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Rksum4. Les propriktks de transport des supraconducteurs dkpendent-k la fois de la structure

microscopique du matdriau iddal et des caractdristiques mdsoscopiques (la granularitd) de chaque
kchantillon. Du point de vue exp6rimental il est essentiel de pouvoir sdparer leurs effets

respectifs. Nous parvenons I cette sdparation en ddcrivant quantitativement la transition r6sistive

sous champ nut en deux dtapes : supraconductrice intragranulaire et cohdrente intergranulaire.
Des th60ries connues des fluctuations critiques et gaussiennes nous permettent alors d'obtenir des

paramdtres importants pour la caract6risation du mat6riau intragranulaire, comme sa temp6rature
critique, sa r6sistivit6 normale et la largeur de sa rdgion critique.

Abstract. Transport properties of high T~ superconductors depend on the microscopic structure

of the ideal material and on the mesoscopic characteristics of each sample. From an experimental

point of view it is essential to separate their effects. This can be done by describing quantitatively
the resistive transition in zero field as a two-step process a superconducting intragranular

transition and an intergranular coherence transition. Well-known theories of critical fluctuations

and Gaussian fluctuations allow us to obtain important characteristic parameters of the

intragranular material such as the critical temperature, the normal resistivity and the width of the

critical region.

1. Inwoduction.

Les plus ou moins bonnes propridtks de transport des matkriaux supraconducteurs courant

critique, rdsistivitk norrnale, efsets du champ magndtique... apparaissent trds souvent

corrklkes avec la forrne de la transition rksistive p (Tl. La mauvaise qualitd se traduit par une

transition « arrondie et « dlargie ». Le but de ce travail est en fait de ddcrire ces deux efTets

de fapon quantitative dans le cas des supraconducteurs h haute tempdrature (SHT).
L'arrondi des transitions rksistives des supraconducteurs I basse tempdrature (SBTI est dfi

I des petites fluctuations (gaussiennes) du paramdtre d'ordre au-dessus de la tempdrature
critique supraconductrice T~~. L'application des moddles existants dans leurs versions 2D ou
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3D ill, ou dans leur dkveloppement pour des systdmes trds anisotropes [2] s'est heurtde I des

difficultds dans le cas des SHT [3-7]. En gkndral des facteurs de correction [4, 5] sont

introduits pour obtenir un accord relativement satisfaisant. Nous avons pu montrer [8] que ces

difficultbs disparaissent quand on tient compte des effets de la granularitd. L'dtude de la

rbsistivitb pi T) pour T
~

T~ nous a perrnis ainsi de montrer que les fluctuations correspon-

dent I des plans CUO~ supraconducteurs faiblement couplks. Nous obtenons la longueur de

cohbrence f~(0) perpendiculaire aux plans et leur distance d. Cette demidre est en trds bon

accord avec les mesures cristallographiques.
L'klargissement de la transition des SBT granulaires est directement lid I la formation de

barridres intergranulaires et I l'augrnentation de rdsistivitd qui en rksulte [9]. Dans le cas

particulier off la taille des grains a ~
f~(Tl, if

~
est la longueur de cohdrence du supraconduc-

teur homogdne) nous avons montrd [10, II] que la partie dlargie n'est hen d'autre que la

rbgion critique, devenue observable, d'une nouvelle transition de phase, la transition I la

cohdrence entre grains _I une tempdrature T~ <
T~.

Dans ce qui suit nous discutons d'abord les efsets de la granularitd pour les supraconduc-

teurs en gdndral (Sect. 2). La section 3 prbsente des rksultats sur la transition rdsistive des

SHT en l'absence de champ et contient en particulier ce que nous pensons dtre la premidre
vdrification expkrimentale du critdre de Ginzburg [12]. Elle nous perrnet d'obtenir la largeur

de la rdgion critique du matdriau intragranulaire. La section 4 ddcrit les efsets de la

granularitk sur I'« arrondi de la courbe. Une discussion de l'intkrdt de ces rdsultats pour la

caractkrisation des SHT est proposke dans la section 5.

