,| ~ |¢?| ~ (B/Bg)(kpT/®os) plus petite; la décroissance de |M,.,| en fonction de
By n’est d’ailleurs pas sans rappeler ce qui est observé dans le régime de London, voir la Fig. 5.5a. La
susceptibilité, plus petite dans le régime de faible champs, implique que le point de croisement est atteint
a plus basse température.

Il reste le régime intermédiaire de champ magnétique, dans lequel ’aimantation est déterminée par le
caractére aléatoire (5.6) des positions des traces. Contribueront & I’aimantation & la fois des régions aux
défauts relativement éparses, avec un 7™ élevé et un diamagnétisme “important” | et des zones aux défauts
denses, ou T~ est réduit et la susceptibilité petite. On ne peut ainsi observer quelconque comportement
canonique de M., & I’approche de By. Une analyse similaire des nos données a été faite par Braverman,
Gredeskul, et Avishai [305], qui attribuent ce comportement & une réduction aléatoire de T, induit par
les traces, dans I’esprit de la section 2.6.1.

5.4 Supraconducteur tridimensionnel anisotrope

La question se pose si les résultats obtenus sont particuliers aux supraconducteurs lamellaires, dans
lesquels le réseau de lignes de flux est excessivement flexible, ou si ’on peut également obtenir de I'infor-
mation sur le potentiel d’ancrage, les fluctuations positionelles; et 'occupation des défauts colonnairess
dans des supraconducteurs moins anisotropes. Ceci est particulierement pertinent en ce que le modele du
verre de Bose, développé pour la description de lignes de flux continues en présence de piéges colonnaires,
prévoit que la transition vers la phase liquide de vortex a lieu moyennant I’errement thermique des vortex
localisés autour de leur position d’équilibre, jusqu’a ce que I’énergie de piégeage est réduite a une valeur
de Dordre de kpT. A ce moment, les lignes peuvent diffuser & travers le matériau supraconducteur et
la cohérence de phase & longue distance est perdue. L’errement des lignes de flux devrait mener a une
contribution exponentiellement petite de I’énergie d’ancrage & "aimantation & 1’équilibre ; a 'inverse, la
localisation forte des vortex sur les traces aboutirait & une contribution importante.

On a donc, en collaboration avec I’'Institut Néel et le Laboratoire de Physique des Solides de 1’Uni-
versité Paris-Sud, effectué une étude similaire sur le composé beaucoup moins anisotrope YBasCuzO7_s,
avec € ~ 0,14 et Gi ~ 2 x 1073 [85, 306]. Il s’avére que la ligne d’irréversibilité dans ce composé se situe
4 des champs plus proches de B.2(T) que dans le BiaSraCaCusOsyis , et que "aimantation réversible
(c’est-a-dire, pour B > B, ) suit Eq. (1.10) sans montrer de détails spécifiques [85]. On a alors choisi de
mesurer le couple réversible sur des cristaux irradiés & 8, = 60° (mesuré & partir du plan ab), ainsi que
la chaleur spécifique.

Le gain d’énergie occasionné n, Uy par le piégeage des lignes de flux par les défauts colonnaires donne,
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Fic. 5.10 - (a) Couple réversible mesuré par B. Hayani, S. Johnson, et L. Fruchter sur un monocristal de YBasCusO7_s
irradié avec 1 x 10! jons Pb®¢* de 1 GeV [306]. (b,c) Energie libre gagnée par différents supraconducteurs grace au piegeage
de lignes de flux sur les défauts colonnaires. Ces énergies de piégeage (égaux au produit nyUp de la densité de lignes de flux
piégés et le gain d’énergie par unité de longueur des défauts) constituent une fraction importante de 1'énergie libre totale
F, — Fs gagnée lors du passage de 1’état normal & I’état mixte supraconducteur; ceci se manifeste par une modification
notoire de la chaleur spécifique sous champ. Les énergies en question ont été obtenues & partir de mesure du couple exercé
par les défauts sur les lignes de flux, et sont comparés a un modéle simple ou le défaut isolant remplace le coeur des lignes de
flux. On s’apergoit que dans le Bag ¢5Ko.35BiO3, on obtient une bonne correspondance, tandis que dans le YBasCusO7_5

les energies de piégeage sont affectés par des fluctuations thermiques de I’amplitude du paramétre d’ordre.

pour une plage d’angles [0 — 0,| < 0,, lieu & une contribution au couple I' = —3[n,Up] /98, [127, 306]

B? |6,
I'o(6) = 24, —1)sgn(0—6,): 1
0( ) 0 (6 gp )Sg ( P) (5 8)

f, est Pangle d’accomodation au dela de laquelle aucune section des vortex n’est plus alignée avec les
défauts, et 6; est I’angle de verrouillage (“lock-in”) en dega de laquelle la ligne entiére est piégée par le
défaut. Si I’on écrit le saut du couple & 6 = 6, comme I'c >~ H My — H My |p=p, = —H)0G/OBL, on
voit que ce saut constitue une mesure directe de 1’énergie contribuée par des crans de vortex rejoignant
une trace a 'autre lorsque le champ subit une rotation. Pour des lignes de flux isolées , on écrit donc
Lo~ V2B /a3 = \/251U0a0_2. L’énergie d’ancrage s’écrit, de maniére générale [5, 127],

kL T?
Uy = 4?152 B exp (—71'/\/5) , (5.19)

ou le facteur exponentiel exprime la chute d’énergie libre du & l'errement dans la limite des hautes
températures (5 < 1). Le potentiel d’ancrage est exprimé & travers le parametre 3, qui prend les formes
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Fia. 5.11 - (a) Chaleur spécifique d'un monocristal de YBa;Cu3O7_s , irradié avec 1 x 10! jons Pb%¢*t de 6 GeV
(By =2 T). (b) Diagramme de phases montrant la transition vers un état a résistance nulle (le “verre de Bose”) & Tirr ; et
la température Ty jusqu’a laquelle la contribution du piégeage de vortex a 1’énergie libre totale est mesurable. La position
de la ligne Ty (H) est bien reproduite par un critére |F, — Fs + niUp| = akpT/V, ou V est un volume élémentaire de

fluctuations corrélés.

Bem = (£26081/k%T?)(1 — b) pour le piégeage électromagnétique [Eq. 5.9)] et B. = (c2&0é/kET?)(1 —b)?
pour le piégeage des cceurs, Eq. (5.10) [b = B/B.2(T)]. Dans la limite de basses températures (3 > 1) et
on retrouve les expressions habituelles en injectant .., ou G, dans

T

Uy =
EVENZ

g. (5.20)

En combinant les différents termes, on a une estimation pour la contribution au couple du au piégeage
d’un seul vortex,
kT
Iy = ﬁ—agé’ﬁlﬂ exp (—ﬂ'/\/B) . (5.21)

Les mesures de couple effectuées au Laboratoire de Physique de Solides par 1’équipe de L. Fruchter
dans le régime réversible d’un monocristal de YBayCuzQOr_; irradié avec 1 x 10! ions cm ™2 montrent une
discontinuité claire pour I’alignement du champ magnétique avec la direction des traces (Fig. 5.10a). Cette
discontinuité est perceptible également dans le régime irréversible (verre de Bose) : les deux branches du
couple pour grands angles positifs et négatifs ne se situent pas dans le prolongement I'un de 'autre. Le saut
du couple T'y diminue en fonction de la température, avant de disparaitre & la température Ty (B). Cette
température se situe loin dans la phase liquide. De plus, sur une grande plage de champ, la dépendance
en température de ['y suit une loi d’échelle dans le paramétre Q3P [Eq. (1.8), voir Fig. 5.10b].

Cette loi d’échelle s’explique de la maniére suivante. La dimension des traces, ¢g ~ 3 nm [307, 309, 308]
dans le YBayCuszOr_s ainsi que la longueur de cohérence, £(0) ~ 1 nm, ne sont pas tres différentes que
dans le BiySraCaCusz0gys . On peut donc évaluer le champ d’interaction Hypne, Eq. (5.17), d’ott Ion
constate que toutes nos mesures se situent & des champs bien supérieurs. Dans cette limite, 'exposant de
I'Eq. (5.6) peut étre developpé : la fraction de vortex piégés est ~ By /B. On a donc, en moyenne, une
contribution

kT By
[p= 22 1); 5.22
0 ﬁ%gﬂ (B>1) (5.22)
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si 'on adopte B = (., on a une “expression champ-moyen”

q)og(O) _ Cp B¢ /
kT B Lo = 471_&) BCZ(O) |Q|3 : (6 > 1) . (523)

(C’est-a-dire, on explique la loi d’échelle en @ a condition que le piégeage se fasse, comme dans le
Bi2Sr2CaCusOg4s , principalement par les coeurs des vortex, et que les fluctuations positionelles des
lignes de flux ne sotent pas importantes . Le contraire aurait entrainé la présence de ’exponentielle
exp (—71'/\/3) dans I'Eq. (5.23), ce qui aurait gaché la loi d’échelle en @ (ceci a, en fait, lieu aux plus
faibles champs de mesure). On trouve ainsi que dans le YBayCuzO7_s comme dans le BizSroCaCusOsgys
, le liquide de vortex est caractérisé par une fraction élevée de lignes de flux rigidement piégés sur les
défauts colonnaires. En plus, on trouve de bonnes indications que la ligne d’irréversibilité presque entiére
se situe dans le régime (I), caractérisé par la présence de vortex interstitiels.

Le changement considérable de I’énergie libre engendré par le piégeage de flux dans le liquide de vortex
est exemplifié par les résultats des mesures de la chaleur spécifique C), sur une série de monocristaux de
YBayCuzO7_s irradiés, effectuées par R. Brusetti, T. Klein, et C. Marcenat a 'Institut Néel [85]. La
Fig. 5.11(a) montre que l'introduction de défauts colonnaires ne modifie pas uniquement C}, en champ
nul, mais également en champ non-nul, et de maniére importante. Notamment, le maximum de C), est
poussé vers de plus hautes températures lorsque la densité de traces augmente. On constate également
(Fig. 5.11b) que le maximum de C), coincide avec la température T & laquelle la contribution du piégeage
au couple thermodynamique disparait.

La position de C), peut étre décrite par un critére phénoménologique [310, 311]

|F — Fs(B) + n,Up(B) :oszTT, (5.24)
qui compare le gain d’énergie libre dans I’état supraconducteur, rapporté & celui dans I’état normal, a
la température. Lorsque la différence de la densité d’énergie libre entre I’état normal et 1’état supracon-
ducteur est inférieur & I’énergie thermique kg7 contenu par un volume élémentaire de fluctuation V,
on estime que la supraconductivité est détruite par ’action de fluctuations thermiques sur les paires de
Cooper. Or, le fait d’ajouter des centres de piégeage diminue ’énergie libre de la phase supraconductrice.
Ce critére décrit parfaitement la modification des points saillants du diagramme de phases du supracon-
ducteur tri-dimensionnel cubique (isotrope) Ba;_,K;BiOs, lorsque celui-ci est irradié avec des ion lourds
de haute énergie [311], et que I’on admette que dans ce matériau I'effet des traces amorphes est également
le piégeage des cceurs de vortex.

Dans le cas de I’ YBasCuzOr7_s , on remarque que les champs auxquels sont faites les mesures se
trouvent bien au dela du champ d’interaction de I’'Eq. (5.17). Dans cette limite, I'Eq. (5.6) donne n, =
Bg/B. L’énergie d’ancrage U, est donnée par I'Eq. (5.10), multiplié par le facteur (1 — b)? prenant en
compte la réduction du paramétre d’ordre (et donc, de I'augmentation de A et &) & ’approche de B.s. Le
volume élémentaire de fluctuations est V = a2¢. = ea2¢. L'Eq. (5.24) se réduit alors &

_ A7/ 20

3/2 _
@ 1+ By/Bes’

(5.25)

critére qui décrit une ligne dans le diagramme de phases (B, T). Si I’on veut recouvrir le résultat @ = 3,2
décrivant le maximum de €, dans 'YBCO vierge, on adopte

Q=3,2/[1+ By/Bes)""?, (5.26)

ce qui, lorsque 'on prend T, = 93,1 K, décrit parfaitement 1’évolution avec la densité de défauts. On
trouve donc que la chaleur spécifique concorde pleinement avec les résultats du couple : une fraction
importante des lignes de flux, ou de sections de lignes de flux, reste fortement accroché aux défauts
colonnaires dans la phase liquide de vortex.
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5.5 Conclusion

La conclusion principale de ce chapitre est que le gain d’énergie du & ’ancrage de flux par le désordre
cristallin au sein des matériaux supraconducteurs modifie non seulement les propriétés dynamiques,
comme le courant critique, le moment magnétique irréversible, ou la résistivité, mais aussi les propriétés
thermodynamiques comme "aimantation, le couple réversible, ou la chaleur spécifique. L’analyse de ces
grandeurs permet un acces direct a ’énergie d’ancrage, parametre inaccessible par des mesures de trans-
port (ces derniéres donnent une barriére d’activation efficace s’opposant au mouvement des vortex). De
plus, les propiétés thermodynamiques sont, sans surprise, directement affectés par les fluctuations posi-
tionelles des lignes de flux, qui ajoutent une contribution entropique a 1’énergie libre.

