THESE

L UNIVERSITE SCIENTIFIQUE ET MEDICALE

ET LINSTITUT NATIONAL POLYTECHNIQUE
DE GRENOBLE |

pour obtenir le grade de
DOCTEUR de TROISIEME CYCLE

par

Marie - Claire SAINT-LAGER

SUJET

ETUDE EXPERIMENTALE DE LA COHERENCE
DES ONDES DE DENSITE DE CHARGE
DANS Nb Sej

Soutenue le Mardi 7 Juin 1983 devant la commission d'Examen

(-

LAJZEROWICZ  president

LEDERER

MONCEAU

RENARD Examinateurs
. SCHULZ

.P. SORBIER

(VRN s e v B







REMERCIEMENTS

J'exprime mes remerciements d Monsieur le Professeur

LAJZEROWTCZ pour L'homneur qu'il me fait en présidant le jury.

Je suie sensible d 1'intérét que Messiewrs P. LEDERER,

H. SCHULZ et J.P., SORBIER ont porté 4 ce travail et je leur en sais

yé d'avoir bien voulu siéger d ce jury.
g

Cette thése n'aurait pu voir le jour st le laboratoire de
ohimie minérale de Nantes n'avait pas synthétisé les échantilloms.
Je tiens & remercier le Professeur J. ROUXEL, Directeur de ce Labora-
toire ainsi que A, MEERSCHAUT et Louisette GUERMAS pour cette '

collaboration fructususe..

Ce travail a été effectud au Centre de Recherches sur les
Trés Basses Températures. Je remercie R. TOURNIER qut m'a accuetllie
et D. THOULQUZE, Directeur de ce laboratoire pour 1'intérét soutenu

qu'ils ont porté d ce travail.

Je tiens tout particuliérement d exprimer ma reconnaissance
q4 P. MONCEAU et M. RENARD qui,avec efficacité et compétence, m’ont

initié & la recherche et collaboré d ce travail.

gu'il me soit permis d'assoctier & ces remevciements les
membres de L'équipe : J. RICHARD, H. SALVA, 7.7. WANG, pour Leur

disponibilité et leur assistance avisée,

Je ne saurais oublier tous mes collégues techniciens et

chepcheurs dont 1'aide constante m'a été précieuse.

Je pemevrcie vivement F. MAHIEUX qui a donné forme d ce

mémoire avec gentillesse et efficacité.







TABLE DES MATIERES

INTRODUCTION

CHAPTTRE I : RAPPEL DES PROPRIETES DES ONDES DE DENSITE DE

CHARGE

§ 1 a, Transition de Peierls
b. Supraconductivitd de Frohlich
. Transition structurale - fluctuations

Propriétés nom linéaires

-

Influence de la fréquence

.

-

. Ordre 34 longue distance

K W Wwn WA Wa Kh un
W~ Oy A B WM

., Métastabilitd - effet de mémoire

CHAPITRE II : DISPOSITIF EXPERIMENTAL

§ 1. Systéme de régulation

§ 2. Systime de mesures
CCHAPITRE ILI : PERIODICITE DU PIEGEAGE DE L'ONDE
I. Généralités

. Théorie de Barnes et Zawadowski

., Determination de Aﬁ

W O W W wn

2
3
4, Dispositif expérimental
5

. Rasultats

CHAPLTRE IV : FLUCTUATIONS DANS TaS3 et NbSe

3

Introduction

Partie I : Conditions générales

§ 1. Dimensionnalité et fluctuations - &tude aux Rayons X

Modulation du courant porté& par l'onde de demsité de charge

. Synchronisation du déplacement des ondes de densité de charge

Pages

10
14
23
30
34
36
38
40

45

49
53

57

60
61
52
63
65

74

75
75




§ 2. Comparaison avec les autres composés unidimensionnels
§ 3. Courbe de résistivité en fonction de T en champ nul
§ 4. Variation du champ critique en fonction de 1la température

§ 5. Conditions expérimentales

Partie II : Résultats et discussion

§ 1. TaS3 (orthorhombique)

§ 2. NbSey, transition haute température
§ 3. NbSe3, transition basse tempdrature

§ 4. Conclusion

CHAPITRE  V : INFLUENCE DE LA FREQUENCE SUR LA CONDUCTIVITE
ELECTRIQUE DE NbSe

3

§ 1. Introduction
§ 2. Existence d'un mode collectif de conduction
3. Influence du champ &lectrique et de la fréquence sur la
conductivité
4. Conditions expérimentales
5. Résultats

Discussion

o« ] «“r o
o
.

7. Conclusion

CHAPITRE VI : ORDRE A LONGUE DISTANCE DANS NbSe3

Introduction

Partie I i Influence des contacts sur les propriété&s non
linéaires

§ 1. Dispositif expérimental

§ .2, Inhomogénéité du champ électrique dans le cas métallique

§ 3. Influence de l'inhomogénéité du champ sur le mouvement de

l'onde - - position du problé&me
+ Significstion de VO ~ lére hypothése
+ Mod&le de Maki et Cng

4
5

&6, Conséquences du modéle de Maki

7. Autres observations imputables 3 1'effet des contacts
8

Lh wa i Whm owa

. Conclusion

76

82
83

84
84
89
97
101

105

108

109

112

118

125
130

133

i36
139

- 139

143
144

150
153
154
156
159



Partie il .- Etude du mécanisme de dépiégeape dans NbSeq

onde basse température
§ 1. Introduction
§ 2. Evolution des cycles d'hystérésis en fonction de la température
§ 3. Evolution des fréquences