2. Granularitk et longueurs caractkristiques.

Rappelons un moddle trds simple des supraconducteurs granulaires [13]. II suppose que la

fonctionnelle de Ginzburg-Landau (GL) se transforrne d'aprds

ld~r A (A(2+ ~

(A(~j -F~
= £a~[A [A~[~+

~

(Ai[~j (1)
2

,

2

ld~rc VA ~
-+

Fj
=

£ C
;~

A~ A
j

~ (2)
~

l <Jl

qband le mitbriau devient granulaire avec des grains de taille a, Une condition nficessaire

pour la validitd de cette transformation est que le paramdtre d'ordre Ai
=

Ai exp (iq~i) soit

constant dans le'volume du grain I. La condition sera satisfaite dans deux limites

intkressantes

al petits grains (0D) [13] avec am f~(Tl, od f~(Tl
=

(C/(A(1'/~ est la longueur de

cohkrence du matkriau intragranulaire

hi gros grains (3D) [11, 14] avec a » f~(T) pourvu que les champs et/ou courants appliquks
soient sullisamment faibles pour ne pas perturber le paramdtre d'ordre dans le grain et que

l'knergie de couplage intergranulaire /y
=

Cy Ai A~
soit ndgligeable vis-I-vis de l'dnergie

de condensation du grain, Fj=a~A~/28. Tenant compte de la valeur d'kquilibre
Al

=
(A Ill la dernidre condition devient :

~
2 (C~y)

~

a~((j)
~ "

a (A
~ ~'~~

Fj ~~~

La nouvelle longueur de cohdrence fM~(Tl correspond I un traitement en champ moyen de

la granularitk [13], une fois que l'knergie libre GL est transforrnde d'aprds (I) et (2).
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Corrdlativement la tempdrature critique est aussi modifike par le couplage Josephson (ou
plut6t par le ddcouplage par rapport au systdme homogdne) entre grains. La nouvelle

tempkrature critique T~ < T~~ ne peut pas dtre calculde I partir d'une simple thdorie de champ

moyen. Dans le cas de gros grains et d'un faible couplage am f~(Tl
~

fMF(T) nous avons

montrd que la tempkrature T~ marquait l'ktablissement de la cohkrence de phase entre grains
dont la transition supraconductrice a lieu I T~. Le paramdtre d'ordre de la transition I la

cohdrence est ddfini par la moyenne therrnique M
=

(exp (I
q~

ii, isomorphe d'un ferromagnd-
tique XY [I Ii avec des interactions I courte portde correspondant aux couplages entre grains.
Comrne dans toutes les transitions de phase de second ordre, ii existe une longueur de

corrklation intergranulaire f(T) e~ ~, off
e =

T T~[ /7~. L'exposant
v =

1,3 a ktk mesurk

[15, 16] dans des ensembles granulaires I couplage aldatoire. Si les grains sont des

supraconducteurs BCS sales f)(0)
=

to f~, off to
=

hv~/wAo(0) et f~ est le libre parcours

moyen dlastique du matdriau intragranulaire, de rdsistivitd p~N. On peut montrer [17] que le

systdme granulaire est un supraconducteur de type II avec

fj~F(0)
=

f0/(~G~ + ~b ~) ~

f/(°) PGN/PN, (4)

off f~
=

at [18] (t
=

coefficient de transmission des barridres) est le libre parcours moyen

associk I la rksistivitk p~(Tl, mesurke quand les grains sont des conducteurs parfaits.
Autrement dit, la rksistivitk norrnale est pN(T)

=
p~N(T) + pb(Tl.

Des difS6rences essentielles sont I souligner entre ces longueurs. D'une part f (T) dkcrit la

portde des corrdlations de phase entre grains, de ce fait f(0) =a en ordre de grandeur.
D'autre part la port6e des variations du paramdtre d'ordte supraconducteur du matdriau

homogdne est f~(T)
=

f~(0) El '/~ (e~
=

[T- T~[/T~) avec f~(0) ma dans le cas (hi, et

fM~(T) reprdsente les modifications de f~(T) dues I la granularitd.

3. Universalitk de la Wansifion rksisfive.

A part T~ les autres pararndtres T~, p~, p~N et par consdquent f(0), f~(0), f~~(0),

a, peuvent varier beaucoup d'un dchantillon SHT I l'autre. Or, les difsdrents comportements
ddpendent surtout des rapports de

a aux autres longueurs caractdristiques. Ceci explique
l'apparente complexitd des propr16tds de ces mat6riaux.

