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LABORATOIRE de CRISTALLOGRAPHIE
et SCIENCES des MATERIAUX Caen, le 10 septembre 2008

CRISMAT
(CNRS UMR 6508)

Rapport sur le mémoire d’habilitation a diriger des recherches de Alain
Pautrat, chargé de recherches au CNRS, par Charles Simon, directcur de
Recherches au CNRS.

Alain Pautrat a commencé ses travaux de recherche en 1997 au scin du
laboratoire CRISMAT sur les supraconducteurs en préparant sous ma direction une
thése sur I'ancrage des vortex par les défauts de surface, thése qui a été soutenue en
juillet 2000 & I’université de Caen, 11 a ensuite passé un an an CEA de Grenoble dans
I’équipe de Jacques Flouguet ot il a poursuivi ses travaux sur 1’ancrage des vortex dans
les supraconducteurs.

Depuis ’année 2001 ou il a été recruté au CNRS dans la section « chimie du
solide 15w, il travaille au sein du laboratoire CRISMAT dans mon équipe sur les
propriétés physiques des matériaux, principalement dans le domaine de la
supraconductivité. Il s’agit d’optimiser les propriétés des matériaux pour les
applications et en particulier de mieux comprendre les mécanismes d’ancrage des vortex
4 Peeuvre dans cc¢ probléme. Nous avons commencé cefte étude par celle des
supraconducteurs & basse température critique en particulier des mesures de diffraction
de neutrons et des mesures de bruit de tension. Nous avons dévéloppé une connaissance
du sujet qui nous a permis de devenir au cours du temps un des pdles frangais
importants dans une collaboration Grenoble-Paris-Orsay-Caen trés active, et ol Alain
Pautrat est devenu peu & peu I*élément principal, puis moteur du sujet. Il est reconnu par
tous aujourd’hui comme le leader du groupe. Il est reconnu dans ce domaine de
I’ancrage des vortex au plan national et international, comme le montrent les
publications et les communications qu’il a co signées et présentées, souvent en premier
auteur. Il a aussi été organisateur de plusieurs réunions spécialisées sur le sujet.

Par ailleurs, il assure au sein de notre groupe un travail trés important de
« défrichage » des propriétés magnétiques et de transport sur une partie des nouveaux
matériaux trés nombreux qui sont synthétisés au laboratoire CRISMAT. Il a ainsi



travaillé en particulier sur les oxydes de vanadium, les manganites, les oxydes de cobalt
et de nickel et détecté plusieurs effets importants, en particulier par les mesures de bruit
de tension. Il s’agit 12 d’un réle trés important qu’il joue entre les physiciens et les
chimistes dans notre [aboratoire pluridisciplinaire.

Le dipléme d’habilitation & diriger des travaux de recherches, outre
Pexcellence scientifique dont je viens de parler, reconnait également la capacité de
tracer une voie originale et personnelle dans son travail de chercheur, ainsi que celle
d’encadrer des jeunes chercheurs. Depuis sa soutenance de thése, Alain Pautrat a montré
dans son travail ces capacités, en particulier lors de son travail de co- encadrement de la
thése de Joseph Scola ol il a été vraiment trés actif, mais sans oublier sa contribution
significative dans les théses de N. Luchier, S. Mercone, C. Grygiel et M. Giot.

En réalisant une activité¢ de recherches de haut niveau sur un sujet qui est a la
fois trés fondamental et tout & fait appliqué (un brevet a été récemment déposé), en
montrant qu’il était capable de concilier une recherche de fond sur un sujet, tout en
poursuivant un travail de défrichage de nouveaux sujets, n tragant une voie originale,
en dirigeant de fait une thése, il a montré 4 mon avis qu’il méritait tout a fait d’obtenir
son habilitation & diriger des travaux de recherches.

Charles Simon
Directeur de Recherche
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Phys. Rev. B 59, 199 (1999)
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Brevet en cours d'évaluation:

-Superconducting Field-Effect Transistor
par C. Goupil, A. Pautrat, Ch.Simon et P. Mathieu.

Conférences invitées (la personne soulignée présentait)
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vortex Flux-Flow noise in presence of surface disorder: From conventional to abnormal cases”,
The 11™ International Workshop on Vortex Matter July 3™ - 8™ 2006 Wroctaw, Poland.

9/ A.Pautrat, J. Scola, C. Goupil et Ch. Simon,_“Vortex noise and surface current fluctuations”,
"Franco-American workshop on functional oxides “,Décembre 2005 ESPCT Paris.

14



8/ Charles Simon, Alain Pautrat, Christophe Goupil, Joseph Scola, Patrice Mathieu, Annie Brilef,
Antoine Ruyter, M. J. Higgins, and S. Bhattacharya. "Why pinning by surface irreqularities can
explain the peak effect in transport properties and neutron diffraction results in NbSe, and Bi-
2212 crystals?” "X™ International Vortex State Studies Workshop” January 9-14, 2005, Tata
Institute of Fundamental Research Mumbai, India.

7/ Joseph Scola, Alain Pautrat, Christophe Goupil et Charles Simon, " Dynamical Study of the
Vortex Lattice by Transverse Noise Measurements ", “Nanostructured Superconductors: From

fundamentals to applications "15-19 Mai 2004, Bad Miinstereifel, Germany.

6/ D.D. Lawrie, J. P. Franck, Guanwen Zhang, C. Marcenat, and A. Pautrat, « Resistivity, specific
heat, and boron isotope effect in MgB- », March Meeting 2001, Washington.

5/ A. Pautrat, C.Goupil, Ch. Simon, E.M. Forgan, P.G. Kealey, S.L. Lee, R. Cubitt, “Study of Flux-
flow in type IT superconductors using neutron scattering techniques”, Vortex Physics and ESF-
Vortex Matter workshop, Lutheren (Pays-Bas), Aout 2000.

4/ C. Goupil, A. Pautrat, Ch. Simon, E.M. Forgan, P.G. Kealey, S.T. Johnson, 6. Lazard, B. Plagais,
Y. Simon, P. Mathieu, R. Cubitt, Ch. Dewhurst, “vortex lattice ordering studied by Small Angle
Neutron Scattering”, Cadiz (Espagne), juin 2000.

3/ C. Goupil, A. Pautrat, Ch. Simon, E.M. Forgan, P.G. Kealey, S.T. Johnson, 6. Lazard, B. Plagais,

Y. Simon, P. Mathieu, R. Cubitt, Ch. Dewhurst, “vortex lattice dynamical phase diagram”, M2S-
HTSC-VI, Houston (USA), Février 2000.

2/ S.L.Lee, C. Ager, F.Y. Ogrin, ..., A. Pautrat, ... "recent neutron and muon measurements on the
vortex lattice”, vortex physics in high Tc superconductors, Stanford (USA), Juin 1999.

1/_Ch. Simon, A. Pautrat, N. Liitke-Entrup, B. Plagais, Y. Simon, P. Mathieu, A. Rykov, S. Tajima,
“the vortex “melting" in untwinned YBCO",

- Chem HTSC-V, Tokyo (Japon), Fevrier 1999.

- First Euro conference in vortex matter in superconductors, Créte, Septembre 1999.

- Vortex physics in high Tc superconductors, Stanford (USA), Juin 1999 .

Communication orales

10/ C. Grygiel, A.Pautrat, W. Prellier et B. Mercey, "Mesoscopic heterogeneities in V>Os thin
films : conseguences on the transport’, COMEPHS Symposium, Rome, Avril 2008.

9/ A.Pautrat, " Etude expérimentale des fluctuations dans le transport électronigue: vortex et
stripes ”, GDR Nouveaux Etats Electroniques de la Matiére, Tours, Mai 2007.

8/ Alain Pautrat, Joseph Scola, Christophe Goupil, Charles Simon « Les fluctuations de vitesse
d'un réseau de vortex supraconducteur: une étude expérimentale’, JMC 9, Nancy, Aot 2004.

15



7/ A. Pautrat, “Dynamigue de réseaux de vortex supraconducteurs”, GDR systémes élastiques,
Asnelles/mer, Octobre 2003.

6/ S. Mercone, A. Wahl, A. Pautrat, M. Pollet et Ch. Simon, "Anomaly in the dielectric response
at the charge orbital ordering transition of cristalline Pros-Caps;sMnOs;” GDR Oxydes a
propriétés remarquables- Colleville/mer -18/21 Mai 2003.

5/ S. Mercone, A. Wahl, A. Pautrat, D. Saurel et al, "transport measurements in manganite thin
films“, 6™ Franco-American workshop on functional oxides"- Caen-5/6 Septembre 2002.

4/ S. Mercone, A. Wahl, A. Pautrat, D. Saurel et al, 'Réponse électrigue non-linéaire et
excitation des états magnétigque dans des cristaux et des films minces d'oxydes de manganése’,
JMC8 a Marseilles, Aolit 2002.

3/ A. Pautrat, C. Goupil, Ch. Simon, N. Luchier et J.P. Brison, « ancrage et dynamigue des vortex
dans YBaCuO et TmNi:B-C », TMC8 a Marseilles, Aolit 2002.

2/ A. Pautrat, C. Goupil, Ch. Simon, 6. Lazard, B. Plagais, Y. Simon, P. Mathieu, “Vortex et
courants critigues”, journées d'études de cryogénie et supraconductivité, Aussois (France), Mai
2000.

1/ A Pautrat, Ch Simon, A. Rykov, S. Tajima, S. Sanfillipo, X. Chaud, “Etude de /a tension

transverse en champ incliné dans YBCO maclé et non maclé”, GDR sur les supraconducteurs,
Annesles/mer (France), Décembre 1998.

Séminaires invités:

4/ « Quelques nouveaux résultats sur les réseaux de vortex supraconducteurs: états
métastables et fluctuations » Séminaire Lema Tours, Février 2006.

3/ « Phénoménologie des réseaux de vortex ». Séminaire théorique EnsiCaen, Février 2005.

2/ «Diffraction de neutrons sur le réseau de vortex » puis « /ancrage des vortex vu par la
réponse en fréguence » séminaire du CRTBT Grenoble, Juillet 2001.

1/ «Réseau de vortex et diffraction de neutrons », séminaire de |'Ecole Normale Supérieure,
Paris, Mars 2000.

16



Synthese des travaux

17



Je suis chercheur au CNRS depuis octobre 2001, au sein du laboratoire de
cristallographie et de science des matériaux CRISMAT (UMR 6508) de Caen. Je travaille
dans l'équipe « Physique du solide », qui développe la compréhension des propriétés
physiques  variées  (supraconductivité, = magnétisme non  conventionnel,
multiferroélectricité, thermoélectricité...) de nouveaux matériaux, essentiellement des
oxydes de métaux de transition. Mes travaux de recherche ont été principalement axés
sur l'étude des supraconducteurs, avec un attrait particulier pour l'ancrage et la
dynamique des réseaux de vortex de ces matériaux. Plus récemment, j'ai également
travaillé sur des oxydes a propriétés de transport et/ou magnétiques particulieres, le lien
étant 1'étude des propriétés « hors équilibre » et la maniere de les appréhender

expérimentalement.

Ma these s’est déroulée de 1997 a 2000 au laboratoire CRISMAT de Caen et a été dirigée
par Charles Simon. Son intitulé était « Structure et dynamique d'un réseau de vortex dans le
cadre d'un ancrage de surface ». C’'était une étude expérimentale avec deux socles
principaux que l'on retrouvera plus loin dans mes travaux: Les techniques de
laboratoire, essentiellement le transport non linéaire et la réponse linéaire alternative, et
les mesures de diffraction neutronique sur grand instrument. Des collaborations avec
Bernard Plagais et Norbert Liitke-Entrup (ENS Paris) pour la réponse linéaire alternative,
avec l'importante équipe du professeur Ted Forgan (Université de Birmingham) et avec
Annie Briilet (LLB) pour la diffusion neutronique, ont été tres importantes dans cette
thése. J'ai pu travailler sur des jolis monocristaux non maclés d"YBa:CusO7-5 (YBaCuO)
d’une taille a ma connaissance inégalée a 1'époque (plusieurs mm?), et synthétisés par
Sacha Rykov lors de son passage a I'ISTEC (Japon). La réponse linéaire alternative a
montré que I'ancrage des vortex était dominé par la surface dans cet échantillon. Dans
un supraconducteur conventionnel, la diffraction neutronique nous a permis, en utilisant
la technique du spin écho, d’apporter une mesure directe de la vitesse du réseau de
vortex soumis a un courant de transport ainsi que de sa dispersion. Nous avons
également étudié la structure des réseaux de vortex par diffraction neutronique aux
petits angles, en lien avec leur dynamique et leurs propriétés d’ancrage. J’ai ensuite
effectué mon post-doctorat au CEA de Grenoble entre 2000 et 2001 dans le service
SPSMS/DRFMC dirigé par Jacques Flouquet. En collaboration avec Christophe Marcenat, je
me suis initié aux mesures de chaleur spécifiques en travaillant sur le diagramme de
phase de MgB: et jai débuté des mesures de bruit de tension au SQUID dans YBaCuO.
J’ai également travaillé avec Jean-Pascal Brison dans le cadre de la these de Nicolas Luchier
en mesurant les propriétés de transport de borocarbures, supraconducteurs avec un fort
paramagnétisme de Pauli, dans le but de trouver une phase a parametre d’ordre
modulée, appelée phase FFLO. Ce post-doctorat m’a permis de m’initier aux techniques
de dilution permettant 1'acces aux tres basses températures.

En 2001, jai été embauché comme chargé de recherches au CNRS dans la section 15.
Mon laboratoire d’accueil est le CRISMAT et j'y travaille depuis dans le groupe de
physique des solides. J’ai poursuivi des activités en continuité directe avec mon travail
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de these, d’abord en améliorant la résolution et la gamme spectrale pour nos mesures
d’impédance de surface, confirmant en détail les premiers résultats obtenus sur YBaCuO
et apportant des nouvelles informations sur la transition du premier ordre observée dans
ce matériau. En adaptant cette expérience pour pouvoir mesurer I'impédance complexe
de matériaux a forte impédance, j'ai participé a la these de Silvana Mercone sur les
manganites a séparation de phase, et nous avons débuté des mesures de constante
diélectrique sous champ magnétique, qui s’apparentent au études actuelles sur les
couplages magnéto-diélectriques et multiferroiques. J’ai rapidement repris une activité
de neutronicien par alternance au LLB et a L’ILL, continuant les travaux sur la
diffraction aux petits angles et les réseaux de vortex. Ces expériences ont été réalisées au
sein de I'équipe constituée de Charles Simon et Christophe Goupil (CRISMAT), Annie Brillet
(LLB), Patrice Mathieu (ENS), et Charles Dewhurst pour les expériences a I'ILL. Nous nous
sommes spécialisés sur les mesures de diffraction du réseau de vortex en présence de
courant de transport, afin de sonder les états dynamiques et les distributions de courant.
En 2002, Joseph Scola a commencé une thése au laboratoire, dirigée par Christophe Goupil,
a laquelle j'ai activement participé. Il s’agissait d’abord de monter une expérience
permettant de mesurer le bruit de tension et de flux magnétique d"un réseau de vortex
en mouvement. Une fois le montage expérimental jugé satisfaisant, nous avons travaillé
sur le role de la surface dans le bruit de vortex, en continuité des travaux de Bernard
Plagais (ENS). Nous avons d’abord montré, par des mesures de fluctuations croisées,
I'isotropie des fluctuations de vitesse des vortex en mouvement. Nous avons ensuite
exploré la conséquence des changements d’état de surface sur les enveloppes spectrales
de bruit et sur l'amplitude des fluctuations, et mis en évidence des effets qui
s’apparentent a un temps de vol. Une preuve directe que le bruit de vortex vient de la
surface est venue de mesures originales en régime de supraconductivité de surface,
régime ou le volume répond comme un métal normal. Enfin, grace aux microponts de
Niobium (Nb) fournis par Catherine Villard (Institut Néel, ex CRTBT-Grenoble) et aux
gravures de surface effectuées par Bernadette Domenges (LAMIPS-Caen) a une échelle de
quelques 10 nm avec la technique du FIB (Focused Ion Beam), nous avons pu explorer
des régimes de fluctuations anormales, ou le caractere non ergodique et non Gaussien
des fluctuations montre des caractéristiques de vols de Lévy. En méme temps, nous
avons étudié en détail le role de la rugosité de surface sur le courant critique et ses
fluctuations. Les rugosités ont été mesurées a I'’AFM et une analyse de la topographie
nous a permis de calculer un angle de rugosité qui explique totalement le courant
critique de films minces ou de cristaux de Nb. Ce courant critique est alors expliqué sans
aucun parametre ajustable. Tous ces travaux sur le lien entre courant critique et les états
de surface nous ont conduits a penser a des mises en forme utilisables et nous avons
déposé un brevet initié par Christophe Goupil, actuellement en cours d’évaluation.

Un phénomene encore mal compris est 'effet de pic, une remontée forte du courant
critique en fonction du champ magnétique, au lieu de la décroissance usuelle.
L’interprétation généralement admise dans la littérature est celle d'une destruction du
réseau de vortex au passage de pic. Sacha Rykov nous a fournis un tres gros cristal de Bi-
2212. Grace a son grand volume diffractant et en travaillant sur D22 a I'ILL pour avoir un
flux de neutrons tres intense, l'intensité a pu étre mesurée sur plusieurs ordres de
grandeur. Les résultats obtenus sont sensiblement différents que ceux publiés dans la
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littérature, a savoir que le réseau de vortex n’est pas détruit au passage du pic. Une
étude détaillée au LLB puis a I'ILL sur des monocristaux de NbSe2 (+ 100 ppm de Fe)
fournis par Shobo Bhattacharya (Tata Institute, Bombay) montre quantitativement que le
réseau d’Abrikosov n’est pas affecté par le pic, méme si des effets hors équilibre dus a des
états métastables « gelés » du réseau sont observés. En ce sens, nous sommes en
désaccord avec l'interprétation générale de 'effet de pic comme preuve d"une transition
ordre-désordre volumique du réseau de vortex.

En 2005-2006, j'ai retravaillé sur les oxydes de manganese a ordre de charge en
collaborant a la thése de Maud Giot. Nous nous sommes focalisés, en utilisant des
mesures de susceptibilité alternative et de susceptibilité non linéaire, ainsi que 1'étude
des relaxations et du vieillissement magnétique, sur les phases verres de spin dans les
composes BixCai1-MnQOs (x=0.66, 0.75), en lien avec les structures magnétiques. Je me suis
ensuite spécialisé sur les mesures de transport et de bruit sur des cristaux ou films
minces. L’idée centrale est que les oxydes dits « a propriétés remarquables » (Cuprates,
Manganites, Cobaltites, Nickelates, oxydes de Vanadium...) sont le siege de nombreuses
interactions en compétition, le tout souvent en présence de désordre de la structure. Le
systeme choisit alors des états non triviaux: a séparation de phase, frustrés et/ou
désordonnés...La conséquence est directe sur les propriétés (CMR par des mécanismes
de percolation, magnétisme désordonné allant jusqu’au verre de spins, localisation et
verres électroniques, phase dites « stripes »...). Dans le cas des films minces, il faut
rajouter les effets de taille finie et les effets de pression effective dus au substrat qui
renforcent ce caractere hétérogene. Il est clair que pour sonder ces états souvent
complexes de la matiere, une mesure simple de résistivité ou d’aimantation peut s’avérer
insuffisante. J’ai essayé de mettre en évidence les mécanismes importants via des
mesures non linéaires et de bruit de transport (c'est-a-dire des fluctuations de résistance)
de divers composés a propriétés particulieres : Les Cobaltites a structure désaccordée
Ca3Co040y, les Cobaltites YBa2C030s5, les Nickelates La:NiO#s a phases zébrées
(« stripes »), les oxydes de Vanadium V20s (these de Clara Grygiel). De part l’activité du
laboratoire, je travaille également sur les propriétés magnétiques plus conventionnelles
de nouveaux matériaux synthétisés par diverses méthodes, en essayant de travailler en
un lien étroit avec leur propriétés structurales. Mes outils expérimentaux sont alors
essentiellement la susceptibilité magnétique alternative linéaire et non linéaire. Je
travaille ainsi actuellement avec Laure Adam sur les propriétés magnétiques des
matériaux obtenus durant sa these (phosphates a valence mixte de Fer et de Manganese).
Je travaille également avec Natalia Bellido lors de son stage post doctoral sur le bruit de
transport de fils de Cuivre sous contrainte.

Ces travaux ont conduit a 41 publications dans des revues internationales a
comité de lecture, 13 conférences invitées et 10 communications orales, et un brevet a été
déposé. Plusieurs collaborations suivies se sont nouées avec les laboratoires LPA de
I’ENS Paris, le LLB a Saclay, 'ILL a Grenoble, I'institut Néel (ex CRTBT) de Grenoble. De
part mes sujets de recherche et ma formation scientifique, j’ai souhaité un changement de
section d’évaluation du CNRS, et je viens d’étre affecté en en section 6.
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I-Les réseaux de vortex supraconducteurs

I-1 Introduction

La supraconductivité a toujours occupé une place privilégiée dans le domaine de
la physico-chimie de la matiere condensée. Comme preuve, le superconductivity paper
database, qui couvre les principaux journaux associés a cette thématique sur une période
de 1987 a 2009, recense le chiffre astronomique de 104403 articles sur la
supraconductivité, dont plus de 10000 ont comme sujet propre les vortex ou le courant
critique (source http://riodb.ibase.aist.go.jp/db013/DB013 eng top n.html). Depuis mes
débuts dans la recherche, une grande partie de mes travaux s’est focalisée sur 1'étude des
supraconducteurs et des réseaux de vortex. Ces derniers existent en pratique dans la
quasi-totalité de l'état supraconducteur de seconde espece (qui regroupe les
supraconducteurs ayant un intérét technologique, dont les supraconducteurs a Haute

Température critique). Les vortex sont des tubes de flux magnétiques, peuplés par une
densité d’électrons normaux dans le coceur, qui traversent le supraconducteur de part en
part (fig. 1). Leur densité est fixée par le champ magnétique total (appliqué,
éventuellement induit par un courant de transport, et corrigé par l’écrantage
diamagnétique). Ils se repoussent par interaction électromagnétique et peuvent donc se
stabiliser sous la forme d"un réseau, que I'on appelle couramment le réseau d”Abrikosov’.

BCZ métal
2§
<>
Bc]
\% Meissner T

Figure 1: A gauche, un vortex supraconducteur, que lon schématise avec un coeur
délectrons normaux de rayon & (longueur de cohérence) entouré de courants
paramagnétigues décroissant sur une longueur A (longueur de London). A droite, le
diagramme de phase (champ, température) d'un supraconducteur conventionnel de type II.
Typiquement, B,,# 0.1 Tet B.,# 0.3 Tdal100 T, B.3# 1.7.B.>.

! Ce travail lui a valu le prix Nobel de Physiqued20
http://nobelprize.org/nobel prizes/physics/laureates/2003/abrikosov-lecture.html
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La quasi-totalité des propriétés de transport et des propriétés magnétiques d'un
supraconducteur est gouvernée par la présence des vortex, de leur ancrage et de leur
dynamique. L’effet d’'un courant de transport sur le réseau d’Abrikosov est de mettre
celui-ci en mouvement, ce qui génere de la dissipation et fait ressembler le
supraconducteur a un (mauvais) métal. La réalité est heureusement autre car quelque
chose empéche ce mouvement. La raison est I'ancrage des vortex par les défauts des
matériaux. On comprend l'intérét technologique immédiat qu’il y a a comprendre et a
optimiser cet ancrage pour garder la propriété de base d'un supraconducteur, a savoir
une conduction parfaite.

Le réseau de vortex est également un laboratoire expérimental avec une richesse assez
extraordinaire. De part leur interactions répulsives, les vortex se stabilisent dans un
réseau triangulaire, dont on peut faire varier le pas et les propriétés élastiques en
changeant le champ magnétique. On peut également atteindre des états a fortes
fluctuations thermiques en jouant sur la température. De plus, ce systeme est immergé
dans un échantillon qui peut jouer le role de potentiel désordonné et de centre d’ancrage.
En appliquant un courant dans l’échantillon, il est possible d’étudier la réponse
dynamique de ce systeme a multiples interactions. C’est pour toutes ces raisons que le
réseau de vortex est devenu l'outil privilégié pour étudier les systemes élastiques
désordonnés, dont les applications sortent tres largement du cadre strict de la
supraconductivité. Les ondes de densité de charges ou de spins (ce sont les cousins
proches des vortex), les cristaux de Wigner, peut étre plus classiquement la dynamique
de parois de domaines ferromagnétiques et la dynamique vitreuse sont quelques
exemples de thématiques voisines. Le point clé a tous ces systemes, a priori tres
différents, est la compétition entre des forces qui veulent préserver l'intégrité du systeme
et le désordre dans lequel il est plongé. Dans ces systemes désordonnés, des signatures
génériques sont observées: les propriétés électroniques et magnétiques deviennent
hystérétiques, des phénomenes de relaxation et de dispersion apparaissent, on observe
des fluctuations particulieres et importantes et des phénomenes non linéaires. Cet aspect
générique rend la problématique particulierement intéressante, mais pose également un
vrai probléme : il faudra rentrer dans les détails des processus et des signatures pour
pouvoir vraiment conclure sur chaque systeme. On peut prendre un exemple qui
concerne directement la problématique discutée dans ce manuscrit. Une hystérésis
magnétique, des phénomeénes de relaxation, des susceptibilités qui peuvent disperser
aux basses fréquences sont des caractéristiques communes aux réseaux de vortex et aux
verres magnétiques. En conséquence, on trouvera souvent dans la littérature une directe
analogie entre ces deux systemes. Nous verrons au cours du manuscrit que lorsqu’on
mesure les propriétés discriminantes, le réseau de vortex montre finalement des
propriétés sensiblement différentes d’un verre magnétique, pour des raisons qui ont a
voir avec la cohérence du réseau de vortex et a la nature réelle de l’ancrage.
L’électromagnétisme a aussi un role important en fixant des contraintes pour la physique
des vortex, et ce, indépendamment de la nature exacte du désordre microscopique. On
ne pourra pas traiter ces aspects, a priori tres différents, de maniere séparée.
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Dans nos travaux, la diffraction neutronique a été un outil essentiel pour sonder la
structure des réseaux de vortex statiques et en mouvement. Pour étudier I'ancrage des
vortex et les conséquences sur les propriétés de transport, nous avons également
privilégié trois approches complémentaires :

(i) Etudier comment la vitesse des vortex évolue avec la force appliquée : La
caractéristique tension-courant V(I).

(ii)  Etudier la réponse harmonique du systeme soumis a de petites excitations : La
réponse linéaire alternative.

(iii)  Etudier les fluctuations et la dissipation du systeme : Le « bruit de vortex ».

Tout au long de la présentation des résultats, il s’averera que tous ces phénomenes sont
toujours intimement liés avec le mécanisme d’ancrage des vortex et que la dichotomie
statique/dynamique est en fait assez trompeuse. On doit donc arriver a insérer ces
diverses expériences dans un méme cadre de modélisation du courant critique, et le role
prédominant des surfaces s’est avéré le point clé. La grande sensibilité des vortex a la
surface avait déja été remarquée et étudiée dans les supraconducteurs a BT#, mais il n'y
eut que tres peu d’effet mémoire lors des nombreux travaux sur les HT.. Nos travaux ont
essayé d’apporter de nouvelles évidences de l'importance systématique des surfaces
dans la physique des vortex, et ce méme dans les HT. qui se sont finalement avérés étre
des cousins proches. En plus d'un aspect tres fonctionnel, a savoir prédire et controler un
courant critique, les interactions surfaces/vortex se sont révélées étre des sources de
phénomenes intéressants. Le résultat est que si I’on peut controler le courant critique par
des traitements de surface simples, résultat tres pratique, on peut aussi changer la
statistique des fluctuations de vitesses des vortex pour les rendre comme des vols de
Lévy, résultat nettement plus exotique.

Le socle théorique sur lequel nous avons basé nos travaux est le modele d’ancrage de
surface proposé par Patrice Mathieu et Yvan Simon [MAT88]. Ce modele est basé sur
I'écriture en continuum de l’énergie libre d'un réseau de vortex a l'équilibre
thermodynamique. Les lois de conservation permettent ensuite de déduire plusieurs
équations dont deux s’averent fondamentales pour la compréhension du courant
critique. Je présenterais ce modele de maniere non rigoureuse mais pour donner les
principales lignes directrices. Le lecteur pourra se référer aux articles originaux pour lire
le modele complet. On peut d’abord se poser la question de la 1égitimité d'un nouveau
modele d’ancrage proposé a la fin des années 80, plus de 20 ans apres les premiers
travaux sur les vortex et au début de la vague des HT.. L’essentiel de la communauté
scientifique s’accordait sur l'idée que les mécanismes d’ancrage étaient bien connus,
vérifiés, et décrits par la théorie d’ancrage collectif de Larkin-Ovchinnikov (LO) [LAR73,
LAR79]. Néanmoins, il restait de nombreux problemes qu'une complexité croissante des
théories n’a pas permis de résoudre et qu'il est nécessaire de rappeler.

2 BT, : Supraconducteur a basse température critiquso@ees métaux et alliages décrits par la thé®@s.

HT.: Supraconducteur a haute température critiquesdde les cuprates, plus récemment les oxypnictiéles.
priori, la théorie BCS n'est pas adaptée...mais yl a’ pas encore de modele microscopique validé de la
supraconductivité HT
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I-2 Sur l'ancrage des vortex

J 'ai des questions d toutes vos réponses
Woody Allen

Avant la découverte des HT., les supraconducteurs étudiés étaient des alliages et
des métaux purs. De nombreux travaux avaient été réalisés sur le courant critique et sur
I'ancrage et dynamique des vortex. Malgré cela, il n'y avait pas de consensus sur les
meécanismes en jeu. Je me base ici sur les conclusions de plusieurs articles de revue : ceux
de Dew-Hugues en 1971 [DEW71] et de Campbell en 1972 [CAMA72,CAMB72], qui ont
proposé une lecture critique de la quasi-globalité des résultats expérimentaux des années
60 et des lacunes des théories d’ancrage existantes. La revue de Clem sur le bruit de
vortex en 1981 [CLEMS81] est également instructive car elle explique bien la difficulté
d’interprétation croissante des expériences en utilisant les modeles en présence. Sa
conclusion, juste antérieure a la vague des HT., est d’ailleurs sans appel: « The present
theory of flux pinning is deficient in several aspects ». Il est clair ces conclusions prudentes,
issues de 30 années de travaux et d’expériences souvent minutieuses sur les BT., n’ont
pas vraiment été considérées comme point de départ a I'arrivée des HT. 3. L’orientation
générale a plutot été que le courant critique était bien compris et trouvait son origine
dans un ancrage collectif volumique, tel que décrit par le modele statistique de Larkin-
Ovchinnikov (LO). Ce point de départ a été a I'origine de tres nombreuses extensions,
qui sont vite devenues tres compliquées et bien souvent difficiles a comparer avec
I'expérience... (voir « Vortices in high-temperature superconductors » de G. Blatter et al
[BLA94]). Quelles étaient les idées et les prédictions contenues dans le modele de LO ?