§ 4. Interprétation

CONCLUSION

CONCLUSTIONS

160
160
162
165
l67

170

173







i”Nuxnknd“D“u“¢“$“L“Q.N

Depuis une dizaine d'années, 1'engouement pour 1'&tude des
propriétés physiques des systZmes i dimensionnalité réduite negfait que
crofTtre. Grice aux progrés récents dans les techniques de microlitheo-
graphie, les propriété@s de transport dans des fils de moins de 0,1 U de
large sont devenues accessibles,mettant en &vidence la quantification
des niveaux d'énergie due i la géométrie tré&s étroite. De méme, gridce &
des &vaporations trés sélectives permettant de fabriquer des couches
d'inversion ou MOSFET, des hé&térojonctions ; 1la localisations 3 deux
dimensions des &lectrons, a conduit aux spectaculaires expériences ,
d'effet Hall quantique., Les chimistes ont aussi largement participé 3
cet effort en synthétisant des cristaux Crés anisotropes,pour lesquels
la conductivité 8iectrique le long de 1'axe de chaTnes ou de plans est
beaucoup plus grande que dans l'orientation perpendiculaire, Depuis 1970,
il a 8t8 bien mis en &vidence que les composés unidimensionnels sont
instables 3 basse temp&rature et qu'ils subissent des transitions
structurales avec modulation de la distribution &lectronique ainsi que
1'avait montré Peilerls en 1930, Ces distorsions ont été détectées
d'abord dans le composé formé de chaines de platine dont le prototype

[Pt(CN)a]

2 Br0.30 . HZO et dans les sels organiques 4 transfert de

chafge dont le plus &tudié fut TTIF - TCNQ. L'int&rgt pour les composés

est K

organiques s'est récemment dirigé vers les structures {TMTSF)»,X oli 1'anion X
g q g 2

est PF A_F Cl0, ...} dont certains composés sont supraconducteurs

6 7"87¢’ 4
- gous pression ou méme i pression ambiante.

Cependant, des propriétés mon linéaires dans des composés
présentant des ondes de densité de charge ont &té& découvertes dans une
autre famille de composés pseudo—unidimensionnels : les trichalcogénures
des métaux de transitiom, em particulier NhSe3 synthétisé.la premidre
fois en 1975 par A. Meschaut et J. Rouxel 4 Nantes et &tudié au
C.R.T.B.T. & Grenoble depuis la méme période. L'2tude des propriétés
de transport montre qu'au-delid d'un champ &lectrique seuil (de 1'ordre

de 10 mV/cm pour les &chantillons trés purs), la conductivité &lectrique




augmente, de méme qu'un signal dépendant du temps apparalt aux bornes

de 1'échantillon. Ce signal est formé d'une tension alternative,dont

la fréquence croit avec le champ &lectrique,et d'un bruit large bande,
Cetta augmentation de conductivité a trés raplidement &té interprétée

par J, Bardeen comme celle assocife au déplacement des ondes de densité
de charge lorsque le champ @lectrique les dépiége des centres d'ancrage
que sont les impuretds ou les dislocations. Ce mécanisme de conduction
avait &té proposé en 1954 par H. Frohlich comme une possibilité d'obtenir
un état supraconducteur. Dans les quelques derniers mois, de nouveaux
‘composés ont &té découverts montrant les mémes propriétés : dans la

famille des trichalcogénures, TaS, et NbS les bronzes tels que

3 3}
Ky 3 MbOB;et dans la famille des tétrachalcogénures des métaux de tran-
sition (TaSea)ZI et (NbSeﬁ)

3,335

Dés 1a mise en évidence des effets non 1inéairés, il avait Bté
remarqué que la conductivitd &lectrique &voluait avec le champ électrique
selon la loi exponentielle : exp (— %;J qui est une lol rappelant
l'effet Zener. L'idée la plus simple fut d'estimer que les &lectrons
individuels passaient par un effet tumnnmel au travers de la bande interdite
créé par L'onde de densitd de charge comme dans un semiconducteur.
Cependant, 1'énergie de la bande interdite déduite de EO correspondait 3
0,! K,tandis que la transition de Peierls &tait de 59 K. De ce résultat
est venue l'id8e d'un volume macroscopique cchérent en phase pour assurer
sa stabilité par rapport aux fluctuations thermiquess la taille de ces
domaines pouvant atteindre le u3, soit pour une lengueur de 100 U une
section de 0,2 uz. C'est 1'étude de cette cohérence de phase i longue
distance qui fait 1'objet de cette thé&se, Trois différentes approches

ont été utilisées :

- la premiére (chapitre IV) concerne 1'étude des fluctuatioms critiques

au~dessus des transitions de Peierls ; il sera montré que pour NbSe3

i la transition haute température et pour TaS3,ces fluctuations sont

résistives et sont. unidimensionnelles ;

- la seconde approche est 1'étude pour NbSe., de la réponse continue i
BP P

3
un champ radiofréquence de forte amplitude{chapitre V). Nous montrerons

que 51 le centre de masse de 1'onde de densité de charge est assimilé

?



