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Rdsumd. Nous prdsentons une Etude sur i'influence des ddfauts vis-h-vis du pidgeage des lignes
de flux magndtique dans des monocristaux de Bi~srjcajcu~o,. Ces monocristaux, non irrad16s ou

irradids sur l'accdldrateur du GANIL avec des ions (Pb56+j d'dnergie 6 GeV ont dtd ddcords dans

l'dtat supraconducteur selon la technique de Bitter. Les rdseaux de lignes de flux magndtique ont

dtd caractdrisds par microscopie dlectronique h balayage et avec un analyseur d'images. Les

rdsuitats montrent que [es rdseaux de lignes de flux magndtique sont fortement ddpendant de la

densitd de ddfauts rdsultant de i'irradiation. Pour caractdriser l'dtat de ddsordre, nous avons

appliqud une mdthode de calcul de termes d'dnergie dlastique des rdseaux de lignes de flux

magndtique. Cette mdthode ne peut fitre appliqude que si la transformde de Fourier des rdseaux de

vortex prdsente des rdflexions discrdtes.

Abstract. Results of the defect influence on the flux line lattice in B12Sr2CaiCu2°< Single

crystals are presented. These crystals, non irradiated or irradiated at GANIL with heavy ions

(Pb'~ +, 6 GeV ) have been decorated with Ni particles in the superconducting state using the Bitter

technique. The defects involved are columnar defects. Resulting decorated flux line patterns have

been characterized using scanning electron microscopy and computer image analysis. Disorder of

the decorated flux line networks has been found to be strongly dependent on the defect density.
which results from the irradiation. In order to characterize this disorder, a method for determining
elastic energy terms in the deformation of flux line patterns has been investigated. This method can

be applied if Fourier transforms of the decorated flux line patterns exhibit distinct reflections.

1. Introduction.

La densitd de courant critique dans les supraconducteurs de type-II soumis h un champ
appliqud rdsulte de la confrontation entre les propridtds dlastiques et plastiques du rdseau de

flux, et des forces d'ancrage des impuretds. Le ddsordre d'un rdseau de lignes de flux

magn6tique peut provenir soit du potentiel d'ancrage, soit de la tempdrature dans le cas des
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supraconducteurs h haute temp6rature critique. Ii est int6ressant de caract6riser la structure du

r6seau de flux en gardant en m6moire sa relation avec les courants critiques.
Un des points majeurs du ddbat sur la structure du rdseau de flux est le rble prdcis des

ddfauts. L'introduction contr61de de ddfauts d'irradiation semble fitre un chemin d'investigation

correct. Plusieurs types d'irradiation ont fait l'objet de nombreuses Etudes et les irradiations

aux ions lourds semblent dtre )es mieux adaptdes au but fixd : )es ddfauts engendrds sont de

longs tubes, leurs forces d'ancrage peuvent fitre a priori importantes.
Parmi les Etudes expdrimentales portant sur les propridtds magndtiques des supraconducteurs

h haute tempdrature critique, certains ont utilisd la mdthode de Bitter [II Pour visualiser )es

lignes de flux magndtique pdndtrant h la surface de ces matdriaux, situds dans l'dtat mixte

d'Abrikosov.

L'objectif recherchd dans notre Etude a dtd de comparer l'arrangement des points
d'dmergence des lignes de flux magndtique selon le degrd d'irradiation du cristal.

La deuxidme dtape de notre Etude a dt6 ensuite de caractdriser l'dtat de ddsordre d'un rdseau

de lignes de flux magndtique. Pour cela, nous rappelons bribvement )es mdthodes existantes et

notamment la mdthode ddduite de la thdorie de Nelson [21.

Puis, nous prdsentons une autre approche de ddtermination de l'dtat de ddsordre h partir d'un

calcul de termes d'dnergie dlastique ainsi que nos rdsultats expdrimentaux.