On a démontré ce fait par des mesures sur un systéme modele d’ancrage fort, c’est-a-dire, des SHTc¢
dans lesquels on a introduit des pieges sous la guise de traces latentes amorphes produits par I'irradiation
avec des ions lourds de haute énergie. On s’est concentré ici sur le comportement d’un supraconducteur
lamellaire, le BiaSraCaCusOgqs , et sur un supraconducteur “continu” anisotrope, le YBasCuszO7_; .
Dans les deux composés, la contribution du piegeage de flux a ’aimantation et au couple réversible est tres
importante. Elle nous permet d’extraire 1’énergie d’interaction d’un vortex avec une trace amorphe, dans
les deux cas, c’est le piégeage du cceur de vortex qui est principalement responsable pour la modification
de I’énergie libre. Dans le cas du BiySraCaCusOgys , trés anisotrope, le systéme de lignes de flux
se comporte comme un systéme quasi-bidimensionnel : dans tous les cas, ce n’est que la composante
perpendiculaire aux plans CuQO; de l'induction magnétique, portée par les “galettes”, qui détermine le
gain d’énergie libre. Cela permet de déterminer la fraction piégée de “galettes” | et de mettre cette donne
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Fia. 5.12 - (a) Diagramme de phases de 'YBCO monocristal irradié avec des ions Pb®6t de 6 GeV. Les symboles pleins
indiquent la ligne d’irréversibilité B;,-(T'), tandis que les symboles ouverts montrent la position du maximum de la chaleur
spécifique. Les lignes continues sont de lignes de @ constant : Q@ = 7,9 décrit la transition de premier ordre du réseau de

vortex dans le monocristal vierge, les lignes Q = 3,2 et Q = 3,2/(14 By /Bc2(0)) décrivent la position du maximum de Cy.
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en lien avec le comportement de la ligne d’irréversibilité. Il y a trois régimes en fonction de la valeur
du champ magnétique appliqué : a faibles champs, les “galettes” appartenant a la méme ligne de flux
se dispersent autant que possible sur différentes traces ; au dela du “champ d’interaction”, les “galettes”
s’alignent sur la méme trace, on assiste a un “récouplage” et au durcissement associé du réseau de flux.
Enfin, & fort champ, la dynamique de flux est déterminée par ces vortex qui ne trouvent pas de piége
approprié. En ce qui concerne le YBasCuzO7_; , la ligne d’irréversibilité quasiment entiere se trouve
dans ce régime.

L’influence des traces amorphes persiste au dela du régime de fluctuations critiques, jusque dans le
régime Gaussien de fluctuations supraconductrices au sein de la phase normale. En ce qui concerne le
liquide de vortex, entre la ligne d’irréversibilité By, (T') et le deuxiéme champ critique B (7T, cela signifie
qu’il est caractérisé par un piégeage fort de vortex, ol au moins de sections de vortex. On établi ainsi la
notion de “liquide piégé” : celui-ci est caractérisé par une modification de 1’énergie libre par le désordre
cristallin sous-jacent. Le fait que le liquide de vortex dans les SHTc irradié soit un liquide piégé met en
cause 'interprétation de Bj.(7") (ol la ligne de transition du verre de Bose, Bpg(T), si I'on souhaite
d’interpréter B (T) ainsi) comme étant régi par le dépiegeage des vortex. Il s’agit, comme on le verra
a la fin du chapitre suivant, plutot d’un seuil de mobilité, en analogie avec le seuil de mobilité dans les
sémiconducteurs dopés.



Chapitre 6

Transitions de phase des vortex dans
les supraconducteurs désordonnés

Nous avons vu dans la Section 1.4 que, dans les supraconducteurs a haute température critique
monocristallins, le réseau de vortex subit une transition de phase, communément désigné “fusion du
réseau de vortex”, d’une phase “solide de vortex”, qui montre les propriétés normalement associés avec
la supraconductivité comme une résistance électrique nulle & faible courant et un écrantage parfait de
faibles modulations du champ extérieur appliqué, vers une phase “liquide de vortex”, dont les propriétés
dynamiques ressemblent beaucoup & ceux d’un métal normal [3, 72, 73, 76]. Le caractére de cette fusion
comme une transition thermodynamique de premier ordre a été établi par des mesures locales de la
densité de vortex. En particulier, dans le BisSroCaCus0Ogqs monocristallin, la densité de vortex montre
une discontinuité a la transition [3]. L’observation par diffraction neutronique [77] d’un réseau hexagonal
de lignes de flux dans la phase solide, confronté avec 1’absence totale de pics de Bragg dans la phase liquide
de vortex ont appuyé le paradigme que ’ordre brisé a la transition de premier ordre est ’ordre topologique
a grande distance du réseau de lignes de flux. Cette vision des choses a été confortée par l’observation
par décoration Bitter de réseaux triangulaires de vortex sans défaut sur des distances correspondant a
des centaines de paramétres de maille [106].

Le fait que la résistivité linéaire disparait dans 1’état solide de vortex lorsque le courant de transport
tend vers zéro montre que cet état doit aussi étre caractérisé par un ordre a longue distance de la phase du
parametre d’ordre supraconducteur. Par contre, I’état liquide de vortex est caractérisé par une résistivité
linéaire non-nulle due & la diffusion de vortex; il n’y peut donc y avoir de cohérence de la phase sur
I’ensemble du matériau. La disparition de la résistivité linéaire trouve obligatoirement son origine dans
I’apparition d’un courant critique non-nul, du a la localisation de ’ensemble des vortex dans le potentiel
aléatoire présenté par les défauts cristallins du matériau supraconducteur, ou simplement & cause de
I'interaction des lignes de flux avec les surfaces extérieures du matériau. Or, on sait depuis longtemps
que la présence de désordre cristallin détruit 'ordre topologique a longue distance du réseau de vortex
[125, 126]. Celui-ci est caractérisé par les longueurs de corrélation transverse (& la direction du champ
magnétique) R, et longitudinale L, définis par

(la(Rq, 2) = (0, 2)]) = a5 (6.1)
(la(r, La) = u(r,0)]%) = af,

ot u(r, z) est le champ de déformation du réseau de vortex & I’emplacement (r,z) (la coordonnée z est
paralléle au champ magnétique, tandis que r est un vecteur dans le plan perpendiculaire au champ). On
peut interpréter ces longueurs en ce que, a des échelles supérieures a R,, Ly, la structure du réseau de
vortex est caractérisé par la présence de défauts structurels (dislocations).

La force moyenne d’ancrage et le courant critique sont caractérisés par les longueurs R, et L., définies

89
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comme

(la(Re,2) —u(0,2)]%) =} (6.3)
(la(r, Lc) —u(r,0)]%) (6.4)

=2,
Le parametre crucial est r,, la portée du potentiel d’ancrage : pour des déplacements relatifs de vortex
supérieurs a rp, la mémoire du potentiel aléatoire sous-jacent est perdue et le réseau de vortex peut étre
considéré comme dépiégé. L’amplitude de r, est déterminée par la taille des cceurs de vortex; on a donc
7y & Eqp dans le régime de London, et r, & ay proche de B,s [317].

On montrera dans ce chapitre que, contrairement au paradigme que "augmentation du taux de
désordre dans des cristaux supraconducteurs se fait au détriment de la transition de fusion du réseau
vortex, et que, dans des matériaux trés désordonnés, elle cede a une transition continue d’un verre de
vortex sans corrélations positionnelles & longue distance vers la phase liquide, la transition de premier
ordre dans le BisSryCaCusOgys est robuste par rapport au désordre cristallin. Le mécanisme de fusion
du réseau de vortex n’implique donc pas une déstruction de I'ordre topologique du réseau de flux. On
considérera plusieurs facons d’augmenter le désordre effectif. La premiére est de simplement réduire la
température. A des températures en deca de 35 K, I’ancrage par les défauts intrinséques (les atomes
d’oxygenes dopant dans la phase sur-dopée, et les lacunes d’oxygéne dans les plans CuQO» dans la phase
optimalement dopé et sous-dopé [156]) devient fort et détruit ’ordre topologique du réseau de vortex
[136]. En effet, en dessous de 15 K, les longueurs de corrélation adoptent leur valeur minimalement pos-
sible, R. = ag, L. = s, pour des courants critiques supérieurs & 1 x 101 Am~=2 [136]. Néanmoins, on
montrera que “I’effet de pic” qui se manifeste & des températures & peine plus élevées n’est autre que la
continuation de la transition de premier ordre dans le régime ou 1’équilibre thermodynamique ne peut
étre atteint [318]. L’observation de la transition de permier ordre dans le BisSraCaCuzOgys sous-dopé,
dont il est généralement admis que le désordre cristallin joue un role important [110, 111, 112] confirme
cette donne.

Dans une seconde étape, on ajoute un désordre encore plus fort, sous la forme de défauts linéaires
amorphes produits par I'irradiation avec des ions lourds de haute énergie [94, 95, 153] ou des aggrégats
Cep [202]. Méme dans ce cas, le caractére de la transition de premier ordre de I’ensemble des vortex ne
change pas[94], malgré la démonstration explicite que 'ordre topologique du réseau est totalement perdu
[95]. Par contre, I’ajout de défauts colonnaires transforme une grande partie du liquide de vortex en phase
vitreuse, caractérisée par la localisation des lignes de flux. Cette phase vitreuse est caractérisée, dans le
Bi2Sr2CaCusOgys , par une phénoménologie quasi-bidimensionelle.

6.1 Surrefroidissement du liquide de vortex et caractere de la
fusion a basse température

A haute température, ou le piégeage des vortex par des défauts cristallins du matériau supraconducteur
n’est pas efficace, la transition de premier ordre solide - liquide de vortex se manifeste par une discontinuité
de la densité des lignes de flux & B = B, [3]. Cette discontinuité peut étre mise en évidence par
la magnétométrie & sonde & effet Hall (voir section 2.3, et les Figures 1.5 et 2.4) , ou encore par la
méthode magnéto-optique différentielle (section 2.2.3, Figure 4.1). Or, & basse température, le caractére
de la transition solide-liquide de vortex est difficilement mesurable, car le piégeage des vortex empéche
I’équilibration du systéme (voir Fig. 6.4). En dessous de 14 K environ, on observe une maximum du
courant d’écrantage autour de H, = 0. Par contre, entre 14 et 30 K il y a une augmentation, souvent
trés nette, du courant d’écrantage lorsque la densité de flux locale (au sein du supraconducteur) dépasse
une valeur B,, (voir Figs. 6.1, 6.2). On parle de la transition dite du “second pic”, & cause de la rupture
nette que cette augmentation provoque dans les cycles d’hystérésis du champ propre H, [voir Fig. 6.2(g)].
On observe donc deux comportements qualitativement différents pour la réponse électrodynamique de
I'ensemble des lignes de flux, en fonction du fait que la densité des vortex ait dépassé B,,/® ou non.
Pour B < B;p, la reptation thermiquement activée de la densité de lignes de flux suit une loi de type
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F1G. 6.1 — Manifestation de la transition dite “du second pic” du réseau de vortex dans un cristal de BisSroCaCus Os4s
légérement sous-dopé (T. = 81 K) [323]. (a) Images magnéto-optiques directes de la distribution de flux lors d'un balayage
du champ magnétique appliqué & 27,8 K (section 2.2). Les trois clichés montrent la pénétration du flux magnétique a
Hq =200, 300, et 450 Oe. On s'apercoit que, pour B < B,y & 200 G (20 mT), le flux pénétre depuis les bords du cristal,
selon les prévisions du modéle de Bean [170, 171]. Ceci indique que lors de leur pénétration, les vortex sont ralentis par
le piégeage par les défauts cristallins présents dans cet échantillon. Le profil de B 4 travers 1’échantillon, dessiné dans (b),
s'affesse lorsque le champ magnétique H, croit, jusqu’a ce que le seuil B = Bgp soit franchi. A ce moment, une nouvel état
critique de Bean est constitué, correspondant & un courant d’écrantage ~ dB/dxz plus élevé. NB : 1'échelle des intensités
dans les clichés prises a 300 et 450 Oe n’est pas la méme pour les trois clichés. Les régions les plus sombres pour 300 et 450

Oe réprésentent une densité de flux équivalente a celle dans les zones les plus claires dans le cliché pour 200 Oe.

B~ {kpT/U:In[(to + t)/r]}_l/“ [321], signe que la caractéristique courant—tension a la forme typique
pour le mouvement thermiquement activé d’une variété élastique [322],

B = Fyexp [_ kgT (37)“] . (6.5)

Les mesures [321] montrent un u ~ 0.5. En revanche, pour B > B,,, les caractéristiques (V') suit une

loi de puissance [136]. Les caractéristiques [(V) pour B z B,y et B < B, reportés pour la méme
température, se croisent [319], ce qui veut dire que, en fonction du point de travail, le courant augmente
ou chute lors du passage du seuil B;,. La valeur de B, dépend faiblement de la température et se situe
dans le prolongement de By, (Fig. 1.6).

Il est possible de montrer que la transition du “second pic” est en effet une transition de premier
ordre, et qu’elle n’est rien d’autre que la prolongation a basse température de la transition de “fusion”
de Pensemble des vortex & By, (T'). Trois expériences montrent cela.