i une particule dams un potentiel, 1'équation de l'oscillateur

harmonique suramortie répond bien au prohléme. De la relation entre le
champ critique continu et de la fréquence qu'on appellera de piégeage,
nous déduirons une longueur de corrélation, poutr 1'onde de densité de

charge basse température de NbSeS,de quelques dizaines de microms j

enfin, 1'étude de cette cohé&rence sur des distances si grandes nous a
conduit & dtudier 1'éventuelle possibilité d'effets de taille et 3
mesurer les proprié&tés mnon 1inéﬁires de NbSe3 en fonction de la longueur
entre les fils de tensiom (chapitre VI). Les propriétés générales des
cffets non lindaires dans ces composés seront revues dams le chapitre I
et les techniques expérimentales utilisées au chapitre II. Le chapitre
111 est consacré i un essai de synthése sur tous les compcesés non
lindaires &tudids au laboratoire qui tend & montrer que la période
concernée dans le mouvement détecté& est la moitiéd de la période de

1tonde de densité de charge.
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REsune

De nomhreux composés & dimensionalité réduite,tant bidi-
mensionnels qu'unidimensionnels, présentent des transitioms structurales
3 basse température ,dites transitions de Peierls qui se manifestent par
une modulation sinusoidale de la période du r&seau cristallin auquelle
est assocife une modulation similaire de la charge &lectronique appelée
onde de densité de charge. L'onde de densité de charge est piggée au
réseau soit parce que sa période est commensurable avec celle du téseau,
soit par la présence d'impuretds. Dams la famille des composés lin&aires
des trichalcogénures des métaux de transitiom NbSe3 et TaSB, on montre
que l'application d'un champ &lectrique peut dépiéger l'onde de densité
de charge et lui faire transporter un courant ainsi que 1l'avait prédit

Frohlich en 1954, Ce dépiégeage se produit au-deld d'un champ &lectrique

seuil qui est déterminé lorsgue la caract@ristique tenmsion—courant devient

non linéaire. Le mouvement de 1'onde de demsité de charge n'est pas
uniforme mais comprend une partie pdriodique. Cette composante alternative
du mouvement est mesurée par l'analyse spectrale de la temsion aux bornes
de 1'échantillon. Ces propriété&s nom linéaires présentent um caractére
collectif qui indique que la cohérence de phase des ondes de densité de

charge dans ces composé&s s'étend sur des distances macroscoplques.,
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§ 1.A. TRANSTITION DE PEIERLS

Durant ces dix derniéres annges, un tré&s grand effort de
recherche a &t& entrepris pour 1a compréhension des systdmes physiques
34 dimensionalité réduite. De nombreux matériaux formés de chatnes
lingaires dont la conductivité &lectrique est beaucoup plus grande le
long de 1'axe des fibres que perpendiculaire & elles ont &té synthétisés,
Pour ‘un grand nombre de ces composés, l'interaction entre les ions et
les électrons, dite interaction &lectrom~phonon, provoque une instabilité
structurale i basse température. L'un des buts de ces recherches est

d'étudier 1'état de base d'ur conducteur &lectronique unidimensionnel

a4 température nulle selon la force relative des différents types de
couplage é€lectron-2lectron. Plusieurs possibilités sont prédites par les
modéles théoriques : soit un &tat supraconducteur, seit un 8tat isolant
modulé spatialement : si la modulation intéresse la densité de charge
électronique, le systdme présente une onde de densitéd de charge ; si
L'orientation des spins est modulée, le systéme présente une onde de

densité de spin.

Cette instabilité d'un systéme unidimensionnel a &té prédite .-

(1

par Pelerls il y a prés de 50 ans, en montrant que l'énergie
glectronique d'une chafne lin2aire formée d’atomes (&quidistants de a)
étalt abalssée par la formation d'une onde de densité de charge qui

s'écrit

p(x) =p [ 1+ acos (O + 9] (D
<
f : - Y
ol p, est la densité &lectronique uniforme, j I A :
0p 1'amplitude de la modulation de charge proportionnelle au couplage

&lectron—phonon, _
= ZkF le vecteur d'onde de la modulation :et
kF ie vecteur d'onde de Fermi du métal. :
La phase @ précise la position de 1l'onde de de@sité de charge par rapport
aux ions du réseau. De plus, dans le champ él%ctrique associg avec p(x),
chaque ion va se déplacer vers ume nouvelle pésition d'équilibre. La

modulation des déplacements des loms s'&critipour le nidme ion :
N

v fl /LL‘,Q—\_‘_V "H LJI/- TTeE

=u_sin(n Q a + @ L

&

o]

ke




L'amplitude du déplacement u &dtant naturellement petite devant ie pas
du réseau a., La modulation de ia position des ioms peut &tre détectée
aux rayons £, aux meutrons ou au mi‘croscope électronique. Il apparalt
des taches de surstructure autour des taches de Bragg de la structure
non modulée qui permettent de mesurer la période de l'onde de densité

de charge. Cette nouvelle périodicité conduit & recaleuler la structure
de bapdes. Une bande interdite s'ouvre au aiveau de Fermi qui abaisse
1'énergie cinétique des états situds 3 ce niveau. L'instabilité& struc-
turaie (ou transition de Peierls) se produit lorsqu'il est énergétique=
ment favorable de distordre le cristal pour bénaficier du gain d'énergie
&lectronique provoqué par la formation de cette bande interdite., Des
ondes de densité de charge ont aussi Bté observées dans des cOmpOSEés
bidimensionnels(2 ’3). 11 est alors nécessaire que la surface de Fermi
du matdriau considéré présente ume forme telle que de nombreux états
situds de part et d'autre de la surface de Fermi soient connect@s par un
méme vecteur Q. L'état de base a basse tempdrature reste alors métalli-
gque. Pour un composé ctrictement unidimensionmel, la surface de Fermi
est formée de deux plans paralléles, séparés du vecteur Q. Tous les
atats sont connectds deux 4 deux par ce méme. vecteur Q. La bande inter—
dite intéresse alors la totalité de la surface de Fermi et 1'2tat de

base 3 basse tempdrature est isclant.