2. Expkriences de dkcoration.

2,I fCHANTILLONS. Les expdriences de ddcoration out dtd rdalisdes sur des monocristaux

de Bi~sr~cajcu~o,. Ces matdriaux ont dtd fabriquds selon une mdthode h flux unique : [es

oxydes Bi~O~, CUD et [es carbonates SrC03 et CaC03 ont dtd mdlangds dans un mortier

d'agate dans des proportions respectives de 0,8-1,6-1-1. Le mdlange, placd dans un creuset

d'alumine a dtd chauffd h 040 °C pendant 24 h, puis rapidement refroidi h 970 °C et ensuite

refroidi lentement h 1,5 °C/h jusqu'h 830 °C. Aprds arrdt du four, le mdlange est refroidi

normalement jusqu'h la tempdrature ambiante. Les cristaux ont dtd sdpards mdcaniquement des

agrdgats. Les cristaux utilisds pour les expdriences de ddcoration sont des plaquettes de 4 mm2

de surface et d'dpaisseur de 0,01mm environ.

2.2 IRRADIATION. Plusieurs cristaux de Bi-2212 ont dtd irradids sur l'accdldrateur du

GANIL, h Caen [3, 4]. Les irradiations ont dtd effectudes h 300K avec des ions plomb
(Pb56+) d'dnergie de 6 GeV. L'angle d'incidence du faisceau d'ions dtait perpendiculaire h la

surface des plaquettes ; le faisceau avait un angle de convergence d'environ 5°. Deux lots

d'dchantillons ont dt6 6tud16s, comportant un cristal de r6f6rence non irradid et des cristaux

irrad16s par des fluences comprises entre 5 x
10~ ions/cm~ et 5 x

10~ ions/cm~. On constate

que le bombardement d'ions lourds avec une dnergie de 6 GeV amorphise le mat6riau et

engendre des d6fauts colonnaires. Ces d6fauts, d'un diamdtre de 5 nm sont paralldles h l'axe c

et s'6tendent sur toute l'6paisseur d'un cristal [4].

Aprbs irradiation, (es dchantillons restent supraconducteurs. Sur le tableau I, nous avons

reportd la temp6rature critique (T~) de chaque monocristal Bi-2212, d6termin6e h partir de

mesures de susceptibilitd magndtique, en fonction de la fluence d'irradiation. Ii apparait que,

pour [es dchantillons non irradids, la tempdrature critique est de 85K, et que la

T~ diminue lorsque la dose d'irradiation augmente. Cette variation de la tempdrature de

transition critique en fonction de la fluence d'irradiation reste toutefois relativement faible.

2.3 PRfPARATION DES fCHANTILLONS POUR LES EXPfRIENCES DE DfcoRATioN. Dans une

exp6rience de d6coration, l'dtat de surface du matdriau est un facteur trds important : le

pidgeage des lignes de flux magndtique ddpend de la perfection de l'dtat cristallographique de
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Tableau 1. teJhpdiat~1ie critique en fonction de la jl~lence d'irradiation.

[Criiical temperature in function of the irradiation fluence.]

Irradiations (ions.cm~2) 0 0 5 x
108 5 x

108 109 109 5 x109

T~ (K) 85 85 82,1 85,2 83,3 83,8 82,46

la surface. Les monocristaux de Bi-2212 sur lesquels nous avons travailld, prdsentaient pourla
plupart des marches de croissance ainsi que des impuretds de surface. Pour obtenir un bon dtat

de surface, [es monocristaux ont dtd clivds suivant un plan cristallographique simple (001)

exempt (ou presque) de marche atomique.

2.4 PRINCIPE DE LA DfCORATION, La ddcoration permet de visualiser les lignes de flux

magndtique traversant un supraconducteur de type-II. La mdthode consiste h produire par

Evaporation de petites particules ferromagndtiques (nickel) transportdes par un flux de gaz

inerte (hdlium). Elles fr61ent la surface de l'dchantillon supraconducteur de type-II et se

ddposent aux points d'dmergence des lignes de flux magndtique qui traversent l'dchantillon

celui-ci se trouve dans des conditions de tempdrature et de champ correspondant h l'dtat mixte.

Cette technique de visualisation est inspirde de celle que Bitter [II utilisa pour rdvdler les

parois de domaines ferromagndtiques. Elle fut ddveloppde [5, II Pour ddcorer des rdseaux de

vortex sur des matdriaux supraconducteurs conventionnels et des monocristaux

d'YBa~CU~O~
~.

Les rdseaux de lignes de flux magndtique ont dtd ddcords h la suite d'un refroidissement sous

champ, en appliquant un champ magndtique h une tempdrature To supdrieure h T~, puis en

descendant la tempdrature jusqu'h 4,2 K.