Considdrons un matdriau granulaire avec a » f~(Tl. Lorsque les grains sont supraconduc-

teurs (T< T~) les fluctuations de phase empdchent l'effet Josephson de rendre l'dchantillon

supraconducteur I T
~ T~. Dans la rkgion critique il appar#t plut6t un exerts de conductivitk

[19] :

~XY(l~)
" ~

(~l ~b " ~
~ (~)

off y=2,7 a ktk mesurk sur des ensembles granulaires. La rksistivitk rksiduelle

~rp '
=

p~(T~)
= p (T~) est celle due aux barridres quand les grains deviennent supraconduc-

teurs (p~
=

0). La dktermination de ~r~ kquivaut I celle de T~. Nous l'obtenons comme le

seul paramdtre ajustable dans l'kquation (5) quand [~rxy/~r~]~ "~,~ expkrimental est track en

fonction de T (Fig, la). L'extrapolation de la droite ainsi obtenue dktermine T~. La rksistivitk

normale p~(T~ peut dtre estimbe par extrapolation linbaire de p(T~ I haute tempkrature.
L'intervalle de tempkrature off la loi (5) est satisfaite est la rbgion critique paracohdrente.

Comme le montre la figure la elle varie d'un kchantillon I l'autre. Cependant, cette variation

devient comprdhensible I la lumidre du critdre de Ginzburg [12J. Rappelons que ce critdre
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Fig. 1. Comportement critique de la rbsistivitb de cdramiques YBa~CU~O~_~ caractdrisbes par :

PGN/PN T~~ T~

x 0,1 90,9 K 76,9 K

D 0,205 90,6 K 86,9 K

o 0,25 90,6 K 89,4 K

O 0,43 92,4 K 91,7 K

a) Dbterrnination de la largeur critique paracohbrente eo. Les rbsultats Obtenus sun un SBT granulaire
de Ta (+, pGN/pN=10~~, f

=
2,7K) illustrent la similaritb de comportement avec les SHT. b)

Universalitb de la transition pour un mdme matbriau intragranulaire. c) Dbterrnination de la rbgion
critique intragranulaire e~.

[Resistivity behaviour of YBa2CU~O~_~ ceramics. a) Paracoherent critical width eo. b) Universality of

the transition for the same material. c) Evaluation of the intragranular critical region e~.]

fournit une estimation de l'btendue de la rkgion critique, appliquk I un supraconducteur
homogdne 3D it devient

~,
kB Tcs 2

~° F(°) f/(0)
(6)

Pour e~ web la thkorie de GL est valable et le comportement devient vkritablement

critique pour e~ « e(o. Or, dans les SBTe~O ~10~'° -10~ '~ et la rkgion critique n'est pas

observable. Une augmentation de rbsistivitd de plusieurs ordres de grandeur serait ndcessaire

d'aprds (6) pour la rendre accessible par la diminution de f~(o). Une telle augmentation de

p~ est possible dans les SBT granulaires. En effiet, it y a un blargissement de la transition [9]

qui augmente avec la rbsistivitb, mais cette observation reste qualitative.
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La petitesse de f~(o) dans les SHT suggdre que de faibles variations de pN auront des effiets

bien plus spectaculaires. Leur description la plus simpliste consiste I remplacer T~ par

T~ et f~(0) par fM~(o) dans l'kquation (6), ce qui donne :

ka T~ 2

E(
=

(7)
l~(°) f~iF(°)

Finalement, si l'on suppose que les largeurs critiques effiectivement mesurdes (voir Fig. la),

e~o et eo, sent proportionnelles I e(o et e(, respectivement, on obtient, compte tenu de (4)

~~~~ltl~lil~
~~~

Les donndes de la figure la ferment une seule courbe universelle quand on remplace

e par eleo. De la mdme manidre, plusieurs kchantillons donneront une courbe universelle

pour ~rxy/~r~ en fonction de
e e~oleo si leur matkriau intragranulaire a le mdme

e~o. Cette prbdiction est confirmke par la figure16, off on a utilisb l'expression(8) pour

e~oleo. La figure lc est une vkrification directe de l'dquation (8), illustrant l'obtention du

paramdtre e~o pour une sdrie d'6chantillons.