Balayage lent du champ magnétique externe Lorsque I'on applique un champ magnétique suffisa-
ment lentement au cristal de BiaSroCaCu2Osys , le piégeage de vortex dans le volume du supraconducteur
est inefficace & cause de la reptation thermiquement activée [136], et les lignes de flux peuvent gagner
leur position de quasi-équilibre. Cela correspond, dans les cristaux minces & section rectangulaire sous
étude, & une répartition spatiale en dome [241, 242], voir Fig. 6.2(a,b). Lorsque la densité de flux atteint
treés précisément la valeur B, ce dome s’éfface, la répartition des vortex devient strictement homogene.
Ceci n’est pas sans rappeler la valeur constante de la température a la fonte d’un solide, ou a 1’ébulition
d’un liquide via une transition de premier ordre. Dans le cas présent, c’est le courant d’écrantage du a
I’ancrage de flux, plus fort dans la phase haut champ, qui empéche ’entrée de nouveaux vortex dans la
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FiG. 6.2 — La transition “du second pic” dans le cristal BisSr2CaCuszOgy 5 #8.14 (Te = 89 K, voir Fig. 4.1). Du fait
de son dopage optimal, ce cristal contient peu de défauts, que ce soit des atomes O dopants ou des lacunes dans les plans
CuO;. L'ancrage de flux est donc rélativement faible. (a) Image magnéto-optique a 25 K et Hqy = 200 Oe (20 mT). A
cette température, tant que B < By, le piégeage de flux est dominé par I'hystérésis engendré par la barriére de Bean
et Livingston [28], il n'y a pas d'état critique. (b) Le profil de flux correspondant a la forme d'un déme. (c) Lorsque B
atteint Bgp, la distribution de flux devient homogeéne a Bgp (et prend cette valeur). Un courant d’écrantage dans la zone
centrale du cristal (ol se forme la phase haut champ) contragit 'effet du courant Meissner. (d) la distribution de flux
correspondante. (€) Seulement lorsque tout 1'état du réseau de vortex dans le cristal entier a été transformé de la phase bas
champ en la phase haut champ, un nouvel état de Bean avec le courant d’écrantage déterminé par le point de travail sur
la courbe courant-tension de la phase haut champ se constitue [voir le profil (f)]. (g) Cycle d’hystérésis du champ propre,
H. = B/po — Ha, a de différentes distances du bord, relevés a 24 K. Pour B < Bgp, les cycles sont asymétriques, attestant
de l'effet dominant de la barriére de Bean et Livingston, pour B > B, I'ancrage dans le volume s’établit. (h) Croquis
expliquant la disposition des parois de domaine dans les Figures (a,c,e). Le cristal de BizSrpCaCusOgys est rendu en gris,
I'indicateur en orange. Les lignes de champ sont indiquées en bleu, la composante de I’aimantation paralléle, M”7 au plan
s’ajuste a la composante Bl locale. Les aprois de domaine, en dent de scie, séparent les régions d’orientation différente de

M dans le plan.

zone centrale du cristal [Fig. 6.2(c,d)]. C’est cette exclusion du flux qui donne lieu & la pente Meissner
observable & B & B, dans un graphe de H, = B/po— H, [Fig. 6.2(g)]. Seulement lorsque tout ’ensemble
de flux est transformé au nouvel état, stable pour B > B;,, un nouvel état critique de Bean est établi
[Fig. 6.2(e,f)]. Ces expériences permettent une détermination fine de la densité B,, & laquelle a lieu la
transition, a cause de I’écrantage Meissner celle-ci est tres nettement inférieure & pgH,.

Trempes FEn employant une procédure de refroidissement sous champ, on prépare une densité initiale
de vortex B;/®o, homogéne, de telle maniére que soit B; 2 By (Tewp), soit B; N Bp(Tezp). On réduit
la température & T.,,, et H, est rapidement réduit & une valeur bien en deca de B,, (typiquement 100
G - 10 mT). On observe alors une réponse électrodynamique tres différente : dans le cas B; 2 Bop(Tewp)
le courant d’écrantage (correspondant & la distribution de flux piégé) est celui de la phase haut champ,

nettement supérieur & celui observé lorsqu’au départ B; N Bep(Tewp) (voir Fig. 6.3). Dans un cliché
magnéto-optique, les deux phases peuvent étre facilement distinguées a cause du courant d’écrantage tres
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Fic. 6.3 — Expériences sondant la dépendance de 1’électrodynamique des vortex sur 'histoire du systéme. A gauche :
Protocole de 'expérience; Au centre : image magnéto-optique révélant la distribution du flux magnétique et des gradients
8B./8z, 8B, /3y, proportionnels aux courant d’écrantage dans ’échantillon; & droite : relaxation temporelle de la distri-
bution de flux B.(z) mesurée le long de la ligne blanche. En haut : le systéme a subi la transition de phase & By ; on
observe la rémanence & champ B < Bgp de la phase désordonnée de vortex, identifiée par le grand courant d’écrantage
(grand dB/dz). En bas : le systéme n'a pas subi la transition de phase, on n’observe que la relaxation de la distribution de

flux hors équilibre dans la phase bas champ.

différent qu’elles peuvent porter. On observe ainsi une co-existance de la phase haut champ avec la phase
bas champ. La reptation du flux (sortie de vortex) a pour effet que la région spatiale occupée par la phase
haut champ s’amenuise au profit de la phase bas champ. La vitesse a laquelle cette transformation a lieu
dépend du processus le plus lent, qui est la reptation des vortex dans la phase haut champ. Ainsi, la
phase haut champ peut étre sur-refroidie & des densités de flux trés inférieures & B,, (ce qui n’est pas
sans rappeler le transport d’un iceberg dans des eaux chaudes).

Balayage rapide du champ externe Cette expérience correspond & augmenter le champ magnétique
appliqué H, & une vitesse telle que I’ancrage de flux dans la phase bas champ devient manifeste (Fig. 6.1).
Dans ce cas, le profil de Bean s’affesse également & 1’approche de B,,. Ceci témoigne d’une séparation
spatiale nette de deux phases de vortex dans ’échantillon supraconducteur, avec I’apparition d’un courant
sur-critiqgue dans la phase bas-champ [162]. On peut également observer I’apparition de la phase haut
champ & des inductions B < B;,. Il s’agit 13 du méme phénomeéne de sur-refroidissement décrit
précédemment, car cette observation est faite uniquement lorsque l'induction magnétique sur le bord
de I’échantillon, uoH,, dépasse B,p. Il y a donc surrefroidissement (supercooling) mais pas de sur-chauffe
(superheating), exactement comme cela avait été montré pour la fusion du solide de vortex dans le
YBayCuzO7 [75], et confirmé plus tard en ce qui concerne la fusion du réseau de vortex a de plus hautes
températures [324].

Ces expériences montrent que la transition du flux associée au “second pic” ou “effet de pic” dans
le BiaSraCaCu20gqs est sans doute de premier ordre, et qu’elle porte toutes les caractéristiques de la
transition de fusion. Couplé au fait que la position de la ligne B,,(T") est indissociablement liée & celle de
B (T) (Fig. 1.6), cela laisse penser qu’on a affaire & la méme transition, et qu’il n’y donc pas de points
critiques dans ’état mixte du BisSr2CaCus0s4s (pour B || ¢). On note en passant que ’observation
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d’une co-existance de phase a la proximité de I'effet de pic du courant critique, couplé au phénomene de
sur-refroidissement de la phase haut champ, explique nombre d’expériences ou le courant critique et la
caractéristique courant-tension dépendent de I’histoire du systéme [97, 101, 102, 103, 325, 326, 327, 328]

On a également fourni des cristaux de BiaSryCaCusOgys au groupe du Prof. E. Zeldov de I'Institut
Weizmann en Israel. Par une méthode d’agitation des vortex avec un champ magnétique périodique,
appliqué perpendiculairement au champ statique responsable pour la présence des vortex, 1l a été possible
d’équilibrer le systéme de vortex sur une plage de 5 - 8 K en dessous de la température, 40 K, ou le piégeage
devient important. La mesure simultanée de la densité a {’équilibre des vortex a révélé le saut de densité
caractéristique de la transition de 1°” ordre, ce qui souligne notre conclusion [329]. De plus, la ligne B, (T)
marquant la transition augmente avec la température sur cette plage de 7T : il est donc possible de passer
du liquide de vortex au solide en chauffant les vortex. Cette “fusion inverse” tres particuliere s’explique
tentativement par le fait que ’entropie du liquide, mieux ancré sur les défauts cristallins 4 cause de la
faiblesse des constantes élastiques, est plus faible que celle du solide, plus raide et donc paradoxalement
plus sensible au fluctuations thermiques [329].

6.2 Transition de 1 ordre dans le BiySr,CaCu,0g,; sous-dopé

Une deuxieme maniere d’accroitre le désordre dans des monocristaux de BiaSraCaCusOgys est de
diminuer le dopage. La diminution de la teneur en O implique 'apparition de lacunes dans les plans
CuO; supraconducteurs, tout en enlevant les atomes dopants entre les plans. On a vu dans le chapitre 3
que le sous-dopage implique une présence de défauts fortement diffuseurs dans les plans, ainsi qu'un
désordre interplan - ces défauts ont également un effet important sur le piégeage des vortex et le courant
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F1G. 6.4 — (a) Diagramme de phase (B,T) de I’état mixte dans le BiySroCaCu;Og4 s monocristallin optimalement dopé
non-irradié, et irradié avec des ions Pb%6t de 6 GeV afin d’atteindre les champs équivalents By = nq®o indiquées; ng
est la fluence d’ions. Sont indiqués les champs d’irréversibilité B;,,(T'), déterminé par 'apparition, en refroidisssant sous
champ, d'une réponse électromagnétique nonlinéaire (troisitme harmonique de la transmittivité, voir section 2.3). Pour le
BizSroCaCupOgy 5 non-irradié, sont indiqués la ligne d’irréversibilité Bir.(T) (¢ ), Bm(T) ( trait rouge ), et I'avénement
du piégeage dans le volume (¢ [330] (b) Diagramme (B,T) de I’état mixte dans des monocristaux de BizSroCaCuzOgy 5
non-irradiés, et irradiés avec 1 x 10'! jons Pb%6+ cm—2 (By = 2 T), en fonction du dopage en oxygeéne. Les points bleus
montrent Biyr(T) et By (T) pour le cristal le plus sous-dopé (p = 0,10); les lignes pleines montrent l'emplacement de la
transition & By, (T) pour tous les dopages. Les autres points indiquent B;,(T) pour les cristaux irradiés.
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critique [156]. Néanmoins, la Fig. 4.3(a) du chapitre précédent montre que, méme dans les cristaux trés
sous-dopés, la transition solide-liquide de vortex est trés manifeste.

6.3 Introduction d’un désordre fort par irradiation avec des ions
lourds

Fig. 6.4 montre que le régime de température ou le courant critique dans le volume du BiaSraCaCusOsgy s

monocristallin est non-nul se cantonne & 7' < 40 K environ. Il est évident que cela rend le matériau peu
utile pour quelconque application a haute température. Dans la quéte de I’amélioration de I"ancrage du
flux dans les SHTc, on a procédé a ’ajout, de maniere controlée, de défauts artificiels par irradiation avec
des ions lourds de haute énergie (Section 2.6). L’irradiation du BisSraCaCuz0s44 avec des ions lourds de
haute énergie donne lieu, sur une plage de températures intermédiaires, & une augmentation du courant
persistant de plusieurs ordres de grandeur [331, 332, 333]. Le champ d’irréversibilité est, selon la fluence,
également augmenté, jusqu’a plusieurs ordres de grandeur (Fig. 6.4).

6.3.1 Phénoménologie du verre de Bose pour petites densités de défauts

La modification de I’état fondamental de ’ensemble des lignes de flux et du diagramme de phases
associé, en fonction de la densité de defauts colonnaires, a lieu en étapes. Pour des densités de traces
inférieures & 1 x 10° ions cm™2 (Bg = 20 mT), la ligne d’irréversibilité, qui dans le matériau non-irradié
coincide grosso modo , a des températures T° > 0,57, avec la transition de 1°” ordre, augmente pro-
gressivement. Pour ces petites fluences, B;..(T) montre deux comportements : un régime de décroissance

T(K)

10 pm

F1G. 6.5 — Résultats des expériences de Banerjee et coll. [94] et Menghini et coll. [95] sur des cristaux de
Bi2Sra CaCusOg 45 optimalement dopés, irradiés par nos soins avec des ions Pb%t de 1 GeV [voir insert du panneau
(e)]. Pendant lirradiation, les cristaux étaient couverts par des masques épais en acier inoxydable, contenant des
ouvertures circulaires de 200 ym en diamétre. Seulement les zones exposées sont irradiés. On obtient ainsi des
cristaux vierges de tout défaut d’irradiation, mis a part les aires circulaires contenant une faible densité de défauts
colonnaires. (a) Décoration Bitter d’une zone circulaire contenant 5 x 10° traces cm™ (Bg = 1 mT ou 10 G),
pour une induction B =8 mT (80 G); les traits bleus indiquent les joints de grains définis par les emplacements
des défauts colonnaires. (b) idem, B = 4 mT (40 G); (c) Décoration Bitter d’'une zéne avec 2,5 x 10® défauts
ecm ™2 (By = 0,5 mT ou 5 G), pour une induction B =6 mT (60 G); (d) idem , B =3 mT (30 G). (¢) Diagramme
de phases du Bi2SroCaCuzOsy s irradié avec des ions Pb de 1 GeV. Les points indiquent la ligne d’irréversibilité,
observée grace a la méthode magnéto-optique différentielle , pour différentes densités de défauts colonnaires. Les
champs magnétiques ou la transition est manifestement de premier ordre sont reliés par les lignes continues, au
dela du champ marqué “CP” les résultats ne sont pas conclusifs (lignes interrompues)( Figures de la Réf. [17]).