Fn conclusion, 1'apparition d'une onde de densité de charge

est favorisée si :

- le couplage électron-phonon est dievé. 11 va déterminer la taille du

ap et donc le gain d'énergie des électroms j
gap pas B

- le "nesting" des surfaces de Fermi est important. C'est par ce terme
qu'apparait l'importance de la dimensionalité pour la création d'une

onde de densité de charge.

Dans 1'état fondamental, le gap, 1'amplitude de 1'onde e
densité de charge ou du vecteur de distorsion sont tous reliés par un
facteur de proportionalité au paramétre dlordre. C'est pourquoi, dans

la guite, nous ferons souvent 1'amalgame entre ces différents termes.




§1 B. SUPRACONDUCTIVITE DE FROHLICH

Si les propriétés statiques des transitions de Peferls
semblent hien comprises, 1'&tude des propriétés dynamiques n'a &ta
entreprise que tras récemmént. Or, dés 1954, avant la théorie BsC,
Frohlich avaitc présent? un meddle ol 1'onde de densitd de charge d'un
systéme linéaire d'atomes (comme celui décrit ci~dessus) pouvait se
déplacer en bloc le long de la chatne sans amortissement, ce qui devait
conduire & un &tat supraconducteur. La différence essentielle avec les
gemiconducteurs est que dans ceux—ci, la bande interdite est due au

potentiel ionique et que le systéme d'axes naturel est alors celui 1id

au réseau oii le courant est nul.

Ce modéle a €té repris en 1973 par Bardeen(s). La figure la
montre que le diagramme qu'il a tracé de 1'8énergie (mesurée i partir
du niveau de Fermi) en fonction du nombre d'onde dans le cas d'une
chaine formée d'atomes séparés de 4, avec un électron par atome,

A 1'&quilibre (vs = 0), la transition de Peierls crée ume distorsion

: . T :
et un gap A s'ouvre au niveau de Fermi i iliz, car dans ce cas, la

() E

--‘---EF

—
B
m

.

o
|3

N I

[SW L) S
i
Al

Kk
Fig. | : Sch&ma de bande d'une chaine lindaire d4'atomes séparés de la distance a.
, . , - . m
a) v, = O, la bande inrerdite de Peierls apparalr i = 33
. . -~ 2 T m T, P .
b) la bande interdite apparaft 3 — + q et - »= = g dans le référentiel du

2a 2a
laboraroire ; dans le référentiel en mouvement, le schéma de bande est

identique 4 celui de la figure la.

alg o




bande est 4 moitié pleine. Tous les &tats en dessous du gap sont

occupés et tous ceux au~dessus vides. Contrairement i un semiconduc—
4-__—_'_————"-.___

e e e i

du re5eau donc flxe dans _ l 'espace- 1;

p0551b111te de gllsser commeé” une onde propagatlve avec une vitesse v

sans entrainer de mouvement d'ensemble des ions.

Le déplacement d'un icn &étant alors :

u = a  cos Q (x - v, £) q%gé; - E@ép

chaque ion eoscillant 2 la fréquence w = Q v_. @y?é;— é?{;

La figure Ib montre 1la distribution de Fermi lorsque la medu-

lation se déplace 3 la vitesse Ve telle que

Dans le référentiel galiléen animé de la vitesse vy, on peut refaire le
raisonnement précédent, et les &lectrons sont prisonniers sous la bande
interdite, laquelle &tant symétrique dans le nouveau référentiel en k
et -k, le courant 3lectronique dans celui-ci est alors nul. $Si la

vitesse v, est faible tant que h kF Vg <A, dans le ré&férentiel au repos,
j = n'ev

oil n' est le noubre d'@lectrons par unité de volume dans la bande

affect8e par 1'onde de densité de charge,

I1 faut noter que ce courant est bien plus grand que la
composante alternative Iige 4 la modulation de la charge électronique

de vecteur d'onde g écramtant le potentiel du réseau déformé.

La situation est un peu analogue a4 celle des supraconducteurs,
ol 1'existence d'une bande interdite dans les excitations au niveau de

Fermi, n'empéche nullement la conductivité. C'est parce que, ici aussi,




il s'agit d'une interaction, sans référentiel privilégié, et que les
paires de Cooper peuvent &tre construites soit sur (k et ~k), solt sur
(ktk) et -k+K), le deuxi®me &tat revenant i communiguer une vitesse

d'ensemble :

Dans le modéle de Frohlich, 1'existence de la bande interdite
diminue la possibilité de diffusion élastique d'électrons individuels,
car il n'y a pas d'état accessible pour relaxer 1l'énergis., Le déplacement

se fait sans dissipation et le systéme serait supraconducteur.