I-2a L ancrage volumique collectif

LO ont calculé la réponse élastique d'un réseau de vortex soumis a un potentiel
d’ancrage aléatoire [LAR73, LAR79]. On suppose une forte densité de défaut ni et chaque
défaut exerce une force d’ancrage fi. On rappelle qu'une distorsion élastique d’un vortex
cofite de I'énergie, reliée aux modules de cisaillement Css et de courbure Cu, et que la
présence d'un vortex sur une zone normale permet un gain d’énergie de condensation.
Cette compétition entre la perte d’énergie élastique et le gain d’énergie de condensation
est calculée de maniere statistique, de sorte que N défauts créent une force N7 fi
Finalement, le calcul isotrope donne une densité de courant critique :

— nifiz - (nifiz)z
Jo= L )
V. 8BC,,C,

% Les premiers échantillont$T, mesurés étaient des polycristaux avec des laigethdtions de taille de grains.
Macroscopiquement, on mesure alors des propriéiéomt a voir avec la physique des supraconducteurs
granulaire. C’est le cas dans l'article pionniee Miuller [MUL87], qui est souvent cité comme un exemple
montrant que lesiT, se comportent comme des verres supraconductééamst tependant éviter de généraliser
ces résultats aux monocristaux étudiés plus récemme
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La force du modele est de donner un lien entre 'ordre du réseau de vortex via un
volume de cohérence, le volume de Larkin V. (fig. 2), et le courant critique. Pour un
réseau parfaitement rigide, Vec= o et on trouve J.= 0, c’est a dire qu'un réseau parfait ne
peut résister au passage du courant.

Pour un expérimentateur, le principal probleme de la formule de LO est qu’elle est
difficilement vérifiable. Les coefficients élastiques peuvent étre calculés, méme si les
expressions non locales sont plutoét lourdes a manipuler. Plus problématique est la
connaissance de fi et surtout de ni. Le volume de Larkin peut étre vu comme une
cristallite de vortex, et on pourrait s’attendre a observer des caractéristiques d'un
polycristal de vortex, donc directement visible par diffraction neutronique. On observe
en fait des pics de Bragg bien résolus dont la largeur ne semble pas corrélée au courant
critique [THO72]. Les traitements théoriques plus récents semblent lever cette
contradiction apparente®. Il reste que, expérimentalement, on ne sait pas mesurer et donc
confirmer directement, le volume de Larkin. Ceci étant dit, le résultat central de LO, a
savoir qu'un désordre aléatoire brise I'ordre a longue distance du systeme qui le subit,
est un résultat important, qui a été a la base de trés nombreux développements dans la

physique des systemes désordonnés.

Figure 2 :

Vue trés schématique d'un domaine de Larkin V = LR
Les deux longueurs R et L fixent /échelle du désordre.
Elles sont définies avec la fonction de corrélation
9rr)= < | U, r)-U0,0)) 2>
par les limites
9(R,0)=r, et g(O.L)=r,, r, Etant la portée d'un piege.

La point de départ du modeéle LO est de pouvoir expliquer une densité de courant
critique volumique ], modifiable en changeant la densité d‘impuretés volumiques. Cette
densité de courant critique est-elle vraiment justifiée par les résultats expérimentaux ?

“1l y a maintenant un certain consensus pour définstructure exacte d’un réseau de vortex soanis faible
désordre comme un verre de Bragg, cette phasedaogsén ordre positionnel presque parfait, doncpies de
Bragg divergents en accord avec les expérienceslifffaction, et un ordre topologique parfait (pas d
dislocations), mais serait un verre de point de deieson paysage énergétique et donc de sa dynarbiglée
est qu'il existe deux échelles pertinentes de lenguLe régime déarkin se retrouve pour les petites échelles,
dd aux fluctuations a courte distance a cause dndgnombre d’impureté entre vortex. Les prédictisasle
courant critique sont inchangées.
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I-2b Est-ce que J. est un bon paramétre (ou peut-on négliger les surfaces) ?

Expérimentalement, on quantifie la capacité d’ancrage d’un supraconducteur par
une mesure du courant critique I.. L’habitude est de I'exprimer comme une densité J,, en
divisant par la section S de I’échantillon, telle que Jc = I./S = Fy/B. F, étant alors définie
comme une force macroscopique d’ancrage. L’hypothese sous-jacente est celle dune
distribution de courant homogene sur la section des échantillons et sa vérification peut
se faire en controlant que I- augmente dans les mémes proportions que cette section.
C’est en fait tres rarement le cas. Les expériences de Joiner et Kuhl [JOI67] dans des lames
de Pb-Bi montrent méme des résultats totalement opposés: I. est indépendant de
I'épaisseur a largeur constante, comme si les courants critiques étaient strictement
superficiels. Il est également bien connu que les films supraconducteurs ont une densité
de courant critique J. systématiquement plus grande que les échantillons massifs, et on
peut remarquer que la différence est toujours de l'ordre de grandeur du rapport des
épaisseurs. Nous l'avons nous-mémes vérifiés quantitativement sur du Niobium
[PAU04, SCOO06]. Dans ce cas, si un bon parametre doit étre invariant entre des
échantillons de méme nature, un courant exprimé de maniere linéique ic= I/2W en A/m
(W=largeur)) semble le plus adapté. A ma connaissance, les seuls cas ot il a été démontré
que Jc avait un réel sens sont ceux de supraconducteurs composites, ceux dénotés «durs»
dans la littérature. Une matrice supraconductrice est alors peuplée de multitudes de
zones normales, voire supraconductrices mais avec des parametres localement affaiblis,
de taille non microscopique. Il est intéressant de constater que dans ce cas, on trouve
effectivement que le courant critique est volumique, mais il n’a jamais été rapporté qu’il
varie en fonction d'une densité de pieges. Il varie comme le rapport de la quantité
d’interfaces par unité de volume, ce qui a été démontré de maniere systématique dans
les BT. [DEW71], et reconfirmé plus tard dans les HT., dans des échantillons céramiques
d’YBaCuO contenant de la phase verte « 211 » [MUR92]. Ce mécanisme « d’ancrage » par
des surfaces internes a été bien expliqué par Campbell des 1968 [CAM68]. C’est un modele
d’ancrage magnétique, le parametre clé étant la différence d’aimantation entre la matrice
et les inclusions et non le gain d’une énergie de coeur comme dans le modele LO.

En dehors de ce probleme important de paramétrisation de I'ancrage en une densité de
courant critique ou en un courant linéique, on peut lister quelques conclusions issues des
expériences des années 60 :

- (i) “The evidence presented in the previous section suggests that... point interactions are
negligible in flux pinning”. La variation du courant critique ne présente pas de corrélation
directe et systématique avec la densité de petits défauts volumiques dilués [DEW71].

- (ii) Ic dépend de maniere critique de I'état de surface de I'échantillon. En particulier, on
peut faire varier tres fortement I de maniere réversible en rugosifiant ou bien en
polissant les surfaces normales au champ magnétique [SCH66, LOW69, GUP72]. Les
surfaces jouent donc un role non négligeable dans I’ancrage des vortex.
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- (iii) Ic mesuré a différentes températures peut souvent se mettre sous la forme réduite
en fonction de B/B2 [CAM72, PLA90, PAU04]. Ceci suggere que les variations thermiques
de I. sont les mémes que celles de la matrice supraconductrice, et donc sans effet
d’agitation thermique qui introduirait une dépendance supplémentaire. Dans bien des
cas, cette variation ressemble trés fortement a celle de l'aimantation réversible. En
particuliers, Ic a fort champ est d’autant plus grand que le parametre de Ginzburg-
Landau x = A/ est petit.

- (iv) Les valeurs de I, exprimées en courant linéique ic sont tres semblables dun
échantillon a l'autre, toujours voisines de 10-50 A/cm a bas champ, et ce quasi-
indépendamment de la taille des échantillons et du détail des microstructures.

Au sujet du point (i), il est important de préciser le propos, qui peut étre source de
confusion. Il est tout a fait possible de changer le courant critique en ajoutant des défauts
ponctuels dans un supraconducteur. La question concerne 1'effet réel de ces défauts en
tant que source d’ancrage et on ne peut s’affranchir d'une étude détaillée de tous les
autres changements subits par le matériau pour conclure. Dew-Hugues a longuement
discuté ce point, références expérimentales a I'appui, pour conclure que 1'effet essentiel
est de changer les parametres du condensat supraconducteur [DEW71]. L’efficacité du
paysage efficace d’ancrage reste globalement inchangée. Dans les HT., de par la
complexité des matériaux oxydes et du manque de connaissance du mécanisme
d’appariement des paires de Cooper, il semble tres difficile de conduire les mémes
études et d’isoler sans ambiguité tous les parametres.

Si I'on rassemble les points (i) a (iv), on se rend compte qu’il faudrait un modele
sensiblement différent de LO, qui puisse tenir compte en particulier du role des surfaces.
Ce constat a été effectué par Mathieu et Simon qui ont proposé une interprétation
alternative du courant critique découlant de leur modélisation de l'état mixte
supraconducteur.

I- 2c Lancrage de surface par le modéle de Mathieu-Simon

En 1987, Mathieu et Simon ont proposé un traitement thermodynamique en
continuum® de 1’état mixte supraconducteur [MAT87]. Deux conditions d’équilibre
découlent de la minimisation de 1’énergie libre :

Js=-rot & et ENV =0

Js est la densité de courant supraconducteur, € le potentiel et v le vecteur unitaire.

® Le traitement en continuum, ou les champs sontemogs sur plusieurs distances intervortex, pejissiier
en remarquant qu’'un échantillon est peuplé de ondlide vortex en interaction a longue portée das d

conditions expérimentales classiqBs 0.17).
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Sil’on multiplie la premiere équation par B, on voit apparaitre 1'équilibre entre une force
de type Lorentz Js A B et une force de courbure —rot € A B. La deuxieme équation
impose une condition aux limites des vortex : Ils doivent terminer normaux aux surfaces,
pour avoir uniquement des composantes tangentielles de courant. Une condition
similaire 0Y/0v = 0 ou ¢ est le parameétre d’ordre supraconducteur se déduit des
équations de Ginzburg-Landau. Dans la littérature, on retrouve généralement la notion
d’aimantation et non & Notons que & est strictement un potentiel mais se comporte
effectivement comme une densité volumique d’aimantation en fixant la distribution des
courants diamagnétiques, qui eux assurent l’aimantation macroscopique (qui n’est pas
due a des moments magnétiques localisés dans 1'état supraconducteur). Par définition,
le moment magnétique macroscopique est M =- % [ Js A r d°r et on trouve bien
M-=-[¢& dr.

Ces conditions de I'équilibre thermodynamique du réseau de vortex sont définies de
maniere rigoureuse. La suite est plus phénoménologique. La condition aux limites doit
se vérifier a I'échelle du vortex, ou il est irréaliste d'imaginer une surface idéalement
lisse. Le vortex voit alors de nombreuses possibilités de satisfaire localement sa condition
aux limites en se tordant a ses extrémités avec des angles 8. A I'échelle de I'échantillon,
toutes ces solutions sont équiprobables et par effet statistique conduisent a un angle
moyen < &> = 0. En moyenne, les bouts de vortex sont donc droits, et rot £= Js= 0. Une
autre solution autorise le réseau a se courber dans la méme direction, d'un angle moyen
< @8> #0 (fig.3). Dans ce cas, rot € devient non nul et on déduit I'existence d’un courant
macroscopique I ne brisant pas I'équilibre du réseau :

I:J. Js.a’zr:jrofg.dzr=2W£sin9
S S

Le courant critique superficiel (en A/m) peut donc s’écrire :
ic= £8in@

ic est relié a un angle critique & que I'on imagine contraint par la rugosité de la surface.
Pour que & ait un sens, on s’attend a des angles typiques de 0.1 a quelques degrés. & est
un parametre moyen, alors que l'on imagine toute une distribution statistique pour
décrire la rugosité de surface. Dans le cas le plus simple, on aura une distribution
aléatoire de type bruit blanc, donc une distribution Gaussienne d’angles, mais il est clair
que les structures de surface peuvent révéler des distributions bien plus complexes.
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Figure 3 : Vue schématigue dune tranche déchantillon et un zoom montrant le raccord des vortex
sur la rugosité de surface. Cette derniére peut étre schématisée par une distribution P(6,) dangles
de raccordement. A, est la longueur sur laguelle le vortex peut se déformer, i.e. la longueur de
guérison. Elle est fixée par I€lasticité du réseau et ses valeurs limites sont A (B~0)et 0.7 ¢ (B~By).

Etant basée sur les conditions d’équilibre du réseau, 1'idée qu’il puisse exister des
courants superficiels non dissipatifs apparait naturelle : Ce sont d’ailleurs des courants
de méme nature que ceux qui assurent le diamagnétisme de I'état mixte. L’existence de
ces courants n’exclue en rien d’autres sources de courant critique, par exemple du type
LO. La question essentielle est donc celle des contributions relatives, et pour cela, on
s’appuiera sur la relative simplicité et du caractere quantitatif du modeéle S, qui repose
sur deux parametres, £ et &. & peut étre calculé numériquement en résolvant les
équations de Ginzburg-Landau de maniére itérative pour toutes les valeurs de champ
magnétique. E.H Brandt a proposé une méthode numérique [BRA97], et Yvan Simon (ENS
Paris) et Christian Guilpin (Institut des Nanosciences Paris) ont écrit un programme
permettant ces calculs, programme que nous avons largement utilisé au laboratoire. Si
I'on ne dispose pas de résultat numérique, des expressions analytiques de € sont bien
établies dans les cas limites. Pour B proche de B, on retrouve la populaire expression
d’Abrikosov ¢ [ABR57 |:

o—_  Bu.-B
Hol(26* =1)+1]

Pour B proche de Bc, on compare I'énergie magnétique et 1'énergie d'un vortex pour
trouver :

® Le calcul du réseau de vortex d’Abrikosov est trés général, mais I’approximation d’Abrikosov pour le

calcul de l'aimantation n’est strictement valide que pour B~wwH, donc trés proche de Bz ou le
diamagnétisme s’évanouit. En pratique, on vérifie que cette approximation reste tres raisonnable (quelques
%) pour B> 0.4 Bz .
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Un rapide test de la valeur de ic peut se faire en prenant sa valeur a faible champ B - 0,
ou le modele prédit ic = 0.04 He1 pour & =2 deg. Comme Be varie (relativement) peu d'un
supraconducteur a 'autre (typiquement 0.02 T < Ba < 0.1 T), on en déduit un courant
critique ic = 30 A/cm. Dans les métaux purs, alliages, cuprates sous formes de cristaux et
de films, et tant que le matériau peut étre considérer homogene (on exclut de fait les
composites et matériaux a forts taux de déformation dits « durs » ot I'ancrage vient
essentiellement des barrieres et interfaces internes), on retrouve toujours cet ordre de
grandeur.

Nous avons voulu explorer plus quantitativement le parametre &, via des mesures
d’AFM et un traitement statistique simple des profils de rugosité. L'idée est de pouvoir
fixer le seul parametre ajustable du modele. Le choix de 1’échantillon, du Nb pur, a été
fait dans le souci d’avoir des résultats a priori généralisables a tous les supraconducteurs
de type II conventionnels.

I-3 Preuves expérimentales du courant critigue de surface
I-3a Comment mesurer le courant critigue I, ?

La caractéristique tension-courant ou V(I) est l'outil historique a 1'étude du
courant critique (Fig.4). Dans un supraconducteur conventionnel et relativement
homogene, typiquement ceux utilisés pour les expériences de la littérature, cette V(I) a
une forme simple et caractéristique. Tant que I < Iz, on ne mesure pas de tension et pour
I > I, il y a une partie non linéaire plus ou moins étendue selon les échantillons. Nous
dirons ici, sans le justifier, que I est le plus petit des courants critiques de 1"échantillon.
Ceci sera précisé plus avant dans le manuscrit. A plus fort courant, on observe que la
tension V varie linéairement avec le courant surcritique (I- I.), ou L est le courant critique
moyen de l’échantillon qui sera analysé dans l'étude suivante. Ce régime permet
également de définir la résistance flux-flow Ry = V/(I-I.) reliée a la pente de la V(I).

1000

- B=0.23T Figure 4 : Caractéristigue V(L) typique
I T=4.2K ] dun supraconducteur de type IT (ici, Pb-
[ ] In)

Le trait plein est le régime flux-flow ou
V = Ry (I-1.) avec I, le courant critigue
moyen qui est supérieur (ou égal pour un
échantillon parfaitement homogéne) au
premier courant critigue ou la dissipation
apparart.

500 |

V (uv)
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I-3b Une étude simple pour comparer le courant critigue mesuré et le courant
critigue de surface

Il est souvent difficile de mesurer les courants critiques sur une gamme de
champs magnétiques étendue, car ceux-ci sont tres élevés a bas champ et les
échauffements par effet Joule deviennent souvent trop critiques pour faire des mesures
controlées. I est alors sympathique de mesurer des microponts de faible largeur
(typiquement 10-100 pm), Ic diminuant d’autant (tant qu’il est homogene sur cette
largeur). J'ai donc travaillé sur le courant critique de microponts de Nb (figure 5) fournis
par Catherine Villard de l'institut Néel (ex CRTBT-Grenoble). Le courant critique est
mesuré pour différentes températures et différents champs magnétiques par
caractéristiques courant-tension.
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Figure 5 : A gauche, photographie optigue d'un micropont de Niobium. A droite, le courant critigue
mesuré normalisé (W=largeur) en fonction du champ magnétigue réduit pour 3 températures. Toutes
les courbes sont superposables.

Apres normalisation par le second champ critique, toutes les courbes I(B) sont
superposables (fig.5), signe que la dépendance en température de I(T) est régie
simplement par B(T) et donc par la thermodynamique de 1’état mixte, sans rdle de
I’activation thermique qui introduirait une dépendance en température additionnelle.

0.8+ 1
Figure 6 : potentie/ de [état mixte
~ 06R i (~aimantation) pour k=1, normalisé et tracé
T’ % en fonction du champ magnétigue réduit. Le
- o e rd 7 . e 7z .
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L

°
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Le calcul numérique de &B) a été effectué pour x=1, valeur typique du Niobium sous
forme de film mince (fig.6). On retrouve une allure trés voisine de I«(B), avec une loi
linéaire pour B > 0.4.Be, caractéristique du régime d’Abrikosov.

Figure 7 : A Gauche, langle de rugosité
moyenné sur différentes tranches an
fonction de la longueur. En bas, [image
AFM  du  Ffilm de Nb  (échelle
hauteur(z) :10*profondeur(y) :500 nm’)

6, (deg)

T T T T
0 100 200 300 400

x (nm)

Il reste a déterminer 1’angle critique de rugosité de surface. Grace a des mesures d’AFM’,
nous avons mesuré le profil de rugosité h(x,y) (fig.7). Dans le cas du Nb, la rugosité est
isotrope dans le plan et on se limite a h(x). Pour avoir la distribution d’angles de
rugosité, il convient de dériver le profil pour obtenir tan E&(x). Pour augmenter la
statistique, nous avons systématiquement moyenné une dizaine de profils pris a
différentes valeurs de y. Le résultat 8(x) est présenté sur la figure 7. Afin de donner une
valeur efficace a I’angle de rugosité, nous avons utilisé le théoreme de Wiener-Khintchine
pour calculer sa densité spectrale de puissance et ensuite effectuer I'intégration sur une
zone que nous pensons raisonnable pour un vortex, a savoir entre 277a0 et 271&°.
Finalement, utilisant :

Cp(X) =<6(x,)0(x, +x) >

Sap(k) = 4[ C o (x) cos(27kx)dbx, k = 277/ x
0

21/ &
<6 >= [Sy(k)dk
0

Le calcul donne \/(6”) = 0.60 +0.18deg .

Dans le cas d’un film mince, on ne compte que le courant de la face supérieure,
considérant que l'interface substrat/film est idéalement lisse a 1’échelle des vortex. La

" AFM : Atomic Force Microscopy

® La borne27fa, donne une dépendance en chamg@ qui n'est pas irréaliste, donnant une piste pour
expliquer la légere remontée dk que nous observons pour les plus faibles chammmétigues|PAUO4].
Néanmoins, ceci reste dans les barres d’erreun graique, les bornes d’intégration n'ont que pleupoids
statistique. Ceci est vrai de maniére rigoureusss dla cas de rugosité type bruit blanc, ce quiréstproche de

la réalité expérimentale dans le cas présent. Cigmendans le cas de surfaces complexes avec (mgtsdé
renforcés pour certains vecteurs d’'ondes, il st gue la modélisation doit étre adaptée. Nousngseommencé

a travaillé sur ce point précis en étudiant detséa surface différents (avec des rugosités @masébu non)
dans des lames de Niobium.
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valeur issue du courant critique mesuré et de I'injection de & calculé dans 1'équation MS
donne alors € =0.70 + 0.15 degrés. L’accord est tres satisfaisant. On peut donc expliquer
tout le courant critique sans parametre ajustable [PAU04]. En conséquence, il n'y a pas
de raison de chercher d’autres sources d’ancrage. Ceci ne signifie nullement 1’absence de
défauts volumiques, mais plutot que leur efficacité en tant que centre d’ancrage est toute
relative.

Le raisonnement habituel consiste a calculer une densité de courant critique J, ce qui
donnerait ici J-~10° A/cm? a faible champ. Cette valeur élevée est tout a fait représentative
de l'ordre de grandeur que I'on trouve dans la littérature pour un film mince, et ce quel
que soit le supraconducteur. Si I'on raisonne sur un courant volumique, il faut alors
expliquer pourquoi un film présente un J. de deux a trois ordres de grandeur plus élevé
qu'une céramique ou qu'un cristal de méme composition. De part la méthode de
croissance des films, les effets de contrainte et une moins bonne cristallinité peuvent
conduire a la création de centres d’ancrage plus nombreux que dans un monocristal.
C’est l'explication généralement admise [PAN99]. La différence de deux ordres de
grandeur sur J. entre un film et une céramique qui possede une densité de défauts
volumiques au moins aussi importante reste cependant difficile a comprendre avec cette
approche. Nous avons effectué la méme étude pour un échantillon massif de Niobium
pour des champs assez proches de B2 [SCO06]. Dans ce cas, la rugosité mesurée donne
un angle caractéristique de 2 degrés, qui se compare bien avec les 2.5 degrés déduits des
mesures de courant critique et en comptant cette fois les 2 faces de 1’échantillon pour
transporter le courant critique. Le courant critique ic (A/cm) est donc tout a fait voisin de
celui du film mince, alors que Jc ~ 10 A/cm?. La conclusion importante est qu'un méme
mécanisme d’ancrage de surface permet d’expliquer tout le courant critique dans un film
ou dans un échantillon massif de méme nature.

Une preuve «directe» que le courant critique est superficiel sera toujours plus
convaincante que l’accord d’'un modele avec des données expérimentales. Dans 'idéal, il
faudrait étre capable de mesurer la distribution spatiale du courant pour savoir si celui-ci
est volumique ou superficiel, mais comment localiser le courant dans un échantillon ?
Une possibilité est de mesurer le champ induit via des microbobines (ou des
microsondes de Hall) et de comparer avec différent modeles de distribution. Il avait ainsi
été montré que la distribution de courant critique est tres proche d’une distribution de
type London, en accord avec l'idée d'un courant superficiel [THO73]. Néanmoins, les
mesures de flux magnétique nécessitent I'emploi d’une excitation non continue et donc
I’analyse des régimes d’effet de peau. La problématique de la réponse du réseau de
vortex en régime d’effet de peau est un sujet en lui-méme [LUT98], qui sera un peu
détaillé page 47. Pour mesurer la distribution de courant en régime continu, nous avons
utilisé une technique (peut étre un peu lourde...) qui a 'avantage d’offrir une réponse
directe, a savoir la diffraction neutronique.
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I-3c Mesurer la distribution de courant critigue par diffraction neutronique

Une introduction a la technique de diffraction neutronique sur les réseaux de
vortex est proposée dans l'annexe A. La particularité expérimentale est ici que la
diffraction est réalisée avec un courant de transport important imposé dans 1’échantillon.
Pour limiter au maximum les effets d’échauffement durant des temps de mesures qui
peuvent étre de plusieurs heures pour une valeur de courant, toutes ces expériences sont
réalisées avec I'échantillon baignant dans 1'He* superfluide (T~ 1.8 K).

L’idée de ces expériences vient d'un effet « parasite » observé par Schelten en 1975
[SCH75]. Schelten et ses collaborateurs avaient essayé d’extraire la vitesse du réseau de
vortex par une mesure de la rotation de 1’angle de Bragg des vortex dii a 'effet Doppler
(c’est le pendant « statique » du changement d’impulsion des neutrons expliqué dans
I'annexe A). Méme si cette technique fonctionne, nous l’avons nous-mémes vérifié
durant nos propres expériences, Schelten et ses collaborateurs étaient génés car les pics de
Bragg du réseau de vortex s’élargissent de facon importante et tres particuliere des que
les vortex bougent. L’interprétation est en fait assez simple, et avait été déja proposée par
ces mémes auteurs. D’apres I'équation de Maxwell-Ampere, une densité de courant J est
associée a un champ magnétique b, que 1'on appelle le champ propre ou le champ
d’oersted. En présence d'un champ macroscopique B, le passage d'un courant
volumique crée un gradient et/ou a une courbure des lignes de flux magnétique. La
conséquence est un élargissement des pics de Bragg du réseau de vortex. Cet effet,
génant dans les expériences de Schelten, peut étre utilisé a profit pour sonder la présence
d’un courant volumique, d’une maniere directe et quantitative. Les échantillons que
nous avons utilisés ont été des alliages de Nb-Ta, Pb-In et Nb-Sez.

Le principe de I'expérience est de mesurer, pour différents courants de la caractéristique
V(1), une coupe du pic de Bragg du réseau de vortex. Conventionnellement, cette coupe
est obtenue en effectuant une rocking-curve (RC) en tournant l'ensemble (cryostat,
champ magnétique) autour de I'axe vertical (angle w) (voir I'annexe A, page 111). Si 'on
imagine un réseau de vortex idéal, ordonné et aligné le long du champ magnétique
appliqué, la RC est une fonction de Dirac convoluée par la résolution expérimentale.
Imaginons le méme réseau courbé dans la direction de la rotation, le pic de Bragg est
alors élargi, d'un angle directement donné par le rayon de courbure. Si la courbure est
homogene, la RC prend une allure tres caractéristique, faisant un plateau d’intensité sur
la plage angulaire associ€e (fig.8).
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Figure 8 : Vision trés schématigue dune expérience de diffraction de neutrons sur des lignes de
vortex avec : A gauche, aucun courant volumigue et a droite, un courant volumigue qui va élargir
les pics de Bragg.

I est donc possible d’associer directement et quantitativement I'élargissement des RC a
la présence de courant volumique dans 1’échantillon. Notons cet élargissement 4w, on
trouve immédiatement que Aw = b/B = tpI*/(2W.B) ou I* est le courant dans le volume de
I’échantillon et W la largeur de I"échantillon.

0 Amp, 0 m/set Figure 9 :
Rocking curve du pic (1,0) du réseau de
vortex dans Pb-In (2K, O0.IT) pour deux
valeurs de courant I appligué. On remarque le
décalage du centre du pic du mouvement des
vortex (décalage Doppler), ainsi que
/€élargissement di  d la courbure des lignes
de champ magnétigue associée au courant de
transport dans [€chantillon.
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Sur la figure 9, on peut observer deux RC, sans et avec courant volumique. Si 'on trace
Aw (FWHM?) en fonction du courant appliqué, on a ainsi une lecture directe du courant
volumique présent dans 1'échantillon.

® FWHM : largeur & mi-hauteur
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Figure 10: Variation de la largeur de la RC en fonction du courant de transport pour le méme
échantillon de Pb-In avec les surfaces normalement rugueuses (d gauche) et trés rugueuses (d
droite). Le trait plein est la prédiction en utilisant légquation de Maxwell-Ampére et un
courant volumigue (I-I).

Sur I'exemple de la figure 10 a gauche (Pb-In, 2K, 0.2T), on trouve une loi linéaire avec
une pente de 0.017 deg/A, a comparer avec Up/ (2W.B)= 0.018 deg/A pour W=5 mm.
L’élargissement n’apparait que pour I[>l, montrant que le courant sous-critique ne
pénetre pas l'échantillon. Nous avons retrouvé ce méme comportement pour Pb-In
[PAUO03], Nb-Ta [GOUO00], et aussi NbSe: [PAU05] en dehors de l'effet de pic. Il est
intéressant de voir l'effet d'un traitement de surface sur la distribution de ce courant.
Apres une tres légere abrasion des surfaces' pour augmenter la rugosité, le courant
critique augmente de maniére tres importante (a 0.1 T, Ic varie de 4 A a plus de 10 A).
Cette augmentation se correle parfaitement avec la valeur du courant pour laquelle les
pics de Bragg s’élargissent (fig.10), démontrant définitivement que le courant sous-
critique est superficiel et que sa valeur est pilotée par l'état de surface. On peut
également, par des traitements de surface contrdlés, rendre le courant critique
inhomogene. L’'idée est alors de mieux comprendre quels phénoménes peuvent étre a
I'origine de non linéarités dans une V(I). Quelques rappels sont nécessaires pour
comprendre en quoi ces non linéarités sont importantes a analyser.

I-3d La non-linéarité des V(I) et le réle de /activation thermigue

La résolution classique d'une mesure de tension est de quelques nV. Pour définir
un courant critique I1, on considérera que V=0 quand V sera de cet ordre de grandeur. Il
y a donc un arbitraire dans la définition de .. Que se passerait-il si I'on augmentait la
résolution en tension? A la limite, on pourrait imaginer que la tension ne serait jamais
strictement nulle, et donc que Iz — 0. C'est ce qui est suggéré dans un modele ou les

% Pour rugosifier les surfaces d’alliage ou métaux et augmenter le courant critique, on peut utiliser un
polish « mirror » acheté au supermarché. Cette méthode peu professionnelle marche trés bien dans le
Pb-In. Pour lisser les surfaces et diminuer le courant critique, on utilise la « potion magique » (un
mélange d’acide acétique et de peroxyde d’hydrogene).
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vortex se désancrent par paquets de leur piege par effet de l'activation thermique (le
modele de Creep, ou reptation). V = 0 se vérifierait alors uniquement a température
nulle, et un vrai état non dissipatif n’existerait pas. Historiquement, le modele de Creep
avait été introduit pour expliquer la variation de I avec la température [AND62, AND64].
L’idée est que les vortex acquierent une probabilité de désancrage non nulle U exp (U/kT)
des qu’ils sont soumis a I’agitation thermique, d’ou I'apparition d’une dissipation faible,
mais perpétuelle. Une conséquence est que le courant circulant dans un supraconducteur
n‘est pas permanent mais doit décroitre continument avec le temps. Ceci a bien été
observé sur des intervalles de temps restreints [AND64]. Cependant, méme dans les HT,
on trouve que le courant se stabilise apres une décroissance de quelques pourcents sur
plusieurs jours [GON05], la relaxation semble donc étre un état transitoire vers un état de
courant critique permanent.