Ces rbsultats constituent la premidre preuve expkrimentale du critdre de Ginzburg.

4. Paraconductivitk.

Les fluctuations de l'amplitude du paramdtre d'ordre I T
~

T~ donnent lieu au phbnomdne de

la paraconductivitb [Ii. Dans un meddle des supraconducteurs anisotropes [2] l'excds de

conductivitb est donnk par :

tr~ =

gjjd~ej
+ 4 fj(0) e~j"~ (9)

off g =

e~/16h =1,52 x
lo~~ fl~', d est la distance entre plans et f~(0) la longueur de

cohkrence I T= 0 dans la direction perpendiculaire aux plans supraconducteurs. La

comparaison de la diffibrence de conductivitk 8~r
=

~r(T~- ~rN(T~ expbrimentale avec

~r~ donnke par l'kquation(9) s'est avkrke dkcevante [4-6], et cela malgrk le fait que

d, f~, (0), T~ et les paramdtres dbfinissant ~rN(T~ soient ajustables. En gdnbral on obtient

~r~ =

C8~r, off C
=

5 7 est un facteur de correction qui varie avec l'kchafitillon. Une telle

correction est tout I fait contraire au meddle lui-mdme.

Nous avons montrk que ces
difficultks disparaissent quand on tient compte de la granularitk

[8, 20]. En effiet, la rdsistivitk est :

p (T)
=

p~(T) + p~(T), (lo)

tandis que la rdsistivitk due aux barridres p~ n'est pas affiectke par les fluctuations

supraconductrices I T~ T~. La paraconductivitd est donc localiske dans les grains dent la

conductivitk normale est ~r~N =
I/p~N. A partir de l'kquation (10) et de l'expression de la

conductivitb des grains :

~G ~
ilPG

" "GN + "s, (11)
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on obtient la diffikrence de rksistivitks mesurbe expbrimentalement

8P
" P N(T) P (T)

"

ii ) (12)

Dans la rdgion de tempkratures off ~r~p~N ml, 8~r
=

8p/ppN= ~r~(pGN/PN)~, ce qui

permet d'identifier le facteur de correction C
~

(pN/p~N)~. La figure 2 montre nos rdsultats

pour deux dchantillons de YBa~CU~07_~. En reprdsentant g~le~~rj en fonction de

e~ on doit obtenir, d'aprds l'dquation (9), une droite de pente d~ et d'ordonnde I l'origine

4 f)(0). Los points expkrimentaux indiquds dans la figure 2 proviennent des valeurs mesurdes

de 8p remplackes dans l'bquation (12). II est I signaler qu'i part la droite elle-mdme, aucun

paramdtre n'est ajustable dans la figure 2. En effiet, les valeurs de T~~, p~(T~~)
= p (T~), et

p~N = pN p~ sent obtenues par l'ktude de la rkgion critique T~ s T< T~ (Sect. 3). Pour

T
~ T~~ nous supposons p~N/pN

=
constante,

$2.O
S
C

~

i.5 °

O°
n o

W Oo
I-O

'~
W

~0.5

0
O-I O.2 O.3

S~

Fig. 2. Paraconductivitb d'bchantilllons frittbs YBa2Cu~07
x

(O) pGN/PN
"

0,43, T~
=

92,4 K (o)
PGN/PN

"
°,25, T~

=
90,6 K. La droite correspond I l'bquation (9) avec d

=

1,2 nm et f~(0)
=

0,2 nm.

lParaconductivity of sintered YBa~CU~07-s samples.]

5. Discussion.

Nous analysons la transition rksistive comme un processus en deux ktapes: transition

intragranulaire I T~, intergranulaire I T~. Trds qualitativement, ces ktapes correspondent I

I'« onset » et I'« offset de certains auteurs. L'ktude quantitative de ce processus conduit I la

d6teimination de plusieurs paramdtres importants pour caractkriser la qualitk d'un kchantil-

Ion : p~N, p~,
f~ et plus particulidrement e~o. Ce demier, largeur critique relative du matdriau

intragranulaire, semble dtre typique du processus de fabrication et donc commun I plusieurs
kchantillons, comme le montre la figure lc. Nous le proposons en conskquence comme un

kldment de diagnostic de la qualitk de l'klaboration.
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