Ce mode de Frohlich est une conséquence directe de 1'ipva-
riance par translation telle que 1'énergie de 17onde de densitd de
charge est indépendante de sa phase @ par rapport au réseau, En fait,
cette invariance par tranmslation est brisée parce que la phase est
piégée au réseau. Le pidgeage peut provenir soit des impuretés, soit
de la commensurabilité de la période de 1'onde avec celle du Téseau
cristallin, soit du couplage entre chalnes avec des phases opposées( ).
Cependant, l'application d'un champ électrique peut fournir 3§ 1'onde
de densit& de charge une énergie supérieure 3 celle du piggeage et
au-deld d'un champ &lectrique seuil, l'onde de densité de charge peut

se déplacer et porter du courant.

Ce mécanisme de conduction a été mis en évidence (mais

malheureusement pas la supraconductivité) dans plusieurs composés de
la famille des trichalcogénures des métaux de transitions MX3(7’8’9)
ol M peut 8tre un atome de Nobium ou de Tantale et X du S&l&nium oy
du Soufre (NbSeB, TaS3), dans uﬁ composé appelé bronze bleu KO,BMOOB(IO)

et trés récemment dans quelques tétrachalcogénures de métaux de

I(11)

o I
transition (MX4)HY tels que (TaSe4}2\ et (NhSe&)B’33

L'absence de la supraconductivité de Frohlich dans ces cas
est la conséquence de 1l'existence d'ume nouvelle famille d'excirtations

(6,12)

i gap nul i les phasons ou modulation périodique de la phase

d'onde de densité de charge

P =p, cos | ax + €cos kx |
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I Tig. 2a 1

Empilement des prismes MX le long de 1'axe b,

Q Selenium

o Niobium

Fig. 2b :

Cellule unité de NbSe

la distance Se—Se,.

3

montrant les 3 types de chafnes, dé&finis selon




dont on peut montrer que 1'énergie propre tend vers zé&ro si k - q.

Le piégeage crée des déformations statiques de 1'onde qui,
au moment du champ critique, deviennent dynamiques et se couplent au
réservoir thermique, assurant une dissipation 1iée au mouvement, donc

(13)

un freinage et une conductivité finie .

§ 3. TRANSITIONS STRUCTURALES — FLUCTUATIONS

A, Structure.

Tous les trichalcogénures des métaux de transition sont
formés de prismes trigonaux MX6 (M : métal de transition, X : chalcegéne)
empilés les uns au-dessus des autres le long de 1'axe b pour former
des chaines MXB (fig. 2a). Dans le cas des dichalcogénures, la base des
prismes est Equilatérale et l'empilement est tel gu'il se forme des
couches infinies. Dans la famille des trichalcogénures, l'atome M est
décalé de % d'une chaine 3 1'autre, ce qui a pour conséquence que
la distance entre deux atomes M de chalnes voisines est plus grande

que celle entre deux atomes le long de la méme chalne, ce qui conduit

au caractére pseudo-unidimensiormel de ces composés.

Les propriétés sont gouvernées par différents modes d'arran—
gement de différentes chafnes selon la force de la liaison ¥ ~ ¥ dans
ia base triangulaire du prisme trigonal MX6. Seuls les compesés de la

série VB présentent un caractére métallique.

Dans la famille des MX, la cellule unit& est compliquée

3
(fig. 2a). NbSe, contient 6 chafnes de Niobium ce qui donne une

structure de bande extr@mement complexe mais pour 1'essentiel assez
. . ‘ . 2

fortement unidimensicnnelle par recouvrement des orkitales dz” du

Nicbium le long des chafnes. Dans ces conditions, il n'est pas surpre-

nant de voir apparaltre les transitions de Peierls,

La structure monoclinique de N'bSe3 dans le plan "ac’ est

(14)

représentée dans la fig. 2b . 11 v a 3 types de chalnes dont la



Fig., 3a :

Variation de la

résistivitéd de NbSe,, mesurée
le long de 1'axe des chalnes,
en fonction de la température

Q 50 100 180 200 250 T(K) 300
i T T i T T T T ™6
_
S )
Sl
T
o
Sig
3l514
-2
-0
Te
| 1000/ T
1 1 1 L i 1 —l ] 1 |
3 5 7 9 1!
Fig. 3b : Variation de la résistivité& dans (TaSey)2, 1, mesurée le long de l'axe des

chatnes en fonction de 1/T. Au-dessous de T., il est segﬁgg%ducteur, sa

résistivité est régie par une loi d'activation p = p, e

La pente de

Log de R en fonction de 1/T donne le gap de Peileris.
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=} Q

=}
liaison Se-Se est respectivement 2,374 A, 2,485 A et 2,909 A, L'iné-—-
quivalence des 3 sites de Niohium & &té r8cemment mise en &vidence par
Ry {5 '

a.T] = 145 K puis Q.Tz = 59 K et qui concernent respectivement

. Deux ondes de densité& de charge apparaissent successivement

chacune des 2 chafnes ofi 1a liaison Se-Se est la plus forte. L'exis-
tence de ces transitions est prouvée par 1l'apparition des taches de
surstructure par exemple en diffraction &lectronique, et sont la
signature dans 1'espace réciproque des nouvelles périodicités
apparaissant dans le cristal i T1 et & T2’ dues aux déplacements us

périodiques des ions signal&s dans le premier paragraphe.