Nous avons montré page 32 que les variations thermiques de Ic dans du Nb sont celles
du condensat, et, comme cela a été déja remarqué par d’autre auteurs [PLA90], ceci ne
plaide pas en faveur d’un courant critique gouverné par l'activation thermique. Ce
mécanisme d’activation thermique se verrait également dans la forme quasi
exponentielle observée au pied des V(I), ce qui, via la loi de Faraday, peut se corréler
avec la relaxation d’aimantation qui est quasi-logarithmique [AND64]. Le probleme est
que cette dépendance est loin d’étre systématique. Tres souvent, on observe des lois de
puissance V//I" avec n voisin de 2, c'est-a-dire des lois paraboliques. Si 1'échantillon et sa
surface sont tres homogenes, il n’y a simplement pas de zone non linéaire utile (voir fig.
16) .

En 1967, Jones et al avaient astucieusement vérifié que si I'on rapproche les prises de
mesure de tension, une V(I) d’apparence non linéaire se révele intrinsequement linéaire
[JON67]. L’explication ne peut venir que d’inhomogénéités de courant critique a grande
échelle. Quand on mesure une V(I) a I'échelle de l'échantillon, on sonde alors une
superposition de Vi(I) = Ry (I-I¢/ ), chaque bande d’échantillon possédant un méme
courant critique répondant de maniere linéaire. On peut formaliser cela en définissant
une distribution de courant critique D(l), et définir la longueur de l’échantillon ¢
par { = /D(I.) dI.. La tension mesurée sur la longueur est alors V(I) = g#/S f! (I-I.). D(I.) dI..
On remarque que d?V/dI> [ D(Ic), donc la forme de la distribution fixera 1’allure de la
V(I). Le cas le plus simple est celle d'une distribution plate, et dans ce cas une parabole
ajustera la partie non linéaire de la V(I).

Nous avons essayé, grace a la diffraction neutronique, et dans un cas ou la distribution
de courant critique était controlée, de valider ce modele. Pour cela, la surface de

"“Dans sa revue, A.M. Campbell conclut sur ce sujet: « There is at present no evidence directly
confirming thermal activation », ou encore: « This (the suggestion that the changes in thermal
activation are responsible for variation of Ic with temperature) can convincingly shown to be false ».
Le bruit de vortex, qui aurait di apporter une preuve directe d'un mécanisme de mouvement de
paquets de vortex, montre au contraire que le réseau est trés cohérent, sans fluctuation de paquet de
vortex (les fluctuations de flux mesurées sont bien trop faibles), comme le montre également la
diffraction neutronique. Finalement, le régime stationnaire sans perte observé a basse fréquence en
réponse linéaire alternative est incompatible avec un modele de Creep.
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I’échantillon a été rugosifiée de maniere non homogene, en tracant des bandes au
« mirror » sur 1'échantillon, comme il est schématisé sur la figure 11. Le premier résultat
est le changement de la forme de la V(I), qui devient tres fortement courbée (fig.12),
malgré que le traitement n’ait été que superficiel.

o

—

-

Figure 11: A gauche, schéma représentant grossiérement la distribution « bimodale » du courant
critigue de surface apres traitement.

A droite, schéma représentant la distribution de courant volumigue pour un courant intermédiaire entre
I, et I, Il y a une alternance de tranches de vortex en mouvement et statigues.

On trouve que la largeur Awvérifie quantitativement la relation prédite dans notre
modele simple Aw = upV/(2W.B.Rg), ou Ry est la résistance flux-flow (fig.12). Dans notre
échantillon, la non-linéarité de la V(I) ne vient donc pas de processus intrinseques de
dynamique du réseau de vortex, mais uniquement du courant volumique non homogene
imposée par la distribution du courant critique superficiel [PAUO03].
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Figure 12 : A gauche, WI) dun échantillon de Pb-In dont la surface a Eté traitée de maniére
inhomogene. Le trait plein est un ajustement VI (avec n=1.95+0.03).

A droite, |€largissement de la RC en fonction du courant pour le méme échantillon. Le trait plein est
le résultat du calcul du modéle de distribution de courant Aw = LpV/(2W.B.Rs).

L’'inhomogénéité a été ici fabriquée artificiellement afin d’avoir un fort contraste
expérimental. Il n’est donc pas question d’affirmer que ce mécanisme va expliquer toutes
les non linéarités des V(I) dans tous les supraconducteurs. Cependant, il est important de
garder a I'esprit qu'un courant critique « parfaitement » homogene, que ce soit via £ ou
via le paysage d’ancrage, étant potentiellement rare, et vu les difficultés rencontrées par
le modele du Creep, ce mécanisme simple ne doit pas étre négligé quand il est question
de régimes non linéaires.
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I-3e Lanisotropie de leffet de courbure et la longueur de Larkin

Il existe une conséquence de la courbure des lignes de champ magnétique en
présence de courant volumique, qui a des conséquences importantes dans
I'interprétation des données expérimentales. Les pics de Bragg sont extrémement
anisotropes des que I > I. Alors que la RC en fonction de l'angle w s’élargit
considérablement, la RC en fonction de l'angle @ est presque inchangée, méme si les
ajustements donnent systématiquement un petit affinement que I’on peut relier avec un
effet de lissage des plans de Bragg dii a la forte courbure homogene et perpendiculaire.
Un exemple de cette anisotropie est montré sur la figure 13, avec des mesures dans un
échantillon de Nb-Ta.
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Figure 13 : Rocking curve du réseau de vortex dans Nb-Ta (T = 2K, B = 0.3T) pour les 2 axes de
rotation (X@= @Bragg) €1 YCW=CWaraqgy) pour I=0 et 10 A. On remarque le net élargissement de la RC
en w soumis d un courant fort et le trés léger affinement de la RC en

Cette anisotropie est une conséquence du caractere vectoriel de 1'équation de Maxwell, et
ne nous apprend rien sur la physique des vortex. Par contre, on peut raisonnablement
penser qu’elle est a I'origine d'une mauvaise interprétation des expériences de Yaron et
collaborateurs [YAR94,YAR95] qui sont systématiquement citées comme la preuve
expérimentale que le désancrage des vortex est une transition désordre-ordre via un
changement de la longueur de Larkin. Yaron et collaborateurs ont effectué des expériences
similaires aux notres dans du NbSe: et observent que la RC s’affine tres légerement des
que le courant est surcritique (fig. 14).
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Figure 14 : A gauche, variation de la largeur A@W=ragy) en fonction du courant pour un
échantillon de Nb-Ta. A droite, la largeur de la RC en fonction du courant dans NbSe, daprés Yaron
et al. Les variations sont trés similaires.

Leur interprétation est la suivante : la largeur de la RC est liée a la longueur de Larkin,
associée a l'ordre longitudinal du réseau, qui augmente au désancrage. On peut
également penser qu’ils mesurent l'effet de lissage des plans de Bragg comme nous
I'avons observé, et 1'hystérésis en courant peut étre simplement interprétée dans ce
cadre. Comme une seule direction de rotation est mesurée, et comme la direction du
courant n’est pas précisée, il est impossible d’étre totalement affirmatif. Cependant, vu
son aspect systématique [PAUO03, PAU05 SCH75] et son origine purement
électromagnétique, on comprendrait assez difficilement pourquoi l'effet de champ
propre aurait mystérieusement disparu.

I-4 La dynamigue du réseau de vortex a forte vitesse
I-4a Le régime de flux-flow

En régime de flux-flow, la vitesse Vi du réseau de vortex doit étre est reliée au
champ électrique et a I'induction magnétique par la relation de Josephson Vi=E/B. Cette
relation est tres générale [JOS65] et peut étre retrouvée avec des arguments énergétiques,
mais sa démonstration expérimentale directe est plus délicate. L’idéal serait de pouvoir
mesurer directement Vi et de comparer avec les valeurs mesurées par ailleurs via le
champ électrique. Une technique souvent utilisée pour mesurer des vitesses est celle de
la vélocimétrie par effet Doppler. Le principe que nous avons utilisé est le méme, en
utilisant comme sonde le faisceau de neutrons. La principale difficulté vient de la
résolution nécessaire a la mesure, de 1'ordre de 10 sur le changement d’impulsion des
neutrons apres interaction sur le réseau de vortex. En collaboration avec 1'équipe de Ted
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Forgan (Université de Birmingham), nous avons utilisé la technique de 1’écho de spin pour
mesurer la vitesse des vortex sur IN15 a I'ILL (voir ’annexe A).

Nous avons ainsi démontré que la vitesse des vortex est bien strictement donnée par
Vi=E/B, comme il est prédit par la relation de Josephson (fig.15) [[OS65]. On montre aussi
qu’il n'y a pas de distribution AVL. de vitesse du réseau, avec une sensibilité relative
AVi/Vr= 0.1, donc que le réseau n’est pas ou tres peu perturbé [FORO00].

T=2.2 K, B=0.3 T, t,,.,.=120.10" sec
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Figure 15 : Vitesse du réseau de vortex déduite de la phase de lécho et comparée avec E/B
pour un temps de Fourier de 120 ns. Le trait plein est la prédiction théorigue donnée par la
relation de Josephson.

Il est généralement admis que le flux-flow est un régime ou I’ancrage devient totalement

inefficace, avec comme conséquence une seule vitesse de ligne pour tous les vortex qui
forment un réseau parfait. Ceci semble en bon accord avec nos expériences d’écho de
spin, mais il convient de nuancer ce propos.

I-4b Le vieux probléme de /a force dynamigue dancrage

Si le réseau était totalement parfait, avec un ancrage inefficace, on devrait
retrouver a fort courant un régime ohmique V ~ Rg.l. C'est ce que 1’on retrouve dans les
modeles de dynamique vitreuse ou le potentiel d’ancrage se trouve moyenné a forte
vitesse [NAT00]. L’expérience montre un résultat tout autre (fig.16) : La caractéristique
courant-tension reste V = Rg(I-I.) méme pour les plus forts courants. Pour preuve, une
caractéristique V(I) mesurée dans 1'He* superfluide pour pouvoir augmenter le courant
de maniere importante sans probleme d’échauffement thermique. Cette courbe est moins
anecdotique que sa simplicité apparente pourrait le suggérer. Elle est parfaitement
linéaire, de I jusqu’a 15.1c , mais n’est jamais ohmique, méme aux plus fortes vitesses des
vortex.
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Figure 16 : Caractéristigue WI) expérimentale dun supraconducteur de type II (ici, Pb-In
monocristallin). L accent est mis sur le régime d fort courant, dou la mesure en He® superfluide. Aucun
écart d la relation V = Ri(I-I.) n'est noté, méme pour I>15xI,. Au contraire, d gauche, les modéles de
dynamique vitreuse appligués aux vortex prédisent un régime de fluage Ohmigue d fort courant

(daprés [NATOO)).

Ce comportement a forte vitesse est fondamental, car il montre que la force d’ancrage se
comporte comme 1'équivalent d'une force de frottement solide. Historiquement, cette
force a été appelée « the dynamic pinning force ». Il est apparu que la clé résidait dans
des instabilités élastiques du réseau [IRI67, YAM67]. On peut penser que ces instabilités
seront liées a des fluctuations de mouvement des vortex, donc au bruit de vortex qui sera
détaillé plus avant dans le manuscrit. Ce probleme essentiel a été peu abordé dans les
modeles récents, disons post-cuprates. Revenons a 1'image classique du désancrage des
vortex dans les HT., qui a été énormément étudié en tant que systeme élastique
désordonné. On gardera a l'esprit que la tension donne la vitesse des vortex via la
relation de Josephson et que le courant peut étre vu comme une force de Lorentz. La V(I)
est donc une caractéristique Vitesse (force).

Méme s'il existe des nuances sur l'effet exact du désordre volumique’?, il y a un certain
consensus théorique sur l'allure que devrait avoir la caractéristique V(I). A cause de la
compétition entre 1'élasticité du réseau et le désordre, les propriétés dynamiques seraient
dominées par un caractere vitreux [NAT00, LED98]. Les caractéristiques V(I) prédites
sont schématisées sur la fig.16. Depuis les travaux de Fisher [FIS83, FIS85], le désancrage
a T=0 est souvent vu comme un phénomeéne critique caractérisé par une loi V [7(I-I.)* ou
Best 'exposant critique’. A température non nulle, le régime a bas courant est linéaire et
dissipatif a cause des excitations thermiques (régime TAFF). A fort courant, le systeme
répond comme un métal (ohmique) car les effets d’ancrage se moyennent a forte vitesse,
et il n'y a plus de force de frottement solide, ou son équivalence en terme de courant

12 Le caractére vitreux se voit essentiellement desgluctuations du mouvement et dans la maniériealésordre
statique imprime sa marque. On parle de mouvemtaib vitesse via régime plastique, ou le désoistsrope, puis
de canaux en mouvement qui sont plus ou moins ésuglon le moyennage du désordre perpendiculaiteae
mouvement. Les mesures de fluctuations de vitesseimportantes et complémentaires a la diffractienneutron
pour proposer des comparaisons expérimentales grégistions.

13 Les derniers développements théoriques tendemarcer cette approche, voir par exenjleL06].
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critique permanent. La forme de la V(I) est donc une prédiction en elle-méme. Une
simple comparaison entre les V(I) de la figure 16 démontrent des différences
indiscutables entre la théorie et 1'expérience, en tout cas tant qu’il est question de
supraconducteur BT : les régimes non linéaires sont en fait tout a fait négligeables et le
régime a fort courant n’est jamais ohmique. Pourquoi une telle différence? Nous
pensons que la clé réside dans les effets de surface qui gouvernent la distribution de
courant, effets non pris en compte dans ces modeles qui de fait ne s’appliqueront que
quand le courant sera volumique, i.e. au dela du courant critique de surface. Une nuance
toutefois : les modeles les plus récents ont surtout été développés pour les HT:, on doit
donc vérifier si une V(I) dans un HT. sera tres différente.

I-4c les caractéristigues courant-tension dans les HT.

Le probleme expérimental est clair: réaliser une caractéristique V(I) dans un
cuprate avec des courants suffisamment importants pour atteindre un régime de flux-
flow et s’affranchir des inhomogénéités éventuels de courant critique, le tout sans
échauffement. La principale difficulté est tres pratique : la réalisation des contacts qui
permettent d’injecter le courant. Les meilleurs contacts que 'on sache réaliser (avec de la
laque d’Ag et des recuits modérés) sur un oxyde sont de quelques 0.1 Q. C’est suffisant
pour réaliser une mesure propre en quatre pointes avec des courants faibles, mais un
courant de 1 A correspond a une puissance Joule de 0.1 W qui va étre tres localisée. Il est
possible de calculer 1'élévation de température en connaissant les conductivités
thermiques (particulierement mauvaises pour les oxydes non stcechiométriques) et la
géométrie de l’échantillon [GUR07, MERO05]. On trouvera que 0.1 A est un courant
typique maximum pour un cuprate de dimension millimétrique. Comme j'ai souvent
mesuré des transitions vers 1’état normal par « emballement thermique totalement non
contrdlé », je prendrais sur moi pour affirmer que cette valeur est largement confirmée
par I'expérience. En comparaison, une soudure a base d’In ou de Sn réalisée sur un
supraconducteur métallique permet de faire des contacts virtuellement « parfaits », et les
problemes de chauffage par effet Joule ne sont plus qu’intrinseques a 1'échantillon. Si
I’échantillon, lui-méme bon conducteur thermique, baigne dans un milieu qui est tres
bon conducteur de chaleur, les études par transport de courant sont sans souci majeur.
Par exemple, utilisant 1"He* superfluide comme bain cryogénique, 1'unique limitation
vient de la résistance de Kapitza, et il est possible de passer plusieurs dizaines d’Amperes
avec une excellente thermalisation (voir la fig. 16). Les valeurs des résistances de contact
étant le facteur limitant, la solution est de travailler sur des échantillons avec des petits
courants critiques Ic < 0.1 A. Le moyen le plus simple est de diminuer la largeur de
I’échantillon. Evidement, si les échantillons deviennent trop petits leur résistance
dominera sur celle des contacts et le chauffage sera alors du a I'échantillon. Nous avons
donc travaillé sur des monocristaux de Bi-2212 prédécoupés au laser et fournis par
Antoine Ruyter (LEMA-Tours) (fig. 17).
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Figure 17 : Micropont monocristallin ( 200x400 um’) de Bi-
2212 (T.=79.5 K) ainsi que les contacts fils dAu et lague
dAg.

Grace a cette mise en forme originale de monocristaux, nous avons pu mesurer les V(I)
sur une tres grande partie du diagramme de phase (2K - Tc = 79.5K, 0T - 97). Le
principal résultat est que 1'on observe des courbes tres voisines de celles mesurées dans
un échantillon BT.. Par exemple, sur la gauche de la fig. 18, on retrouve bien le régime
linéaire de « flux-flow », dont l'extrapolation a V=0 permet définir un courant critique
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> >
>
0.00 .
0.00 0.01 0.02 0.00
0.00

I (mA)

Figure 18 : A gauche, WI) réversible dans Bi-2212 (5K, 1T). A droite, WI)
irréversible a plus bas champ magnétigue (5K, 0.15T). Les deux courbes sont
mesurées aprés un refroidissement sous champ magnétigue (field cooling).

Pour des petits champs magnétiques, on peut remarquer 'allure en S de la branche
montante de la V(I) (fig.18 droite). Cette allure ressemble aux courbes théoriques de
dynamique vitreuse, mis a part le probleme récurrent de courant critique permanent.
Cependant, ces courbes sont fortement métastables et ne représentent donc qu'un état
transitoire du systeme. En cyclant le courant, on atteint un fort courant critique I* lors de
la premiere montée, puis on revient sur un plus petit courant critique, qui lui est stable,
et donc que I'on peut assimiler a I.. Cet effet existe pour 0.05 T <B < 0.3 T, puis est tres
fortement atténué et est négligeable pour les plus forts champs. On observe également
ces V(I) hystérétiques dans des BT. présentant un effet de pic. Nous reparlerons de ce
phénomene plus en détail page 74. Néanmoins, on peut déja noter que les expériences,
nombreuses et détaillées, et par différents groupes [MARO1, MARO2, PAL0O2, PAUO5],
montrent que ces V(I) pathologiques s’interpretent par une coexistence de deux zones
macroscopiques avec des courants critiques différents, et non par un phénomene propre
a la dynamique d’un unique réseau vortex.
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Figure 19 : A gauche, le courant critigue stable et instable mesuré en fonction du logarithme
au champ magnétigue pour T=5 K. A droite, le courant critigue stable mesuré en fonction du
champ magnétigue en échelle linéaire.

Mis a part cet effet d'hystérésis, les V(I) sont finalement d'une allure tres
conventionnelle. De plus, la forme de I(B) ainsi que les valeurs absolues des courants
critiques (fig.19) nous incitent a comparer la valeur du courant critique mesurée avec
celle du courant critique de surface. La configuration expérimentale est celle dun
supraconducteur anisotrope d’anisotropie électronique ydans la configuration B//c. Ce
cas est particulierement intéressant car il a été montré que le courant critique de surface
pouvait devenir indépendant de la rugosité, spécialement dans le cas des fortes
anisotropies [LAZ02]. Dans ce cas limite, et en utilisant la limite d’Abrikosov (avec [S+=1.16
pour un réseau hexagonal), on trouve :

ic(A/m) = Be2 [ (2uopay«ic) (1 — (B/Bc2)?3)32

Les seuls parametres ajustables sont les parametres du condensat, a savoir
&= (/21B.2)"%, A =k&et . On réduit ce nombre en mesurant indépendamment y = 60
grace a une technique de lois d’échelles appliquées a des mesures de magnétorésistance
angulaire [RAF91, WAR9S8]. Cette technique ne sera pas détaillée ici. On trouve
finalement un bon ajustement des données expérimentales pour ¢&(B5K )=2nm et
A(5K)= 150 nm, valeurs tout a fait en accord avec la littérature. Cet accord se confirme
pour les températures ot nous avons effectué les mesures, a savoir T = 20, 30 et 50 K.

Les principaux résultats de cette étude sont donc que les V(I) et la valeur du courant
critique dans Bi-2212 sont raisonnablement en accord avec l’ancrage de surface. On
trouve de plus un effet de pic dans le courant critique. Ce phénomene est bien connu
dans les cuprates et est appelé I'effet papillon, a cause de la forme en « ailes de papillon »
des courbes d’aimantation M(B). Son étude en courant de transport est beaucoup plus
rare a cause des difficultés expérimentales que nous avons mentionnées. A ma
connaissance, seule une étude en courant pulsé a été réalisée [SAS00]. Les principaux
résultats, a savoir qu’il existe un courant critique élevé et fortement métastable, sont
globalement similaires aux notres. La cause de ce grand courant critique, ainsi que la
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structure exacte du réseau (ou des réseaux) associé(s) restent largement discutées. Nous
discuterons nos résultats de diffraction neutronique pour en apprendre plus.

I-5 La réponse linéaire du réseau de vortex

Tout doit étre fait aussi simple que possible, mais pas plus simple...
Albert Einstein

Cette étude a été initiée durant ma thése, en collaboration avec Norbert Liitke-
Entrup et Bernard Placais de 'ENS-Paris, qui sont a 1’origine de cette expérience. Elle s’est
prolongée ensuite en retravaillant sur le montage expérimental pour obtenir des résultats
plus détaillés.

I-5a La problématigue et quelgues modéles en présence

Nous avons vu que les caractéristiques V(I) sont des outils fiables pour mesurer
les deux caractéristiques essentielles d’un réseau de vortex en interaction avec un
matériau : son ancrage via une mesure directe de Ic et sa viscosité via une mesure directe
de la résistivité flux-flow gr Comme nous l’avons expliqué, il n’est toutefois pas toujours
possible de réaliser une V(I) proprement ...voire méme de la réaliser tout court. Les
mesures de réponse linéaire alternative ont le gros avantage de pouvoir mesurer, a priori,
ces deux mémes quantités a faible excitation et sans avoir a utiliser de contact, éliminant
ainsi les problemes de chauffage souvent rédhibitoires's. Le principe est simple: on
applique une excitation alternative b, ¢t a I'échantillon. Dans un métal simple de
résistivité o, cette excitation pénétre par effet de peau selon une loi b(z) = boe#™, An étant
une profondeur de pénétration complexe donnée par :

_ @+i) 5 = @+i) |2p,
o2 T2 VR
L’onde pénetre de moins en moins quand la fréquence f~Q/2r augmente, la pénétration
a basse fréquence étant elle limitée par les effets de taille finie non décrit par cette simple
équation. Dans le cas des réseaux de vortex, les deux cas extrémes, la limite haute
fréquence (> MHz ) et la limite basse fréquence ( < KHz ), ont été mesuré dans les années
60. Le premier cas a été étudié par Rosenblum et collaborateurs [ROS64] dans du NbTa, en
utilisant une technique de cavité résonante a haute fréquence. Ils trouvent qu'un réseau
de vortex ancré répond a haute fréquence comme un métal de résistivité gy Le second
cas a été étudié par Campbell en mesurant a basse fréquence un régime linéaire sans
perte, caractérisé par une profondeur de pénétration indépendante de la fréquence
[CAM69]. C’est le régime Campbell, modélisé par son auteur comme un oscillateur

A

14 r / s 7 ST \ . / .

Ce genre de méthode est également utilisé pour mesurer les résistivités de systemes semi métalliques
difficiles a mesurer par transport électronique, ou pour extraire les contributions intrinseques de matériaux
avec des joints de grain. C’est alors une pure mesure d’effet de peau.
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harmonique, et dont 1'analyse a permis de poser les bases expérimentales et théoriques
de la réponse alternative d’un réseau de vortex.
L’existence du régime de Campbell est tres importante pour deux raisons :

(1) Elle montre qu'un réseau de vortex ancré présente une réponse linéaire en
régime quasi-harmonique, i.e. I’ancrage et la réponse linéaire ne sont pas
antinomiques, contrairement a ce qui est quelquefois rapporté [PAUBO03,
MATO03].

(i)  Ce régime “ ... is not consistent with the signal predicted from flux creep' ”
[CAM69]. 1l n'y a pas d’effet de la fréquence, ce qui est totalement
contraire avec un modele d’activation thermique [ALA67].

Gittleman et Rosenblum ont également réalisé la mesure de la résistivité complexe d'un
BT: en couvrant les deux régimes [GIT66]. Pour cela, ils ont couvert la gamme
impressionnante de 8 ordres de grandeur en fréquence.

Dans l'idée centrale du modele de Campbell, qui sera reprise et développée par d’autres
auteurs, on pose I"équation ou se compensent 3 forces Fi: la force d’ancrage Fp, la force
de Lorentz Fr = JAB, la force de frottement Fy= -BnVi/@.. La condition d’équilibre est
naturellement donnée par 2 Fi= 0. Le régime linéaire est sympathique car il s’intéresse
uniquement aux petits déplacements d des vortex autour de leur position d’équilibre. La
force d’ancrage s’écrit alors comme une force de rappel linéaire avec le déplacement
Fp=--ap. d, ou ayest le parametre de Labusch qui contient les détails de I’ancrage selon le
modele utilisé [LAB69].

Finalement, ce modéle conduit a une réponse de type oscillateur harmonique, avec une
longueur de pénétration donnée par :

1-i
£ %%,

Avec Ac= B/(thap)? la longueur de Campbell et 2= appo/Bn la pulsation de désancrage.
A basse fréquence, la réponse est dominée par la force de rappel, les vortex suivent
I’excitation sans introduire de déphasage et il n'y a donc pas de perte. A haute fréquence,
les excitations sont trop rapides pour la force de rappel et la réponse est résistive.

Les calculs de Coffey-Clem [COF91] et de Brandt [BRA91] ont montré que 1’activation
thermique peut étre introduite via un parametre de Labusch effectif dépendant de la
fréquence et d'une énergie de barriere U entre deux pieges (I'idée sous-jacente vient du
modele de CREEP a la Anderson et Kim [AND64], ou les paquets de vortex se dépiegent
par activation thermique avec une fréquence typique foel/kT)

a

>~ p

O'p~ Q

1+i7e—U/kT
Q
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Cela revient essentiellement a faire apparaitre une divergence a basse fréquence dans la
longueur de pénétration. On peut comprendre « avec les mains » que dans un modele
d’activation thermique, traitant de la probabilité de désancrage a un temps donné, on
doit effectivement retrouver Jc= 0 et donc A = e a la limite des temps infinis (f - 0 ).
Cette divergence est fortement atténuée si la réponse est vitreuse. Dans ce cas, il existe
des barrieres divergentes a faible excitation qui limitent les probabilités de fluctuation
thermique des vortex. Ce probleme a été traité dans une approximation a deux niveaux
par Fisher et collaborateurs [FIS91] et Koshelev et collaborateurs [KOS91]. La principale
conséquence est une faible divergence logarithmique dans Aa? a basse fréquence. Cette
variation logarithmique est une signature typique d’une dynamique vitreuse!. On
retrouvera une proposition d’unification de ces différentes approches dans 1'article de
Van der Beek et collaborateurs [VDB93].

Repartons du bilan des forces Fr + Fr + Fr=0. On peut montrer que la longueur de
Campbell, ou le parametre de Labusch, peuvent se réécrire en ponction de I'énergie de
piege et des coefficients élastiques du réseau de vortex [LUT00]. Le probleme, c’est que
ces deniers n’interviennent nulle part ailleurs. Annuler la force d’ancrage Fr revient donc
a ne plus pouvoir traiter les déformations élastiques du réseau de vortex, ce qui n’est pas
tres souhaitable car on aimerait pouvoir traiter les déformations élastiques
indépendamment des pieges. Des modeles permettent de résoudre ce probleme : ce sont
les modeles a deux modes développés par Sonin et al et Plagais et al [SON92, PLA96,
LUTY7]. Les auteurs rajoutent la force manquante F.=-rot €A B, €étant le potentiel de
vortex. En absence d’ancrage ( Fr=0) et en condition d’équilibre ( Fr= 0 ), on retrouve la
condition de Mathieu-Simon Js = -rot € qui assure que la réponse élastique d"un réseau de
vortex est de se courber pour rétablir I'équilibre. Apres linéarisation des équations, on
trouve que la réponse linéaire alternative est régie par une profondeur de pénétration
complexe effective de la forme :

A =L+ ()7 +(uA,)7

ou L' = % . Ls est la longueur de pénétration due a I’ancrage de surface.

)

A= 'Uo—éc . Acest la longueur de Campbell due la force d’ancrage en volume®.
r
p

}1 =~ m . Arest la longueur associée a la pénétration libre du mode flux-flow.
i

f

SiAe (Ls) — o l'ancrage de volume (resp. surface) est négligeable.

Il faut bien voir que la forme du spectre est une lecture directe de la relation de
dispersion de l’état mixte. Elle est fixée par la nature de l'ancrage, et offre donc un
moyen efficace de différencier entre les modeles en présence. Par cette méthode, Liitke-

! C'est ce que I'on observe classiquement dansdeew de spins par exemple (voir publication 3B)p.4t aussi trés
proche de la réponse diélectrique des ondes dgeleaiondes de spin a basse tempériA®95]
15 I, est la portée d’'un piége, en premiére approximatja¢.
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Entrup et collaborateurs ont montré que le réseau de vortex ancré suit une réponse a deux
modes, dominé par un ancrage de surface dans des BT« (fig.20).

i

Figure 20 : Spectre de désancrage du réseau de vortex
dans Pb-In dapreés Liitke-Entrup et al [LUT97] En trait
pointillé, le calcul avec un pur ancrage de volume, et en
trait plein le calcul avec un pur ancrage de surface.
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Un aspect important des mesures d’'impédance complexe est la prise en compte des
effets de taille finie. Ceci est particulierement vrai dans un modele a deux modes ou ils
peuvent étre tres contre-intuitifs, la profondeur de pénétration déduite étant uniquement
une profondeur apparente. Nous nous limiterons ici a signaler cet effet qui est détaillé
chez [LUTO00] mais les conséquences sont loin d’étre anecdotiques’e.

I-5b Le montage et léchantillon d’ YBaCuO
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Figure 21 : Dessin schématigue de 'expérience permettant de mesurer une impédance complexe.
L échantillon est lui-méme placé au fond d'un cryostat.