96 TRANSITIONS DE PHASE DES VORTEX

linéaire en T pour des champs B 2 B, et une chute exponentielle lorsque B < By [149, 286]. Cette chute
exponentielle rejoint la transition de 1°7 ordre & ’approche de T...

La différente dépendance en température de B;..(7') pour B 2 By peut étre relide aux différents
mécanismes de reptation des vortex dans les deux régimes, et les différentes expressions pour la résistivité
qui s’en suivent. Pour B < By, on trouve que le mouvement des lignes de flux est décrit par I'Eq. (1.25)
pour la nucléation de demi-boucles dans le verre de Bose [149, 286]. La barriére d’activation est inverse-
ment proportionnelle & la densité de courant [c’est-a-dire, & la force (1.12)], et décroit exponentiellement
en fonction de la température [149, 286]. La ligne d’irréversibilité correspond & la température a laquelle
la barriere d’activation a diminué au point que les lignes de flux peuvent entrer et sortir du supracon-
ducteur réversiblement, c’est-a-dire, & la température ol la densité de courant persistante est devenue
expérimentalement non-mesurable [149, 286]. En revanche, lorsque B z By, la barriere d’activation
dépend logarithmiquement de la densité de courant, et linéairement de la température [149, 286]. On a
donc affaire & un changement abrupt du mécanisme de mouvement de vortex dés que le nombre de lignes
de flux est plus grand que le nombre de pieges. Pour B < By, c’est le taux auquel les lignes peuvent

étre libérés des traces qui détermine la vitesse moyenne, tandis que pour B e By, c’est le mouvement de
lignes de flux n’ayant pas trouvé de piége qui est déterminant.

6.3.2 Persistance de la transition de fusion

Le régime B z B, > Bg aété étudié en détail par Banerjee et coll. , en employant des cristaux irradiés
par nos soins au GANIL [94, 95](Fig. 6.5; ces auteurs retrouvent le méme comportement exponentiel de
Birr (T) & haute température. Par ailleurs, il est montré que pour des fluences jusqu’a 5 x 10® ions cm =2,
la transition de 1°7 ordre de ’ensemble de vortex n’est pas affectée, alors méme qu’une étude paralléle
fait état de la démise de Iordre du réseau triangulaire dans cette situation [95] (Figs. 1.1c et 6.5). En
effet, pour By > B, I'ordre positionnel du réseau est entierement détruit ; les lignes de flux forment un
solide amorphe, ou c’est uniquement ’ordre positionnel dans la direction du champ qui persiste. Pour
By < B, I'ensemble des lignes de flux forme un polycristal , dont la taille des grains est déterminée
par la distribution positionelle aléatoire (distribution de Poisson) des traces latentes [17] (Fig. 6.5a-d).
Cette découverte met a mal le paradigme que la transition de premier ordre dans le BiaSrpCaCusOgys
est remplacée par une transition continue de “dépiégeage” d’une phase vitreuse (le verre de Bose) vers
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F1G.6.6 — (a) Cosinus moyen de la différence de la phase de la fonction d’onde supraconductrice entre plans voisins,
pour différents champs magnétiques H (densités de Vorhex)7 mesuré sur le monocristal de BizSroCaCusOsys
sous-dopé “C” irradié avec 5 x 10'° cm™ ions Pb*** de 6 GeV. Les fleches indiquent la position de la ligne
d’irréversibilité, T;y-. (b) Défaut d’alignement, ou distance moyenne d’errement des galettes, dans le méme cristal,

dans le solide de vortex & haute température. Les lignes vérifient I'Eq. (4.16).
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F1G. 6.7 — Transitions de phase dans un monocristal de Bis Srp CaCus Ogy ¢ irradié avec 1 X 1010 aggrégats Cgo de 30 MeV
[202]. (a) Transition de 1°” ordre de I’ensemble des vortex. La figure, obtenue par la méthode magnéto-optique différentielle,
montre la propagation du liquide de vortex (en bleu) lors de la transition, 4 T = 82.0K (en couleurs fausses) ; (b) Diagramme
de phases, avant et aprés irradiation, montrant la transition de premier ordre & By, (T') ( o), la ligne d’irréversibilité B, (T)
(o), et le champ de premiére pénétration des vortex (¢). Le rectangle hachuré indique la région ou les courbes courant-tension
ont été mesurés. (c) Caractéristiques courant-tension, obtenues & partir d’imagerie magnéto-optique de la relaxation de la
distribution des vortex dans 1’état critique de Bean, pour un champ poH, = 65 mT.

une phase liquide de vortex. Ceci est exacerbée par des irradiations de cristaux de BiaSraCaCusOsgys
trés sous-dopés (p = 0.10), onr la transition de premier ordre subsiste dans le régime de températures
supérieures & 50 K méme pour des fluences de 1 x 10! ions cm~=2 [Fig. 6.4(b)] [153]. En outre, une étude
similaire & celle de la section 4.2 montre que les fluctuations thermiques des lignes de flux dans le solide
de vortex des cristaux irradiés ne se distinguent en rien de celles dans le matériau vierge, et sont tres bien
décrits par I’Eq. (4.16), voir Fig. 6.6. La méme figure montre que pour des champ plus importants, le
facteur C(B,T) = (cos 7?2+17n> ne suit pas la prévision C & B~'T~! de I’expansion & haute température
[188, 272, 261], mais sature a une valeur plateau, faiblement dépendant de la température. On a donc, en
présence des défauts colonnaires, un découplage en deux temps : & By, (7)), les “galettes” appartenant a la
meéme ligne de flux s’étalent, provoquant la chute de C verts la valeur plateau ; puis le couplage interplan
disparait entierement & By, (7T'), en accord avec ’apparition de p. & B, mesurée par Doyle et coll. [334].

Enfin, une étude effectuée sur des cristaux optimalement dopés irradiés avec des aggrégats Cgo de
30 MeV (fluences de 5 x 10° et 1 x 10'° cm~2) montrent que, méme si le potentiel d’ancrage des traces
latentes formés par ces projectiles est plus important que dans le cas du Pb de 6 GeV, la transition de
1¢" ordre n’est pas affectée (fig 6.7) [202].

Ces résultats confirment de maniére spectaculaire le mécanisme de la transition tel que déterminé
dans le chapitre 4 : c’est I"annulation du couplage Josephson a des distances ~ ap du au fluctuations
individuelles des lignes de flux. Les expériences [94, 95] montrent explicitement que 1’ordre positionnel du
réseau de vortex n’a aucune incidence sur le mécanisme de la transition : ce ne sont que le fluctuations
de vortex individuels qui importent. Les manipulations [153] montrent qu’en plus, les défauts colonnaires
n’affectent pas le caractére des fluctuations des lignes de flux. Pour des faibles densités de traces, les
enchainements de “galettes” effectuent des excursions dans l'espace inter-défaut, et pour des By plus
grands, les “galettes” effectuent des fluctuations sur la méme distance, en profitant toutefois des positions
stables offertes par la présences des défauts colonnaires (voir le chapitre 5). On s’intéresse & partir d’ici &
la situation ou By > B,,, dans laquelle la répartition particuliere des “galettes” sur les traces amorphes
détermine le diagramme de phases.

6.3.3 Grande densité de défauts - spécificité due a la nature lamellaire du
matériau

Lorsque la densité de traces devient supérieure & ~ 1 x 10° em™2, la phénoménologie du (dé-)piégeage
de vortex change. Sur la partie exponentielle de la ligne d’irréversibilité [régime (IIT) de la Fig. 6.4], By,
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F1G. 6.8 — Réponse électrodynamique d’un cristal optimalement dopé de BisSroCaCusy Og4 4, irradié avec 1 x 1011 cm—2

ions Pb%6+ de 6 GeV (triangles rouges dans la Fig. 6.4) (a) Suite d’images magnéto-optiques différentielles montrant la
pénétration d’'un champ magnétique périodique d’amplitude hqe = 1 Oe et de fréquence 7,5 Hz. La distribution de flux
est caractéristique de 1’état critique de Bean [170, 171] : c’est donc la disparition de ’ancrage par les défauts colonnaires
introduits dans le volume qui détermine la position de B;r(T). (b,c) Transmittivité mesurée en refroidissant sous champ,
pour des champs magnétiques appliqués de (b) 100 mT et de (c) 10,6 mT. La transmittivité, mesurée par une sonde a
effet Hall sous le centre de 1’échantillon, correspond & 1'échelle d’intensité dans (a) : 0 = noir, 1 = le ton le plus clair (d,e)
Caractéristiques E(j) (ou V(I)) obtenues des données (b,c) par application du protocole (2.9).

ne croit plus, méme si la densité de défauts est augmentée d’un facteur 200. Cette saturation de la partie
exponentielle de By, (T') laisse penser qu’on atteint une limite intrinséque au matériau BizSroCaCu2Ogqs.
La pente logarithmique de B;, (T') dans ce régime est comparable & celle de la ligne d’irréversibilité dans
le régime de forts champs et de basse températures dans le matériau non-irradié. Elle dépend du dopage
en O du supraconducteur, et donc de "anisotropie du matériau et de la densité superfluide [Fig. 6.4(b)].
Or, comme le montrent des expériences d’irradiation avec des fullerénes de 30 MeV (Fig. 6.7), Birr(T)
ne dépend pas du rayon des traces latentes, et donc pas de ’énergie d’ancrage. A la méme densité de
traces ol sature la partie exponentielle de By (T), un nouveau régime de T;.. presque indépendant de
B apparait pour B > %B¢ (régime II dans la Fig. 6.4). Enfin, on retrouve, & des champs forts, la partie
linéaire de By, (T') [régime (T)], dont la position est déterminée par le nombre limité de défauts. En dépit
de la corrélation avec la densité de défauts, on ne saurait identifier une relation proportionelle entre
Biyr et By dans ce régime, comme cela a été suggéré dans la littérature. Dans tous les régimes, la ligne
d’irréversibilité correspond & la ligne de transition vers le verre de Bose telle qu’elle peut étre déduite
d’une analyse de la résistivité transverse, p) (T), dans le cadre de I'Eq. (1.32) [288, 334].

L’analyse de I'aimantation réversible de ces cristaux, présentée dans le chapitre 5, montre qu’a la
base du comportement spécifique de By, (T') pour des fluences plus importantes il y a le différent taux
d’occupation des défauts colonnaires par les lignes de flux, et le changement de la dynamique des lignes
de flux qui s’en suit :

— Pour des champs pgH, < %B@ le grain entropique engendré fait que les galettes appartenant a
la méme ligne de flux se dispersent sur différentes traces amorphes (et fluctuent entre elles). A la
ligne d’irréversibilité, le systéme transite vers un liquide ot les “galettes” s’arrangent toujours pour
occuper les traces amorphes, mémes s’ils sont trés mobiles [200, 294]. Le mouvement de lignes de flux
se fait par sauts de “galettes” entre les sites le plus favorables (les traces, ou groupes de traces), une
situation qui n’est pas sans rappeler le transport par sauts ( “hopping”) dans les sémiconducteurs
dopés.

— Pour poHipng ~ %B¢ < poHg N By, les galettes constituant chaque ligne de flux sont contraints par
I'interaction avec les lignes de flux voisins d’occuper un seul et le méme défaut colonnaire, d’ou la
diminution de la contribution entropique a I’énergie libre et ’Taugmentation de My, . Ce changement
entraine un “récouplage” des plans, car les errements des lignes de flux entre traces différentes sont
réduits au point que la fréquence de Résonance de Plasma Josephson augmente ;| dans la phase
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Fic. 6.9 - (b) Dépendance de la transmittivité du méme cristal de BizSrpCaCusOg s que dans les Figs. 6.4 et 6.8,
mesurée avec un champ magnétique périodique d’amplitude hqe. = 1 Oe et fréquence 171 Hz, sur 'orientation du champ
statique Hq. Les tracés correspondent & des températures allant de 79,0 & 75,0 K, avec un pas de 1,0 K, de 75,04 73,5 K (pas
de 0,5 K), et de 73,2 4 72, 4 K (pas de 0,2 K). La partie supérieure de la Figure montre la fondamentale T}_I, tandis que la
partie inférieure montre |Tg3|. On apergoit clairement I’écrantage plus important lorsque le champ magnétique statique est
orienté avec les plans ab du composé, comme lorsque qu’il est orienté parallelement aux défauts colonnaires. On s’apergoit
que la dépendance angulaire due a la présence des défauts disparait a la méme température que |Tgs|, c’est a dire, & Tyrr.
(b) comparaison de nos données pour la ligne d'irréversibilité avec les résultats de mesures de la résistivité mesurée par
Seow et coll. [334, 288] sur un cristal de BizSrpCaCuyOgys au méme taux de dopage (méme T.) et contenant la méme
densité de traces amorphes. On remarque que la résistivité p; devient trop petite pour étre mesurée avec une méthode
4-points & une température nettement plus élevée que T;r(B). En revanche, la ligne d’irréversibilité correspond a la ligne
de transition vers le verre de Bose telle que déduite par les auteurs [334, 288] en extrapolant 1'Eq. (1.32).

solide comme dans la phase liquide [297, 298, 299]. La mobilité des vortex est également réduite
dans les deux phases, & cause du peu de pieges disponibles. Cela se traduit dans la phase solide
par une augmentation du courant persistant (diminution du taux d’activation thermique des lignes
de flux) [335], avec une répercussion directe sur la forme de la ligne d’irréversibilité, T;..(B). Dans
le liquide de vortex, le “récouplage” est accompagné d’une augmentation de la conductivité axe ¢
[301].