Dans 1'espace réel, les longueurs d'onde des deux ondes de
densité de charge projet@es le long de 1'axe des chafnes sont soit
légérement inférieures (Kl), soit légdrement supérieures (Kz) i
4 distances atomiques Nb-Nb. Les deux ondes sont donc incommensurables

(14)

avec la période du réseau atomique

L'ouverture de bandes interdites 3 Tl et T2 dans les bandes
de conduction.se traduit par une perte rapide du nombre d'&lectrons libres et
par les deux anomalies de ré@sistivité (fig. 3a). La surface de Fermi
n'étant pas totalement affectde, probablement par suite d'effets bi-
ou tridimensionnels, le comportement i trds basse température reste de

type métallique.

TaS3 existe avec 2 structures différentes : monoclinique et

orthorhombique, TaS3 monoclinique est isotypique de NbSe3. Les liaisons
=] [=] [

5~S sont 2,07 A, 2,11 A et 2,81 A. Il présente lui aussi 2 transitions

structurales 3 TE = 240 K et T 160 K, par contre son &tat de base

2
d basse température est semi—conducteur, La figure 3b représente la

variation de la résistivité pour les composés semdconducteurs au-dessous

de la tramsition., La callule de TaS3 orthorhombique est plus complexe.

Elle comporte 24 chalnes de 2 types différemts., A T, = 215 K apparalt une

1

onde de densité de charge dont la distorsion a une compcsante le long de

H *

¢ de 0,225 ¢ , Cette valeur décroTt faiblement avec la température pour
. < * .

se fixer & la valeur commensurable 0,25 ¢ aux environs de 130 K. La

. d * * ,
composante suivante b évolue de 0,1 b 3 0,125 b ; suivant a , elle

*
vaut : 0, 5 a .
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Fig., 4a : Empilement des
tétraédres MX, le long des
chalnes avec des atomes de Y
(Iode dans notre cas)
répartis entre les chalnes
suivant le méme axe,

Fig. 4b : Cellule unité de (TaSe,),I montrant la rotation des tétrad&dres de 7/8
le long de la cOte z. -
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Les té&trachalcogénures, représentés £fig. 4a, ont une
structure hesuccup plus simple, la cellule unitéd contient

2 chafnes identiques séparées par des atomes d'iodes,

Deux composés de cette famille présentent des transitions

) (11 (18)

de phase : (TaSe4)ZI. At (NbSe4)3’331 .
ont &8té observées en microscopie électronicue pour (TaSe4)2I en

* * * (1
0a , Ob , 0,03 c (7

Des taches de surstructure

Notons que NbS, peut cristalliser sous différents polytypes.

3

Pour 1'un de ces polytypes, une transition structurale apparait 3 85°C
* % *

au~dessous de laguelle une surstructufe en O0a , 0,29 , Oc a été

mis en évidence.

Ces derniers mois ont donc vu s'é@largir le nombre des composés
présentant les propriétés attribufes & la dynamique des ondes de densitd
de charge. Nous avons rassemblé dans le tableau | leurs principales
caractéristiques : le nombre de chalnes par cellule unité, la temp&rature
de transition, les composantes du vecteur de surstructure, la valeur du
gap 4 basse température compatée 4 la température de Peierls et enfin

1'4tat de base en dessous de Tc'

NbSe3 est le premier matériau pour leguel ont &t mises en
Evidence les propriétés non linéaires. Il reste de loin le plus 3tudid,
mals n'est pas le plus simple. En effet, il est probablement le meoins
unidimenticunel de tous et cela se manifeste par le fait que malgré les
2 transitions successives, 11 reste des 8lectrons normaux lui domnant

son caractdre semimdtallique 3 basse température.

Les tétrachalcogénures avec leurs 2 chaTnes identiques par

cellule sont beaucoup plus intéressants de ce point de vue.

On peut se faire une idée de 1'unidimentionanlité des composés

par 1'étude des fluctuations au-dessus de la transition.
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B, Fluctuations.

Le caleul dang un systéme unidimensionnel (en utilisant la
méthode des liaisons fortes),dans le cadre de 1l'approximation de champ
moyen conduit i une &quation du gap similaire & celle de la théorie
B.C.S8, :

MF

kgT, = 0,57 A (T = 0)

. o MF = N S
ol TP est la température ol le paramétre d'ordre s'annule.

En toute rigueur, cette approche est incorrecte car las
systémes 1D sans interaction 4 longue portée ne peuvent avoir de trap-
sition de phase qu'da T = 0 K. L'interaction &lectron-phonon n'est pas
en principe une interaction i longue portée et nous ne devrions domc
pas trouver de température de transition différente de 0. Mais, dans
1'approximation de champ moven utilisée, seuls sont considérds les

couplages &lectron-phonon de vecteur d'onde QO = 2k qui donne alors

F’
un caractére 3 longue portée i cette interaction. Le fait de rétablir
dans 1'interaction tous les autres vecteurs d'onde q # ZkF rétablirait
le caractére & courte distance du couplage et entrafnerait 1'existence

d'une température de tramsition i O K.