18 Cet effet de taille apparait quand la profondezipdau résistive pénétre complétement le demi-étthanCet effet
est bien connu, mais généralement analysé danappreche a un mode avec un modéle d’activatiomigere. II
conduit alors a des contradictions importantedesitemps caractéristiquESTE92]. Nous pensons que la clé réside
dans le fait que les modéles a un mode mélangstd#regtiquement ancrage et dynamique, alors quetl'éé peau
résistif doit étre traité indépendamment de I'étaga du au courant critique. Quelques données Bkisfei montrent
que les contradictions soulevées dans la littégapguvent étre expliquées par une électrodynamig@emodes
[PAUOOQ], mais une étude compléte reste a faire.
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Le principe de la mesure est simple. On applique un petit champ alternatif a
I’échantillon pour mesurer son flux @a une fréquence donnée grace a une petite bobine
de mesure entourant 1’échantillon (fig.21). La difficulté vient de la région spectrale qui
nous intéresse. Elle doit étre la plus large possible pour essayer de couvrir au moins les
4 décades qui permettent de discriminer entre les modeles en présence. La zone
couverte, typiquement 10 Hz- 10 MHz, ne permet pas d’utiliser une technique clé en
main, généralement optimisée pour les tres basses ou tres hautes fréquences.

A basse fréquence, les difficultés viennent de la petitesse du signal brut U = -d¢/dt car il
est proportionnel a la fréquence. On peut trouver une solution avec un compromis entre
l'utilisation de bons préamplificateurs tres bas bruit et celle d'une bobine de détection
avec un nombre suffisant de tours. Un autre probleme, qui s’est avéré extrémement
génant, est celui des vibrations mécaniques dues aux couplages entre les courants ac et
les champs intenses. Tous les fils doivent étre robustement collés. A haute fréquence,
I'impédance totale du circuit crée une résonnance qui limite la zone spectrale. On peut
limiter 1'inductance en diminuant le nombre de tours du bobinage de mesure, ce qui
peut impliquer un changement de bobine entre les basses et les hautes fréquences. Le
parametre sur lequel on ne peut pas beaucoup jouer est la capacité des cables coaxiaux,
typiquement 100 pf/m, car leur longueur est au minimum celle de la canne de mesure. En
pratique, en optimisant tous les parametres, on arrive a couvrir un intervalle typique de
10 Hz-30 MHz, soit plus de 6 ordres de grandeur, le tout en gardant une précision
suffisante sur 'amplitude et surtout la phase du signal. Il n'y a a priori pas de verrou
expérimental a travailler a des fréquences encore plus basses, c’est la patience qui
devient la meilleure arme. Les temps de mesures deviennent alors tres longs et la
mauvaise statistique signal/bruit demande un moyennage efficace (et des tres bons
amplificateurs bas bruit). La précision sur la phase est généralement le parametre
critique et le plus limitant. Les plus hautes fréquences demandent elles une autre
technique, par cavité résonnante par exemple.

La mesure nécessite une double référence, sur la phase et sur 'amplitude. Cette partie,
que l'on pourrait croire anodine, est en fait essentielle et peut étre compliquée par les
phénomenes d’effet de peau dans 1’état normal. Une onde électromagnétique ne pénetre
pas completement un échantillon épais et peu résistif des que la fréquence est (méme
modérément) élevée. Ceci étant précisé, le supraconducteur est un composé
sympathique a mesurer car il permet d’avoir une référence de phase nulle idéale dans
I'état Meissner. La pénétration est réelle et se fait sur la longueur de London A. On
mesure alors A« =A"=A~ 0 a notre précision (~1 m) et dans nos gammes de fréquences
(plus petites que les fréquences typiques de relaxation du parametre d’ordre et donc du
condensat qui sont de I'ordre de 10" Hz). La pénétration complete se mesure a basse
fréquence, en régime de taille finie de l'effet de peau, qui est clairement identifié dans
I’état normal.

Nous avons étudié par cette technique un grand monocristal non maclé d’YBaCuO
[PAUCO03], au dopage optimal, de température critique T=93.5 K. La problématique est
double. D’abord avoir une sonde expérimentale de la nature de 'ancrage dans un HT. de
référence, et ensuite extraire la variation des parametres I et gy, tres difficiles a obtenir
par d’autres méthodes dans les HTc (voir page 44). La zone qui nous a particulierement
intéressé est la région autour de T* la température de transition du premier ordre
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observée dans quelques cristaux tres propres d’YBaCuO [BOUO1]. Elle est généralement
interprétée comme une fusion du réseau de vortex entre un réseau ordonné a basse
température et un liquide de vortex a haute température.

I-5¢ Les principaux résultats

Pour les plus basses fréquences, on observe une transition entre un régime ou la
pénétration est complete dans I'état normal et un régime écranté sans pertes (A" = 0 )
dans l'état supraconducteur (fig.22). Pour les plus hautes fréquences, les pertes sont
toujours importantes et '~ A”, c’est un régime de quasi-effet de peau que ce soit dans
I’état normal ou dans 1’état mixte. L’analyse quantitative des courbes en fonction de la
température!” est extrémement délicate, a moins d’injecter des dépendances ad hocdans
les parametres d’ajustement Ls, A, As. Par contre, analyser les spectres pour chaque
couple (B,T) permet de confronter les modeles et d’extraire ces parametres de maniére

robuste.
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Figure 22 : Profondeur de pénétration réelle et imaginaire en fonction de la température
pour B=6T//a. On remarque les changements déchelles entre les basses et hautes
fréguences a cause de leffet de peau.

Un spectre typique de ceux mesurés dans I'état mixte est présenté dans la figure 23. On
observe une réponse a deux modes comme cela avait été mesuré avant dans Pb-In (fig.20)
[LUT97]. Les parametres de I’ajustement donnent gy=6.4 + 0.2 mQ.cm, Ls=48.5 + 0.2 tm,
et Ac= o,

" La méme remarque s’applique si le paramétre Vieriedt le champ magnétique.
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,E:: Figure 23 : Spectre de désancrage du réseau de
~ vortex dans YBCO (B /la=6T, T=84.8K). Le trait
- plein correspond a [lajustement pour un pur
< ancrage de surface.
<

Cette allure, caractéristique de la réponse bimodale du réseau de vortex, se retrouve
pour les autres températures de mesure'$, tant que T < T, la température de transition
du premier ordre (Fig. 24), et que la résolution expérimentale permet d’extraire des
valeurs de A" et A". Dés que T > T%, on retrouve une réponse idéale, c'est-a-dire un pur
effet de peau avec un effet de taille finie comme dans un métal. On note toutefois que la
résolution de l'expérience ne permet pas de distinguer un courant critique nul dun
courant critique tres faible (typiquement moins de 10 mA).
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Figure 24 : A gauche, spectres du module de la profondeur de pénétration complexe pour
différentes températures T < T* et a droite, pour T > T* Les traits pointillés sont des
ajustements par le modéle a deux modes avec Ls=co pour T > T*, ce qui correspond d la réponse
idéale.

La résistivité flux-flow gy, ainsi que le courant critique de surface i, s’extraient des
ajustements des spectres complets mesurés en fonction de la température, et leur
variation thermique est présentée sur la figure 25. On observe la chute brutale du
courant critique Ic a T*. Ce résultat a été souvent reporté comme une des caractéristiques
de la transition du premier ordre. Notre expérience montre de plus que I est un courant

18 |es ajustements sont plus compliqués prés desiticars & cause des effets de taille finie, massere robustes et
sans ambiguité quand au modeéle le plus adapté.
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de surface. Un autre résultat important et nouveau est I'observation d'une anomalie de la
résistivité gy a la transition du premier ordre.
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Figure 25 : A gauche, anomalie de la résistivité flux-flow d la température de transition de
premier ordre T*. Les points sont issus des qjustements des spectres et la courbe continue des
mesures aux plus hautes fréquences en régime quasi-effet de peau. Le trait pointillé est une
extrapolation des basses températures. A droite, le courant critigue de surface déduit des
régimes aux basses fréquences. On note sa chute d T*,

Il faut insister sur le fait qu'une mesure classique de la résistivité dc a courant fixé ne
permet pas d’extraire gz Que cette résistivité soit affectée a la transition prouve que la
structure méme des cceurs de vortex doit étre modifiée!®. On pourrait alors affecter le
caractere 1°r ordre de la transition a un aspect électronique, sans avoir a invoquer de
fusion du réseau. Nos résultats peuvent étre reliés avec les mesures thermodynamiques
et l'analyse de T.Klein et C.Marcenat dans KBaBiOs [BLA02, KLE(04]. Ces auteurs
concluent que ce qui est appelé ligne de fusion peut étre interprétée comme étant la
transition vers 1'état normal soumis a de fortes fluctuations thermiques. Dans ce cas, la
température T* peut correspondre a la température de cohérence de phase et I’anomalie
de pr semble plausible. Le liquide de vortex n’existerait pas en tant qu’état différent du
réseau de vortex conventionnel. Une autre approche, comme le réseau de vortex
présente tres peu de résistance au cisaillement, il pourrait toujours étre assimilé a un
liquide ou un fluide? et aucune transition liquide solide ne serait attendue. En tout état
de cause, le débat sur la nature exacte de la transition du premier ordre n’est pas clos.

¥ Le modéle le plus simple de résistivité flux-float €elui de Bardeen-Stephen, dans lequel on caesidevortex
comme un cylindre de cceur norndalDans ce cadrep; est la résistivité de I'état normad, & peu prés corrigée du
volume dissipant, c'est-a-dirgy; ~ g, (£/a)’ = o, (B/B)

Cette expression a un domaine de validité en $ai¢aréduit. Le spectre des excitations électresigies vortex doit
étre trés voisin de celui de 'état normal. Ceciwvaai dans la limite ou le gap supraconductduends ver9, donc
prés du second champ critigle, Il faut également un milieu ohmique a I'échelle m'vortex, ce qui revient a
vérifier que le libre parcours moyen électroniduest petit devant la taille du coafir La complexité des mécanismes
microscopiques et le peu de mesures expérimergalsgntes font qu’il n’existe pas d’expressiongdedédiée pour
les cuprates. On retiendra juste qu’une modificatiomap supraconducteur se verra gans

%0 Dés 1964, De Gennes et Matricon notaient “ it is \iergortant to realize that the range of interactisrmuch
longer than the lattice parameter, thus the latsitecture has only a very weak effect on the enerdyor many
effects, it is in fact sufficient to describe theels as an ideal two dimensional fluid”. Dans les élesl de continuum,
on pose donc généralemety=0, sans que cela ne change fondamentalement ldsatésni n’empéche I'existence
d’un courant critique.
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I-6 Le bruit de vortex

En ce monde I'on n'est sdr de rien, puisque le bruit est une illusion
G6uy De Maupassant

I-6a Motivation et situation du sujet

Méme avec la résolution temporelle (et spatiale) de I'écho de spin, nous avons vu
page 42 que le réseau de vortex en mouvement semble « parfait » et bouge avec une
vitesse unique. Cette image simple, en accord avec 'image du flux-flow, et validée par
I'expérience, bloque néanmoins sur un point fondamental: l'explication, méme
qualitative, de la force d’ancrage dynamique. On peut poser le probleme en fixant un
point de fonctionnement sur une V(I) pour I > I.. Le bilan thermique a ce point donne
une dissipation V.I = V.(I-[.)+V.I. (fig.26).

1000
Figure 26 : Bilan dissipatif dune WI). La
I | partie hachurée d droite correspond d une
dissipation V.(I-I.) par frottement visqueux.
La partie hachurée d gauche correspond d une
dissipation V.I. Son origine doit venir
dinstabilités  élastigues dues a une
interaction du réseau avec les centres
dancrage méme en mouvement.

0 2 4

I (A)

Le courant (I-Ic) est le courant surcritique qui génere la tension moyenne V associée a la
force de frottement visqueuse, et la dissipation V.(I-I) est donc claire. Par contre, le
courant I, par définition méme, est associé a une tension moyenne nulle. On comprend
mal ce qui crée une dissipation V.Ic non nulle. Comme il a été discuté par différents
auteurs [YAM67, KRAM72, MAT79, PLA90], cette dissipation implique des instabilités
du réseau, et donc la nécessité de quitter les grandeurs moyennes pour s’intéresser aux
fluctuations. Il doit exister des fluctuations de tension expliquant cette dissipation
supplémentaire, et ces fluctuations doivent étre liées au courant critique. Elles
correspondent a ce que 1'on appelle le bruit de vortex.

Le bruit de vortex a été beaucoup étudié a la fin des années 60, et une revue tres

détaillée a été écrite par J.R. Clem en 1980 [CLES0]. Si il est apparu clair que le bruit était
lié¢ au mouvement des vortex, la conclusion était pour le moins peu
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encourageante quand a linterprétation : “ The remaining task of developing a suitable
theory for ...(flux-flow noise)...is likely to be challenging. Ideally such a theory should be
intimately related to an appropriate theory for the critical current... As it has been pointed out
recently the present theory of flux pinning is deficient in several respects ”. On ne comprendra
pas le bruit de vortex tant que 'on n’aura pas un modele fonctionnel d’ancrage des
vortex.

Les premieres mesures et les premiers modeles de bruit de vortex venaient de Van Ooijen
et Van Gurp [VANG65], puis de Van Gurp [VANG68]. Ces modeles de « Shot noise » étaient
basés sur 1'idée que des paquets de vortex (« bundles ») de flux @7 étaient nucléés et
traversaient I'échantillon avec un temps de transit 7o~ W*L*B/V, les fluctuations de
champ électrique étant due aux fluctuations de ce flux coupé. On retrouve de maniere
sous-jacente les idées des modeles de Creep a la Anderson-Kim [AND64], et en ce sens, un
modele de shot-noise semblait a I'époque tout a fait naturel. Le probléeme est que ni
I'amplitude du bruit, ni la forme du spectre, ni les corrélations, ne sont en accord avec
les prédictions du shot-noise, méme en 1’adaptant considérablement [CLEM80, PLA94].
Dans ce modele, les fluctuations de flux magnétique et de tension sont totalement
corrélées, alors qu’elles ne le sont pas expérimentalement. On trouve que ¢/ varie de
10*.@ a moins que @, ce qui n’a pas de sens, et la forme des spectres n’est pas compatible
avec l'idée que les fluctuations de champ électrique sont données par la dérivée du flux
coupé [PLA94, SCOO05]. En résumé, tout ce qui est prédictif ne fonctionne pas. Malgré
cela, pour des raisons difficiles a comprendre, ces mémes idées ont été largement
réutilisées pour interpréter le bruit de vortex dans les HT-.

Devant ces nombreuses difficultés, un modele d’esprit sensiblement différent a été
proposé par Plagais et collaborateurs en se basant sur le modeéle d’ancrage de surface
[PLA93, PLA94]. Sa vérification expérimentale a été apportée dans des échantillons de
Pb-In.

200 T T T T

C Figure 27 : Rapport du bruit de flux sur le bruit de
’<§_ - . 4 tension en fonction de linverse de la résistance flux-
o flow pour deux géométries de bobines. Les traits pleins
% " ) C, 1 sont les prédictions du modéle de fluctuation de
x courant de surface sans paramétres ajustables, daprés
gr : 1 [PLA94)

Rf_l (mQ") 5

(]

Les mesures consistent en des mesures des fonctions d’autocorrélation et
d’intercorrélation des bruits de champ Sw et de tension Sww dans des alliages de Pb-In a la
température de I'He* superfluide. Les prédictions fortes et vérifiées sont un rapport
So/Sve = fLK/(2 TRfy) sans parametre ajustable (fig.27) (Rg est mesurée par ailleurs et K
est une constante de couplage, calculée et étalonnée, due a la géométrie des bobines de
mesure) et une absence de corrélation temporelle entre Sw et Seb.
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Dans ce modele, le bruit de flux-flow vient d’instabilités du courant de surface. Les
principales hypotheses, ainsi que des conséquences que nous nous sommes attachés a
explorer plus avant, sont les suivantes :

1/ L’existence de pavés bruyants de surface moyenne C:Cy, petits devant la taille de
I’échantillon et indépendants statistiquement, les fluctuations sont non corrélées de

maniere a pouvoir appliquer un moyennage statistique classique (voir fig. 28 et 'annexe
B).

Figure 28 : Schéma de la surface S=WxL et
\ dun pavé bruyant de surface C.xC,

A

e

W

Le fluctuateur élémentaire est constitué d’une fluctuation cohérente du courant de
surface d’amplitude I*. La fluctuation macroscopique est donc:

dc=T*(CxCy/S)12= I (CxCy/S)¥2 0u S est la surface de I'échantillon.
On s’attend a ce que Cx, Cy soient constants tant que C,Cy << S, de méme que le bruit soit
Gaussien, mais éventuellement a des changements drastiques pour les petits échantillons
de surface S~ Cx,Cy.

2/ L’échantillon (surface+volume) se comporte comme deux résistances en paralleles
soumis a un courant constant (le générateur de courant est considéré non bruyant).
Chaque fluctuation de courant de surface d. est donc strictement compensée par une
fluctuation de courant volumique Jd2--dl. qui crée la tension bruyante V=Ry Jb. et en
conséquence, une fluctuation de vitesse volumique.

Le volume se comporte comme une «pompe» a fluctuations. Une conséquence
étonnante est que la présence de vortex en volume ne semble pas essentielle dans le
meécanisme. Nous y reviendrons plus tard.

3/ La rugosité de surface est a I'origine des fluctuations, de méme qu’elle est a I'origine
du courant critique. Pour une rugosité de type bruit blanc, on peut s’attendre a un
fluctuateur quasi-isotrope. On peut espérer une modification significative de I'amplitude
et dela forme du spectre de bruit apres un traitement de surface.

Une petite introduction au bruit, a ’analyse statistique du signal et aux outils que nous
avons utilisés est présentée en annexe B. Notons qu’elle est fortement orientée vers
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I’expérience et beaucoup moins sur la rigueur mathématique... L’essentiel de ce travail a
été réalisé durant la these de Joseph Scola.

I-6b Le montage expérimental

6 = 10000

B,<1 u6/Hz12 | 9—°
/r
54-400F3 54-400F3 /

NP

6 x 100

1/1000

1
|
1
1
1
E,=0.5 nV/Hz!/2 | SR 780
! \Acquisiﬁon et analyse/
|
1
1
1
|
1
1

i

- | .
—‘-—% Batterie
I 12v
R Variable bobinée thermalisée

1-100 12

Figure 29 : Schéma représentant le montage expérimental permettant de mesurer le
bruit de vortex

Un montage utilisé pour des mesures de bruit est généralement constitué des points
souvent, le tout étant soigneusement blindé pour minimiser toutes les perturbations
extérieures (fig. 29):

- Une excitation la moins bruyante possible. Pour générer des forts courants, nous avons
utilisé ici des batteries de voiture en série avec des résistances de puissance non
bruyantes et thermalisées.

- Une forte amplification adaptée en impédance. Nous avons utilisé des préamplis tres
bas bruit (NF-SAF400F3, E. = 0.5 nV/Hz'?), des transformateurs vitrovac 1/200 couplés a
des préamplis INA-114 adaptés maison. Il y a toujours un compromis entre le gain et le
domaine spectral a trouver. En utilisant deux amplificateurs, on peut aussi travailler en
corrélation croisée pour éliminer le bruit de 1’électronique et extraire un signal plus faible
que leur bruit en entrée.
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- L’acquisition/numérisation, ici avec une carte numérique NI 4551 ou un analyseur de
spectre SR 780.

Un point critique est ’absence de toute boucle pouvant capter des signaux parasites :
tous les fils sont torsadés et fixés du mieux possible. Malgré toutes les précautions, il est
rare d’avoir un signal parfaitement propre, et la suite est d'un empirisme le plus
complet. On optimise ensuite la position des amplificateurs, des fils de mesure (...) en
essayant de minimiser les signaux parasites pouvant perturber la mesure.

I-6c¢ Les fluctuations de vitesse dun réseau de vortex

Pour valider notre montage, nous avons d’abord choisi un échantillon de Pb-In
afin de retrouver les caractéristiques de la littérature [PLA94, SCO05]. Ensuite, nous nous
sommes intéressés a une problématique plus spécifique, a savoir la géométrie des
fluctuations, dont l'intérét avait récemment été souligné.

Une des signatures expérimentales prédite de la dynamique vitreuse des vortex est la
présence de canaux dans lesquels les vortex seraient corrélés, et non corrélés entre eux a
forte vitesse [GIAM96]. 11 existe également un modele de cristallisation du réseau de
vortex a forte vitesse [KOS94]. Comment peut-on espérer mettre en évidence ces effets ?
D’abord une sonde structurale, comme la diffraction neutronique, peut étre envisagée
(voir 'annexe A). Les fluctuations de vitesse transverses au mouvement moyen ont été
proposées comme les quantités les plus pertinentes pour différencier entre ces
différentes phases (fig.30) [KOL99]. Dans toutes ces approches, 'idée générique est celle
d’un moyennage du potentiel d’ancrage volumique a forte vitesse le bruit de vortex doit
chuter fortement dans l'une des directions au moins. A notre connaissance, ces
prédictions sur l’anisotropie des fluctuations de vitesse en fonction de la vitesse du
réseau n’avaient pas été confrontées avec I'expérience.

Figure 30 : Simulation numérigue de

Dans [analyse de kolton, P, et P,
représentent des quantités homogénes
d des fluctuations de vitesse.

——
o
e

10° [ ,
: Y . Bruit transverse et longitudinal du
10° F 3 pra m réseau de vortex en fonction de la
: Ay force appliguée [KOL99]. Le bruit est
ﬂ.}1 0 f hﬁ; guasi-isotrope au seuil de désancrage
3 il : Jﬂ%‘_«. puis est fortement anisotrope. La
Ao - )
o o f o dynamique est alors celle de canaux.
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‘ Figure 31 . Géométrie expérimentale
s v, permettant de mesurer les fluctuations
croisées de vitesse des vortex. V, est la

vitesse de ligne des vortex. Méme si la

f tension moyenne V, est quasi nulle, il
existe des fluctuations dV, du méme

| m—) Jx ordre de grandeur gue oV,

Une premiere difficulté est d’extraire d"une mesure de bruit de tension ce qui correspond
aux fluctuations de vitesse [CLES0, PLA90]. La géométrie utilisée est celle de la figure 31.
La tension mesurée entre deux points a et b est V= E.df. Le développement de
I"équation de Josephson a deux dimensions donne :

Ex= OLy xB
Ey= v XB

L’angle de Hall est tres faible dans 1'état mixte, comme on le vérifie expérimentalement
(Ey< 1 nV/mm a comparer a Ex~ 14V/mm dans le Pb-In), les vortex bougent a angle droit
du courant de transport et le champ électrique moyen est alors aligné avec celui ci.

Ex=vyxB = py(J-]c) en flux-flow
Ey = v XB=0

Par contre, rien n’empéche les fluctuations du champ électrique d’avoir une symétrie
différente et beaucoup plus isotrope, comme par exemple pour des fluctuations
turbulentes lors d"un écoulement fluide. De maniere générale, comme vrx= 0, on obtient :

OEx= dury XB+uLy XOB
&:yz O0Lx XB+ v1x XOB = vy XB

Une fluctuation oV peut donc venir de fluctuation magnétique JB et/ou de vitesse OVi.
On est donc a priori capable de mesurer, via le bruit de tension, les fluctuations de vitesse
dans les deux directions du plan et les fluctuations de champ magnétique. Ces dernieres
peuvent également étre mesurées indépendamment, offrant ainsi une bonne vérification
des équations déduites de la relation de Josephson. On peut finalement extraire le
vecteur fluctuation de vitesse dVL.
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Nous ne parlerons que de l’analyse en régime de flux-flow, c'est-a-dire pour des forts
courants ou dV/dl = cte, et ou le réseau de vortex a un mouvement en moyenne homogene.
On observe dans ce régime dVx = ctertctex(I-Ic) et Vy [J ctes (fig.32), ou ctei23 sont des

constantes.

Ceci est cohérent avec 'équation de Josephson, out dVy ne comporte pas de dépendance
en vitesse et ne varie donc pas avec le courant. C’est une pure mesure de fluctuation de

vitesse.

Comme vy = Ex/B = pr(]-]c)/B, la variation de dVxen fonction de (I-Ic) s'identifie au terme
vLyX0B. On en déduit la valeur de 0B que I’on peut comparer avec une mesure directe des
fluctuations de flux via une bobine entourant I'échantillon (fig. 32). L’accord est tres

Figure 32 :
T=4.2 K, B=0.1T, échantillon Pb-In

(a) bruit de tension longitudinal
(b) bruit de tension transverse
(c) Caractéristigue V(I)

satisfaisant et conforte la méthode de mesure (fig. 33).

S (V°/Hz)

Figure 32 : Bruit de tension et de champ
magnétigue pour B= 0.1T. Les spectres sont
identigues mais non corrélés. Lintégration de

Sz donne OB = 3,2/17_
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Figure 33 : Comparaison entre 0B donné

50
- par lintégration de Sgp (points) et OB
S N U S S S extrait de Jla pente de Ja pente
= % % a(oVx)/dI (trait pointillé).
3

0 : .

2.0 2.5 3 3.5
I(A)

De cette analyse, on déduit la variation des composantes du vecteur dvr en fonction de la
vitesse moyenne du réseau (fig.34).

° I6V T T
o BVLX Figure 34 :
_.06r b % T I Les deux composantes des fluctuations de
é I 7 —t T | vitesse en fonction de la vitesse moyenne du
5 o4 T f 1 If{ réseau. Les ftraits pointillés sont des guides
%4 T &+ o T l T 1 ; pour les yeux.
0z} T f I TJ | :
0.0

0.2 0.4 0.5

Les fluctuations relatives de vitesse des vortex sont tres petites, de l'ordre de
oVi/Vi= 10°. L’écho de spin pouvait résoudre des fluctuations relatives d’environ 10 %,
ce qui explique que le réseau de vortex en mouvement est toujours vu tres ordonné par
les techniques de diffraction. Un résultat important est que les fluctuations sont
indépendantes de la vitesse. En utilisant un moyennage statistique classique, on trouve
un fluctuateur de taille,/C C y S 1pm, en accord avec la littérature [PLA93]. Le calcul

donne un fluctuateur quasi-isotrope C:/Cy = 1 # 0.3, qui n'est pas influencé par la
direction du mouvement moyen des vortex. Comme les fluctuations de vitesse sont
isotropes, il n'y a pas d’évidence de canaux qui confineraient les fluctuations dans une
direction. Le bruit n’est donc pas d’origine dynamique et montre peu d’influence des
interactions volumiques entre les vortex et le matériau. Il reflete plutot les distorsions
liées au réseau statique ancré.

Il est possible de montrer directement que ces distorsions ne peuvent étre que

superficielles, en étudiant un régime tres particulier du diagramme de phase d'un
supraconducteur de type II : Le régime de supraconductivité de surface.
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I-6d La supraconductivité de surface, sa caractérisation et son bruit de vortex

e

Tﬁ

Figure 35: Schéma de [échantillon en régime de
supraconductivité de surface. L'échelle typigue de
K‘ B nucléation est é&.

( &= 30 nm dans nos échantillons de Niobium a 4.2K)

~ 104

normal
vide

Le régime de supraconductivité de surface a été théoriquement établi par de Saint
James et de Gennes [SAI63]. Pour Bc2< B < Bgs, il existe un état de plus basse énergie que
I'état normal ou la supraconductivité se nucléé sur une épaisseur &* = 0.7 ¢ (fig.35). Le
volume est lui dans 1'état normal, comme en atteste les courbes expérimentales de la
figure 36 mesurées sur un échantillon de Nb pur (Te= 9.2K). La chaleur spécifique, ainsi
que la résistance différentielle dV/dI a fort courant?, montrent que la supraconductivité
se nucléé en volume pour B< Bo=0.29 T.

7
b90%
< ° Figure 36 :
E: 5 | En haut, la chaleur spécifigue en
- 3 90990 205°5%9™9%00000 6 09000,% 050004 fonction du champ magnétigue
© : - - mesurée d 4.2K. La transition
1.0 D[]EDEQDDDDEDDDEQDE% /O volumique est a B, = 0.29T.
£ X 2a/m OOO/ */* En bas, la résistance normalisée
19 Bc oW mesurée sous plusieurs courants.
C ’ 2 OO / BC On observe les non linéarités d
d o’ . Ay
S o5 s (K O) pez‘/{‘ couran.f a cause a’u/ c'oumm‘
S / critigue existant en régime de
O, % supraconductivité de surface.
d 02A/ cm/
O
o J? 0.02 A/cm
0.0 oA e n sttt
0.3 0.4 05

B(T)

2L || existe un courant critiqué~2.(W+t).K, pour B,,< B < By (W,t= largeur, épaisseur) donc le régime de
supraconductivité de surface posséde des propdétésnsport électronique non ohmique, exacterwamime I'état
mixte. La transition 8¢, est souvent difficile a voir et on peut facilemémtsurestimer en examinant des mesures

faites avec un faible couraht 2.(W+t).K.. R = 0 peut étre observé mémessi B,
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Par contre, les mesures sensibles au courant critique telle que I'aimantation montrent une
hystérésis jusqu'a B* = 0.52T (fig.37). Ce champ critique définit la fin de la
supraconductivité de surface en accord avec la prédiction Saint James- De Gennes
(B*=Bi=1.7 Be).

Y Figure 37 :
o Zoom sur un cycle daimantation dans
OOOOOQOOOOOOOOO du  Niobium pur da T= 42 K
o 0000000008%889%@ L'hystérésis ne se referme pas a B.,=
029 T, mais a Bcs, méme sil est
f B..~052 T souvent difficile a voir car bien plus
C3 . petit que I'hystérésis de ['€tat mixte.

o
1

0000

M (10° emu)

]
(o]
1

0.4 0.5
B(T)

La supraconductivité de surface se nucléé strictement sur les faces paralleles au champ
magnétique. En pratique, il est peu probable qu'une surface soit idéalement lisse a
I'échelle de ¢ et la rugosité naturelle permet d’observer ce régime méme pour B
perpendiculaire aux grandes faces (voir la figure 35 pour une vue schématique)
[MAT93]. C’est ce que nous avons conclu en mesurant une forte indépendance de K. en
fonction de I'orientation des vortex par rapport aux faces. On connait assez peu de chose
sur les causes de ce courant critique. Les calculs purement thermodynamiques [ABR64,
PAR66], ne tenant pas compte de I'ancrage des vortex, donnent une valeur bien trop
élevée par rapport a celle mesurée [HAR67]. 11 a été prédit I'existence de petits vortex
peuplant la surface : les vortex ou « flux-spots » de Kulik [KUL69, MON75]. Par analogie
avec l'état mixte ou le courant critique I est plus faible que le courant de brisure de
paires, on peut penser que ce courant K. est fixé par les mécanismes d’ancrage de ces
petits vortex. Certaines expériences sont en accord avec ce point de vue [GOS70, MAT93]
mais il est difficile d'imaginer avoir des véritables preuves de I'existence des vortex de
Kulik.