— Omn a vu que pour les faibles densités de pieges, By < B.,, le grain d’entropie trop faible interdit les
fluctuations de lignes de flux entre différentes colonnes. Lorsque H, > Hj,;, certaines lignes de flux
sont donc contraints a quitter les pieges. Le couplage axe ¢ se trouve diminué a cause de la présence
de ces vortex interstitiels - dont la mobilité détermine également les propriétés électrodynamique du
supraconducteur irradié. Pour des grandes densités de piéges, on retrouve ce régime (I) seulement

pour B 2 By.

Lorsque la densité de pieges est grande, les caractéristiques courant-tension suivent des lois de puissance,
E  j* (voir Fig. 6.8), ol a dépend linéairement de la température, dans les trois régimes. Cela equivaut
a une barriere d’activation dépendant logarithmiquement de la force sur les vortex, ou encore, sur I’écart
d’une “galette” de sa position d’équilibre. Seul ampleur et la valeur da/9T changent d’un régime & un
autre. En outre, la dynamique des lignes de flux reste manifestement anisotrope. Dans les régimes (I1)
et (TIT), on observe que la dynamique du flux est nettement plus lente lorsque le champ magnétique est
aligné avec la direction des colonnes (Fig. 6.9). La dépendance angulaire de ’écrantage due & la présence
des défauts colonnaires disparait exactement & 7j... On a donc un comportement de lignes corrélées
pour T' < Tipr (B), et un comportement quasibidimensionnel de “galettes” individuelles & 7' > T;, (B) -
comportement qui s’explique par la difficulté d’éloigner une galette de ses voisins constituant la méme
ligne de flux, et non par 1’état & ’équilibre des vortex piégés [289] (voir section 5.3.1).
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6.3.4 Limite de B, (T) a faibles champ : déliaison de défauts topologiques
dans le réseau de vortex

L’anisotropie des propriétés de transport induits par la présence des traces amorphes montre que,
bien que la transition a B,, rende inefficace le couplage Josephson & courtes distances ~ ag, ce couplage
est toujours présent et important a plus grandes distances. Cela va de soi pour des densités de défauts
ng K /\32 (By < B.y) — le mouvement de galettes d’une trace & une autre nécessite la création d’une
section de vortex Josephson pleinement développée [336]. La phénoménologie des propriétés dynamiques
correspond par ailleurs au dépiégeage de lignes continues [149, 286] décrit par I'Eq. (1.25). Or, méme pour
des densités de traces plus importantes, le découplage des plans & B,,, menant & la perte de cohérence de
phase et I’avénement du liquide de vortex dans le BiaSraCaCusOgys non-irradié, est incomplel | comme
en témoigne ’évolution du facteur C en fonction du champ (Fig. 6.6). Ceci ressemble en quelque sorte &
la situation dans les cristaux non-irradiés a basse température, ou la transition du “second pic” mene le
systéme de vortex vers la phase liquide, mais avec une dynamique tres lente & cause de I’ancrage des lignes
de flux [136]. Méme si le mouvement des galettes est diffusif, I’échelle de temps sur lequel ce mouvement a
lieu est d’un ordre tel que le matériau parait comme étant supraconducteur. Il existe donc un mécanisme
qui limite la diffusion des galettes a travers le systéme de piéges colonnaires pour B > B,,.

La premiere possibilité est qu’il n y a pas de verre de Bose dans les supraconducteurs lamellaires.
Bien que la diffusion des galettes soit tres lente, les lignes de flux ne sont pas localisées. Dans ce cas, la
résistivité en dessous de Bj.,(T) devrait saturer & une valeur constante pour j — 0, et la dépendance
angulaire de 1’écrantage disparaitre pour f — 0. La transition de récouplage constituerait dans ce cas
une véritable transition de phase, comme cela a été suggéré par Kosugi et coll. [298]. Les données de la
Fig. 6.8 montrent une non-linéarité qui, méme si elle est faible, est en désaccord avec ce scénario. De
plus, comme en témoignent la JPR (Fig. 6.6) et le comportement de . mesurée par Doyle et coll. [334],
la ligne d’irréversibilité réprésente manifestement une ligne de découplage des plans.

Une deuxiéme possibilité est que la diffusion des galettes est empéchée par les fluctuations rares du
potentiel d’ancrage : pour B < By, les lignes de flux sont localisées dans des regroupements de traces
présentant un emplacement énergétiquement favorable [337, 338]. Cette situation est comparable & la
localisation de Lifshitz des porteurs de charge dans un sémiconducteur dopé, avec un désordre dans ’am-
plitude du potentiel présenté par les atomes dopants individuels [339, 340]. Le dépiégeage, et donc la ligne
d’irréversibilité, est déterminé par la partie de la distribution v(E) ~ vgexp (—2.9ET2/51 'yU), coTTespon-
dant aux particules les plus faiblement piégées. vy est la variance du potentiel Uy, et est déterminé par des
fluctuations de densité des traces, celles de leur rayon, ou celle de la variation locale de Ay provoquée par
leur présence (section 5.3). La ligne d’irréversibilité correspond a 1’égalité de la plus faible énergie d’an-
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Fia. 6.10 - (a) Description de la ligne d’irréversibilité du BiySrpCaCuzOg45 contenant des défauts colonnaires amorphes
dans le cadre du modéle de déliaison d’interstitiels-lacunes, Eq. (6.6) [200]. (b) comparaison de la ligne d’irréversibilité telle
qu’occasionnée par la présence des défauts colonnaires amorphes, avec le champ limite d’efficacité de la barriére de surface
[343].
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crage F,,, déterminé par n, = ffg v(E)dE. Le résultat [338], By (T) ~ (®oT?/yue?) exp(T? /yvér), a
la bonne dépendance en température, mais ne rend pas compte de la dépendance sur le degré de dopage du
Bi2Sr2CaCus0g4s , ni du fait que la ligne d’irréversibilité expérimentale ne dépend pas des particularités
du potentiel d’ancrage.

Enfin, on considére la possibilité que la diffusion des galettes est limitée par les interactions avec les
autres galettes, constituant soit la méme, soit les autres lignes de flux. La description du mouvement
des galettes devient alors analogue & celui d’interstitiels dans le réseau bi-dimensionnel de flux dans le
méme plan, dont le mouvement est limité par 'interaction avec la lacune laissée derriere [25, 238, 236].
La situation est donc identique a celle dans le matériau non-irradié, a ceci prés que les positions admises
des galettes correspondent aux emplacements des défauts colonnaires; cela n’est guére contraignant, vu
que l'on décrit la limite By > B. La ligne d’irréversibilité correspond alors & la déliaison de paires
interstitiel-lacune (section 4.1) [236, 92].

Si ’on suppose que le couplage Josephson est entiérement absent, la ligne d’irréversibilité sera alors
décrite par I'Eq. (4.6). Le role des défauts colonnaires est de renforcer le potentiel de “substrat”, car-
actérisé par le constante de rappel a;. Par conséquent, le champ de transition de déliaison topologique
est augmentée : B (T) & (ﬂOasAib/q)O) [1-— (T/TBKT)]2 /[l - (T/Tc)]z. On constate que ce modeéle ne
réproduit pas la bonne dépendance en température, et introduit une dépendance linéaire sur le potentiel
des traces a travers le parameétre «s.

Il est donc impératif de prendre en compte le couplage Josephson. La transition de déliaison est donnée
par I'Eq. (4.8),

_ 508 508
Bw‘r (T) — BA (k’BT) €Xp (k’BT) ) (66)

ol le role de défauts colonnaires est d’augmenter 1’énergie de coeur des dislocations, apparaissant dans
Iexposant : le piégeage empéche la relaxation du réseau de vortex [238, 236]. L’expression (6.6) donne
une tres fidele description de la ligne d’irréversibilité dans le régime (IIT) de vortex individuels : elle rend
compte a la fois de la dépendance en température, et notamment du fait que la pente logarithmique
91n Bipr /OT est comparable & la partie basse température de By, (T') en absence de défauts colonnaires
de la dépendance sur le degré de dopage ; et de I'indépendance sur les parametres du potentiel d’ancrage.
De plus, le mécanisme de déliaison rend naturellement compte des caractéristiques 7(V) en loi de puis-
sance. La délhaison de paires interstitiel-lacune induit par courant devrait occasionner une dépendance
Vo~ I(220s/ksT)=1 co qui est vérifié par les expériences [202].

On conclut que les propriétés de transport et la ligne d’irréversibilité dans le régime de faibles champs
et de grande densité de défauts (By > B > B.,, By, ) sont déterminés par la capacité du résean de vortex
d’admettre des défauts topologiques en son sein. La transition du “verre de Bose” dans un supraconduc-
teur lamellaire est donc pilotée par la compétition entre ’entropie engendrée par la déliaison de paires
de défauts (libération de galettes d’une ligne de flux) et le colit d’énergie élastique que ceci réprésente. Il
est important de réaliser que la maniere par laquelle les traces agissent sur le systéme est en induisant un
durcissement de I’ensemble des vortex. C’est de cette maniére que la prolifération spontanée de défauts
topologiques libres qui caractérise le liquide de vortex, et leur propagation [113] est empéchée dans toute
la partie du diagramme de phase rendu “irréversible” par 'irradiation. La prolifération de défauts libres a
Bipr (T') signifie que le liquide est, comme toujours, une phase enchevétrée de vortex, avec une résistivité
~ exp(—¢eps/kpT), proportionelle & ny,.

Il est amusant de comparer le champ limite d’efficacité des défauts colonnaires au champ limite
auquel la barriére de surface [28] opposant I’entrée de vortex est pertinent. Une fois le champ de premiére
pénétration franchi, la hauteur de la barriere de surface est déterminée par la capacité du réseau de vortex
présent dans ’échantillon & admettre le vortex suivant [341, 342]. Si la création de défauts topologiques
peut se faire & cout d’énergie libre nul, le réseau est arbitrairement déformable et la barriére de surface
disparait. On observe que le champ ou cela a lieu [343] correspond bien au champ auquel les défauts
colonnaires perdent leur efficacité.
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6.3.5 Transition liquide de vortex - verre de Bose pour B > B;,;

Dans le régime (IT), toutes les galettes constituant la méme ligne de flux sont contraint d’occuper la
meéme trace. Dans ce régime, il n’y a pas donc pas de traces a priori disponibles permettant le mouve-
ment des vortex; ceci correspond a la formation d’une bande interdite de type Coulombienne dans la
distribution des énergies des vortex [139, 140, 141, 345], avec une annulation de la densité d’états suivant

9(e) = Kle — (6.7)

Dans un supraconducteur continu, le transport dans la phase solide est déterminé par le mécanisme de
saut de crans & portée variable, Eq. (1.26). Dans un supraconducteur lamellaire ou bi-dimensionnel, les
courbe courant-tension seront des lois de puissance avec un exposant directement déterminé par s.

La transition vers le liquide de vortex est atteinte lorsque la largeur de gap devient comparable &
la température. Taiiber et Nelson [140] trouvent que la largeur du gap ne dépend que trés faiblement
du taux de remplissage des pieges - ceci explique I'indépendance en champ de T;,, dans ce régime. Par
contre, le gap se referme lentement si ’on diminue ’interaction inter-vortex, caractérisé par le parametre
By /Bx, ce qui est contraire aux résultats expérimentaux. En revanche, Taiiber et Nelson [140] notent
que dans la gamme de parameétres pertinents, /\nil/2 24— 5,1l n’y a plus d’évolution du gap jusqu’a une
interaction a portée infinie.