Aprbs ddcoration, les dchantillons sont rdchauffds h l'ambiante avant d'dtre rdcupdrds. Ils

sont ensuite observds par microscopie dlectronique h balayage. La tension d'accdldration du

faisceau d'dlectron du microscope est fixde h une valeur trbs faible (5 kev) dans le but

d'augmenter le contraste entre les particules de nickel fixdes h la surface sous forme d'oxyde et

le monocristal de Bi~sr~cajcu~o,. Les images des dchantillons sont obtenues en mode de

ddtection des Electrons secondaires lies particules de nickel s'oxydent lors de la remise sous air

des dchantillons).

2.5 INFLUENCE DE L'IRRADIATION. La figure I montre la surface du monocristal Bi-2212

non irradid aprbs ddcoration. On peut remarquer que le rdseau de vortex prdsente un certain

ordre, la maille du rdseau bidimensionnel est proche de celle d'une maille hexagonale. En

regardant sous une incidence rasante, on peut constater que des ddfauts ressemblant h des

dislocations sont h l'origine du ddsordre de ce rdseau. Notons qu'h quelques endroits de la

surface ddcorde, nous avons aussi observd que l'organisation du rdseau de vortex dtait

perturb6e par des alignements plus denses de vortex. A priori, ces alignements peuvent fitre

caractdristiques de la prdsence de quelques marches atomiques h la surface du cristal.

Aprbs irradiation, la ddcoration des lignes de flux magndtique n'est plus du tout organisde en

rdseau (Fig. 2). Plus la dose d'irradiation est grande, plus la disposition des lignes de flux est

ddsordonnde. A faible dose d'irradiation, on peut encore distinguer quelques arrangements
pseudo hexagonaux de 5 h 7 vortex, mars pour les fortes doses d'irradiation, aucun

arrangement de ce type n'est discernable. Ces observations montrent que l'ordre h longue
distance est complbtement ddtruit par l'irradiation. Seul subsiste un ordre h courte distance

pour les dchantillons faiblement irradids.
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Fig. I. Fig. 2.

Fig. I. Rdseau de vortex sur un monocristal non irradid de Bi-2212 ddcord h 4,2 K sous 40 G.

[Flux line lattice in a non irradiated Bi-2212 crystal decorated at 4.2 K under 40 G-J

Fig. 2. Rdseau de vortex sur un cristal de Bi-2212 aprbs irradiation lo? ions/cm2).

[Flux line lattice m a Bi-2212 crystal irradiated with 10~ ions/cm~.1

Ces rdsultats suggbrent que chaque vortex est ancrd individuellement sur les ddfauts

colonnaires.

Le champ magndtique qu'il faudrait appliquer pour ddcorer tous )es points d'impacts (pour

une densitd d'impacts de 10~ ions/cm~) vaut Hi
=

276 G, alors que le champ appliqud lors de

la ddcoration est H~~~j,~~i =

40 G.

3. Caractkrisation du ddsordre des rdseaux de vortex.

3. I ORDRE HEXATIQUE DANS LES cRisTAux NON iRRADifs. L'analyse des rdseaux de vortex

peut dtre faite, dans une premibre approche, en utilisant une mdthodologie proposde par

Nelson [21 sur l'dtude de l'ordre translationnel et orientationnel dans des rdseaux bidimension-

nels de sphbres dures assembldes au hasard.

La nature du ddsordre dans les rdseaux de vortex observds h la surface des cristaux de Bi-

22l2 peut dtre estimde en comparant les lois de ddcroissance des fonctions de conflation

translationnelle : R~(rj et orientationnelle R~(r) avec celles obtenues pour des structures

classiques cristalline, hexatique h tongue distance, hexatique h courte distance et amorphe.
La phase hexatique se caractdrise par un ordre translationnel h trbs courte distance qui ddcroit

exponentiellement et par un ordre orientationnel h tongue distance. Le tableau II rdcapitule le

comportement des fonctions de conflation pour chacune des structures classiques.

Le comportement des fonctions de conflation observd dans un cristal non irradid (Fig. 3),

tdmoigne d'un ordre hexatique ddjh observd par Murray [81, alors qu'en augmentant la fluence

d'irradiation le ddsordre observd tend vers un dtat amorphe.