Nous avons réalisé des mesures de bruit de vortex dans un régime de supraconductivité
de surface. La majorité des modeles de bruit de vortex, ceux liés aux interactions entre
vortex et pieges volumiques, conduisent a un bruit nul quand le volume est métallique.
Comme conséquence assez logique, il n'y avait pas eu de mesures pour des champs
supérieurs a Be. Celles-ci sont cependant tres instructives.

64



Figure 38 : Amplitude du bruit en régime de
supraconductivité de surface (points). Le
trait plein montre la variation relative du
courant critigue. En insert, un spectre de
bruit typique en régime de supraconductivité
de surface une lame de Nb (B = 0.36T > B,,,
T=4.2K).

oV (nV)

Le bruit de vortex en régime de supraconductivité de surface est faible mais tout a fait
mesurable. Le spectre est parfaitement similaire a celui de l’état mixte. On peut
remarquer sur la figure 38 que 'amplitude du bruit varie comme le courant critique.
Comme le volume de I'échantillon est dans son état métallique, sa résistance est R
indépendante du champ en premiere approximation et, en appliquant le modele de
fluctuations de surface, on en déduit une valeur de,/C C , = 0.3um . Le bruit de vortex

en supraconductivité de surface possede donc toutes les caractéristiques du bruit de
I’état mixte, c'est-a-dire qu'un méme mécanisme est en ceuvre, confirmant que le volume
ne joue pas de role dans le bruit de flux-flow.

I-6e La taille des fluctuateurs et le réle de la rugosité de surface

Le modele utilisé, celui de domaines aléatoires indépendants, de dimension C,
répartis a la surface, ne se justifie que si 'on peut prouver que le bruit se moyenne bien
comme S12, ou S est la surface de I’échantillon. Ce test avait été validé dans le Pb-In
[PLA93], et nous l'avons vérifié dans le Nb avec des échantillons de largeurs tres
nettement différentes??. Si la source de bruit vient des instabilités de tétes de vortex pres
de la surface, et que chaque instabilité crée une fluctuation de champ électrique, on peut
calculer par un calcul classique la profondeur de peau J associée qui ne dépend que de B
et de ic [PLA90]. On trouve que 0 ~ C avec un bon accord (fig. 39) [SCO06].

2 Nous avons aussi Vérifié que virie bien comme la largeur de I'échantillon, nmant que le courant critique est
homogene sur une surface et non concentré subtds bomme cela peut étre la cas s'il existe desebas dues aux
bords des échantillofBEA63, ZEL94]
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Nous avons ensuite travaillé sur les changements du bruit de vortex apres modification
de I’état de surface. Les deux grandes surfaces ont été bombardées par un faisceau d’Ar,
accéléré a 600 V durant 30 min. A ces faibles énergies, les dégats sont strictement
superficiels et on estime par simulation (le code Monte Carlo SRIM/TRIM?) une
implantation limitée aux 30 premiers nanometres. On observe d’ailleurs que les
propriétés de volume, a savoir le champ critique Be, la température critique Te (les deux
sont mesurés par résistivité et chaleur spécifique) et la résistivité de 1'état normal sont
inchangés. Par contre, le champ critique de surface Bs augmente significativement
jusqu’a Bes =0.6 T, conduisant a un rapport apparent Bes/Bez = 2, bien au dela du rapport
1.7 de Saint James-De Gennes mesuré avant irradiation. Nous allons voir que les mesures
de bruit montrent que le champ critique B a été rendu inhomogene et plus élevé pres de
la surface, ce qui est une conséquence assez raisonnable des dégats d’irradiation. Le
rapport Bea/Be2 en surface resterait alors voisin des 1.7, mais Be2 (surface) serait plus élevé
que Be2 (volume).

Apres irradiation, le courant critique augmente nettement, d’un facteur x2.9 dans 1'état
mixte, un peu plus que la rugosité de surface qui conduit a un angle critique mesuré par
AFM de 6 =4 #0.2 deg a comparer avec 8= 2.3 #0.2 deg avant irradiation (fig.40).

100
| —@—irradié
—_ I vierge Figure 40 : Variation du courant critique
£ en fonction du champ magnétique pour
< o e o B<B~0.29 T dans une lame de Nb avant

o x2.9 et apres irradiation des deux faces.
10

Q\Q\Q\O

025 026 027 028 0.29
B (T

2 http://www.srim.org/

66



Les principales conséquences de l'irradiation de surface sont :

— 200 nm—vr

(normalisé)

S

Une augmentation significative du courant critique dans l'état mixte et en
supraconductivité de surface, expliquée par I’augmentation de la rugosité (fig. 41)
et la modification des parametres du condensat supraconducteur pres des
surfaces.

Une augmentation du bruit apres l'irradiation de surface, laissant la taille des
fluctuateurs inchangés en supraconductivité de surface, mais 1’augmentant
significativement dans l'état mixte corrélativement avec une importante
modification des spectres de bruit (fig. 42).
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Figure 41 : Histogramme normalisé des distributions statistigues des
angles de rugosité avant et aprés frradiation des surfaces dans une lame
de Nb massif. La distribution est parfaitement Gaussienne pour la
surface vierge, et légérement plus large quune loi normale et
asymétrigue pour la lame irradiée.
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Figure 42 : A gauche, spectre de bruit de tension en flux-flow normalisés pour les comparer
facilement. Tous sont similaires (Pb-In, Nb large, Nb étroit, Nb en supraconductivité de
surface avant et aprés irradiation), sauf pour le Nb irradié dans I'état mixte. On note pour ce
dernier une cassure du spectre pour f*~ 60 Hz.

A Droite, taille du fluctuateur en fonction du champ magnétigue pour tous les échantillons
mesurés, on trouve - 0.1-1 um pour tous, sauf pour le Nb irradié dans /'état mixte. On note
gue pour ce dernier, C augmente deés B < 1.15.B,,, ce qui est explicable par limplantation ionigue
d la surface conduisant d B.s curr > Brz volume.
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Le spectre observé dans 1'état mixte apres irradiation est tres différent de celui observé
dans tous les autres cas (fig. 42). En particulier, il montre une nette loi de puissance
Sew [J f 44 pour des fréquences f > f* et un bruit quasi-blanc voire une étonnante
croissance de Sww avec f pour f < f*dans le régime non linéaire de la V(I). Nous n’avons
pas de modele précis, mais on remarquera que C.f* est homogene a une vitesse, et est
toujours de 'ordre de grandeur de la vitesse du réseau quand il arrive en flux-flow
homogene. On notera aussi que 1'échantillon irradié montre une rugosité tres renforcée
pour des échelles 3-4 tim, ce que I’on montre en étudiant la densité spectrale de rugosité.
Nous pensons que ces rugosités a grande échelle contribuent a ralentir les fluctuations
par un effet de cage. On aurait des sauts collectifs des tétes de vortex dans des domaines
de taille fixée par la rugosité, et autorisée par les interactions a longue portée du systeme
réseau de vortex. Un effet spectaculaire se produit au passage en régime
supraconductivité de surface ou la taille d'un fluctuateur C retourne a sa valeur avant
irradiation (fig.42), comme si les tétes de vortex réadoptaient une dynamique locale
gouvernée par la rugosité a petite échelle. Ceci est en accord avec I'image que 'on se fait
des vortex de Kulik, qui s’évanouissent tres vite en volume et seraient tres peu liés les
uns aux autres.

On remarque également que C retrouve sa valeur avant irradiation pour B = 1.15 Bc,
comme si le champ critique Be: pres de la surface avait été augmenté (on rappelle que Be:
en volume est inchangé comme le montre les mesures de chaleur spécifique).
L’explication est tres vraisemblablement que I'implantation superficielle d’Ar a réduit le
libre parcours moyen électronique ¢, de sorte que la limite sale soit localement atteinte
(t < &), conduisant a une diminution de ¢ — 0.6 (££)"2 et a une augmentation de Be2/[J &2
[CAR63]. En plus d’une augmentation de rugosité, nous avons rendu les propriétés
thermodynamiques de la couche de surface sensiblement différentes de celles du
volume. Les mesures de bruit nous permettent d’avoir une mesure de cet effet [SCO06].

I-6f Des effets non Gaussiens aux vols de Lévy

Rien n'est réel sauf le hasard..
Paul Auster

Dans tous les résultats précédents (flux-flow, régimes non linéaires, échantillons
irradiés...), nous avons systématiquement vérifié le caractere gaussien et stationnaire du
bruit, condition nécessaire pour modéliser les résultats avec un modele statistique
classique. Comme il est résumé dans I'annexe B, le théoreme de limite centrale montre
que ces conditions sont en pratique (et heureusement pour la physique statistique...) peu
restrictives dans des échantillons massifs. Des effets non Gaussiens peuvent néanmoins
apparaitre dans certains cas : Si le nombre de fluctuateurs devient petit par exemple, la
mesure peut révéler les statistiques individuelles non Gaussiennes.
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Figure 43 : Microponts de Niobium 10X10 pim?
(épaisseur=300 nm). Image au microscope optigue
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Nous avons étudié le bruit de vortex dans des microponts de Niobium (fabriqués par
Catherine Villard de I'Institut Néel de Grenoble) (fig. 43). Afin de travailler avec des
potentiels d’ancrage variables, ces microponts d’épaisseur 450 nm, de surface 10x10 m?,
ont été gravés par faisceau ionique (fig.44 et 45). La technique est celle du Focused Ion
Beam (FIB) et les gravures ont été réalisées par Bernadette Domenges au
LAMIPS/CRISMAT de Caen (faisceau de Ga, 30 KeV, 2 pA, implantation ~ 10 nm). Les
faces latérales ont été découpées ainsi que les faces supérieures.

Figure 44 : Microponts de Niobium 10X10 um? (épaisseur=450
nm)
Image au MEB.
Les faces latérales des microponts ont été taillées par le FIB :
(a) dentelés
(b) lisses

Figure 45 : Tranchées creusées avec un faisceau de Ga au FIB, espacées de
300 nm et profondes de 10 nm, sur la face supérieure.

Les résultats marquants sont les suivants. Le bruit de vortex en flux-flow varie comme
Ry.I, exactement comme pour les échantillons massifs, indiquant un mécanisme bruyant
par des instabilités de courant de surface, le courant critique étant quantitativement
expliqué par la rugosité de surface. Par contre, la constante de proportionnalité est
incompatible avec une taille physique de fluctuateur car C <  Le mécanisme de
moyennage statistique est donc brisé.
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Nous avons alors étudié en détail les statistiques d’ordres supérieurs. Pour cela, nous
avons mesuré des séries temporelles de 10 000 spectres séparés de T> = 0.3 sec. Une
fluctuation Sw(fi, t) est ensuite traitée comme un signal avec sa propre représentation
spectrale f2 via le second spectre S:(fi,f2). C'est ce que 'on appelle «le bruit du bruit »
[WEISS]. Les autres outils sont les histogrammes des fluctuations (pour connaitre la
forme de la distribution statistique) et la variation temporelle de la moyenne des
fluctuations (comme un test d’ergodicité). Quelques explications plus techniques sont
données en annexe B.

Pour un bruit Gaussien, S: est nécessairement un bruit blanc traduisant I'indépendance
des fluctuations et le fait que toutes les informations sont dans les 2 premiers moments.
L’histogramme est une loi normale et les fluctuations sont stationnaires. C’est ce que
nous avons toujours observé pour les échantillons massifs, en flux-flow ou non. C’est
que nous observons également dans les microponts, en flux-flow, et ce pour tous les états
de surface (fig.46).

micropont en flux-flow, f =12 Hz\  Fip e 46 : Histogramme d'une fluctuation (=12 Hz)
50} MU construit d partir de 10000 spectres de bruit de flux
Q 1l /f’ ™. flow mesuré dans le micropont de Niobium vierge. La
S / \ Loi normale loi statistigue est une normale, représentée en trait
a p/e/ﬂ.
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]
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Figure 47 : Tension et puissance du bruit de tension en fonction du courant pour deux microponts de
Nb(T=4.2K, B=0.35T).

A gauche, la surface supérieure a €té gravée au FIB. A Droite, la surface est vierge. Les ronds
entourent les points de bruit fort, ou la statistigue est fortement non Gaussienne.
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Cependant, au seuil de désancrage ou tout le réseau n’est pas en mouvement, il
existe des pics de bruits tres intenses (fig. 47). Ces pics apparaissent a des valeurs de
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courant reproductibles d'un cycle a l'autre, et sont extrémement atténués quand les
bords de I’échantillon sont lissés apres traitement au FIB. Ceci suggere qu’ils refletent
une dispersion du courant critique di a I'inhomogénéité de largeur. Les seconds spectres
de bruit restent blancs, montrant que cet effet ne vient pas de l'apparition d'une
corrélation entre les fluctuations. Les histogrammes montrent des distributions larges de
type Pareto (fig. 48), tres différentes d"une loi normale : ces pics présentent clairement un
caractere non Gaussien. Ces lois larges décrivent des cas ou des évenements rares
peuvent dominer les processus®. Une distribution Pareto P(X)[J1/X"* avec a < 2 rentre
dans le cadre des statistiques de Lévy [SCH95] . Dans notre cas, nous mesurons
a~ 0.4%.

Figure 48 .  Histogrammes
montrant la  distribution
statistigue non Gaussienne des
fluctuations de tension (gauche,
I= 45 mA, droite I= 6 mA, T=
4.2K et B= 0.35T). En rouge est

tracée une loi normale typigue
o il 0 ttsne. | afin de montrer en comparaison
0 5 10 15 20 25 30 35 40 0 5 10 15 20 25 30 35 40

8V [12Hz] (WV/HZ") 3V [12Hz] (nV/HZ") la  grande  largeur  des
histogrammes non Gaussiens.

micropont vierge
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50+
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Les statistiques de Lévy sont utilisées pour décrire des cas de diffusion anormale. En
ajoutant un potentiel d’ancrage fort, de effets de vols de Lévy, montrant une dynamique
fortement non stationnaire, peuvent apparaitre.

Pour I'échantillon gravé, on observe effectivement que les fluctuations deviennent non
stationnaires, c'est-a-dire que leur moyenne n’est plus définie (fig.49). Nous pensons
avoir mesuré des vols de Lévy dans la dynamique des vortex [SCOB06].

L l | ]
| p-pont gravé o . )
| \'égion non linéai >,£ Figure 49 : Moyenne des fluctuations de
S tension en fonction du temps de moyenne.

N

Tous les processus sont stationnaires sauf

VRSBrTeee TEsTon o T pour 'échantillon gravé qui montre une dérive
-pont vierge, region non lineaire - /- <
S ge. 169 1 de la moyenne. Nous [interprétons comme un

| u-pont gravé, flux-flow i vol de Le’vy,

| Nb massif, flux-flow |
) ) bruit de fond
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temps de moyenne (min)

/

bruit moyenné
(nV/ Hzm)

2 Cet effet se voit directement lors de la mesurecade fortes instabilités sur I'amplitude du speajui montre
soudainement des valeurs extrémement intenses.

25 On pourra trouver une approche extrémement claigééagogique des vols de Lévy par Francois Baréms d
« proceedings of the Conference on Lévy procesBesry and applications (Aarhus (Denmark), 18-22 gayn999),
O.E. Barndorff-Nielsen, S.E. Graversen and T. Mikostitérs), MaPhySto Publication Miscillanea no. 13SN
1398-5957) », également sur http://arxiv.org/abgs/0012049.

% a~0.4 est une valeur trés faible, signifiant quedescessus sont dominés par un trés petit nombre&nents
intenses. On est proche du cas ou une seule flimmiudomine la réponse.
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I-6g Le Bruit a bande étroite (Narrow Band Noise)

Le Narrow Band Noise (NBN) n’est pas un bruit au sens premier. C’'est un pic qui
s’observe a une fréquence caractéristique, et qui démontre 1’existence d’une modulation
périodique dans le systeme. Le cas d’école pour I'étude du NBN est celui des ondes de
densité de charges (ODC) [MONS80]. C’est certainement la preuve la plus indiscutable,
avec les pics de diffraction associés a la surstructure de 'ODC, que le courant est modulé
périodiquement dans ces systéemes. Dans le cas des réseaux de vortex, 'observation de
tels effets a été beaucoup plus rare. A ma connaissance, uniquement 3 publications ont
reporté 'existence d’un NBN. La premiere par Heiden et collaborateurs qui ont observé des
effets de temps de vol entre deux paires de contacts localisés pres des bords
d’échantillon [HEI77]. Les deux autres ont été D’Anna et collaborateurs dans un film
d’YBaCuO [DAN95] et I'équipe de Maeda dans du Bi-2212 [TOG00] %.
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Figure 50 : A gauche, spectre de bruit du réseau de vortex dans une lame de Niobium pour
différents courants I (T=4.2K, B=0.28T). On distingue nettement le NBN.

A droite, E/B (m/s) en fonction de la fréguence f. du NBN, les droites sont les pentes donnant
respectivement 1.30+0.05 et 0.35+0.05 mm, a comparer avec W= 1.25 et 0.25 mm.

Dans les échantillons de Niobium suffisamment étroits, nous avons observé du NBN (fig.
50 gauche). Nous trouvons qu’il varie linéairement avec (I-I.), et donc sa fréquence
caractéristique peut s’écrire fc = Vi/d, ou d est la période spatiale de 1'oscillation (fig. 50
droite). Des harmoniques sont quelques fois observées. On trouve d=W, la largeur de
I"échantillon [PAU09]. Malgré la simplicité de cette expression, l'interprétation de cet
effet est loin d’étre claire. Ce n’est pas un effet type washboard comme dans les ODC qui
donnerait la période du réseau comme distance caractéristique. On peut penser a des
dislocations nucléées au bord de I’échantillon et se propageant avec le réseau, ou bien a
une d’onde stationnaire (méme si cette derniere interprétation semble plus difficile a
comprendre avec les vortex qui défilent dans un sens fixé par le courant). Clairement, cet
effet intéressant est a étudier avec plus de détails.

" La rareté duNBN n’est vraisemblablement pas lié¢e & un phénoméndaimental, mais plutt a la fenétre
expérimentale trés réduite qui permet son obsenfBAUO09].
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I-7 La structure des réseaux de vortex par diffraction neutronigue

L 'important, ¢ ‘est de savoir ce qu'il faut observer.
Edgar Allan Poe - Extrait des Histoires Extraordinaires

Quand on effectue la mesure d'une propriété physique, I'échantillon est une boite
noire. Dans le cas d"un supraconducteur, nous avons vu qu’un changement de propriété
est bien souvent interprété par une transformation de la structure méme du réseau de
vortex, par exemple lorsque ce dernier est mis en mouvement lors de la mesure d’une
V(1) [GIAMO02]. En comparaison, il n’existe que tres peu d’expériences permettant
d’observer ces éventuels changements. L’idéal est de mesurer, par diffraction?, le réseau
de vortex dans les mémes conditions que celles des mesures. Dans notre cas, la
diffraction est magnétique et les plans réticulaires plus éloignés que les plans atomiques,
d’ou l'utilisation de la technique de diffraction de neutrons aux petits angles (DNPA en
frangais et SANS pour Small Angle Neutrons Scattering en anglais). C'est une technique
historique pour les réseaux de vortex car elle a apporté la premiere preuve
expérimentale de I'existence d'un réseau de lignes de flux, tel que prédit par Abrikosov
[ABR57].

Inbenaité Figure 51: Premiére observation du
2. . pic de Bragg du réseau de vortex
dans du Niobium daprés [CRI64]
Daprés [auteur, « nous ne pouvons
actuvellement choisir entre un modéle
1 de lignes de tourbillon et une
structure Lamellaire ». Des
expériences réalisées avec une
meilleure résolution montreront que
Angle de diffusion ) ciructure est bien le réseau

s’ {o' 5’ d'Abrikosov [CRI66].

A T'époque, il existait un modele concurrent ou un supraconducteur de type II était
constitué d’une structure magnétique, lamellaire et périodique [GOO61]. De Gennes a
suggéré que la technique de diffraction neutronique était la plus adaptée et que les
ordres de grandeurs permettaient de réaliser I'expérience [DEG64]. La premiere mesure
réalisée par Cribier et collaborateurs a Saclay a mis en évidence un pic de Bragg
magnétique, donc la présence une structure périodique (fig.51) [CRI64]. Cribier et
collaborateurs ont ensuite montré que cette structure était le réseau d’Abrikosov [CRI66],
ce qui a été confirmé plus tard par une technique de décoration magnétique [ESS67].
Dans I'annexe A, je rappelle quelques aspects de la diffraction neutronique sur le réseau
de vortex.

%8 La technique de décoration magnétiGE&S67] méme si elle a I'avantage d'offrir une image déespace direct,
ne sonde que des petites parties de la surfaceécemntillons, trop petites pour reconstruire leacfmns de
corrélation, et montre des limitations expérimesgahtrinséques qui limitent son utilisation awarcips voisins de
B.;. La technique deusr (rotation du spin du muon) est également utiliggeymet d’avoir des informations sur
I'arrangement local et la fonction de distributida champ magnétiqu@MENO06], mais ne permet pas de faire la
«cristallographie » du réseau de vortex.
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I-7a L'interaction vortex-défauts étendus, e cas des plans de macles d'YBaCuO

Une des problématiques du réseau de vortex dans YBaCuO maclé était liée a sa
structure particuliere. YBaCuO est naturellement peuplé de défauts étendus que sont les
plans de macles, espacés d'une distance proche de la distance inter-vortex (typiquement
quelques centaines d’Angstroms), que I’on pense responsables d'un effet d’ancrage fort
des vortex. Les mesures de transport montraient une augmentation du courant critique
des lors que les vortex sont proches de la direction des macles. Parmi les modélisations
proposées, il y avait une déformation des vortex qui préféreraient maximiser leur
longueur le long du plan de macle méme pour des champs magnétiques inclinés. Le gain
en énergie pourrait venir d'un mécanisme d’ancrage de coeur [BLA91] ou d'un
mécanisme ancrage magnétique [SON93]. La DNPA est le seul outil permettant de
sonder les déformations de vortex en volume, et est donc la seule technique adaptée
pour cette étude. Keimer [KEI93] et 'équipe de Ted Forgan [YET93] avaient déja observé
YBaCuO par DNPA, mais ne s’étaient pas intéressés en détail a la déformation du
réseau®. En étudiant longuement des échantillons massifs avec plusieurs densités de
plan de macle, nous avons pu conclure les points suivants [SIM04].

Figure 52 : Figure de diffraction du réseau de vortex dans
YBaCuO fortement maclé (T = 4.2K, B//axe-c = 0.1T). Ce cliché
peut étre décomposé en plusieurs mailles symétriques par effet
miroir des plans de macles, mais elles doivent étre légerement
cisaillées pour reconstituer la figure de diffraction.

(1) L’interaction entre les vortex et les plans de macle est bien la cause
d’une déformation des vortex qui ondulent pour rester au maximum
alignés avec les plans de macle.

(ii) Pour un champ inférieur a un champ critique, la maille élémentaire du
réseau est elle-méme déformée a cause des courants de bord circulants
le long des plans de macles (fig.52). Nous avons proposé que
I'augmentation de I. quand les vortex sont alignés avec les macles
vienne essentiellement de cet effet.

I-7b Ce que nous apprennent les neutrons sur leffet de pic : le cas de Bi-2212 et de
NbSez

Pour ces expériences, la problématique était d’essayer d’apporter des
informations sur un éventuel lien entre la structure du réseau de vortex et un
phénomene encore mal compris : 'effet de pic. Ce dernier est une remontée spectaculaire

| a problématique était essentiellement de savémmparente symétrie carrée du réseau venaitelaymétried du
paramétre d’ordre supraconductéKEI93] ou bien des plans de mac[&ET93].
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du courant critique en fonction du champ magnétique, alors qu’il est généralement
décroissant jusqu’a Be. Les premieres observations de cet effet ont été réalisées au début
des années 60 [LEB61, BER61]. Les modeles les plus populaires d’ancrage des vortex
associent cette remontée du courant critique a une transition vers un état désordonné du
réseau [GIAMO2?]. Le détail de cet état dépend des théories, mais 1'idée centrale est celle
proposée par Pippard dans les années 60 [PIP69]. Le modele de Pippard était basé sur la
divergence des coefficients élastiques au voisinage de Bx. Le réseau de vortex devient
alors mou, et donc plus sensible au désordre, conduisant a 'effet de pic. Plus récemment,
une transition de phase du réseau de vortex vers un état désordonné (liquide, amorphe
ou vitreux) a été proposée®. Un peu plus précisément, I'idée généralement admise est
que l'effet de pic marque la fusion du réseau de vortex via une prolifération de
dislocation [GIAM95]. La longueur de corrélation dans le verre de Bragg est R., une
fonction décroissante de B, signifiant que le désordre effectif augmente avec le champ.
Celui ci ne peut augmenter indéfiniment tout en préservant une structure de réseau et
un critere de Lindemann donne une fusion pour R.~ 20.a0 [KLEO1].

Une telle analyse se trouve confortée par les expériences de DNPA. Les expériences de
Cubitt et collaborateurs [CUB93] et de Klein et collaborateurs [[OU99, KLEO1] montrent une
disparition de l'intensité diffractée au début de l'effet de pic dans Bi-2212 et dans
KBaBiO. Ces expériences sont a notre connaissance les seules indications directes que
I'effet de pic marquerait une transition vers un autre état de la matiere vortex, un état
extrémement désordonné. En particulier, ces données ont été analysées par la théorie du
verre de Bragg, et il a été conclut que la décroissance de l'intensité et son annulation au
second pic est explicable dans ce cadre [KLEO1]. Cependant, cette conclusion ne peut étre
qu’indirecte. Pour prouver que le réseau est réellement désordonné, il faudrait observer
dans l'état vitreux un anneau de diffusion du type Debye-Scherrer (désordre
d’orientation) et/ou un élargissement des pics de Bragg (désordre de position). L’absence
d’intensité ne permet pas de trancher. Bien siir, on ne peut pas exclure que le réseau soit
tellement désordonné qu’il n’y aurait plus aucune signature détectable en diffraction,
mais la densité moyenne devrait étre respectée, comme dans un liquide, et donc un pic
de corrélation devrait étre observable. Une réponse plus claire ne peut venir qu’en
optimisant au maximum l’intensité. Pour cela, il faut un gros échantillon, de bonne
qualité, et un flux de neutrons intense. Un impressionnant cristal de Bi-2212 nous a été
fourni par Sacha Rykov (Radiation synchrotron center, Novosibirsk). En jouant également sur
tous les autres parametres (le spectrometre D22 a I'ILL qui possede un flux de neutrons
extrémement intense, et en changeant la collimation et la longueur d’onde suivant le
champ magnétique), nous avons pu mesurer la chute d’intensité sur presque 3 ordres de
grandeur, et pour des champs magnétiques B supérieurs au champ d’effet de pic B*.

% || est important de noter que I'effet de pic n'gsts observé de maniére systématique. Par exeihplest pas
présent dans les meilleurs échantillons (les plus et les plus homogénes) b ou deNbSeg, ce qui semble
totalement contradictoire avec I'idée d’un processrinseéque au réseau de vortex comme une fusion
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Figure 53 : Variation de |aimantation
irréversible (OI.) de Bi-2212 en
fonction du champ magnétigue d
T=20K. On montre également les
images 2D des pics de Bragg du
réseau de vortex dans le méme
échantillon mesuré a I'TLL.

La surprise vient du fait que I'on observe toutes les caractéristiques d’un réseau méme
au dela de l'effet de pic (fig. 53), et ce malgré la faible intensité (fig. 54) : Des pics de
Bragg non élargis, centrés autour du vecteur de diffraction du réseau hexagonal, ainsi
qu'un ordre orientationel robuste. Ce résultat, clairement en désaccord avec les résultats
précédemment publiés, est en particulier incompatible avec une transition ordre-
désordre du premier ordre [PAU07].

10°] o4 o . Figure 54 :  Variation de
° lintensité diffractée intégrée du
° premier pic de Bragg (10) en
< 104 1 fonction du champ magnétigue d
S 5K. B* représente le champ
~ deffet de pic ou le réseau
107 . ° E devrait  devenir  totalement
B ° désordonné.
Liintensité présente une valeur
- finie et les pics de Bragg restent

0.00 0.05 0.10 et ~
bien définis et non élargis.
B (T) 7

Il est difficile d’interpréter quantitativement les données. Malgré de nombreux travaux,
les parametres supraconducteurs des cuprates sont encore mal connus, surtout a basse
température. On pense que Bc: est tres grand (de l'ordre de 100 T), mais c’est par
extrapolation des données hautes températures et bas champ. Cette valeur, et donc celle
de ¢, est en fait tres approximative. Il existe une polémique assez forte pour savoir si A et
¢ sont des fonctions du champ magnétique [HAR04, SONO05], les résultats les plus
argumentés tendant néanmoins vers l'affirmative [LAU06]. Dans le méme ordre d’idée, il
n'y a pas de consensus sur la symétrie du parametre d’ordre supraconducteur des
cuprates (une symétrie d, un mélange de symétries d et s,...) et donc on connait avec peu
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de certitude les variations thermiques ou en champ magnétique des parametres du
condensat?.

Malgré ces restrictions, on peut quand méme conclure que, utilisant les modeles usuels
(voir 'annexe A) et les parametres donnés dans la littérature, l'intensité diffractée
mesurée semble bien trop faible par rapport a ce que l'on pense étre une estimation
« raisonnable ». On peut invoquer beaucoup de raisons (le caractere 2D qui est mal pris
en compte, soit a cause d’effets de susceptibilit¢é magnétique qui détruisent la
modulation du champ, B et donc & sont beaucoup plus faibles que nous pensons ; nous
ne mesurons qu'une partie du réseau de vortex, 'autre étant toujours en condition de
Bragg mais désordonné®, ou bien avec des nouvelles conditions de Bragg, une partie du
réseau ayant tourné), mais la conclusion la plus raisonnable est que, malgré un résultat
intéressant, cette expérience n’est pas completement concluante. Nos données et la
décroissance de l'intensité observée ne semblent pas interprétables avec la théorie du
verre de Bragg [PAU07], qui avait été utilisée pour expliquer une décroissance anormale
d’intensité sans élargissement des pics de Bragg [KLEO1]. Il ne faut pas oublier que les
propriétés de transport du réseau FC? proche de l'effet de pic montrent beaucoup de
métastabilité. Il serait donc tres intéressant de comparer les différences de structure entre
les états FC et ZFC, mais le fort courant critique a bas champ empéche de varier la
densité de vortex en ZFC (les courants d’écrantage sont tellement grand que le champ ne
pénetre que tres partiellement). Toutes nos mesures dans Bi-2212 ont donc été réalisées
en FC.

Comme il est difficile de conclure avec le Bi-2212, nous avons réalisé une expérience
similaire dans un BTc. NbSe: a certainement été I'échantillon le plus étudié, en tant que
prototype de supraconducteur de type II présentant un effet de pic. En particulier, des
études nombreuses et tres détaillées de ses propriétés de transport ont été réalisées par
les équipes de E.Zeldov [PAL02], S. Bhattacharya [MARO02] et E. Andrei [DOGO5]. Les
conclusions les plus importantes sont les suivantes :

(i) Les propriétés de transport anormales observées pres de leffet de pic
viennent d'une coexistence entre deux zones de courant critique tres différent
et séparées spatialement.