6.4 Lien avec la transition vers le verre de Bose dans un supra-
conducteur tri-dimensionnel

Dans le chapitre 5, on a trouvé que dans le supraconducteur tri-dimensionnel anisotrope YBasCuzO7_s
également, une fraction importante des lignes de flux, ou de sections de lignes de flux, reste fortement
piégée sur les défauts colonnaires & des températures bien au-dela de la transition du verre de Bose, si
I’on identifie celle-ci avec la ligne d’irréversibilité. En effet, on remarque une influence importante des
défauts sur les propriétés thermodynamiques du supraconducteur, jusqu’a ’avénement de 1’état normal,
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Fia. 6.11 - (a) Cycles d’hystérésis magnétique du champ propre H., mesurés sur la surface d'un cristal de YBasCusO7_s
irradié avec 5 x 1010 jons Pb5%t de 6 GeV (tel qu'utilisé dans la Réf. [346]). On repére le champ d’interaction B;p: comme
celui ou apparait une dépendence de H. sur l’épaisseur du cristal, et donc de 'apparition d’un courant critique dans
le volume. Ceci correspond a la remontée de la largeur du cycle & bas champ (en analogie avec celle mesurée dans le
BizSroCaCuzOgy 5 [335]). (b) Lignes de champ autour d'un ruban supraconducteur de section rectangulaire, au rapport
épaisseur / largeur de 0,1 - comparable au cristal utilisé - pour champs successifs (d’aprés la Réf. [347]). (c) Configuration
adopté par une ligne de flux lors de la pénétration de I’échantillon, dans le cas ou le courant critique est di a la présence
de défauts colonnaires.
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a0 K

Fic. 6.12 - (a) Image en lumiére polarisée du cristal d’ YBasCusO7_s utilisé pour les mesures de la Fig. 6.13. Le cristal
comporte deux parties, épaisses de 20 et de 10 pm. (b) Image magnéto-optique du flux magnétique rémanent dans le cristal
vierge aprés application et annulation d’un champ magnétique appliqué H, = 50 mT &4 40 K. Le flux a manifestement
pénétré le long des macles; néanmoins, il est clair que la longueur sur laquelle le flux a pénétré est beaucoup plus grande
dans la partie mince que dans la partie épaisse, en conformité avec ce qui est attendu du modele de bean [171, 347]. (c)
Image du flux rémanent dans le cristal irradié (Bg = 2T) aprés application et annulation de H, = 50 mT 4 80 K. On ne voit
plus aucune trace de la marche entre la partie mince et la partie épaisse du cristal - la longueur de pénétration ne dépend
pas de 1’épaisseur du cristal, ce qui indique que le courant d’écrantage est concentré dans une couche surfacique [346]

méme a 6 T. Comme dans le BisSraCaCusOsgqs , on est donc contraint d’admettre que la transition
supraconductrice n’est pas une transition de dépiégeage, mais une transition de délocalisation des vortex.

La description de nos données de la section 5.4 montre que la quasi-totalité de la ligne d’irréversibilité
dans le YBayCuszO7_; irradié se situe dans le régime de B > Bj,;. Ainsi, le mécanisme de délocalisation
pourrait, par exemple, étre le seul mouvement des vortex interstitiels (non-piégés par une trace amorphe)
[312, 313] ol encore le glissement thermiquement activé de vortex le long de joints de grains du réseau de
flux [95, 17]. Néanmoins, on trouve dans le comportement électromagnétique de I’ YBasCuzO7_s irradié
des points saillants qui indiquent ’existence d’au moins I’analogue directe du régime (IT) observé dans le
BizSI’zC&CUzOg+5 .

La Fig. 6.11 montre des cycles d’hystérésis magnétique mesurés sur la partie épaisse d’un cristal de
YBayCusO7_s (T, = 92 K), irradié avec 5 x 10'? ions Pb%°* de 6 GeV (B, = 1 T). Le cristal comporte
également une partie mince, d’épaisseur deux fois plus petite. On observe deux comportements en fonction
du champ magnétique appliqué : & faible champ, le champ propre H; croit en fonction du champ - dans
ce régime {indépendence de H; en épaisseur indique que le courant circule uniquement en surface de
I’échantillon [346]. A des champs plus élevés, H, diminue en fonction du champ et dépend de I’épaisseur,
ce qui signifie que le courant d’écrantage est réparti dans le volume du cristal. Le champ délimitant les
deux régimes est repertorié pour deux densités de traces dans la Fig. 6.13b. La dépression du courant
d’écrantage a faible champ est une observation générale a tous les cristaux irradiés de YBasCuzOr_s
(voir, par exemple, Réf. [348]) ; I'indépendance en épaisseur se vérifie pour différents échantillons [346].

Ces résultats sont compris par ’effet démagnétisant des cristaux SHTc, généralement des plaquettes
minces a section rectangulaire. Dans le cas ou ces cristaux supraconducteurs présentent un piégeage de
flux, et donc un courant critique fort, la premiére pénétration des vortex est accompagné d’une forte
courbure (voir Réf. [347] et Fig. 6.11b). Le courant d’écrantage j = pg 'V x B est porté i la fois par
la variation de la densité des vortex, comme par leur courbure; par exemple, pour un ruban occupant
|z] < W/2, |z| < d/2, infini dans la coordonnée y, et soumis & un champ magnétique || z, le courant
d’écrantage j, = py H(0By/dz — OB, /dz). Dans le cas ol le courant critique est di & la présence de
défauts amorphes || z || Hq, avec une forte anisotropie du piégeage [348, 349, 350, 351] , un paradoxe
apparait : un piégeage des lignes de flux par les traces implique un fort courant d’écrantage et une
forte courbure des lignes, ce qui, & son tour, annulerait le courant critique. Le lignes de flux adoptent
alors la configuration de la Fig. 6.11c : des sections piégées reliés par des crans. Le transport de flux (la
pénétration des vortex) a lieu par la nucléation de crans aux deux surfaces du cristal, ce qui explique
I'indépendance en épaisseur de H; (Fig. 6.11a et Réf. [346]). Le courant en volume est nul, car il n’y rien
qui arréte le glissement de crans vers I'intérieur ; et on assiste alors a la reptation “super-rapide” observé
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par Thompson et coll.[353]. La nucléation de crans est sensible & la topologie précise des surfaces [346];
de plus, 'application d’un champ oblique privéligie la nucléation sur un bord seulement, ce qui donne
lieu & des répartitions de vortex asymmétriques dans le cristal [346, 352].

Les limites de ce régime de piégeage de surface par les défauts colonnaires sont déterminées par les
mécanismes qui peuvent empécher le glissement des crans. On compte le piégeage de fond du & la présence
de défauts ponctuels, 'occupation progressive des traces & I’approche du champ d’interaction (5.17), et la
dispersion des propriétés des traces amorphes, que ce soit des fluctuations de densité [337], des fluctuations
de diamétre, ou encore des fluctuations de I’angle (“splay”), menant & un enchevétrement forcé des lignes
de flux [354, 355].

L’arrestation par un piégeage de fond explique bien la dépendence en température de ’ancrage de flux
mesuré a travers le moment magnétique irréversible de I” YBasCuzO7_s irradié aux ions lourds [356, 353].
On observe effectivement une remontée exponentielle du courant critique a une température d’environ 40
K, qui est la limite supérieure d’un piégeage efficace par défauts ponctuels dans ce matériau également
[359]. Cette méme température signale la disparition du creux dans les cycles d’hystérésis a faible champ
[358]. Or, le piégeage par défauts ponctuels ne peut expliquer le comportement en fonction du champ. On
assisterait alors, comme dans le BiySraCaCusOgys irradié, a la présence du “phantome” de la transition
de premier ordre du réseau de vortex faiblement ancré & la phase solide fortement ancré (I’effet de pic ou
“fishtail”, Fig. 2.4) [326, 327, 328], méme dans les cristaux contenant des défauts colonnaires.

L’approche du champ d’interaction (5.17) parait une piste plus raisonable pour décrire le comporte-
ment en fonction du champ magnétique. Lorsque celui-ci croit, la nucléation de crans entre deux traces
différentes, a la surface de I’échantillon supraconducteur, devient de plus en plus difficile en raison de
la probabilité réduite de trouver des traces libres, ceci dans I’esprit du gap dans la densité d’états (6.7)
proposé par Taiiber, Nelson, et Wengel [139, 140, 141, 345]. Ceci se fait ressentir sur la barriere d’activa-
tion effective mesurée par des expériences de reptation magnétique, comme en témoignent les résultats
[353] ol I'on trouve un bon accord avec I’'Eq. (1.26). Au champ d’interaction (5.17), le processus de
nucléation de crans est court-circuité par la pénétration de (sections de) vortex ne pouvant s’accomoder
sur quelconque trace. A ce moment, le courant d’écrantage est maximal; puis il amorce sa déscente. Le
piégeage devient piégeage de volume, car le mouvement de flux & I'intérieur du cristal est maintenant
limité par l'interaction entre sections piégés et non-piégés de lignes de flux différentes. A fort champ,
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Fic. 6.13 — (a) Evolution en température des cycles tels que montrés dans la Fig. 6.11. A part le champ d’interaction
B;nt, on repere également le champ d’irréversibilité B;,, a partir de la fermeture du cycle d’hystérésis. (b) diagramme de
phase dans le plan (B,T) de la matiére de vortex dans le YBayCu3O7_; irradié aux ions lourds de haute énergie, dans
lequel on répertorie la ligne d’irrréversibilité B;,.(T) pour un cristal vierge et 4 densités de traces amorphes, ainsi que le
champ d’interaction B;y:(T) pou'r deux densité de traces. La ligne continue indique le champ d’interaction attendu & partir
de I'Eq. (5.17), la ligne en pointillés indique le deuxiéme champ critique obtenu & partir des données du couple magnétique
de la section 5.4.
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les lignes de flux sont presque droites et le courant critique décroit de maniére exponentielle [360, 200].
Le régime de remontée de H; a faible champ dans les Figs. 6.11 et 6.13 est donc I’analogie du régime
(IT) dans le BisSraCaCus0s4s , décrit plus haut (section 6.3.5), et le régime fort champ ’analogie du
régime I (comme déduit dans la section 5.4). Si ’on part de cette hypothése, et que I’on identifie le champ
magnétique a partir duquel une dépendance en épaisseur de I’écrantage apparait comme Bj,;, on obtient
la courbe de la Fig. 6.13b, en trés bon accord avec la prévision théorique (5.17). Nos résultats pour Bip:
contredisent ceux des Réf. [356, 353], qui présentent des données représentant la limite du piégeage de
flux par des défauts ponctuels, tout comme la Réf. [357], qui propose Bint # Bint(T). La transition d’un
courant de surface vers un courant de volume entraine la disparition de Iasymétrie des profils de flux;
cecl a été interprété faussement par Itaka et coll. comme la disparition de la cohérence & longue distance
de la phase supraconductrice [352].

Une autre faiblesse du modeéle du “verre de Bose” est le probleme de dépiégage lorsque le champ
magnétique est appliqué a un angle non-nul par rapport aux défauts colonnaires, c’est-a-dire, par rapport
a 1 ’axe d’anisotropie induit par le désordre corrélé. Dans ce cas, les lignes de flux forment également
une structure en crans entre traces voisines [351, 361], crans qui, dans un régime de piégeage individuel,
peuvent glisser le long de I’axe d’anisotropie sans résistance aucune. On a alors de nouveau un transport
effectif de flux dans la limite d’un courant électrique (force) arbitrairement faible, un courant critique
nul, et la destruction de la supraconductivité. Pourtant, une étude effectuée conjointement avec la Kungl
Teksniska Hogskolan de Stockholm sur la conductivité sous champ de ’'YBayCuszO7_s monocristallin
irradié avec des ions lourds montre qu’une transition vers I’état supraconducteur existe bel et bien sous
ces conditions [361]. Les mécanismes pouvant resusciter le verre de Bose sont les mémes que détaillés ci-
dessus : le piégeage de fond par des défauts ponctuels ; le remplissage complet des traces ; une dispersion
des diametres ou des angles des traces; ou encore, un enchevétrement des lignes de flux. Dans "optique
de notre conclusion que la transition vers le verre de Bose dans le YBa;CuzO7_s se situe au dela du
champ d’interaction, 1l semble que ce soit de nouveau la difficulté de nucléer des crans aux surfaces de
I’échantillon & cause du manque de traces disponibles qui détermine la dynamique de flux. En effet, la
transition est la plus robuste lorsque la densité de vortex avoisine celles des défauts, ainsi que pour des
angles entre 15° et 65°. Ces conditions correspondent a celles ou la compétition entre lignes de flux pour
le méme piége est la plus forte.

6.5 Conclusions

Dans ce chapitre, on a exploré comment ’ajout de désordre cristallin modifie le diagramme de phases
de la matiére de vortex dans un supraconducteur lamellaire, de BiySraCaCuyOgys . L’ajout de défauts
cristallins augmente le désordre positionnel et orientationnel du réseau de vortex, mais, de maniére sur-
prenante, n’affecte que partiellement le diagramme de phases. On considére trois maniéres d’augmenter
le désordre.

Premierement, diminuer la température signifie que les défauts pré-existants commencent a jouer un
role en tant que centres d’ancrage. Le courant persistant dans le BipSraCaCuyOgys monte exponen-
tiellement en abaissant la température en dessous de 30 K, avec un impact important sur le réseau de
vortex. Néanmoins, on trouve que la transition de premier ordre qui carctérise le diagramme de phase de
la matiere de vortex persiste en présence de cet ancrage, méme si elle est révélée de maniére différente :
par un pic du courant d’écrantage, accompagné par un hystérésis géant du au sur-refroidissement de la
phase liquide. On a également constaté que 'introduction d’un désordre sur les sites des atomes d’oxygene
dans les plans CuOs comme dans les couches cationiques par le sous-dopage du matériau n’affecte pas le
diagramme de phases de la matiére de vortex.

L’introduction de défauts colonnaires amorphes introduits par irradiation avec des i1ons lourds de
haute énergie ne semble pas non plus effacer la transition de premier ordre dans le BiaSroCaCusOsgys
. On trouve, tant pour des faibles densités comme pour des fortes densités de défauts, des indications
précises que les fluctuations menant & la transition de premier ordre ne sont pas affectés dans le solide de
vortex. Des manipulations effectués en collaborations avec nos colléegues Israeliens de I'Intitut Weizmann
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[94] et Argentins du Laboratorio de Bajas Temperaturas du Centro Atomico de Bariloche [95] montrent
que 'ordre positionnel des vortex dans la phase solide n’est pas une condition préalable pour I'existance
de la transition de premier ordre, ce qui confirme notre interprétation en termes d’une transition de
découplage (chapitre 4).