L'dtude d'un rdseau par cette mdthode reste limitde dans la mesure oh les fonctions de

corrdlation sont ddpendantes du vecteur de diffraction de la structure et ne permettent que de

donner une information qualitative sur l'dtat de ddsordre c'est-h-dire d'attribuer h la structure

expdrimentale un type de structure.



N° II RESEAUX DE VORTEX DANS Bi~sr~cajcu~o, 2229

Tableau II. Variation des fonctions de corrdlation R~ et R~.

[Variation of correlation functions R~ et R~.I

Comportement de Comportement de

Nature de la phase la fonction de conflation la fonction de conflation

de translation d'orientation

cristalline Lim R~(r) # 0 Lim R~(r) # 0

) - « , «

hexatique (I) Rg(~~ " ~~P
I'

~~ ~ ~'~ ~~~ ~~~~ ~ ~

hexatique (2) R~(r) cc exp
~

; (r
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Fig. 3. Fonctions de corrdlation orientationnelle (a) et translationnelle 16) pour un cnstal non irradid,

ddcord h 4,2K sous 40 G.

[Orientational (a) and translational (b) correlation functions for a non irradiated crystal decorated at 4.2 K

under 40 G-j

Nous avons donc cherchd h mettre au point une autre technique pour caractdriser

quantitativement l'dtat de ddsordre, en appliquant aux rdseaux de vortex un calcul de l'dnergie
dlastique.

La mdthode appliqude suppose que le rdseau rdel de lignes de flux magndtique peut dtre

ddduit du rdseau moyen aprbs distorsion de celui-ci. A chaque point du rdseau moyen,

correspond un point du rdseau rdel le passage du rdseau moyen au rdseau rdel s'effectue par
compression et cisaillement localement au voisinage immddiat du point considdrd.
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Le vecte~lr ddplacement d~l n~e~ld lp, q qui traduit le passage d'un rdseau h l'autre est ddfini

par :