Si nous prenons maintenant en compte les fluctuations et
les effets tridimensionnels provenant d'un faible couplage entre les
chafnes, alors le probldme perd son caractdre ID et une transition de

phase finie 3D est possible.
Plusieurs types'de couplage sont possibles
~ couplage par effet tunnel (ou tight hinding lateral),

- couplage di & 1'interaction coulowbienne interchafne ,

~ couplage dii aux contraintes,
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Les effets de ces couplages et des fluctuations furent
calculés par de nombreux auteurs. Nous pouvons en tirer deux points

importants :

- existence d'une température de transition différente de O K :
MF '

< .
TBD Tp ?
- existence d'un pseudo—gap dans le spectre électronique au lieu du

gap de. Peierls,

Lee et al., calculent une température de transition T de

MF (20) P , .3D

l'crdre de Tp [4 ., Nous pouvons donc représenter la variation du
gap avec la température suivant le diagramme de la figure 5.

D MF
Ainsi pour T > Tp , 11

n'existe pas d'onde de

densité de charge., Puis

lorsque nous refroidissons

MF
au—dessous de Tp ~, les

. ord re-lD
a courte distance

3D ou fluctuations

0.D.C. apparaissent tempo-
rairement dans des réglons
isolées, de longueur & , et

T non corrélées de chaine i

T P c chaine. Le refroidissement
3D TMF ' entraine corrélativement
une augmentation de 1'am-

Fig. 5 : Variation du paramétre d'ordre ea fonccion plitude des distorsions,
de T.
1'augmentation de 1'amplitude

de 1'0.D.C. et Egalement celle
de la longueur de corrélatiom.
Des fluctuations unidimensionnelles peuvent &tre vues aux Rayons X. Pour

T = -3ﬁ, les faibles interactions interchaines deviennent suffisantes pour
corréler la phase des 0.D.C. sur les différentes chaTnes, conduisant 3 une

véritable transition tridimensioconnelle.

Dans le tableau 2 ont &té reportdes les observations concernant

les fluctuations pour les différents matériaux.




Tabhleau 2

MF .
Etat de hase . , T Lignes
a 300 K ZADCK) TBD(K) L diffuses
, T
3D
métallique 145 oui
700 59 3,2 oul
ortho métallique 1600 215 3,5 oui
TaS3 mono métallique 240 oui
160
4)21 fluctuation 7 3000 263 3,25 ?
. ” )
4)3,331 fluctuation ? 3900 | 285 3,9 7
type II ? 2600 358 2,067 ' oul

Commentaire :

Pour NbSe3 et les deux Ta$s 1'8tat de base 4 300 K est

3,
métallique, c'est-d~dire que la résistance décroft avec la température.
La variation thermique de la ré&sistance dans NbSe3 est stricteﬁent
linéaire, d'oli on conclut que les fluctuatioms ont peu d'effets sur

la résistance., Ces fiuctuaticns ont 8té récemment observées par la

mise en &vidence de lignes diffuses de trds faible intensité aux, Rayoms X

21
par J.P. Pouget( )

. Par contre, dans TaS3, les lignes diffusgs‘sont bien
plus intenses et leur contribution i la résistivité au-dessus. de la
transiticn de Peierls est tr&s importante. Pour (TaSEA)ZI’ (Nb8e4)3$31

la résistance augmente lorsqu'on refroidit. Ce comportement non métallique
peut soit provenir de la structure de bande de ces composés au-dessus

des transitions de Peierls, soit d'un effet important des fluctuations.
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Dans le chapitre 4, nous &tudierons plus en détail les

effets dus aux fluctuations,

§ 3. PROPRVIETES NON LINEAIRES

Aux températures inférieures i celles ol apparaissent les
ondes de densité de charge, lorsqu'on augmente la densit& de courant

dans une fibre de NbSe3 ou de TaS3_(la gsection typique d'une fibre

2 L.
est 20 um~ et la lomgueur entre 0,5 mm et quelques mm) , la caractéris-—
tique tension—courant V(I) devient non lingaire au-deld d'un certain
Rx I,
—
La figure 6b montre la caractéristique V{I) d'un &chantillon TaSB.

e . e Ceea . v
Pour plus de précisions, on mesure la résistance différentielle %T
en fonction du courant continu I qu'on fait passer dans 1'échantillom :

courant critique Ic ou champ électrique seuil défini par E =

on applique um petit courant alternatif (33 Hz)il'échantillon, on
détecte la tension en phase avec ce courant et on mesure le rapport

dv/dIl. Dansle régime lingaire, eat la résistance ohmique de

v
dT
1'&chantillen. L'écart 4 cette valeur ohmique définit le régime non
lindaire. La mise en &vidence du champ seuil est sans ambiguité dans

la fig. 6a. Pour Ta3,, ce champ seuil est de l'ordre d'ume fraction de
volt/cm 4 quelques volts/em ; pour NbSe, en dessous de T, = 59 K, il
peut 8tre inférieur & 10 mV/cm. De pius, au-deld du champ seuil apparait
aux bornes de 1'échantillon une tension de bruit dans un spectre Crés
large de fréquence (22).(fig. 6c). L'analyse de ce brult montre qu'il
est formé d'un bruit large bande et d'une composante périodique qui
varie avec le champ Blectrique appliqué. Les mesures des propriétés non
linéaires de ces composés unidimensionnels nous conduisent 3 interpréter
1'apparition d'un champ seuil, 1'augmentation de la conductivité et

l'origine du signal alternatif d&tect& aux bornes de 1'échantillom.