Par contre, la présence de défauts colonnaires amorphes modifie profondément la phase liquide de
vortex. La présence des défauts colonnaires empeche la diffusion des lignes de flux, en introduisant un
durcissement de ’ensemble des vortex (les galettes constituant les lignes de flux sont cantonées aux seuls
emplacements des traces), cela dans 'esprit de la phase “isolant de Mott” proposé initialement dans
les Réf. [5, 139]. Le taux d’occupation des traces par les lignes de flux détermine la dynamique du flux
comme le diagramme de phases. Lorsque la densité de défauts est grande, on a une phénoménologie quasi-
bidimensionelle a faible champ, avec des fluctuations des galettes appartenant & la méme ligne de flux
entre plusieurs traces. La transition vers la phase liquide se fait par la déliaison des galettes de la ligne de
flux auxquelles elles appartiennent, de maniére analogique a la dissociation de paires interstitiel-lacunes.
Pour des champs supérieurs au “champ d’interaction”, les lignes de flux subissent un ré-alignement sur
la méme trace, a cause de la répulsion entre voisins. Enfin, pour des champs de 'ordre de, ou supérieur
a By, la limite de phase est déterminée par la délocalisation de vortex ne trouvant pas de piege.

Pour des faibles densités de défauts, le gain entropique engendré par la dispersion d’une ligne de flux
sur plusieurs traces ne compense pas la perte d’énergie élastique : c’est le couplage Josephson entre plans
qui maintient le caractére linéaire des vortex. La phénoménologie est alors celle d’un supraconducteur a
anisotropie modérée.

Si l'on tente d’établir un parallele avec les supraconducteurs “continus”, exemplifiés par le
YBa>CusO7_s , on voit que la ligne de fusion des vortex se trouve toujours dans un régime fort champ
ou les interactions entre lignes sont importantes. Une description de la fusion doit se faire par une théorie
de Ginzburg et Landau écrite en termes de fonctions propres du premier niveau de Landau [26, 86]. En
présence de défauts colonnaires, la ligne d’irréversibilité progresse en fonction de la densité de défauts,
voir Fig. 5.12. Nos données montrent que, contrairement a la situation dans le BiaSryCaCuz0sg45 , la
ligne d’irréversibilité dans ce matériau se situe toujours dans le régime température-champ supérieur au
“champ d’interaction” ; si I’on souhaite identifier la ligne d’irréversibilité avec la transition vers le verre de
Bose, la (dé)localisation des lignes de flux & cette température doit étre décrite en termes du mouvement
plastique de vortex interstitiels ou de défauts topologiques dans le réseau de flux — analogue aux régimes

By < By, [94, 95, 17), et By, < By < B dans le BisSraCaCus0g4s [294]. Cette constatation rend caduc
une interprétation littérale du modeéle proposé dans les Réfs. [127, 357] pour la progression de la ligne de
fusion en fonction de la densité de défauts : ce modele présuppose des fluctuations de vortex individuels
entre un grand nombre de traces, dans la limite B < ¢ By. L’expression dérivée dans [127, 357] doit étre
vue comme une évaluation phénoménologique d’un critére similaire & I'Eq. (5.26).

On observe, dans le YBayCuzO7_s , un comportement analogue & celui du régime (II) dans le
Bi2Sr2CaCusOgys grace a l'observation de la dynamique du flux & des champs inférieurs a Bjp:, dans le
verre de Bose lui-méme. Ce régime est caractérisé par une nucléation de crans a la surface [346] donnant
lieu & une loi rappelant les sauts & portée variable [5, 353]. La différence avec le BiySryCaCusOgys
irradié, dans lequel le piégeage est manifestement en volume, voir la Fig. 6.8) se trouve dans I’anisotropie
du dernier matériau. Elle est telle que les crans, d’étendue s, réprésentent en fait le transfert d’une
galette d’une trace & une autre, avec la génération d’une section de vortex Josephson entre les deux
[336]. Le glissement d’un cran implique donc le dépiégeage et la capture d’une galette dans le volume du
supraconducteur. De plus, la trés faible tension linéaire des vortex dans le BiaSraCaCusOgqs fait que la
ligne de fusion se situe en dessous de By et de B;,; méme pour des densités rélativement faibles de traces.
On accede alors au régime (IIT) dans lequel le gain entropique engendré par les fluctuations de lignes
entre traces engendre une réelle baisse de I’énergie du systéme. L’ampleur du champ caractéristique B,
dans le ' YBasCuszOr_s , 10* fois supérieur & celui dans le Bi2SraCaCusOgqs , signifie que ce régime,
correspondant aux fluctuations de boucles entre traces au dela de la température Ty dans la théorie de
Nelson et Vinokur [5, 337] est trés probablement inobservable, & part, peut-étre, & de trés faibles champs
magnétiques et de trés grandes densités de traces.



Chapitre 7

Perspectives

7.1 Physique des vortex

Ce recueil présente les avancées certaines dans la compréhension de 1’état mixte supraconducteur, et
une partie de mes contributions & ces avancées. Cela a permis de traiter la division de 1’état mixte en
phases distinctes de vortex, dépendant du désordre cristallin sous-jacent, ainsi que la thermodynamique
associée, et dans certains cas, un apercu de la dynamique des lignes de flux. Bien que surgisse une image
cohérente de la physique des lignes de flux, surtout dans les SHTc, il reste, a ce jour, plusieurs questions
non résolues.

7.1.1 Interaction défaut-vortex

Il est maintenant généralement admis que les SHTc sont des supraconducteurs exotiques avec un
parametre d’ordre dont la composante dominante est de type dy2_,2 [48]. Par ailleurs, des études de
Spectroscopie Tunnel & Balayage montrent que cet état de chose confére une importance particuliére
aux défauts introduit par, par example, le dopage [362, 363]. Or, cet état des faits n’a guére été intégré
dans la description de ’ancrage des lignes de flux dans les SHTc. Une description adéquate du piégeage
par des défauts ponctuels, ou encore des défauts atomiquement fins comme les coeurs de dislocations vis
[146] devrait incorporant, dans I'interaction élémentaire vortex-défauts, la diffusion particuliére des quasi-
particules dans un supraconducteur a symétrie non-sphérique. De méme, 'interaction avec des défauts
étendus devait prendre en compte Ieffet d’états liés d’Andreev.

7.1.2 Ancrage fort

Un des sujets abordés dans le passé [364], mais qui n’est pas traité ici, est le probléeme de I’ancrage
fort des lignes de flux par des défauts ponctuels étendus, relativement peu nombreux par rapport a la
densité des vortex [365, 366]. Ce cas de figure se situe entre le piégeage faible caractérisant les cristaux
SHTc & haute température et les systémes modeéle comme le a-NbsGe [367], et le piégeage par des défauts
colonnaires, ou autre défauts linéaires, tels que les coeurs de dislocation vis présents dans certaines types de
couches minces [143, 144, 145, 146, 368], ou encore par des défauts planaires. Néanmoins, le piégeage fort
est important, car il concerne 90 % des supraconducteurs étudiés et 100 % des applications. Les questions
qui se posent concernent notamment la dynamique de décrochage dans ce cas — y a t’il un toujours
régime de dépiégeage ou le courant critique est déterminé par I'interaction vortex-défaut, ou est-ce que le
courant critique est plutdt déterminé par ’écoulement plastique du réseau de flux [369] 7 Ces questions,
abordées extensivement dans des couches minces supraconductrices [370], n’ont guére été étudiées dans
des matériaux tri-dimensionnels. On ignore également presque tout du décrochage thermique des vortex
dans cette limite, ainsi que de la réponse électromagnétique dans le régime des hyperfréquences, méme
'l s’agit de 'un des champs d’application les plus importants des SHTc. Enfin, la question si ce genre
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de piégeage fort peut transformer le liquide de vortex en une vraie phase supraconductirce avec ordre a
longue distance de la phase reste enigmatique.

7.1.3 Role de déformations plastiques du réseau de vortex

Une des conclusions marquantes des chapitres précédents est que, sur une trés grande plage de champs
et de températures, le dépiégeage des lignes de flux est du a I’écoulement plastique de lignes non-piégés.
On a également vu que la ligne d’irréversibilité dans le BisSroCaCusQOgqs et le YBaaCuszO7_5 contenant
des défauts colonnaires est vraisemblablement déterminé par soit 1’écoulement de défauts topologiques du
réseau de vortex soit par leur dissociation. Ceci est surprenant, car ’analogie avec la transition de fusion
du réseau de vortex en dimension 2 s’impose. Le role de dislocations du réseau de vortex a été évoqué a
fin d’expliquer effet de pic dans le a-NbsGe épais [97]. Dans le NbSes, leffet de pic est accompagné par
des réarrangements locaux des lignes de flux, de telle maniére a ce que le réseau de vortex se transforme
en polycristal [104, 373, 374]. La question se pose : quel est le role de déformations plastiques du réseau
de vortex dans la dynamique du décrochage, que se soit par I'application d’un courant ou par agitation
thermique 7 Bien que 'influence de défauts topologiques du réseau de vortex sur ses propriétés dynamiques
semble étre primordial, il est mal connu.

L’effet de la plasticité sur les modules du réseau de vortex ainsi que sur sa dynamique peut étre étudié
en mesurant [’écoulement de 1’ensemble des lignes de flux dans une géométrie confinée [375, 376], comme,
par exemple, des couloirs étroits. De nouveaux, de nombreuses mesures existent en ce qui concerne des
couches supraconductrices minces fagonnées par des méthodes photolithographiques [377, 378], mais peu
a été fait dans des cristaux épais. Des travaux préliminaires sur des couloirs définis entre des zones de
piégeage de flux tres fort, introduites dans des monocristaux de BiaSraCaCusOgys créés par irradiation
sélective avec des ions lourds a travers des masques en Ni, ont d’ores et déja permis de mesurer la
viscosité de cisaillement dans la phase liquide de vortex. Ces mesures montrent que cette quantité émule
un comportement vitreux, méme & ’approche de la transition de premier ordre du réseau de vortex. Le
développement, en collaboration avec Thales-TRT, d’une nouvelle génération de masques permettra de
mesurer effet de la largeur des couloirs. Cela permettra de mesurer sans ambiguité la contribution du
cisaillement a la vitesse de ’ensemble de vortex, et cela dans la phase solide comme dans la phase liquide.

7.1.4 Effet de pic et Transitions de vortex

Le lecteur se sera apercu qu’une explication physique de 'effet de pic n’a pas été entamée ci-dessus.
En effet, il y a eu, depuis plus de quarante ans, une multitude d’de modeles pour l'effet de pic dans
divers supraconducteurs. Une premiére classe de matériaux concerne ceux, comme Nb [379], le NbSe,
[99, 100, 101, 102, 103, 372], le a-NbsGe [96, 97], le NbZr, le CagRh4Sni3, ou encore le CeRuy [380, 381],
dans lequel le pic du courant critique a lieu a approche du deuxiéme champ critique. Ce phénomeéne
a été expliqué par Pippard, en évoquant la dépendance en température et en champ des constantes
élastiques du réseau de vortex, plus fortes que celle de la force de piégeage - par conséquent, & I’approche
de Bes, le réseau de flux est mieux accroché [382]. Larkin et Ovchinnikov proposent que c¢’est la non-
localité de ca4 qui est a l'origine du ramollissement du réseau de vortex, lorsque, a ’approche de B.s, des
déformations & petit vecteur d’onde deviennent de plus en plus importantes [126]. Blatter, Geshkenbein,
et Koopmans évoquent une transition entre un ancrage faible de lignes et un ancrage fort [366]. Les
mesures de Microscopie a Effet Tunnel de Troianovski et al. indiquent qu’il n’y a pas d’amorphisation
soudaine du réseau de vortex a Deffet de pic [104, 373], et font penser que c’est donc une transition d’un
de ces trois types qu’il faut considérer.

Cependant, il y a la deuxiéme classe de matériaux, comprenenant les oxides SHTc, le MgBs, et plus
récemment, les pnictures supraconducteurs, dans lesquels il y a le second pic & un champ trés inférieur
a Bez. On a vu dans le cas du BiaSraCaCuaOsys que ce phénomeéne constitue la continuation de la
transition de fusion du réseau de vortex dans le régime de basses températures ou ’ensemble de vortex
ne peut étre équilibré & cause de ’ancrage. Avraham et coll. ont montré que la transition au second pic
est accompagné d’une fusion inverse , c’est-a-dire, la champ de transition croit avec la température, et on
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peut transformer le liquide en solide en le chauffant [329] (voir fig. 1.6b). La transition au 2°™¢ pic dans
le YBa;Cu3zO7_;s suit la méme phénoménologie, d’une maniére tres exacerbée. Dans les deux cas, on a
affaire & une transition du premier ordre : le second pic est accompagné de sur-refroidissement de la phase
haut champ menant & une co-existance de phase lors d’une trempe [318, 327]. Dans les deux composées,
c’est la présence et la propagation du front de transformation de phase qui détermine ’électrodynamique
du supraconducteur, y compris les effets d’histoire dans le transport électrique [325, 102, 327]. Tl n’est
pas clair si leffet de pic dans les matériaux intermétalliques a une méme origne que celui observée dans
les SHTc, bien que Paltiel et coll. [103] ont montré qu’une co-existance de phases semblable accompagne
leffet de pic dans le NbSey, et que la phénoménologie du CeRus [380] ressemble fortement & celle du
YBas;CuszO7_s . On peut donc, comme ce fut le cas avec la ligne d’irréversibilité, faire un paralléle
avec les couches minces bidimensionelles. Dans les couches minces du a-NbsGe, le pic accompagne la
transition de fusion & 72”[32] — les vortex étant & priori plus fortement piégés dans le liquide de vortex
a cause des constantes élastiques beaucoup plus faibles ou nulles. Il se pourrait que 1’effet de pic dans les
supraconducteurs tridimensionnels accompagne également la transition de fusion dans tous les cas, ce qui
voudrait dire que la phase haut champ, au dela du pic de courant persistant dans le BiaSroCaCusOsgys
comme dans le YBa;CuzO7_s n’est pas formellement supraconductrice.