~
~ I r£seauddfom£ ~rdseauparfa)t

,

~~~C ~j ~
"

°

r

A chaque ddplacement, on associe un tenseur des ddformations [E,~I au nceud ~p, q), ddfini

par :

au, d~l~
Ejj = -,

E~~ = -,dr, dr~

j dUj dU~ j au, au,,
~'~

2 al',,
~

dr, '

~~'
2 dr,

~
dr,,

A partir d'une expression de l'dnergie dlastique du rdseau

=

~ ~~~~~~ ~ ~'H).[Ejj+E~~]2 ~~ ~
~ ~~" ~ ~j2 + E)~ + ~j~jj)

oh p est le module de cisaillement du rdseau, A est un coefficient de Lamd ddfini par :

K
=

~ ~ ~ ~ ~ (K : compressibilitd du rdseau )
3

Le ddsordre dans un rdseau de vortex peut dtre apprdcid h partir d'une ddtermination des termes

de compression (C,) et de cisaillement (Co)

c,
=

~ (Eii + E?2)~ et Co
=

it El
,,; ,, <,>

Nous avons appliqud cette analyse h des images de rdseau de vortex prises sur un monocristal

de Bi-2212 non irradid. Etant donna que lors du traitement d'analyse d'images, nous avons

obtenu des transformdes de Fourier possddant une rdpartition discrbte de rdflexions, la structure

du rdseau ne peut pas dtre amorphe la structure du rdseau de vortex est hexatique (voir

mdthode de Nelson).

Pour quatre images correspondant h des zones diffdrentes du mfime monocristal, nous avons

calculd les terrnes d'dnergie dlastique C~ et Co.
C, varie entre : 0,0373 et 0,124 et Co entre : 0,0776 et 0,251.

La diffdrence des valeurs entre un rdseau parfait (C,
=

0, Co
=

0) et le rdseau le plus
ddsordonnd est relativement importante.

Le calcul des termes C, et Co permet ici de caractdriser plus quantitativement l'ordre

hexatique existant pour les cristaux non irradids. Dans le cas de cristaux faiblement irradids (oh
la transformde de Fourier prdsente des rdflexions discrdtes) cette mdthode peut permettre de

corrdler directement le ddsordre induit dans un rdseau avec la nature des ddfauts (taille et

densitd) qui procbdent h l'ancrage des lignes de flux.

3.2 ANALYSE DES cRisTAux IRRADIfS. Dans le cas de cristaux fortement irrad16s

(disparition des taches de Bragg pour le rdseau de vortex), une troisidme fa~on d'estimer le

degrd de ddsordre consiste h compter les lignes de flux magndtiques qui se trouvent dans des

anneaux de diambtre variable r + Ar, autour d'une origine quelconque du rdseau de vortex un

anneau contiendra un nombre de vortex variant en fonction du rayon i'. La variation du nombre

de vortex en fonction de r sera dvidemment d'autant plus importante et mieux ddfinie si le

rdseau s'approche de la perfection.
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;
~f

f ,.

'

a) '

Fig. 4. Ddtermination du rdseau parfait (c) et ddformd Id) par double transformde de Fourier d'une

image MEB (a).

[Determination of the perfect jc) and deformed (d) lattices by double Fourier transformation of a SEM

micrograph jay.1

Dans ce type de traitement des rdsultats, l'aire de l'anneau croit avec r, si l'on garde

Ar constant. Pour compenser cet effet, et ramener la mesure du nombre de vortex h une aire

identique des anneaux, la contribution de chaque anneau est normalisde par la densitd moyenne

de vortex sur une surface dquivalente.
Ainsi, pour un rdseau hexagonal parfait, on obtient des pics dtroits dont la hauteur

correspond aux nombres de voisins d'ordre n.

En revanche pour un rdseau de vortex, contenant de nombreux ddfauts, les pics sont dtalds et

leur hauteur ddcroit en fonction du ddsordre dans le rdseau, approchant I lorsque

r - CO.

Les fonctions de distribution radiate ont dtd ddtermindes pour [es deux rdseaux des figures

et 2 correspondant h un cristal avant et aprbs irradiation. Avant irradiation, l'ordre se propage h

tongue distance (6 ~Lm et plus), alors qu'aprbs irradiation il ne subsiste de conflation qu'avec
(es premiers voisins (Figs. 5a et b). D'autres analyses sur des cristaux plus fortement irradids,

semblent indiquer que le ddsordre augmente en fonction de la fluence d'irradiation.

4. Conclusions.

Au cours de cette Etude, il apparait que dans le cas des monocristaux supraconducteurs de

Bi~sr~cajcu~o,, non irradids, les lignes de flux magndtique forment un rdseau hexatique.
L'irradiation de ces monocristaux par des ions Pb introduit des ddfauts de type colonnaire qui,

pour les cristaux dtudids, ont une densitd (d,~~~~~~ =

10~ impacts/cm~) supdrieure h la densitd

des vortex (d~~~~~~ =

1,3 x
10~ vortex/cm~). De ce fait, toutes les lignes de flux magndtique

sent voisines d'un ddfaut provoqud par irradiation et )es rdseaux sont alors ddiormds. Atom que
[es ddcorations sur des cristaux non irradids prdsentent des rdseaux relativement bien ordonnds,
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Fig. 5. Fonctions de distribution radiale (RDF) pour a) cristal avant irradiation (cf. Fig. I j, b) cristal

aprds irradiation (cf. Fig. 2).

[Radial distribution function (RDF) for a crystal a) before irradiation (cf. Fig. I), b) after irradiation (cf.

Fig. 2).1

caractdrisds par des rdflexions ddfinies en transformde de Fourier, )es rdseaux de vortex dans

)es cristaux irradids ont une structure amorphe.
Cette Etude a par ailleurs permis de mettre en place diffdrentes mdthodes pour caractdriser

l'dtat de ddsordre des rdseaux de vortex calcul des fonctions de distribution radiale, calcul des

fonctions de corrdlation translationnelle et orientationnelle et calcul de l'dnergie de ddforrnation

dlastique des rdseaux de vortex.

ilette demibre mdthode prdsente l'avantage de pouvoir estimer quantitativement l'dtat de

ddsordre d'un rdseau tant que celui-ci prdsente un spectre de Fourier de rdflexions discrbtes.

Une Etude complbte sur des cristaux faiblement irradids doit permettre dans l'avenir d'dtablir

une conflation quantitative entre les parambtres dlastiques du rdseau et la nature et la densit6

des centres d'ancrage des vortex.
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