(ii) Cette coexistence est fortement métastable.

(iii)  On suppose que la zone a fort courant critique est un état tres désordonné du
réseau de vortex, qui serait gelé en traversant l'effet de pic. Il n’y a pas de
visualisation directe de cet état.

Nous avons donc réalisé une étude par DNPA du réseau de vortex dans un échantillon
de NbSe: (Fe 200 ppm) de T= "5 .7K fourni par Shobo Batthacharya (Bell Labs et maintenant
Tata Institute of Bombay).

¥ pourK.A. Miiller, la symétrie seraii en surface mais avec au minimum une forte corttdbis en volume, ce qui
expliquerait les différences observées entre lndeode type « champ proche » et les sondes valesjidUL02] .
20n ne peut pas non plus exclure qu’une partie seaté est au contraire trés ordonnée, donnant dgsita de pic
de la résolution instrumentale. Méme si ce cas @siori moins probable, il nous est arrivé de simplemegntauoer le
pic de Bragg du réseau de vortex pour ces raisansiNbSeg

33 FC=field cooling (refroidissement sous champ magné) ; ZFC=zero field cooling (le champ magnétigse
appliqué a basse température, généralement la tetapgde mesure).
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Ginzburg-Landau

Figure 55: Composante de Fourier de la
modulation du champ magnétigue interne
déduite de lintensité diffractée. En pointillé le
calcul d'Abrikosov, en trait plein le résultat du
calcul numérigue de Ginzburg-Landau pour les
paramétres B.,=2.5T (mesuré indépendamment)
etk=12
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Les résultats sont similaires a ce que nous avions observé pour Bi-2212: il n'y a ni
élargissement des pics de Bragg, ni chute brutale de l'intensité au champ caractéristique
de I'effet de pic (fig. 55 et 56). Nous avons ici pu réaliser les mesures en ZFC, c'est-a-dire
pour un réseau de vortex n’ayant pas traversé le pic, donc peu affecté par les fortes
métastabilités. L’accord avec l'intensité théorique est cette fois satisfaisant (fig. 55). Une
conclusion importante est qu'il n’y a pas de transition volumique du réseau de vortex « a
I’équilibre » pouvant étre associée a 'effet de pic.

12000+ I I ' ' - Figure 57 : Rocking-curves dues au
réseau de vortex dans NbSe, pour
. 100007 ZFC FLL 1 T=2K et B=04T. La seule différence
42 80004 i est dans la préparation de [état, en
. ZFC ou en FC. ZFC prépare un réseau
< 6000+ 1 de vortex de trés bonne gualité, avec
[ N g . %&6&%6%6%;9%% Zzegfj fre‘s/f/h'e centrée sur son angle
199 théorigue.
2000 : : . ;
-1 0 1 2 3
W (deg)

12000] nslooo T Pa/"' cqﬂfr'e, /’ejfaf FC est trés
» particulier, on arrive avec un effort sur
__ 10000+ § la statistigue d mettre en évidence 2
*2 5000 f:/ 4000 pics décentrés. Malgré [impression
3 1 visuelle, lintensité  intégrée est
L comparable a celle mesurée en ZFC, on
- mesure bien tout le réseau de vortex
sans perte dintensité due d un

désordre incohérent.




Nous avons également étudié les différences de structure entre les réseaux FC et ZFC (fig.
57). Le pic de Bragg, associé au réseau ZFC, est bien résolu et parfaitement centré sur
I'angle de Bragg théorique & (on mesure 0.04 deg FWHM de plus que la résolution
expérimentale calculée), ce qui montre un réseau bien ordonné.

La structure FC est elle extrémement particuliere et a été difficile a étudier. On observe
deux pics, chacun tourné par rapport a é. La largeur des pics n’est pas bien
reproductible, par contre l'intensité totale intégrée est constante, aux incertitudes de
mesure pres, et est celle du réseau théorique [PAUB09]. Il n'y a pas de désordre
observable en orientation, et nous n’avons pas trouvé de possibilités d’interprétation
autres qu'une rotation du réseau de vortex par rapport a la direction du champ, rotation
liée a des nappes de courants non dissipatifs, intenses et non symétriques (fig.58).

4 &

wi/4 W/2 wi4

/’ » / Figure 58: Distribution de nappe de courants
b +bi - b2 superficiels pouvant expliguer la désorientation
j— D des vortex et les doubles pics en diffraction
7 v / neutronique. Les valeurs des champs induits b; et
_«vortex » b, correspondent bien aux valeurs des courants

P critigues mesurés [PAUOS].

Nous avons pu étudier I'effet du courant de transport sur les différentes structures du
réseau de vortex. L’effet le plus spectaculaire est sur le réseau FC. On observe une
transition entre cet état a 2 pics de Bragg vers un état régulier a fort courant ou 1'on
retrouve un pic de Bragg centré sur é. L’interprétation est celle d'une polarisation
progressive des courants sous-critiques superficiels (fig.59) [PAU05].

120—mmm——————————————

] 5 1 Figure 59 : W(I) dans NbSe, (Fe
100+ / 1 200 ppm) a 03T FC, 2K Les
] % | rocking-curves  correspondantes

80 T 1 1 L ’ ’
] i / | sont également montrées. Cette

60+ courbe est fortement irréversible,

V(L)

%o . ON ne montre ici que la branche

S

40+ 1] / T 1  montante pour ne pas surcharger la
] } ] ‘
20] | MLH; " r*““i%'ﬁ 860 804 g Ay ] figure (la 'b/:aﬁche retour est
{ SEemowms s mlo@/ ST | totalement linéaire).
0 T T T T T T T /l T : T " T :
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I-7¢ Un diagramme de phase dynamigue ?
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Nous avons vu qu'un tres grand effort théorique a été réalisé pour traiter le cas de
la dynamique des vortex comme un systeme modele de transitions de phases en
physique statistique hors équilibre. Les idées initiales étaient celles d'une cristallisation
du réseau a forte vitesse [KOS94]. Ensuite, 1'idée de caractéristiques vitreuses et de la
formation de canaux rugueux est apparue [GIAM96], et nous avons vu que les mesures
de bruit peuvent étre une sonde expérimentale pertinente. De nombreuses phases ont été
prédites et on peut rassembler 1’'ensemble des prédictions dans un diagramme de phase
dynamique [SPE97, OLS98]. Une signature expérimentale serait une figure de diffraction
anisotrope, avec des nombreux points communs avec les phases a ordre partiel
observées dans les cristaux liquides (phases smectiques, hexatiques...voir I'annexe B
page 117).

Nous avons déja constaté que l'allure méme des V(I) montre que des ingrédients
essentiels ne sont pas inclus dans les approches théoriques traitant uniquement les
interactions volumiques, en particulier I'importance des distributions de courant pres
des bords d’échantillon. Malgré de nombreuses expériences de DNPA sur des
échantillons variés (Pb-In, Nb-Ta, NbSez), nous n’avons pas observé de structures de
réseaux de vortex exotiques (B~ 0.1-1T, T= 1.8-2K en He* superfluide). Dans nos
échantillons, le courant modifie la distribution du champ magnétique en courbant les
lignes de flux, mais une fois que cet effet est pris en compte, il n'y a pas de modification
de la structure du réseau a la résolution des expériences de diffraction neutronique. Ceci
nous conforte dans 1'idée que le désordre volumique joue peu de rdle dans la dynamique
des vortex dans les BT-.

Nous avons cependant observé un cas particulier : dans un échantillon polycristallin de
Pb-In, ou 'on observe un anneau de diffraction a vitesse nulle®*. Ceci nous a permis
d’étudier un cas ou la mise en mouvement du réseau par application d'un courant
surcritique entraine une mise en ordre orientationelle (fig.60).

Figure 60 : Clichés de
diffraction mettant en
évidence la mise en
ordre  orientationelle
dun  polycristal  de
A __SNjEma_ AN ___ S vortex dans Pb-In, en
C C T > Vi fonction de sa vitesse

moyenne. Les clichés du
—— bas représentent un
) | état hors équilibre gelé
en partant des hautes
vitesses (en pratigue,
on coupe brutalement le
courant).

% Un réseau de vortex peut étre aligné par les fetémles des échantillons ou par les axes ciistaflans le cas
d’anisotropie électronique (méme tres faible). heactere polycristallin du matériau se reflete afirectement dans
le caractére polycristallin du réseau de vortex.
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A forte vitesse, on observe un réseau quasi parfait que 1'on peut geler en coupant
brutalement le courant. Cette mise en ordre orientationelle fait penser a la transition de
« cristallisation dynamique », avec une expulsion des dislocations, prévue théoriquement
[KOS94]. L’état ordonné est cependant fortement métastable, on peut le geler mais un
anneau de diffusion se reforme si le courant est redescendu par palier (fig.61). La
structure stable est donc le polycristal de vortex dans cet échantillon.

Figure 61 : Image 3D de la figure de diffraction du réseau de vortex dans Pb-In polycristallin. A
gauche, |état stable désordonné, et a droite I'€tat gelé ordonné aprés avoir imposé un courant
de transport important. Ces deux réseaux ont exactement le méme courant critigue et sont
responsables d'une méme V(I).

De plus, quelque soit le réseau de départ, avec une orientation unique ou dégénérée, on
mesure une méme et unique caractéristique courant tension réversible et un méme
courant critique, ce qui signifie que ce désordre orientationel et la présence de
dislocation est négligeable en tant qu’ancrage au sens propre, et ce méme dans les détails
de la V(I) (fig.62). La transition de cristallisation dynamique est hystérétique de part son
caractere du premier ordre [KOS94], et n'est donc pas la transition observée dans cet
échantillon.

—@— état initial désordonné /o Figure 62 : Caractéristigue courant
1.54 —O— état initial ordonné 1

tension dans Pb-In en partant dun état a
courant nul ou le réseau est soit oriente,

% . soit sans ordre orientationel. Linsert
~ montre la méme courbe en log-log pour
> | bien montrer la parfaite superposition
des courbes.
0.0 . : : : :
0 2 4 6 8 10

I (Amp)

Cette expérience montre donc que les effets d’orientation ont donc peu a voir avec les
valeurs de courants critique et les vitesses effectives des réseaux de vortex, ce qui
explique quun monocristal et un polycristal de Pb-In ont des courants critiques et des
caractéristiques courant-tension tout a fait similaires.
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I-8 Une trés rapide conclusion sur les réseaux de vortex supraconducteurs

The temptation to form premature theories upon insufficient data is the bane of our profession
Sir Arthur Conan Doyle, Valley of Fear

Nos études sur I’ancrage et la dynamique des réseaux de vortex ont été réalisés en
utilisant différentes techniques expérimentales, que ce soit des techniques de laboratoire
ou des expériences sur des grands instruments, d’abord sur des supraconducteurs BT-.
D’une maniere générale, nos résultats indiquent que le comportement du réseau de
vortex est fortement contraint par les surfaces des échantillons. Il est alors possible de
controler quantitativement le courant critique, et de traiter les problemes de dynamique
de vortex au sein d'un cadre relativement cohérent. Il ne faut pas oublier que, souvent,
nous avons réexploré des concepts et des approches qui avaient été mis en évidence
avant nous par d’autres auteurs, quelquefois avant la vague des HT. et dont
I'importance avait peut étre été négligée.

On peut se demander si ces mémes concepts sont directement transposables pour les
HT.. Nos travaux sur ces deniers composés montrent que la réponse linéaire des réseaux
de vortex et les V(I) restent finalement tres similaires a ce que 1'on mesure dans les BT, et
la diffraction neutronique suggere que le réseau de vortex est beaucoup plus robuste au
désordre qu’il est souvent suggéré. Les valeurs méme des courants critiques sont en
accord avec un ancrage de surface. Quelques auteurs ont également remarqué la grande
sensibilit¢ du courant critique a 1'état de surface dans YBaCuO [FLI95], ou méme
I'indépendance du courant critique a I'épaisseur dans des échantillons pourtant irradiés
aux ions lourds [INDO0O]. Méme si les particularités des cuprates impriment leur marque
a la physique des vortex dans les HT: (fluctuations thermiques plus importantes,
caractere 2D marqué), le role prépondérant des surfaces semble a nouveau essentiel pour
comprendre la physique des vortex.
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IT- Transport et Bruit mésoscopique dans les oxydes

I/ est des entreprises pour lesquelles la vraie méthode est un désordre intentionne/
Herman Melville

II-1 Problématigue du bruit dans les oxydes

Les mesures de bruit que j'ai utilisées pour étudier la dynamique et 1’ancrage des
réseaux de vortex sont des outils d’étude qui peuvent s’adapter a des systemes plus
proches des thématiques historiques du laboratoire CRISMAT, que l'on peut résumer
sous l'appellation d’« oxydes a propriétés remarquables » ou d’ « oxydes a fortes
corrélations électroniques » selon son école. Souvent, faire du bruit permet de se faire
remarquer, ce qui est, somme toute, une motivation comme une autre. Un autre raison
est un peu plus scientifique. Dans des systemes complexes et souvent hétérogenes?, les
propriétés physiques des matériaux sont difficilement interprétables sans prendre en
compte les effets de désordre. Il devient alors intéressant de regarder des grandeurs
autres que les moyennes, qui, par construction, lissent les détails: Ce qui est
généralement une quantité sans intérét devient alors une source d’information®. Ces
mesures des fluctuations sont appelées, peut étre un peu restrictivement, des mesures de
bruit.

Pour valider une mesure, c'est-a-dire savoir si elle est représentative du systeme étudié,
un expérimentateur teste sa reproductibilité en la répétant, afin d’en déduire une
moyenne et un écart type. Pour que la mesure soit pertinente, cette moyenne doit étre
invariante dans le temps et 1'écart type, le bruit de mesure, doit étre (beaucoup) plus
petit que la moyenne. Dans le cas classique, on arrive a diminuer le bruit de mesure
(hors résolution instrumentale) en effectuant beaucoup de moyennes. L’idée sous jacente
est que les statistiques suivent des lois normales qui s’appliquent de maniere tres
générale a des variables aléatoires indépendantes. Le théoreme de limite centrale (TLC
ou loi des grands nombres) nous apprend que tres rapidement (quelques dizaines de
moyennes), on observe une convergence vers une loi normale qui gomme alors tous les
détails (voir I’annexe B). Certains cas mettent cependant en défaut le TLC. Il existe deux
possibilités bien définies : travailler des variables non indépendantes et/ou effectuer un
petit nombre de moyennes. Le premier point suggere que la notion de corrélation sera
essentielle : est ce que les fluctuateurs sont indépendants ? Le deuxieme point mets
I'accent sur la taille de ces fluctuateurs. Prenons un matériau subdivisé en domaines
(magnétiques, électroniques, ferroélectriques...), plus ceux-ci seront grands, plus leur
nombre sera réduit dans un volume fixé, diminuant d’autant le nombre de moyennes
par intervalle de temps. Une question importante est donc celle de l'existence de

% Hétérogénes est a prendre au sens large et ndiesipas nécessairement chimiquement ou structugaiem
inhomogéne. Une séparation de phase magnétique cal@nseles manganites ou une mise en ordre de tgipess
comme dans les Nickelates rendent le systeme magigsement hétérogéne. Pour des transitions deephiade
volume est contraint, par effet du substrat darsatedes films minces, on a généralement une ¢eegis de phase
étendue, et le systeme devient alors hétérogepeiatide vue de ces propriétés physiques mémessilature reste
ordonnée.

% Ce que résume “ The noise is the signal”, le fantiéte d’un article dd.andauer (Natur&92, 658 (1998))
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domaines et de leur taille. De maniere tres générale, lorsqu’il y existe des interactions en
compétition et éventuellement du désordre, le systeme peut choisir de se subdiviser en
domaines pour relacher les contraintes. C'est I'idée des longueurs de Larkin pour les
vortex [LAR73], de Fukuyama-Lee pour les Ondes de densité de charges [FUK78], de Imri-
Ma pour le modeéle d’Ising en magnétisme [IMR75], c'est-a-dire une notion tres générale.
Il existe bien d’autres exemples ou le systeme se subdivise en petites régions, allant de
domaines tres pratiques comme les amas de spins superparamagnétiques [BEA59] ou les
ferromagnétiques [KIT46], les ferroélectriques [MER54, PARO5] ou plus fondamentaux
comme les phases de Griffiths [GRI69, BRA87]. Si l'on ajoute les problématiques de
séparations de phases dans les manganites [MOR99], les stripes dans les Nickelates et
Cuprates [EME99], on se rend compte que quasiment tous les oxydes «a propriété
remarquable » ont des raisons d’avoir des propriétés inhomogenes a une échelle que
nous appellerons mésoscopique”’. De nombreux auteurs mettent en avant ce coté
hétérogéne comme fondamental a toute la physique des oxydes a propriétés
remarquables®.

En résumé, de nombreux systemes se prétent naturellement aux mesures de bruit et de
fluctuations. L’idée est de révéler des mécanismes invisibles par les mesures des
grandeurs moyennes. Les études seront de plus en plus pertinentes en diminuant la taille
des systemes étudiés. Pour des tous petits systemes, l'acces a la cinétique d'un
fluctuateur individuel peut étre possible. En variant les variables d’état pilotables en
laboratoire (T,H,P), il est alors possible de faire sonder des propriétés magnétiques et
électroniques de domaines mésoscopiques. L’article « Sorting out landscape by mesoscopic
noise » de M.B. Weissman [WEI97] résume bien la potentialité et I'esprit de ce genre de
mesure.

Je vais présenter quelques exemples d’études réalisées ces 3 dernieres années. A cause
des sensibles différences entre les sujets, je dirai peu de choses sur le contexte
scientifique associé a chaque matériau, on pourra pour cela se référer aux publications
associées. L’idée est ici de montrer en quoi mesurer des grandeurs autres que les
moyennes permettent de révéler des propriétés invisibles par des mesures classiques, en
quoi elles sont (relativement) adaptables d'un systeme a un autre, et souvent pertinentes
pour étudier les matériaux avec de multiples interactions en compétition. Les outils
statistiques utilisés sont présentés dans I’annexe B.

37| faut prendre ici le terme mésoscopique avec sens premier, & savoir une échelle intermédiaitee ee
macroscopique et le microscopique, pour nous ¢atidlle de I'échantillon et les distances interaiques. Il n’est ici
pas question de transport électronique quantiqgudequande des outils expérimentaux, théoriquesg®dhantillons
bien différents.

% On peut se référer aux articles de synthése d’Haigotto Complexity in Strongly Correlated Electronic Systems
Science309, 257 (2005) Open Questions in CMR Manganites, Relevance of CadstBtates, and Analogies with
other Compounds Including the Cupratéew J. Phys7, 67 (2005)). La conclusion essentielle est quellgs que
soient les raisons (phase de Griffith, séparationptase, stripes...), il semble difficile de s’affchir des
inhomogénéités a I'échelle typique 10 nm-1000 nimrpomprendre les propriétés spectaculaires deystémes. Ce
point de vue est cependant encore discuté damsrienanauté scientifique, en particulier pour le das Cuprates.
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II-2 Le bruit du bruit des oxydes misfits de Cobalt

Les structures d’oxydes misfits sont constituées de deux sous-réseaux
monocliniques possédant un rapport d’'incommensurabilité bi/b2 [BOU96]. En dehors de
cet aspect cristallographique intéressant, les oxydes misfits sont beaucoup étudiés pour
leurs propriétés thermoélectriques [HEBO01], car ils présentent un bon coefficient Seebeck
tout en gardant le caractere d'un (mauvais) métal. Le cas d’école est celui de Ca3C04O9
([Ca2Co0s3][CoOz]vime-1.62), qui affiche a température ambiante les valeurs 5~120 puV/K et
©~10-30mQ.cm [MASO0]. Parmi les probléemes non résolus dans ce systéme se posaient la
nature exacte de la phase basse température de type semiconductrice et 1'existence ou
non d'un ordre magnétique. Une onde de densité de spin était suspectée suite a des
mesures de précession de muons [SUGO03], celle-ci devrait rendre les propriétés
électroniques tres caractéristiques [GRU98]. J'ai donc mesuré sur les propriétés de
transport d"un film mince de CasCo+Oymis en forme de micropont de taille 200 *50 pm?.

I 0.1 Figure 63 : Bruit télégraphigue observé a 20 K,
© ] pour B=14T (haut) et en champ nul (bas) dans
WWMJW un micropont de CasCo40,

o

0 1000 2000 3000
t (sec)

(R-R )/R

L’étude des fluctuations de résistance est particulierement instructive dans ce systeme. A
basse température, on observe du bruit télégraphique important (fig.63). Ce bruit montre
un changement de statistique avec un second spectre blanc, typique de fluctuations
temporellement non corrélées pour T > 20 K, et des fluctuations tres corrélées a plus
basse température (fig.64).
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Q\‘\.\ 1/ £0.9 Figure 64 : Second spectre de bruit pour
8K deux températures et en champ nul,
v T montrant l'apparition de corrélations entre
g 107 e NN 3 les fluctuations d basse température.
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Ces effets peuvent étre attribués a un état de verre de Coulomb, c'est-a-dire 1'existence de
charges localisées en présence de désordre et de fortes interactions électrons-électrons.
Ceci est renforcé par lI'étude des propriétés de magnétotransport qui suivent les lois
typiques d'un systeme a gap de Coulomb¥®. Aucune signature typique d’'une onde de
densité de spin [GRU98] (transport non linéaire, fréquence washboard, résistivité
activée) n’est observée. L’insensibilité des fluctuations au champ magnétique montre que
les fluctuations ne sont pas associées a des domaines magnétiques. On apporte ainsi une
réponse expérimentale négative a la question de la présence d'un éventuel ordre
magnétique dans ce systeme.

La magnétorésistance (MR) est assez compliquée, avec hystérésis en champ lors du
premier cycle. L’étude des relaxations de la résistance permet de montrer que cette MR
est composée de deux composantes, I'une relaxant fortement et 1'autre étant stable avec
le temps. La relaxation observée est non exponentielle, caractéristique d’un systeme avec
plusieurs temps de relaxation. Elle ne montre cependant aucun effet de vieillissement,
c'est-a-dire que les caractéristiques de la relaxation ne dépendent pas de 1'age du
systeme? (fig. 65). La relaxation n’est donc pas de nature vitreuse. On pense plutot a des
clusters superparamagnétiques, de magnétorésistance intrinseque négative par
diminution du désordre de spin avec la polarisation magnétique. Comme le bruit montre
un caractere fortement non Gaussien et ne dépend pas du champ magnétique, on le
considere  d’origine purement électronique et découplé du désordre magnétique
[PAUBO05].

4000 1100 ]
~ 7~
(@] G
Nt N
o o
2000-
3300- i
15 1 1000

| (t-1), (sec)

Figure 65 : A gauche, un cycle de magnétorésistance aprés thermalisation d T= 10K. A droite, la
relaxation de la magnétorésistance (thermo-rémanente aprés 2T) en fonction de t-t, (1, est /e
temps dattente avant la coupure du champ de 1T, t,~1, 100 et 1000 sec) pour différents temps
dattente. La bonne superposition des courbes montre quil n'y a pas de vieillissement.

¥ L'idée dugap de Coulomtest due &Efros et Schlovskii[EFR75] qui ont montré que des états localisés avec
interaction coulombiennes n’ont pas de densitéatlféti au niveau de Fermi. Une conséquence expétateest une

loi de Mott modifiéep~ exg 7). Dans la limite d’un désordre fort, on parle wEre de Coulombgénéralement
observé dans les semiconducteurs dopés a basséraeungMAS95].

9 Une maniére de montrer des propriétés vitreusedeestgarder si le systéme vieillit, donc est ientinuellement
hors équilibre, ce que I'on ne retrouve pas damsralaxation simple ou le systéme tend vers I'éopeil [VINO7].
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II-3 Le bruit de stripes : avalanche et anticorrélation

Le mot stripes est apparu récemment dans le domaine de la physique de la
matiere condensée. Les stripes, ou phases zébrées, découlent d’interactions en
compétition ce qui, de maniére tres générale, conduit a des phénomenes de séparation de
phases. Dans la problématique des isolants de Mott dopés, les interactions
antiferromagnétiques entre ions magnétiques et 1'énergie Coulombienne entre charges
tendent a localiser les électrons. L’énergie cinétique des trous (dopés) est, quant a elle,
une énergie qui tend a délocaliser les charges. La conséquence est une ségrégation
spatiale entre des bandes des charges dopées et des bandes antiferromagnétiques
isolantes [KIV98]. Par rapport a un liquide électronique (un liquide de Fermi) par
définition isotrope, I'existence de stripes brise la symétrie d’orientation. L’existence de
cette brisure de symétrie a permis une classification en analogie avec les cristaux liquides
avec une appellation de nématique électronique [CAR06]. Des évidences d'une telle
symétrie ont été observées dans les cuprates via une distribution anisotrope des
excitations magnétiques dans l'espace réciproque [HINOS], méme si le role de cette
anisotropie électronique pour le mécanisme de la supraconductivité reste largement
débattu (les avancées récentes montrent un parametre d’ordre caché de nature
magnétique, formé de des moments orbitaux induits par des nano-boucles de
courants dans les plans Cu-O [FAU06]). La diffraction est la sonde idéale pour mettre
en évidence une symétrie particuliere, les neutrons étant privilégiés pour les mises en
ordre de spins et la diffraction des rayons X pour leur pendant électronique. Comme il
est question d'un d’état électronique tres particulier, on peut s’attendre a des
conséquences importantes sur le transport électronique. L’apparition de propriétés de
transport non-linéaire pourrait en étre une. Méme si les origines sont sensiblement
différentes, les modulations de stripes peuvent faire penser a une onde de densité de
charges (ODC). Comme pour les ODC (et les vortex), un ancrage/désancrage de stripes,
ainsi que les propriétés associées de non linéarité ont été prédites [SMI98]. Une seule
expérience avait montré des V(I) non linéaires interprétées comme une preuve d’une
telle dynamique collective [YAM99], mais, vue les puissances Joule extrémement
importantes impliquées dans les mesures, le caractere intrinseque de l'effet a été
fortement mis en doute [LAVO03]. J’ai donc entrepris une étude du transport électronique
dans un monocristal d’oxyde de Nickel La:NiOu.14 fourni par F. Giovanelli et N. Poirot du
laboratoire LEMA de Tours. La:NiOs.14 a été étudié en détail par le groupe de Tranquada
qui a montré une mise en ordre des charges et des spins de type stripes, a des
températures respectives voisines de 200K et de 110 K [WOC98].

Le désordre cationique est responsable d'une mauvaise conductivité thermique dans les
oxydes de Nickel, c’est d’ailleurs un probleme tres général dans les oxydes non
steechiométriques. Typiquement, 1'ordre de grandeur est de quelques W/m/K. La
conséquence est une tres mauvaise diffusion de la chaleur, rédhibitoire pour passer un
courant important dans l'échantillon en restant a 1’équilibre thermique. Ce chauffage
local, ajouté a une forte dépendance thermique de la résistivité (un grand do/dT), peut
faire fortement changer la résistivité apparente quand le courant augmente. En utilisant
les modeles proposés [MERO05], on peut calculer les ordres de grandeur des courants
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maximums permettant une mesure fiable. Pour notre échantillon, le calcul donne I~ 1
mA a 160 K* et on observe effectivement que la résistivité diminue, due au dp/dT<0,
pour [~0.6 Imx. Le calcul de Imx étant réalisé dans un milieu homogene, la légere
surestimation de la valeur n’a rien d’étonnant. En comparant nos valeurs et celles de
Yamaguchi et al [YAM99], on conclut que les effets qu’ils ont observés sont certainement
dus au chauffage de I'échantillon, et non a une dynamique collective de charges. Par
contre, notre échantillon présente des non linéarités et des hystérésis sous un faible
courant, montrant l'existence d’états métastables pour T<200K~Tw, soit sous la
température de mise en ordre des charges [PAUB07].

Les effets les plus spectaculaires sont les conséquences que peuvent avoir les vitesses de
refroidissement sur les propriétés de transport en limite ohmique. Sur la figure 66, on
remarque que lorsque I'on mesure la résistance en refroidissant tres lentement (d7/dt <0.1
K/min), des paliers de résistivité apparaissent comme si le systéme se figeait sur un
certain intervalle de température. Ces effets disparaissent pour des vitesses de rampe
dT/dt plus élevés, et sont bien siir absents pour un semi-conducteur classique dans les
mémes conditions expérimentales.

10000 T T T

Figure 66 : Résistance en fonction de la
température mesurée en refroidissant
trés lentement |'échantillon (<0.1 K/min)
en appliguant un courant de 50 nA.
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Pour une résistivité activée thermiquement comme pour La:NiOus.14 (strictement, c’est une
loi de MOTT de la forme Variable Range Hopping), cela signifie que 1énergie de piege
augmente brutalement et que les charges se trouvent piégées macroscopiquement pour
des valeurs discretes de température, puis se liberent soudainement. Ces températures
correspondent raisonnablement bien aux températures o1 'ordre de charge se couple au
réseau cristallin, comme il est reporté par diffraction neutronique [WOC98].

A plus haute température (T>100K), on ne voit plus de plateau sur la R(T) quelque soit la
vitesse de mesure. Par contre, si I'on mesure des séries temporelles de résistance, de
fortes fluctuations sont apparentes. Elles sont tres lentes (les temps caractéristiques sont
de plusieurs dizaines de secondes) et non ergodiques car la moyenne dérive avec le
temps vers un état de plus haute résistance. Elles disparaissent au dessus de 200 K
(tig.67).