On note qu’une analyse de l’effet de pic necéssite une caractérisation du potentiel d’ancrage, et donc
une bonne compréhension de la plage de champs faibles; en dessous du pic. Dans ce régime, le piégeage est
supposé étre dans la limite faible [126]. Or, mis & part le NbSe; [103, 372] et le BisSraCaCus0s4s [318], la
distribution spatiale du flux magnétique et du courant électrique a proximité de I’ “effet de pic” n’a gueére
été étudié a ce jour. Il n’est, par exemple, pas clair quel est le role du courant de surface et celui du courant
de volume dans ces matériaux, et quelle composante du courant est concernée dans ’augmentation du
courant critique au pic. Certainement, il y a un role pour des expériences de visualisation magnéto-optique
sur d’autres matériaux que le BiySroCaCuaOgys afin d’éclaircir ce point.

7.2 Réponse électromagnétique des supraconducteurs dans le
régime des hyperfréquences

Un autre aspect de la physique des vortex qui n’a pas trouvé pleinement sa place dans ce re-
ceuil est la dynamique des lignes de flux, et plus particulierement celle 4 hautes fréquences [383]. La
compréhension du comportement des matériaux supraconducteurs, et plus particulierement des couches
minces SHTc¢ dans le régime des hyperfréquences est important & cause des applications dand le domaine
des télécommunications. Bien qu’un paradigme existe pour le comportement dynamique des lignes de
flux & haute fréquence [383, 384], il n’a jamais été vérifié pour des supraconducteurs pratiques. De ce fait,
le lien entre les parametres régissant les propriétés haute fréquence des vortex avec la microstructure du
supraconducteur et la structure du réseau de lignes de flux n’a pas été établi. Les techniques de mesure
mis au point dans le cadres de la mesure de la JPR présentées plus haut retrouveraient toute leur utilité
ici.

7.2.1 Supraconducteurs lamellaires

Dans la plupart des cas, les matériaux (SHTc) seront utilisés dans une configuration ot le champ
magnétique sera appliqué (ou généré) le long de la direction des plans, ou proche de celui-ci. Cette con-
figuration entraine non seulement une richesse de phases thermodynamiques de vortex jusque-la & peine
explorées, mais pose aussi la question de 1’électrodynamique associée. Or, la communauté scientifique
n’a que récemment commencé a saisir la richesse de la physique des supraconducteurs lamellaires dans
cette situation. Un exemple est le diagramme de phases (4.12), dans lequel de larges zones d’ombre sub-
sistent. Méme s’il a été prévu [257] et vérifié [267] que lorsque soumis & un champ oblique, le réseau de
vortex dans des supraconducteurs lamellaires comme le BiaSryCaCusOsgys se décompose en un réseau
combiné de vortex Josephson et vortex Abrikosov [385], la multitude de structure commensurables possi-
bles reste terra incognita . Le réseau de vortex Josephson lui-méme, peut adopter une grande variété de
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structures différentes [275], lesquels devraient se traduire non seulement par des propriétés dynamiques
différentes, mais aussi par une répartition locale de la phase différente qui pourrait tres bien étre mesuré
par absorption hyperfréquence. L’interaction du champ électromagnétique hyperfréquence avec les vortex
Josephson commence seulement a étre étudié dans tous ces détails. Dans le matériau SHTc le mieux
étudié, le BiySroCaCusOgys , les quelques expériences publiées [263] ne sont pas comprises, et les im-
pressionnants résultats obtenus sur la génération d’ondes stationnaires dans des empilements naturels de
couches supraconductrices et 1’émission d’ondes (sub-)THz ne concernent pour 'instant que des modes
de cavité, et non pas de modes de fluxons [386, 387, 388, 389]. Mémes les questions les plus fondamentales
concernant la dispersion d’ondes plasma transversales n’ont pas vraiment été étudiés.

A fin d’amorcer ces études, on construis actuellement, en collaboration étroite avec M. Salez du Lab-
oratoire d’Etudes de la Radiation et de la Matiere en Astrophysique et P. Gierlowski de I'Institut de
Physique de I’Académie des Sciences de la Pologne, un nouveau spectrometre large-bande opérant dans
le régime 90 - 110 GHz (bande WRI10), inspiré de 'instrumentation utilisée pour la détection de tran-
sitions entre niveaux de rotation et de vibration de molécules dans les gaz interstellaires. Appliqué a la
physique du solide, un tel instrument permettra d’effectuer des mesures d’absorption et de ’émission
d’ondes électromagnétiques (quasi-optiques) sur une large plage de fréquences. Plus particulierement,
I’appareil permettra de mieux caractériser 'excitation d’ondes progressives transversales dans des em-
pilements de jonctions et des supraconducteurs lamellaires. La possibilité d’injecter un courant dans ces
structures permettra également d’étudier ’émission d’ondes électromagnétiques. La réalisation d’empile-
ments supraconducteurs lamellaires, et leur faconnement en ilots appropriés (« mésas ») est assurée par
la collaboration déja établie avec H. Raffy, Z.Z. Li, et L. Fruchter du L.P.S. (Université Paris XI), comme
avec 1’Unité Mixte CNRS-Thales de Palaiseau. Le dispositif cryogénique utilisé est basé sur ’applica-
tion d’un cryocooler & tube pulsé (Sumitomo, 0,5 W & 4 K, déja acquis), lequel refroidit une platine
permettant également ’'installation d’autres expériences. Le dispositif en question couvrira par ailleurs
un domaine de fréquence tres utile pour la caractérisation de la dynamique des quasiparticules dans
des matériaux supraconducteurs avec des températures critiques intermédiaires, comme les oxypnictures
récemment découverts. Pour cela, le spectromeétre large bande est complémenté par une deuxieme cavité
basse fréquence (29 GHz) en Nb, déja installée & ce jour. L’infrastructure expérimentale ainsi constituée
me préparera donc a apporter, de maniére incisive, des contributions tant dans la physique fondamentale
des matériaux supraconducteurs que concernant leurs applications.

L’extension des mesures JPR aux couches minces de BiaSraCaCusOgis , pour lesquels ce tyope
d’expérience n’a également jamais été effectué. Dans les couches minces, la configuration locale des vortex
reste un mysteére. Bien qu’il est clair qu’il s’agit d’un systéme fortement ancré [200], et que les lignes de flux
adoptent sans doute une repartition aléatoire sur les piéges présents (dislocations, inclusions de deuxiéme
phases chimiques), les implications pour la cohérence de phase dans les couches sont inconnues. Le fait
de mettre au point un technique de mesure capable de mesurer ces couches minces ouvre également la
possibilité d’étendre ces manipulations & des structures artificielles, ou 1’on pilote I’ampleur de couplage
(par exemple, des multicouches YBayCuzO7_s - PrBasCusO7_s) ou de type de couplage (structures
SFS, tel que des empilements YBasCuzO7_;5 - (La,Ca)MnOs3 ).

7.3 Développement de la méthode magnéto-optique pour I’ap-
plication a d’autres matériaux

La méthode magnéto-optique, telle qu’installée au Laboratoire des Solides Irraidés, permet aujourd’hui
une imagerie directe de la densité de flux magnétique sur une échelle spatiale allant de quelques pm au
cm. Elle constitue ainsi une sonde trés sensible permettant de caractériser I’homogénéité (ou, plutot,
hétérogénéité) de matériaux aussi divers que les SHTC, les oxypnictures, les manganites & magnéto-
résistance colossale, ou encore des météorites ferreux ou les roches terrestres de différentes origines pour
nommer une application insolite récente (collaboration avec le CEREGE - Université d’Aix-Marseille). La
visualisation de la densité de flux magnétique par méthode magnéto-optique est aussi un outil puissant
permettant la caractérisation de la coexistence de phases (chimiques, magnétiques, supraconductrices. . .)
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deés que celles-ci présentent un différent comportement électromagnétique. La méthode a ainsi permis la
résolution de plus d’un probléme concernant la réponse électromagnétique du réseau de vortex, ou de
I’ensemble de domaines et de parois magnétiques dans, par exemple, les manganites.

Il est donc logique de tenter ’application de la méthode magnéto-optique a une classe de matériaux
ou les probleémes d’homogénéité (hétérogénéité), sensibilité au désordre cristallin, et coexistence de phases
supraconductrices et magnétiques se posent par excellence : les matériaux a fortes corrélations électroniques.
La ou les dispositifs utilisés jusqu’a maintenant peuvent atteindre des températures entre 6 et 400 K et
des champs magnétiques jusqu’a 0,1 T, la construction et installation au L.S.I. (sous ma tutelle) d’un
cryostat optique fonctionnant jusqu’a 1 K, avec un champ magnétique appliqué jusqu’a 1,5 T ouvre des
perspectives majeurs pour les années qui viennent. Je détaille quelques projets précis a poursuivre :

7.3.1 Fermions Lourds

Les années 1995-2005 ont vu la découverte de nombreux supraconducteurs exotiques : le St RuQy, avec
une température critique 7, = 1,5 K; des matériaux & forte chaleur spécifique électronique (“fermions
lourds”), comme le UGegq, supraconducteur a 1 K sous une pression de 16 GPa; le UCoGe; le CeColns
( Celng intercalé ), avec T, = 2,3 K; et le PrOs,Sbis, avec T, = 1,5 K. Pour une grande partie de ces
matériaux, notamment le CeColny et le PrOs,Sbis, la communauté scientifique se trouve dans le stade
oll I'on cherche & caractériser la nature des différentes phases supraconductrices dans le plan (B, 7).

Le PrOssSbys est d'intérét particulier. Premierement, la possible multiplicité de phases supraconduc-
trices, suspecté a cause des doubles transitions observées dans la chaleur spécifique, et le role du désordre
cristallin dans ces observations [391, 392], mérite d’étre exploré en plus de détail. Deuxiémement, des
mesures de la rotation du spin de muon suggerent ’existence d’un champ interne de 0.06 mT, compatible
avec Dexistence d’un état brisant la symétrie par rapport a I'inversion du temps. Une telle densité de flux
interne devrait étre observable par la méthode magnéto-optique. Enfin, on a observé plusieurs “accidents”
dans les propriétés de transport et/ou thermodynamiques, qui se laissent expliquer aussi bien par une
transition de phase thermodynamique sous-jacente, que par un changement de comportement du réseau
de vortex (lignes de flux quantifiés), toujours présents sous champ. En collaboration avec P. Pari du
CEA-DSM-DRECAM-SPEC, on a, récemment, concu et installé un cryostat optique au Laboratoire des
Solides Irradiés permettant des observations a des températures en dessous de 2 K. Une éventuelle exten-
sion de la manipulation & 300 mK, par inclusion d’un systéme & 3He “single-shot” permettrait également
d’étudier, au moyen terme, des matériaux & multiples phases supraconductrices, comme le UBey3.

7.3.2 Supraconducteurs magnétiques

La visualisation magnéto-optique pourrait donner une nouvelle image de la nature et ’origine des
phases supraconductrices dans les supraconducteurs magnétiques comme le RNisB;C, le RMogSg (ol R
= Pb, ), le RERh4B, ou le RMosSes (R = Ho, Er, Tm) [393]. Ces matériaux montrent une série marquée
de transitions magnétiques a des températures plus faibles que la température critique a laquelle parait
la supraconductivité, avec, parfois, une phase normale réentrante. La visualisation par méthode magnéto-
optique offre la possibilité inédite d’identifier simultanément la structure en domaines, le caractére des
différentes phases magnétiques, ainsi que les phénomeénes de transport liés a la supraconductivité.

7.3.3 Imagerie de la pénétration de champs hyperfréquence

Les deux techniques, réponse électromagnétique dans le régime des hyperfréquences et imagerie
magnéto-optique, peuvent étres combinés a fin de localiser spatialement les pertes dans les dispositifs
supraconducteurs comme dans les supraconducteurs lamellaires. Nous avons déja, avec J. Kermorvant,
commencé a implémenter un projet d’imagerie ou « ’empreinte » de ’application d’un train d’ondes hy-
perfréquence est visualisé par la modification d’une répartition de flux magnétique préalablement établie
dans un matériau supraconducteur. Une sensibilité accrue peut étre obtenu en employant la méthode
d’imagerie différentielle avec moyennage Boxcar, de la méme fagon que ’on applique déja pour I'imagerie
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de transitions de phase du réseau de vortex. A moyen terme, on envisage l'installation d’une caméra
rapide (cadence 1 GHz) pour I'imagerie directe de champs magnétique radiofréquence.
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