“L Cette valeur n'a rien de trés importante pour mesun échantillon massif. C'est typiquement ceegiiutilisé avec
un PPMS pour mesurer la résistivité. Les testsndatité sont donc particulierement nécessaires des oxydes pour
étre sur de bien mesurer une résistivité ohmique.
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Figure 67 : Bruit de résistance (f~1 mHz-10 Hz) en

10° o { fonction de la température (mesurée en
© température décroissante), I=100 nA.
104 1 Les inserts montrent des séries temporelles de
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/ résistance.
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Arrétons-nous sur la nature tres particuliere du bruit. Celui-ci est fortement non
Gaussien, avec des fluctuations de taille tres différentes sur une échelle de temps assez
longue. Si l'on représente 'amplitude de chaque fluctuation en fonction du temps
(tig.68), ainsi que 'histogramme associé (fig.69), on voit apparaitre des caractéristiques
faisant fortement penser a un bruit de Barkhausen, typique d’'un phénomene de
réorganisation de domaines.
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Figure 68 : Série temporelle montrant Figure 69  :  Lhistogramme
lamplitude des fluctuations en fonction correspondant montre un caractere
du temps de mesure (T=180K, I=100 non Gaussien et une loi « critigue »
nA). En insert un bruit Barkhausen comme pour les distributions
magnétigue [DURO6] qui est trés davalanche, avec un exposant
similaire. proche des 13 prédit pour les
systémes 2D [VIV95]

Un systeme électronique 1D avec un ordre de type nématique doit présenter une forte
anisotropie de conduction dans le plan. Une faible anisotropie a été reportée par Ando et
collaborateurs dans YBCO démaclé [ANDO02]. L’explication généralement avancée pour
expliquer ce faible caractere 1D est celle de fortes fluctuations qui tendent a moyenner les
effets d’orientation préférentielle a 1'échelle macroscopique. Le courant n’est pas non
plus un allié tres sympathique car les injections de courant transverse sont difficiles a
réaliser de maniere homogene, ce qui rend les études de tenseur 2D de résistivité assez
difficile [AYA02]. On peut contourner le probleme en mesurant la corrélation du bruit
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entre deux paires de contact orthogonales [CAR06]. Dans le cas d'une symétrie locale
nématique, on doit mesurer des fluctuations anticorrélées, ce qui est une signature tres
particuliere. C’est que nous avons pu observer comme le montre la figure 70.
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R \ résistance croisé a T=60 K, I=1 LA.
14 Lo 1 Linsert  montre  de  maniére

norm

schématigue la géométrie des contacts

MM‘MW\”‘W

20 ﬂ“ yrm / et de /échantillon (vue de dessus).
] 0+ | |

= :

I guw |

N R _
perp
0 ' ZdOO ' 40I00 ' 60IOO
t (sec)

On conclut de cette étude que les propriétés de bruit et de transport sont cohérentes avec
'existence de domaines électroniques de symétrie 1D, qui fluctuent lentement dans le
temps avec de grandes longueurs de corrélation (I'amplitude du bruit est tres
importante, ce qui va aussi dans le sens de fluctuations de basse dimensionnalité).
Quand la température n’est pas suffisamment basse, ces domaines se réorganisent avec
une dynamique typique d'un effet d’avalanche, cet effet pouvant étre assisté si 1'on
augmente le courant de transport. On ajoute que notre expérience de permet pas de
savoir si le systeme mesuré possede toutes les caractéristiques de stripes, mais les
propriétés de transport sont trop spectaculairement inhabituelles pour un étre celles
d’un simple liquide de Fermi.

Les températures de changement de régime sont bien cohérentes avec les températures
de mise en ordre observées par diffraction neutronique. Par contre, I'analogie avec un
systeme type ODC ou vortex qui montre un effet d’ancrage/désancrage ne semble pas
justifiée [PAUBO07]. Une conclusion similaire a été proposée suite a des mesures de
transport couplée a de la diffraction X [HUC07]. Récemment, une modélisation
théorique basée sur une approche hydrodynamique du transport inhomogene a proposé
que les sauts de résistivité que nous observons sous T< 100 K correspondent a
I’établissement de la brisure de symétrie électronique a grande échelle [FER08]. Comme
notre expérience indique que les propriétés d’anticorrélation disparaissent au dela de T=
100 K (tres approximativement), nous sommes qualitativement en accord avec cette
analyse, qui a l'avantage de rendre explicite le lien entre le parametre d’ordre
microsocopique et les quantités macroscopiques mesurées par transport électronique.
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II-3 La transition isolant métal de film mince de V-O;3 et de la fausse
thermodynamigue.

Le sesquioxyde de Vanadium a été tres étudié en tant que prototype d’isolant de
Mott a forte corrélation électronique [WHA69]. Les études ont été réalisées sur des
cristaux de grande qualité, et un diagramme de phase (P, T) a été tracé et confirmé en
détail au fil des années. La transition isolant métal a T=160K est tres spectaculaire,
associée a une mise en ordre antiferromagnétique des ions V3" et a une transition
structurale rhomboédrique vers monoclinique. Cette transition est une transition de
phase du premier ordre. L’application de pression hydrostatique diminue la température
de transition jusqu’a sa disparition pour P> 40 KBars (Fig.71).
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Des films minces ont été synthétisés au laboratoire et étudiés durant la these de Clara
Grygiel. L'idée était de suivre 1'évolution des propriétés en fonction de I'épaisseur des
films (de 100 nm jusqu’a une maille atomique), et de mieux comprendre le role du
substrat A203 comme générateur de pression effective. On aurait pu s’attendre, comme il
est habituel pour les films minces, a un fort effet de pression pour les petites épaisseurs,
et donc a une suppression de la transition métal-isolant pour les films ultra-fins. En fait,
le contraire est observé, une tendance a un comportement métallique pour les films épais
et un comportement plus isolant pour les films les plus minces, de part une croissance
particuliere du film que nous ne détaillerons pas ici [GRYB08]. De plus, on n’observe
toujours une variation non-monotone de dR/dT, avec une anomalie systématique a T=150
K, et une hystérésis thermique dans les propriétés de transport. Tout ceci fait fortement
penser a une problématique de séparation de phase électronique, comme dans les
oxydes de manganese a magnétorésistance géante. Le fait que 150K soit une température
caractéristique quelle que soit 'épaisseur suggere également qu'une partie du film
ressent toujours la transition métal-isolant.
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Figure 72 : Exemple d'un micropont utilisé pour
les mesures de bruit et de transport dans V,0;
(mise en forme : L. Méchin)

Comme plusieurs caractéristiques suggerent des propriétés hétérogenes, nous avons
mesuré les propriétés a une plus petite échelle, en utilisant des microponts graveés sur un
film d’épaisseur intermédiaire (fig. 72). Alors qu'un film mesuré a une échelle
macroscopique montre une variation de complexe de la résistivité, on observe que deux
microponts gravés sur le méme film sont soit métalliques, soit présentent la transition
isolant-métal (fig. 73). On aimerait savoir si cette transition est toujours localement du
premier ordre, mais les sondes thermodynamiques (chaleur spécifique, aimantation) qui
mesurent des quantités variant comme le volume sont inutilisables pour des films
minces de quelques nanomeétres d’épaisseur. La ruse est d’utiliser les mesures de bruit,
comme cela avait été fait dans des films de manganites [MERO00].
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Figure 73 : En haut, la variation de la résistivité dans un film de V.O; de 23 nm

dépaisseur. En bas, la variation de la résistance normalisée dans deux microponts gravés
dans le méme film.
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Pres de la transition métal-isolant, du bruit télégraphique apparait, avec deux états de
résistances peuplés par des temps d’occupation moyen 7 (i=1 état haut et i=2 état bas)
(tig. 74). En supposant une statistique de Boltzmann (pas d’interaction mutuelle), chaque
temps d’occupation est donné par 7= w. exp (-Ui/kT). Si Ui est I'énergie libre de l'état i et
r= 1y I le facteur de Boltzmann, on déduit qu'une barriere d’entropie existe si elle vérifie
AS =k d Inr/ dinT (dans la limite d Inr/d InT grand devant In r), c'est-a-dire une relation
linéaire entre Inr et InT. On vérifie cette relation sur la figure 75.
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Nos mesures montrent donc qu’il existe une séparation de phase électronique avec des
zones meésoscopiques qui transitent via une transition du premier ordre vers un état
isolant sous les 150K ou bien restent totalement métalliques. L’interprétation est celle
d’une transition de phase du premier ordre a volume bloqué par l'effet du substrat,
induisant une pression effective importante®? et fortement inhomogene sur la surface du
film. De cette coexistence de phase étendue, nous avons reconstruit les propriétés de
transport macroscopique avec un modele tres simple et phénoménologique de
résistances en parallele [GRYBO0S]. Une autre conséquence de cette coexistence de phases
est I'hystérésis thermique observé a basse température (fig. 76). Nous avons pu montrer,
en utilisant des cycles thermiques partiels et en étudiant leur asymétrie (fig. 76), que les
zones de coexistence de phase sont bien cohérentes avec le diagramme (P, T) construit
pour les monocristaux, en considérant que le film subit une large distribution de
pression effective [GRY08].

“20n calcule par un modéle simple une pressionweidest0 KBars similaire & la pression critique mesurée
dans des monocristalisRYBO08]
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Figure 76 : Résistance dun film de V.05 mesuré en effectuant des cycles thermiques
partiels, afin de reconstituer les zones de coexistence de phase.

Une autre partie du travail s’est focalisée sur 1'étude d’un micropont parfaitement
métallique, dont nous avons étudié les propriétés galvanomagnétiques.

Nos observations expérimentales sont:

- Une variation de la résistivité typique de ce qu’on appelle un mauvais métal, brisant le
critere de Ioffe-Reggel a haute température.

- Une variation en T? a basse température, typique d’un liquide de Fermi.

- Une correction logarithmique a la résistivité a tres basse température pouvant étre
attribuée soit a de la localisation faible soit a de I’effet Kondo.

- Une faible magnétorésistance négative essentiellement quadratique avec le champ
magnétique, également explicable par de la localisation faible ou de I’effet Kondo.

- Un effet Hall anormal avec un maximum de la résistance de Hall a basse température.

Tout ceci est tres similaire aux propriétés de V203 mis sous une pression sur-critique. Un
des phénomenes difficile a interpréter dans ce systeme est la présence du pic d’effet Hall
vers les 10K, observé en l’absence apparente d’autres anomalies claires dans les
propriétés de transport. Celui-ci avait d’abord été observé dans les échantillons
déficitaires en V3, qui présentent eux une transition vers une onde de densité de spin,
visible par 'augmentation de la résistivité longitudinale. L’effet de la pression empéche
un état magnétique ordonné, mais on peut penser que les fluctuations de spins peuvent
jouer un role important. V205 est également un prototype de fermion a fortes corrélations
électroniques qui peuvent conduire a des propriétés de transport avec des signatures
extrémement proches des fluctuations de spin, et aucune de nos mesures de transport
classique ne permet de trancher clairement entre les deux approches.
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%J_ Figure 77 : Bruit de résistance normalisé
B en fonction de la température dans un
%{;b,, micropont métalligue de V05
® La partie haute température (aT) est
/ % typigue du bruit dun métal. Le maximum
T \ /,,ooo’“ 11 est inattendu dans les modéles classiques
] » MNee® de bruits dans les métaux, et est ici
| / attribué a4 des  fluctuations  de
77777777777777777777777777 configurations de spins qui gélent d basse
10— ————— température.

En plus de I'étude du magnétotransport, les mesures de bruit se sont avérées étre un
complément déterminant. Nous avons montré que le pic d’effet Hall coincide avec un pic
de bruit de résistance (fig. 77). Ce dernier ne peut pas étre expliqué par les modeles
caractéristiques utilisés dans métaux, ni par des effets plus compliqués de fluctuations
universelles de conductance. Ce bruit est sensible au champ, et ce fort couplage
galvanomagnétique montre que les fluctuations de conductance peuvent étre associées a
des fluctuations de configuration de spins, qui gelent a sous T=10K. On conclue que ce
sont plus les fluctuations de spins que les corrélations électroniques qui dominent les
propriétés de transport de V203 «tout juste» métallique [GRY09]. L’étude des
fluctuations électroniques par mesures de bruit s’avere une sonde a la fois tres sensible et
discriminante que 1’on pourrait réutiliser dans d’autres systemes a proximité d’un ordre
magnétique.
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ITT Perspectives de recherche

It's new, it's improved, it's old fashioned
Tom Waits
III-1 Piloter le courant critigue

Je me suis pour le moment intéressé a des aspects assez fondamentaux de la
physique des réseaux de vortex, tels que leur ancrage et leur dynamique et la maniere de
les appréhender expérimentalement. Les données expérimentales accumulées montrent
le role largement prédominant des surfaces pour le courant critique et les propriétés
dynamiques. L’effet de pic reste un phénomene a part, pour le moment toujours
mystérieux, méme si la diffraction de neutron montre la ou il ne faut pas chercher, c'est-
a-dire une transition de phase volumique du réseau de vortex. Quelques résultats
obtenus sur des échantillons de composition et de formes différentes nous donnent des
pistes d’études : I'effet de pic pourrait venir d'une compétition entre deux courants de
surface d’origine et de forces différentes, I'un étant le courant critique a la MS que nous
avons longuement étudié¢, l'autre pouvant venir d'un régime anormal de
supraconductivité de surface. La clé viendra surement d’une étude systématique de
traitements de surface variés sur des échantillons de tailles différentes, couplés a une
étude du transport angulaire. Au préalable, il faut comprendre dans les détails I'effet
d’un traitement de surface pour l’ancrage. La rugosité de surface est un phénomene qui
peut étre complexe, mettant en jeu plusieurs échelles de rugosité, plus ou moins
corrélées spatialement. Je travaille actuellement sur les effets de divers traitements de
surface en couplant les mesures de courant critique aux analyses de topographie via des
mesures au MEB et a I’AFM, afin d’extraire le parametre le plus pertinent pour controler
le courant critique. Nous avons également le projet a plus long terme de faire des
systemes a multicouches afin de piloter le courant critique par effet d’interface,
exploitant ainsi les résultats sur I’ancrage de surface dans la problématique d’ « interface
engineering» propre aux films minces.

III-2 La physique des vortex dans les HT,

Nos premieres expériences dans les HT. montrent des résultats assez proches de
ce que I'on observe dans les BT, si I'on excepte des particularités telles que la transition
du premier ordre dans YBaCuO. Dans ce dernier composé, nous avons montré que la
réponse alternative est gouvernée par la réponse bimodale du réseau de vortex. La
réponse a 2 modes implique de bien différencier la profondeur de peau résistive (ry) et
celle régie par I’ancrage des vortex (ic). En ce sens, elle est fondamentalement différente
d’une réponse a un mode ou l'on traite le probleme avec une profondeur de peau
effective qui ne peut différencier les deux. La conséquence est importante sur les effets
de tailles, et sur l'interprétation des mesures. Il est bien connu que le pic de dissipation ac
observé dans les HT. est lié a 'effet de taille finie. Par contre, des auteurs ont reporté : “ a
clear contradiction is found between the observed screening response and the response time
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implied by thermal activation models on the basis of the measured resistance ” [STE92]. En
d’autres termes, le pic de dissipation est bien un pic lié a la pénétration du mode résistif,
mais les fréquences correspondantes sont incompatibles, car beaucoup trop hautes, avec
les modeles d’activation thermique. Cette contradiction semble se lever dans une
réponse a deux modes (en accord avec quelques résultats préliminaires) mais les effets
de taille étant alors assez peu intuitifs, une étude détaillée est nécessaire pour conclure.
Vu lI'importance des mesures ac dans 1'étude des vortex dans les HTc, cette étude me
semble vraiment nécessaire et pourrait apporter un résultat important a la physique des
vortex dans les HT., en établissant une passerelle entre deux approches tres différentes.
Nous avons vu que le bruit de vortex est une sonde importante et tres sensible de la
dynamique des vortex. S'il existe différentes phases de vortex (solide, liquide, vitreuse)
les signatures bruyantes devraient étre tres différentes (on peut s’attendre par exemple a
un ralentissement brutal des fluctuations dans une phase vitreuse et des fortes non
stationnarités). A ma connaissance, méme si des pics de bruit ont été mesurés lors des
transitions, aucune étude systématique ne permettant d’apporter des informations sur
I'existence de ces différentes phases de vortex n’a été réalisée. Celle-ci serait tres
intéressante, tant d'un point de vue fondamental que technologique.

Dans les deux cas, nous avons déja les matériaux et le montage expérimental pour mener
ces études.

IIT-3 La DNPA et les vortex

J'ai essayé de montrer dans ce manuscrit le grand intérét de la diffusion
neutronique pour 1'étude des réseaux de vortex. Une des limites de la technique est la
faible résolution en vecteur de diffusion I(Q), ce qui rend presqu’impossible 1’analyse
fine des formes de pics qui permettrait de confronter les mesures avec les modeles
structuraux de réseaux de vortex. Il est possible d’améliorer la résolution et la
dynamique du signal avec la technique du temps de vol. Nous avons réalisé un premier
essai sur PAXY au LLB cette année, et avec un certain optimiste suite aux premiers essais
de dépouillement, il devrait étre possible d’extraire des informations nouvelles sur ce qui
détermine I'ordre des réseaux de vortex.

Les spectrometres aux tres petits angles, tel que celui développé récemment au LLB avec
une technique de multifaisceaux, devraient permettre de travailler sur des réseaux de
vortex avec des petits vecteurs de diffusion (Q=2.104 A7), ce qui correspond a
I'espacement de vortex crées par des champs magnétiques de quelques Gauss. Le pas
obtenu par gravure et lithographie, est alors accessible. Les configurations
expérimentales typiques de dots (réseaux de plots ferromagnétiques) ou antidots (réseaux
de trous) pourraient étre alors sondées par diffusion neutronique, afin de savoir si les
effets d’ancrage périodique sont volumiques ou non. La compétition entre le pas des
vortex et le pas des gravures doit conduire a des structures de vortex plus ou moins
commensurables, composites et/ou a multiquanta, qui ont été utilisées pour analyser le
courant critique dans ces structures artificielles mais dont 1'étude en diffraction n’a
jamais été faite et serait tres intéressante. Il semble possible de réaliser des gravures
homogenes sur des grandes surfaces et donc sur des échantillons de taille
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« neutronique». L’intensité du flux de neutron est plus faible sur les spectrometres aux
tres petits angles, mais 1’expérience devrait étre réalisable dans du Niobium en gagnant
sur le fort contraste du réseau a petit champ magnétique.

IIT-4 La DNPA et le magnétisme désordonné

La DNPA est aussi un outil de choix pour étudier le magnétisme désordonné, et
les progres de la technique (au niveau des détecteurs, de la dynamique de mesure, du
flux, de la polarisation...) et le développement de nouveaux instruments permettent
d’envisager des études poussées. Nous disposons d’échantillons synthétisés au
laboratoire potentiellement intéressants. Parmi ceux que jai étudiés en susceptibilité
magnétique, certains ont des propriétés assez typiques de verres de spin, d’autres ou les
signatures sont bien moins tranchées, avec des transitions critiques ferromagnétiques
mais des susceptibilités qui dispersent comme des systemes vitreux pour des petites
valeurs de champ magnétique. En plus de l'analyse des mesures de susceptibilité
magnétique, il serait tres intéressant de regarder dans ces systemes 1’évolution des
signaux de diffusion magnétique par DNPA en fonction du champ magnétique pour
mieux comprendre les relations entre I'ordre, le désordre magnétique et les propriétés
macroscopiques. J'espere également effectuer des mesures résolues en temps, afin de
corréler aux propriétés de relaxation. Dans I'idéal, on pourrait espérer suivre I'évolution
des longueurs de corrélation d’ordre magnétique lors des expériences de vieillissement
et des histoires thermo-magnétiques.

III-5 Transport et bruit dans (presque uniguement) des oxydes a
dimensionnalité réduite

J'ai le projet de travailler tres prochainement sur des composés a dimensionnalité
réduite (les oxydes avec des propriétés électroniques quasi-1D comme KRusOs et
Ba12RhsO1s, en collaboration avec Wataru Kobayashi de Waseda au Japon, le non oxyde
LuslrsSiw en collaboration avec Pierre Rodiere de l'institut Néel a Grenoble). De I"allure
de la variation thermique de la résistivité, on suspecte des phénomenes de mises en
ordre de charge (type onde de densité de charges). Je vais étudier si le transport non
linéaire et le bruit associé sont bien présents et leurs caractéristiques. Luslr4Siio est un
supraconducteur a onde de densité de charge, comme NbSez. La problématique sera celle
de la coexistence de ces deux mécanismes qui donnent des propriétéen linéaires (dus a
I’ancrage de 'onde de densité de charge et a ’ancrage des vortex) et de deux signatures
bruyantes bien séparées en fréquence. J'ai également le projet de prendre en charge la
partie « propriétés physiques » d'une étude des bronzes phosphates de tungstene a onde
de densité de charge au laboratoire CRISMAT. Celle-ci, initiée par Olivier Pérez
(cristallographie), se fera en collaboration étroite avec l'équipe film mince (Wilfrid
Prellier) et la microscopie électronique (Philippe Boullay). L’idée est de faire croitre des
bronzes phosphates de tungstene sous forme de cristaux et de films minces, et de se
servir des effets de pression effective du substrat pour jouer sur les températures de
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transition et sur I'ancrage de I'onde de densité de charge, et aussi d’étudier les effets de
taille finie sur les propriétés des ondes de densité de charge et de supraconductivité sur
des films tres fins. On n’oubliera pas que les propriétés diélectriques des ondes de
densité de charge/ondes de densité de spins sont tres intéressantes, et a I'époque ou les
couplages magnétodiélectriques sont tres étudiés, on peut espérer mettre en évidence
des effets importants. L’apport de la salle blanche prévue prochainement au laboratoire
ainsi que le FIB déja présent sera certainement un plus pour mener ces études en
structurant les matériaux a petite échelle.
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Annexe A
La diffraction de neutrons aux petits angles
appliquée aux réseaux de vortex

A-1 Généralités*

Cryostat
& multidétecteur
Sélecteur échantillon
de collimation
vitesse \
Neutrons [ s m N N N
Froids \ | KH U § { ¥
moniteur . Absorpﬁor\
SB::;:; du faisceau direch_!

Figure Al : Schéma d'un spectrométre aux petits angles utilisé pour les mesures de diffraction sur
les réseaux de vortex. En France, on utilise PAXY au LLB et D11 et D22 d I'TLL. Ce Schéma est hors
échelle, le multidétecteur pouvant Etre repoussé trés loin de I'échantillon pour Etre illuminé méme
dans le cas de petits vecteurs de diffusion (7m sur PAXY et jusqua plus de 17m sur D22).

La grande particularité de I'étude des réseaux de vortex, par rapport aux études
plus conventionnelles de diffraction neutronique aux petits angles (DNPA ou Small Angle
Neutron Scattering SANS pour les anglophiles), vient de l’existence dune structure
périodique. Alors que la technique est généralement dévolue a 1'étude de structures
désordonnées, qui produisent essentiellement de la diffusion dont on étudie le spectre*,
le réseau de vortex s’étudie par de la diffraction. Pour se mettre en condition de Bragg
pour chaque pic du réseau de vortex, le cryostat (échantillontchamp magnétique) est
posé sur un berceau goniométrique et possede deux degrés de liberté pour les rotations :
wet ¢ (fig. Al). Classiquement, pour observer un réseau de vortex, on effectue une
somme discrete des intensités récoltées par le multidétecteur pour des couples (w, @), ce
qui permet de reconstituer au mieux le réseau réciproque en intégrant le signal (fig. A2).
Une rotation en wavec ¢ fixé (et réciproquement), autour d'un centrage en condition de
Bragg, est appelée une rocking curve (RC). Il est généralement nécessaire de soustraire
un bruit de fond da a la diffusion nucléaire (quelquefois magnétique) centrale par les
inhomogénéités de 1’échantillon, bruit de fond que 'on collecte dans I'état normal T>T.

“3 La mise en ligne et la consultation gratuite desrs des écoles thématiques de la Société Frandaise
Neutronique permettent d’avoir accés a de nombegtigles de revue et cours sur les techniques oigtres
(http://www.sfn.asso.fr/JDN/ Un des cours est spécifiquement dédié a la teabrdes petits angles.

4 La DNPA est par exemple un outil trés adapté goudier la séparation de phase magnétique.
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ou B>Ba. Cette partie anodine se révele critique dans le cas de mauvais rapport
statistique signal/bruit... comme c’est souvent le cas avec les vortex.

neutrons

Figure A2 : Angles de rotation utilisés pour mettre le réseau de vortex en condition de Bragg. ¥ est
lazimuth dans le plan de diffraction, et décrit lordre orientationel du systéme. Q donne la direction
radiale. Les rotations w et ¢ correspondent aux angles de rotations associés aux rocking-curves.

A-2 La résolution d'un spectrométre aux petits angles

En premiere approximation, on peut traiter les résolutions dans 1’approximation
Gaussienne et les incertitudes sont ajoutées en quadrature. Le facteur 2+/2In2 qui
apparaitra dans les équations vient du passage entre I'écart type de la Gaussienne et la
FWHM qui est généralement le parametre mesuré. La résolution est essentiellement
définie par le sélecteur de vitesse qui permet de choisir la longueur d’onde®, la
collimation qui fixe la divergence du faisceau et la taille des pixels du détecteur. En
pratique, la taille d'un pixel (£ 10x10 mm?) reste plus petite que la taille d"une tache de
Bragg donnée par la divergence du faisceau dans le plan du détecteur. On peut alors
négliger la résolution de ce dernier et se limiter a l'effet du sélecteur de vitesse et des
collimations.

Le sélecteur de vitesses : Pour sélectionner les grandes longueurs d’onde nécessaires a la
technique des petits angles, un sélecteur de vitesse mécanique est utilisé. Typiquement,

% Lutilisation d’une technique en temps de vol petrde s'affranchir de cet effet et donc de gaguerls
résolution en Q. Nous avons commencé a travaiec aette technique et les résultats sont en cbamslyse.
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le sélecteur de vitesse permet de choisir une distribution Gaussienne de longueur d’onde
A avec AA/A = 10-20 % (plusieurs réglages sont possibles), fixé par la géométrie du
sélecteur et donc indépendant de A. Cela se reflete directement dans un 46/8 d’apres la
loi de Bragg aux petits angles 8~ Q.A/4rr. On trouve finalement :

A A [4In2

A(Ze)ﬂhstrlb A = Q (T)ET 3

La collimation : La collimation va déterminer la divergence du faisceau. Généralement, le
deuxieme trou (ou fente) est un masque de Cadmium sur 1'échantillon. Si les symétries
sont radiales et que les trous ont pour diametre d: et dz, avec des distances respectives Li
(collimation) et Lz (échantillon-détecteur), la divergence de faisceau s’approxime par :

A(26) grorgnen™ “2'” N2N2 J4 L) +(d,/L,)? avec L=

Avec des réglages classiques, on obtient A(26) 4, , = 0.05 *€t A(260) jiyprgenee = 0.15°

Finalement, les différentes résolutions sont (fig. A2):

- Dans la direction azimuthale (ici notée ¢)
AQ[/} = k'A(ZH)divergence
- Dans la direction radiale (ici notée r)
AQrZ = k2 '(A(Zg)éivergence + A(Ze) iistribﬂ )
- Dans la direction longitudinale (rocking-curve, ici notée [)

AQZZ = Qz .(A(Ze);ivergence + A(ZH) iistrilM )

Il est important de noter que comme k>>Q aux petits angles, la résolution sera optimisée
pour la direction longitudinale, c'est-a-dire quand on effectue des rocking-curves.

On pourra trouver une analyse plus rigoureuse et plus complete de la résolution d'un
spectrometre aux petits angles dans les références suivantes [PED90, LAI99, BRUO0S].
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A-3 Les particularités du réseau de vortex par rapport a un cristal atomigue.

Par rapport a une expérience de diffraction sur un cristal atomique, on notera des
différences importantes liées a la particularité du réseau de vortex.
D’abord les distances caractéristiques (resp. vecteurs de diffraction) sont grandes (resp.
petits), d’ou la nécessité de faire de la diffraction aux petits angles. On étudie également
un systeme non ponctuel, les lignes de flux étant allongées dans une direction.
Généralement, le champ magnétique appliqué fixe la direction des lignes de flux et donc
le plan de diffraction lui est orthogonal : on peut se limiter a une approximation 2D.
Cependant, il peut arriver que les lignes de flux s’écartent de cette direction du champ
magnétique appliqué (voir 'exemple des plans de macle par exemple, page 74) et il peut
y avoir de l'intensité diffractée dans un autre plan. Les lignes de flux peuvent aussi étre
(tres) courbes (voir page 36), conduisant a un fort élargissement des rocking-curves
méme en absence de désordre.
Une autre particularité est plus liée aux approches théoriques. En plus des l'interaction
désordre-vortex a courte portée, il existe I'interaction electromagnétique a longue portée
vortex-vortex qui fixe la périodicité du systeme. Ces interactions en compétition
conduisent a différentes échelles de longueur et a des phases non prédites dans les
cristaux atomiques (d’ou les notions de verre élastique de vortex ou de verre de Bragg,
voir [KLEO1]). Une grande partie des travaux sur les réseaux de vortex s’est d’ailleurs
focalisée sur cet aspect de la physique des vortex et la diffraction de neutron est 1'outil
indispensable d’investigation.
Un petit mot de réserve sur ce que I'on appelle une étude de la structure des réseaux de
vortex par diffraction. Pour des raisons que nous expliquerons dans le paragraphe
suivant, seuls les pics du premier ordre sont généralement observés. C’est un frein pour
réaliser une résolution structurale poussée qui nécessiterait beaucoup plus de réflexions
de Bragg. Néanmoins, malgré ces restrictions, il est possible d’observer des transitions
entre des symétries déja complexes, méme dans des supraconducteurs apparemment
simples comme le Niobium [LAV09].

A-4 La diffraction du réseau de vortex, le cas idéal

La possibilité de mesurer la structure du réseau de vortex par diffraction
neutronique a été proposée par De Gennes et Matricon en 1964, donnant les ordres de
grandeur de faisabilité et insistant sur le fait que ce serait la meilleure technique pour
sonder les vortex dans le volume de I"échantillon*. Le premier pic de Bragg du réseau de
vortex a été mesuré a Saclay en 1964 par Cribier et al [CRI64], prouvant I'existence d"une
modulation périodique d’origine magnétique. Cette méme équipe a peu apres montré
que le pas de ce réseau était celui d'un réseau hexagonal [CRI66]. Ces résultats sont
antérieurs aux jolies expériences de décoration de Triuble et Essman de 1967 [TRA67], et
sont les premieres preuves expérimentales de l'existence du réseau d’Abrikosov.

“8 La précession de muon est la seule autre sondenigquie qui permette de mesurer la distribution kianep
interne et qui est utilisée dans I'étude des résdawortex.
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L’avantage de la décoration magnétique est qu’elle sonde I'espace direct et en ce sens est
plus directement « lisible », mais c’est aussi une technique sensible uniquement a la
surface qui présente de nombreuses limites expérimentales. Contrairement a la
décoration magnétique, la diffraction neutronique ne présente pas de contrainte
spécifique (ou incontournable) sur les valeurs de champ magnétique appliquées¥, sur les
températures de mesures, et sur les contraintes appliquées a 1'échantillon. Bien sfir, tout
n’est pas possible, mais les cas o la mesure est réellement infaisable sont vraiment rares.
La principale limitation vient de l'intensité diffractée par le réseau de vortex, et il
convient de s’y attarder quelque peu. On pourra trouver le calcul complet de l'intensité
diffractée par un réseau de vortex (...entre autres choses) dans la these de Pierre Thorel
[THO72].

Pour un réseau parfait, I'intensité I d"une réflexion (hk) est liée au coefficient de Fourier
Fix de la distribution du champ magnétique b(x,y).

2
yagun
16 ¢ Qu

I, =219,

ou @o est le flux de neutrons incidents, V' le volume diffractant, @@le quantum de flux, yle
moment magnétique porté par le neutron, A: la longueur d’onde des neutrons et Qu
I'amplitude du vecteur de diffusion.

La notion de contraste est ici essentielle et peut s’illustrer qualitativement en considérant
deux régimes extrémes.

(i) Pour les petites valeurs de champ magnétique, les vortex sont largement séparés, la
modulation du champ est tres peu sinusoidale. Le contraste est fort et I'intensité grande.
Une autre conséquence est que les harmoniques sont bien marquées. 1l est alors souvent
possible d’observer des pics de diffraction d’ordre supérieur. L’approximation utilisée,
appelée la limite de London, consiste en une somme linéaire des contributions pour

donner :
B

F,=———
b1+ AQ

On voit que, comme généralement A;Q;, >>1, on obtientlx /7 1/Ai%. Comme A: diverge

pres de T(Bz), les mesures a haute température deviennent vite difficiles. Si cette
remarque reste toujours qualitativement vraie, I’approximation de London est en fait tres
limitée en champ magnétique, car elle donne une divergence du champ magnétique b(r)
au ceoeur et doit étre corrigée par la taille finie des vortex. On utilise en général une
coupure Gaussienne, ce qui revient a multiplier la composante de Fourier par exp(-a7b)
avec b=B/Bc: et a=1 pour un réseau carré et 0.85 pour un réseau hexagonal [BRA72].

" La résolution erQ du spectrométre utilisé et le faible flux neutopré aux grandes valeurs Ng.ionsPeut
limiter I'acceés aux petites valeurs de champ, nessrécents spectromeétres aux trés petits angéesefemple
TPAaulLLB) devraient offrir de nouvelles possibilités.
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(ii) Pour les fortes valeurs de champ magnétique, en régime d’Abrikosov, la modulation
de champ est tres réduite et quasi-sinusoidale. L'intensité diffractée est faible et les pics
d’ordre supérieur tres atténués.

% B-B
£, =(-1)" - e v =h?+k?en 2D
we =D R ) o =1y 2V °

Le champ B* = b*.B2 de cross-over entre les deux régimes est typiquement fixé par le
rapport b"/k* [J1. Plus I’échantillon possede un petit parametre de Ginzburg k, plus le
régime de London est étendu en champ magnétique. Le cas du Niobium est le plus
spectaculaire (k/Zet donc b'/Z), sa figure de diffraction montre de nombreux pics
d’ordres supérieurs pour une gamme de champ magnétique étendue, ce qui est
caractéristique du régime de London. On peut noter que la présence de nombreux pics
de diffraction n’est pas a relier avec une meilleure qualité du réseau. Le corollaire est
qu'a que l'absence de pics d’ordre supérieur démontre essentiellement le régime
d’Abrikosov avec une modulation de champ harmonique, sans avoir besoin d’évoquer
des atténuations des pics d’ordres supérieurs a cause du désordre (comme un effet
Debye-Waller).

Pour un cuprate comme Bi-2212, k [760 et b”[70.0003. Pour des petits champs
magnétiques, l'intensité sera déja tres atténuée, loin du régime de London, et on ne
mesurera essentiellement que le premier pic de Bragg et une faible intensité (fig. A3).

10— ' ' ] Figure A3 : Intensité diffractée théorigue en
T—n . 7 . . .
= ~—p—,__ London fonction du champ réduit en limite London et
E TTTe— E P ;. s .
8 Ginzburg-Landau 7920000 calculée numériguement par résolution des
Q107 10% E équations  de  Ginzburg-Landau (K =60),
S 0] B ] normalisée d sa valeur a petit champ. Trés
< B rapidement, /a limite London donne des résultats
@ 10 if’:n; R fortement  erronés (les  échelles  sont
s 0% osl S 1 logarithmigues ). L'insert montre F(b) pour les
10°1; b . . deux calculs. Le pointillé est la ligne d'Abrikosov.
0.001 0.010 0.100 1.000
b

Il est également possible de calculer numériquement les composantes de Fourier pour
toutes les valeurs de champ en utilisant une méthode de calcul itératif qui solutionne les
équations de Ginzburg-Landau pour des valeurs arbitraires de champ magnétique et de
parametre de Ginzburg-Landau K [BRA97]. Un programme s’inspirant de cette méthode
a été écrit par Y. Simon (ENS) et Ch. Guilpin (INSP), pour un supraconducteur isotrope et
anisotrope.
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A-5 Quelles informations peut-on extraire d'une expérience de DNPA ?

Par définition, un pic de Bragg fin démontre l'existence d'un ordre a longue
distance. Si I’on est capable de bien déconvoluer le signal des résolutions expérimentales,
la nature exacte de cet ordre (la fonction de corrélation en position C(r)) peut s’étudier
grace a la forme du pic de Bragg (fig. A4).

1'0'\§:7°7°7°7°*°*°*°*°*°H ~1 (ordre parfait)
\ \O
\‘ \O
—~ \ s
[ ~
bt o
©oos{ oo
\ °~o
O "¢ ~exp(-r/L) (L grand, peu désordonné)
\O\O;,
O—0__ o SN ~1/r (verre de Bragg)
0.0 . . ; ; - ~exp(-r/L) (L petit,trés désordonné)
r(U.A)

Figure A4 : Fonction de corrélation pour différents types dordre. La transformée de Fourier de /a
fonction de corrélation donne le facteur de forme S(Q) du pic de Bragg.

On a respectivement S(Q) ~H(Q-Qy) (une fonction de Dirac) pour un ordre parfait
SQ) ~ ()" /(LZ+(@R-QuF) pour un systéme désordonné avec une largeur ¢ mi-hauteur a L™ qui
donne une mesure du désordre et S(Q) ~(Q-Qu)* pour le verre de Bragg.

En pratique, la fonction de résolution expérimentale (radiale) domine tres largement
S(Q) et la déconvolution ne semble pas réalisable de maniere suffisamment rigoureuse
pour analyser les formes de pic. En I’absence de tres fort désordre qui élargira le pic de
maniere significative, il n’y aura donc pas d’information sur la forme de S(Q)*. La
limitation en résolution du détecteur (X,Y) donnée par le nombre limité de pixel n’aide
pas non plus a analyser finement les pics S(Q). On peut espérer améliorer les choses
(surtout le deuxieme point) avec la technique du temps de vol. Nous analysons
actuellement des premieres mesures avec cette technique.

Le centre du pic donne lui une lecture assez précise du champ interne a I"échantillon,
(fig. A5) ce qui permet par exemple de déduire I’aimantati on [CHRS0].

8 On estime que I'on peut détecter des inhomogéndiés la densité de flux magnétique de I'ordré5é a
20% [WEB74] ce que I'on peut observer uniquement a bas clggpde B, ou la pénétration des vortex peut
étre treés inhomogene.
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Bi-2212,T=4.2 K B=0.07T, Figure A5 : I(Q) dans Bi-2212, Le profil
AQ/Q0.17 est typiquement Gaussien car dominé
> 1 par la résolution expérimentale.
Le centre de Jla  Gaussienne
Qo=21/a,=21tBY?/(1.075 @?)  donne
une mesure du champ interne B.

I (Arb. Units)

0.005 0.010

Q(AT)

Une information assez directe est l'image 2D dans le plan du détecteur qui est
caractéristique de l'ordre orientationel. Un verre ou un liquide doit montrer un anneau
de type Debye-Scherrer, un cristal montre lui des taches de Bragg résolues. De
nombreuse analogies été proposée entre les réseaux de vortex et les phases observées
dans les cristaux liquides, en particulier pour les régimes dynamiques. Les signatures

sont essentiellement sur 1’ordre en orientation®.

Figure A6: Figures de

QY QY QY diffraction typigues de
©1© différentes phases
Qx Qx © | o Qx dynamigues prédites

pour les réseaux de
vortex en mouvement en

Phase smectique Réseau de vortex présence de désordre.
Verre fransverse  Canaux élastiques couplés

Canaux élastiques découplés

Phase plastique
Désordre isotrope

En présence de courant dans 1’échantillon, il est nécessaire de bien sommer toute les
intensités en intégrant des rocking-curves qui changent de largeur en fonction du
courant, sinon I'image obtenue donnera une fausse idée de la structure du réseau.

Figure A6 : Exemple dun réseau de vortex avec un ordre
orientationel trés dégradé dans un polycristal de Pb-In (2K,

01T)

“9 Pour une prolifération de dislocation conduisanné fusion en 2D et pour les cristaux liquidepdeamétre
d'ordre est~ exp(i6gr))ou 4r) est l'orientation (voir les articles de D.R. Nelsqar exemplegNEL79,

NEL83]).
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Il faut également étre vigilant a la notion de désordre orientationel dans les
supraconducteurs. Le réseau de vortex a naturellement une orientation dégénérée. Cette
dégénérescence se leve avec linteraction avec les bords de l’échantillon, les axes
cristallins (fig. A6) et aussi avec les effets de non localité dans les échantillons propres. Le
réseau de vortex peut également révéler les parametres d’ordre complexes (avec un gap
non isotropes s) en montrant des déviations a la symétrie hexagonale et des orientations
particulieres. Sans des études systématiques et longues, il est tres difficile de faire la part
des choses entre tous ces effets, d’origine tres diverses, et les conséquences d’un désordre
volumique aléatoire qui pourraient désorienter le réseau en générant des cristallites de
vortex.

Comme nous avons vu en discutant des résolutions instrumentales page 112, la
résolution est optimisée pour les mesures de rocking-curve (fig. A7). Celles-ci apportent
alors une mesure assez précise de la rigidité le long des vortex, que 1'on peut formaliser
par une longueur de corrélation {~af/7Adwou Aw est la FWHM de la rocking-curve
corrigée de la résolution. On peut montrer qu'un critere de Lindemann conduisant a une
destruction d'un réseau est équivalent a {~20.ap La largeur de la Rocking-Curve permet
donc une mesure de la robustesse du réseau vis-a-vis d"une transition de fusion.

Figure A7 : Rocking curve dans NbSe,
(T=2K, B=125T) Le fit Lorentzien,

— 5000 . . z . .
» corrigé de la résolution instrumentale,
§ donne une longueur de corrélation
L ¢~200.qa,, les vortex sont donc rigides et
= p . ;

4000- le réseau bien ordonné.

Si toutes les caractéristiques observables sont celles d'un réseau, si I'on peut donc
négliger les effets de désordre, I'intensité mesurée permet de remonter a la composante
de Fourier Fix et donc a A et £, les deux grandeurs fondamentales d"'un supraconducteur.

A-6 Le réseau de vortex en mouvement étudié en diffraction inélastigue

Nous ne parlerons pas ici de la composante inélastique due aux fluctuations du
réseau de vortex autour de sa position d’équilibre, qui a été discutée par K. Maki
[MAK72], mais qui, a notre connaissance, n’a jamais été mesurée, certainement a cause
de la petitesse du signal attendu (la prédiction est celle d'un signal de l'ordre de
grandeur de la composante élastique uniquement tres proche de Bc2). Cette mesure serait
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certainement intéressante (mais difficile) dans les HT: ou les fluctuations thermiques
doivent étre les plus fortes.

La problématique est ici celle du réseau de vortex cohérent en mouvement. Tant que les
plans de Bragg restent bien définis, ils se comportent comme en miroir en déplacement,
et une onde d’impulsion p diffractée subit un effet Doppler (fig.AS).

\

_ Figure A8 : Schéma des plans de
VL (~ 0.1 m/s) Bragg du réseau de vortex en
mouvement ainsi que la direction des
faisceaux de neutrons incidents et
— diffractés.

leutrons p ‘z p

Neutrons p (= 100 m/s)

Le changement d'impulsion de l'onde est proportionnel a la vitesse du miroir en
mouvement, ici le réseau de vortex. Une des conséquences est une rotation de 1’angle de
Bragg apparent de la composante élastique. Cet effet a été mesuré par Schelten [SCH75] et
nous l’avons également vérifié dans nos propres expériences. Il est néanmoins faible et la
mesure est peu précise, car limitée par la résolution angulaire donnée par le codeur de la
rotation des goniometres (typiquement de 0.01°, a comparer avec une rotation
Aw ~ Vi/Viwy ~ (0.1/400) rad ~ 0.015° pour des vortex allant a 0.1 m/s et des neutrons allant
4 400 m/s (A = 10 A)). L’idéal est de pouvoir mesurer le changement d’impulsion des
neutrons apres interaction avec le réseau en mouvement. La grande difficulté, qui a
rendait 1'expérience infaisable quand elle a été discutée par Thorel [THO72], vient de la
résolution nécessaire, car il faut mesurer au final un changement d’impulsion relatif des
neutrons de l'ordre de 10°¢. Ramené en énergie absolue, il faut mesurer de 1'ordre du
neV, soit trois ordres de grandeur mieux que la résolution d’un spectrometre inélastique.
La solution vient de la technique du spin-écho qui ne sera pas explicitée ici, on trouvera
une explication complete de la technique dans [MEZ03], et édulcorée dans [PAU00]. En
particulier, le spectrometre [n15 de I'ILL montre des performances assez remarquables,
grace a son fort flux méme a grande longueur d’onde, et a son excellente résolution en
énergie (< 10 neV).

Tres brievement, la technique du spin écho est basée sur la précession de Larmor du
neutron dans un champ magnétique. La précession effectuée a la sortie d'une premiere
bobine avant I'échantillon est parfaitement composée, en absence d’interaction, par une
précession inverse dans une deuxiéme bobine située apres 1’échantillon. Si le neutron
change d’impulsion entre les deux bobines, il y aura un déphasage directement
mesurable sur la polarisation. On peut montrer que le temps de Fourier est directement
pilotable par le temps de précession des neutrons, c'est-a-dire en jouant sur le courant
dans la premiere bobine. La référence [MEZ03] explique en détail cette technique et
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pourquoi elle permet de mesurer S(Q,t) avec une si grande résolution, et ce malgré une
mauvaise résolution en longueur d’onde A4/ ~ 15 %.

Flipper Flipper Flipper Flipper détecteur
W2 w2 w2 2

== | @S] @D .

Bobine Bobine
polariseur de Y de

précession précession

Analyseur

Configuration (super miroir)

« ferromagnétique »

Figure A9 : Schéma d'un spectrométre a écho de spin en configuration ferromagnétigue.

Dans le cas particulier du réseau de vortex en mouvement, la phase de I'écho qui est
proportionnelle au changement d’impulsion des neutrons, donne la vitesse des vortex
par effet Doppler. L’amplitude de 1'écho, elle renseignera sur la distribution des vitesses.
Une complication de 'expérience vient des forts champs magnétiques nécessaires pour
créer le réseau de vortex, et qui peuvent dépolariser les neutrons dans l'espace
échantillon. Pour contourner ce probleme, on remplace un flipper mpar deux flippers 172
pour tourner la polarisation avant et apres 1’échantillon (configuration dite
« ferromagnétique », voir fig. A9).
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ANNEXE B
Bruit et fluctuations

Il existe de nombreux articles de revues sur les mesures de bruit et des
fluctuations dans le transport électronique [DUTS81,HOOS81]. L’article de revue «1 / f
noise and other slow, nonexponential kinetics in condensed matter » de M.B. Weissman [WEI88]
est a la fois tres complet et brasse une palette impressionnante de concepts avec de
nombreux commentaires de I'auteur. Ce que je présente ici est tres succinct, et ne donne
que quelques concepts que j'ai utilisés lors de mes études.

B-1 Statistigues du premier ordre

Le point de départ est I'acquisition d'une série temporelle V(t) ou V peut étre
n’importe quel signal mesuré. Dans mes expériences, V est généralement une tension,
plus rarement un flux magnétique. Dans les cas ou les fluctuations sont grandes, il est
possible (et souvent plus confortable) de travailler directement sur ces séries temporelles.
Dans les cas ou le bruit que l'on souhaite analyser est tres faible, on travaille
systématiquement avec les spectres de bruit qui permettent de soustraire simplement les
parasites (50 Hz et harmoniques) ainsi que le bruit de fond ambiant.

Les quantités utiles sont le spectre de bruit ou densité spectrale de puissance, que 1'on
calcule d’apres le théoreme de Wiener-Khintchine :

Soo(f) =4 jo‘?:w (1) cos(27fT)dT

ot Coo (M) =(V(OV(t+T)) est la fonction d’autocorrélation qui permet de donner une
représentation dans l'espace des temps a un signal aléatoire. En intégrant la densité
spectrale de puissance, on obtient la puissance du bruit dV qui est directement reliée a
une quantité plus connue a savoir I'écart type o.

o =V =C,(0)= [ S, (f)df

Cette quantité est définie si le processus est ergodique®, ce qui est tres souvent vérifié,
mais nous verrons que cette propriété peut étre mise en défaut dans de nombreux cas en
physique de la matiere condensée. On se trouve alors dans un cas assez troublant, en
tout cas pour un expérimentateur qui apprend généralement a vérifier la reproductibilité
d’une mesure, ou les mesures sont non reproductibles a cause de véritables raisons
physiques.

50 Un processus est ergodique si toutes ces moyéemgarelles sont définies et invariantes dansnmse
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B-2 Fluctuations individuelles et Lorentziennes.

Le cas le plus simple est celui d'un systéeme fluctuant avec un temps
caractéristique 7 (c’est le temps de retour a la moyenne apres la fluctuation). La fonction
de corrélation est une exponentielle décroissante et la densité spectrale de puissance est

. 401 . .
une Lorentzienne Svo(f) =————>—, avec une fréquence de coin fo= (27m). Pour f<fo,

1+(271,)
le bruit est blanc, on dit que le processus est non corrélé, ce qui signifie que les
fluctuations ont le temps de relaxer entre chaque mesure. Pour f>fs, le bruit est coloré et
de type brownien (« the random walk» ou « the drunkard’s walk »). Il peut arriver que 1'on
isole expérimentalement ce type de bruit, par exemple dans les petits systemes ou dans
des cas de séparation de phase ou les fluctuateurs sont grands : c’est typiquement un
bruit télégraphique. Mais, le plus généralement, le bruit présente un spectre proche de

1.
B-3 Un des nombreux secrets du bruit en 1/f

Dans le cas général, on considere beaucoup de fluctuateurs et de temps caractéristiques,
ce que I'on formalise avec une distribution P(7) telle que :

.51/1/(7‘)—J'/D(r)1 (2777‘)

Mathématiquement, on obtieSvo(f) 01/ f si P(r)01/7 , et ce, quel que soit le détail

des processus.

J——) | Figure B : Mise en évidence dune
Tt superposition de Lorentziennes dans le bruit
en 1/f dans des jonctions tunnel métal-
isolant-métal, daprés [ROGE4].

Log f*S,

Log f

Un exemple est celui de fluctuateurs indépendants et activés thermiquement. Le temps

caractéristique est =nmexp (U/kT) ce qui donne U = KTIn-" et au _ k—T

T, dr 1
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Avec des énergies distribuées avec une méme loi P(U) quelque soit U, donc une
distribution plate, alors P(T) = P(U)k—T 01/7 qui donne le bruit en 1/f.
T

En conclusion, dans les systemes désordonnés qui ont des distributions larges et
relativement plates, une superposition de processus activés thermiquement donnent un
bruit 1/f% avec a =1, ce qui explique pourquoi ce type de bruit est si souvent observé. Ce
modele a été validé par l'observation d’une superposition de Lorentziennes dans des
petits échantillons [ROG84] (fig. B1). Une autre approche populaire est de considérer que
le bruit en 1/f vient de la capacité des systemes dynamiques avec des degrés de liberté a
s’organiser de facon auto-critique : c’est le fameux modele de Self Organized Criticality
(SOC) de Bak-Tang-Wiesenfeld [BAK87]. On se contentera de dire que cette approche est
loin de faire 'unanimité, et quelques résultats discutables ont visiblement été publiés sur
ce sujet ([MILO3] pour une discussion critique des différentes approches). La SOC est
fortement liée avec la notion d’invariance d’échelle, et un des contre-arguments simple
souvent utilisé est que le bruit ne peut pas étre en 1/f sur tous les temps: il doit
nécessairement étre borné a basse fréquence pour ne pas conduire a une puissance
infinie qui serait non physique.

B-3 Le bruit des métaux et l'approche de Dutta, Dimon and Horn (DDH).

Quand on regarde en détail, le bruit 1/f* montre un exposant a proche de 1, mais
rarement rigoureusement égal a 1. Dans le modele de DDH [DUT79], les fluctuations
sont thermiquement activées avec des larges distributions d’énergie d’activation.
L’exposant a peut alors étre relié a la variation thermique de la puissance du bruit via

1 [alnSw(f,T)_
In27f71, 0InT

I'expression a(T)=1- 1} , ce qui est souvent vérifié.

S, (f, T
On en déduit alors les distributions d’énergies d’activation P(U)=27f %,

typiquement associées a des énergies U de quelques 0.01 a quelques 0.1eV. La source du
bruit serait les défauts structuraux qui, bougeant sous l'effet de la température, changent
la section efficace de diffusion électronique et créent les fluctuations de résistance.
Comme le mécanisme global est activé, apres un maximum pour des températures
proches de 300K, les fluctuations diminuent quand la température diminue de fagon
quasi-linéaire. Il existe cependant un cas ou le bruit augmente quand la température
diminue : les fluctuations universelles de conductance qui trouvent leur origine dans la
cohérence de phase a basse température [LEES5], et que 1'on peut observer dans les
métaux de petites dimensions.

B-4 Le bruit magnétigue
C’est un bruit que 1'on peut trouver souvent dans les oxydes magnétiques ou proches
d’une mise en ordre magnétique tels que ceux que nous avons mesurés. On pourra

distinguer le cas des bruits fortement hors équilibres, comme le bruit Barkhausen, et le
bruit quasi-stationnaire dans le cas des dynamiques tres lentes comme les verres de
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spins. La mesure historique du bruit magnétique a été réalisée dans un ferromagnétique
ou la dynamique des parois entre les domaines de Weiss crée le bruit de Barkhausen
[BARO9, DURO06]. L’observation premiere de Barkhausen était que « pendant que la force
magnétomotrice est continument variée, les aimants moléculaires se retournent an sautant dans
leur nouvelle position. Pour cette raison, ils produisent des impulsions irréguliéres d’induction
dans un enroulement enroulé autour de I'échantillon, qui peut alors étre entendu comme bruit
dans un téléphone » [BAR09]. Le bruit Barkhausen est utilisé comme technique de
caractérisation (c’est une technique non destructive de caractérisation structurale des
ferromagnétiques en électrotechnique). C'est aussi un processus tres étudié
fondamentalement, car c’est un cas d’école pour l'étude des effets d’avalanche, qui
peuvent étre observés dans des nombreux systéemes [SET01]. La maniére la plus directe
pour mesurer un bruit magnétique est d’utiliser une sonde sensible a B (bobine, sonde de
Hall...). Grace du couplage galvanomagnétique, toute fluctuation magnétique peut se
refléter dans une fluctuation de charge et il est possible de mesurer une fluctuation
magnétique via le bruit électronique. Ce couplage est faible dans les métaux non
magnétiques [HON95]. Dans les oxydes ou les mises en ordre de charge et de spins sont
souvent directement corrélées, il peut devenir tres important. C’est le cas des manganites
a magnétorésistance géante. Le bruit est donc un moyen intéressant pour tester les
couplages spins-charges dans un matériau, en étudiant les corrélations entre le bruit de
résistance et le bruit de flux magnétique par exemple, ou, ce qui est plus simple, en
étudiant le comportement du premier sous champ magnétique.

Dans les cas des verres de spin, c’est directement le bruit d’aimantation qui a été d’abord
mesuré en utilisant la grande sensibilité¢ des SQUID [OCI86, REF88]. Il semble moins
évident que les verres de spin puissent produire un bruit électronique mesurable. II est
cependant bien observable, tres particulier, et a été analysé en détail par des statistiques
d’ordre supérieur [WEI93].

B-5 Le trop de bruit et l'effet collége électoral

La valeur du bruit d'un conducteur est généralement quantifiée par la loi
empirique de Hooge [HOO81]. Les hypotheses de la loi de Hooge sont nombreuses, il faut
que 'échantillon et que le courant soient homogenes, que tous les porteurs de charge
participent a la conduction et que leurs fluctuations soient non corrélées, ce qui réduit
fortement son domaine d'applicabilité. Une critique assez radicale est que la loi de Hooge
découle d’'un moyennage statistique qui n’a de sens que pour des fluctuations liées a des
charges mobiles indépendantes, or il est impossible que celles-ci persistent a des temps
suffisamment long pour donner un bruit basse fréquence [WEI88]. Ceci étant, on peut
l'utiliser (ou sa version sous forme de volume effectif) comme un critere pour savoir si le
bruit est typique d'un bon métal ou alors s’il est anormalement élevé. Dans ce dernier
cas, pour des conducteurs inhomogenes, on pourra invoquer l'effet « college électoral ».

51 L'analogie avec l'effet d'un college électoral ntiede [PALO5]...aprés I'élection d'un certain président
Américain. L'idée plus « scientifique » est quedsistance peut étre plus influencée par des emagigts de la
phase minoritaire si le courant est inhomogénegi®s, une minorité peut imposer son point de varesdin
environnement trés perturbé. Cela se vérifie ploi&h dans la vraie vie...
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C’est un effet fortement non Gaussien qui peut étre confirmé en travaillant sur les
statistiques d’ordre supérieur (le second spectre défini page 126) [SEI96].

B-6 Le théoréme de limite centrale (TLC)

Le TLC nous apprend que les effets de moyenne lissent tous les détails des
processus individuels. Plus techniquement, la moyenne d'un nombre infini de variables
aléatoires indépendantes converge vers une loi normale (Gaussienne), et ce
indépendamment des distributions de probabilité des variables individuelles. Pour un
expérimentateur, l'infini est beaucoup trop long et commence avant la dizaine. Linfini
arrive finalement assez vite.

Ce théoreme extrémement puissant présente a la fois un grand avantage et un grand
inconvénient. Le grand avantage est qu'il est a la base de la physique statistique en
donnant la possibilité de définir des valeurs moyennes malgré un nombre « infini » de
variables. D'un autre coté, cet effet de lissage masque toutes les informations locales.
C'est pour cela qu’il peut étre intéressant de diminuer le nombre de fluctuateurs (par
exemple en diminuant la taille des systemes) pour espérer mettre en évidence des lois
statistiques non Gaussiennes correspondant aux évenements individuels, et ainsi
apporter des informations nouvelles sur la physique sous-jacente.

Il existe des cas particulierement intéressants ot le TCL ne s’applique pas sous sa forme
standard, par exemple quand les distributions statistiques sont larges. Les éveénements
rares ont alors un poids statistique suffisant pour pouvoir empécher la convergence vers
une moyenne, c’est les cas des statistiques de Lévy qui conduisent aux vols de Lévy.
Elles donnent un résultat surprenant : Les fluctuations ne diminuent pas en augmentant
le nombre de termes de la moyenne, c'est-a-dire qu'un comportement d’ensemble pourra
fluctuer presqu’autant qu'un comportement individuel. Loin d’étre un effet « gadget »,
on arrive a des résultats souvent contre-intuitifs mais (malgré tout) prédictibles et bien
vérifiés par l'expérience, comme cela a été joliment montré dans les jonctions tunnels
[COS03]. Un des conséquences importante des statistiques de Lévy est que, comme les
processus sont dominés par quelques, voire une, fluctuations®?, la mesure
« macroscopique » est sensible a un événement « microscopique». C'est leffet
«microscope de Lévy».

Tres certainement, ces statistiques particulieres avec des distributions larges ont un rdle
important a jouer dans les nanosciences. Elles gouvernent certains phénomeénes de notre
société. Le déreglement des marchés financiers est un cas spectaculaire qui a récemment
été a la une des informations, et un concept de marché fondamentalement instable, qui
s'oppose a une auto-régulation des marchés basée sur des modeles Gaussiens, a été
largement discuté par des physiciens statisticiens coutumiers de ces distributions larges
et de la physique des systemes désordonnés [BOU09].

°20n parle alors de valeur la plus probable ou valgique, la notion de valeur moyenne n‘ayant plasens
strict.
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B-7 Les statistigues dordres supérieurs, le bruit du bruit

Il y aussi d’autres cas, hors statistiques de Lévy, ou le TLC classique peut étre mis
en défaut. D’abord si les variables ne sont pas indépendantes mais corrélées. Ensuite si
leur nombre reste suffisamment petit pour que le moyennage ne soit pas efficace.

t Figure B2 : Schéma représentant [acquisition

2 dune série temporelle de spectres. Ceci
permet de travailler sur les statistigues du
second ordre en introduisant une autre échelle
de temps de mesure t- , en plus des temps t;
des spectres mesures.

Sw
(Arb. Uhits)

5

s;)
(Arb. Udi ts)

En pratique, pour les études de statistique d’ordres supérieurs, il convient de faire un
grand nombre N d’acquisitions de spectre Sw (fi) séparées d’un intervalle de temps At
(fig. B2). En général, nous avons travaillé avec N~ 10 000 et At= 300 ms. Les intervalles
de temps allant de 10+ sec a 103-10* sec et les signaux étant tres faibles, il faut toujours
faire trés attention a la stabilité de tous les parametres pouvant influer sur le signal
mesuré, surtout sur des temps longs (T, B, I, circuit d’alimentation électrique,..). En
pratique, il convient de faire un bruit de fond ambiant afin d’isoler les perturbations.

La maniere la plus directe pour tester I'éventuel caractere non Gaussien reste la
construction d’un histogramme, afin de représenter la densité de probabilité des
évenements. C'est quelquefois d"une précision insuffisante pour déceler des légers écarts
a une loi normale et on utilise alors une mesure du second spectre. Chaque fluctuation
peut étre traitée comme une variable est possede donc elle-méme ses statistiques propres
que I’on peut caractériser par le second spectre, définit comme :

S:(fir )= [Sulfi t)e ™ dt

Pour une statistique Gaussienne de variables aléatoires indépendantes de méme loj,
S2 (fi, f2) est un bruit blanc®. L’inverse n’est pas nécessairement vrai, un second spectre
blanc ne prouve pas une statistique Gaussienne, il démontre uniquement que les
fluctuations ne sont pas corrélées a la fréquence fi. Ce second spectre est également
appelé le bruit du bruit.

Une autre propriété importante a étudier est la stationnarité du processus (de la
moyenne et des fluctuations). Expérimentalement, on observe des nombreux matériaux
présentant des propriétés non stationnaires, dont l’analyse est essentielle pour
interpréter correctement les valeurs mesurées et la physique en ceuvre.

%3 sauf si le courant de transport est fortementrimbgene et impose des fluctuations trés intenses.
(« Dynamical Current Redistribution »)
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Je joins au manuscrit deux publications qui n‘ont pas trouvé place dans cette
habilitation et dont la thématique est plus liée aux propriétés magnétiques d’oxyde. Je
travaille en parallele sur cette thématique depuis quelques années.

131