I'ensemble des phénoménes mon linéaires doit certainement
Ztre corrslé i 1l'existence de 1'onde de densité de charge. En fait, de
nombreuses hypothéses ont &té faites, et actuellement aucune ne rend
compte de l'ensemble de ces résultats expérimentaux. Dans un dchantillon

réel, en effet, l'invariance par tranmslation du mode de Frohlich est
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brisée par l'existence des ions eux-mémes avec leur périodicité propre,
et des défauts : impuretés, dislocations, etc... Dans la formule (1)
dennant p(x), la phase ¢ devient aloxs une fonction lentement variable

de x et variable de t si on applique un champ &lectrique E.

‘ Dans le cas d'une onde commensurable avec le réseau,
1'énergie du mode de Frohlich est fonction de @, périodique, avec la
péricde du réseau. Le champ seuil serait alors la force &lectrique
nécessalre pour escalader le puits de potentiel associé avec cette
modulation de 1'énergie ; le mouvement de la phase dans ce potentiel

serait & l'origine des composantes périodiques du bruit.

Mais les ondes sont en général incommensurables avec le
réseau dans NbSe3 comme dans Ta83 monoclinique. On peut imaginer alors
un régime de discommensurations, oli de longues plages sont en position
de phase favorable par rapport au ré@seau (A = 4 distances Nb-Nb),
séparées entre elles par des zones &troites (les discommensurations),

ot 1a phase est soit comprimée (A < 4 Nb-Nb), soit dilatée (A > & Nb~Nb)

Fig. 6 : Mise en &vidence
de la non-lingarité induite

par un courant ou un champ —
Electrique dans une fibre Al 41 TaSy-M4
de TaS,. ' j

3
a) Variation de la résis-
tance différentielle : (a)
dv/dI en fonctiom du 10kR
courant appliqué continu I,
Le champ seuil est obtenu
lorsque -dV/dI n'est plus
constant,

b) Caractéristique
continue tensiom—courant.

c) Puissance de brult
mesurée aux bornes de
1'échantillon dns ia
gamme de fréguence,
quelques Hz - 100 kH=z,
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jusqu'd rattraper une nouvelle plage favorable et commensurable. La
distance entre discommensurations permet d'approcher la longueur d'onde
i la valeur expérimentale proche mais différente de 4 Nb-Nb. 'Le
mouvement ded discommensurations permét alors un glissement général

de la phase sans jamais avoir & lutter contre 1'énergie onde-réseau,
~d'une fagon analogue au fluage, associéd au mouvement des dislocations
dans unp métal, qui permet un allongement sans avoir & briser 1'ordre

atomique interne.

Les discommensurations formant un réseau régulier, leur
arrivée périodique aux électrodes serait zlors & l'erigine du bruit
périodique, observé au-deld du champ seuil. Les discommensurations
dtant couplées aux impuret&s, dislocations, etc..., on peut ainsi
expliquer le champ seuil comme le champ nécessaire au glissement des

discommensurations malgré ces couplages.

Parmi tous les modéles proposés, deux, particuliérement
simples, seront un peu plus développés ici. Ils suppcsent l'onde de
densité de charge indéformable se déplagant dans un potentiel périodi-
que, autrement dit le @ de la formule (I) n'est -alors fonction que du
temps, 1'onde gardant partcut le méme vecteur Q, domc &tant considérée
comme infiniment rigide, malgréd les interactioms diverses. L'onde n'a
alors qu'un seul degré de liberté dynamique Ple). Comme il n'y a que
peu de chances que ¢ solt totalement ind&pendant de la position, ces
modéles postulent l'existence de domaines oid ¢ est comstant, séparés
par aes parois ol § varie trés vite, parols gqul seraient un peu
l'analogue des parois de Bloch dans ies ferromagnétiques, ol des coeurs
durs des vortex dans les supraconducteurs, mais &tendus & deux

dimensions, sous forme de parois planes.
Dans le cas commensurahle comme le pelyacétyléne :

b :

p=p0[ 1 + ccos (~—5—+@:)1

oi a est la distance carhone—carbone, 1'onde se retrouve identique d

elle-méme pour Ax = 2a, c'est—d-dire tous les deux atomes de carbene,
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On a deux positions &nergétiquement favorables pour § = O ou T, La
déformation de Pelerls est une dimérisation avec formation de ﬁaires
d'atomes de carhone plus rapproch&s, qui fixent alors la double |
liaison des chimistes, soit en position (a), soit en position (b).
Des défauts peuvent se produire avec ume plage de type (a) suivie
d'une plage de type (b). Entre les deux se situe une "paroi'. Um
domaine d'un type bien défini (a) ou (b) est alors limité par deux

arois. Ces considérations s'Ztendent aisément i des commensurabilités
P

d'ordre plus élevé que deux(2§).
H H H H
: é c‘ é
@ (ZN AN AN PN
| 1 I |
H H H H
H H H H
! | | |
C C C C

S A S
C. C C C
R N S WL
l | |
H H H
type a | T type b
{ paroi)

Fig. 7 : La structure dimérisée du pelyacétyléne a thermodynamiguement

deux €tats de base a) ou b) équivalents. La séparation entre
un domeine de type a et un domaine de type b définit un
défaur (soliton, paroi, ...).

Le potentiel E&tant supposé périodique pour un domaine, la force de

piégeage sera

F=F sin §
5)
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Les autres forces auxquelles est goumise.l'onde de dengité@ de charge
en mouvement sont la force d'amortissement qui est proportionnelle
4 la vitesse par l'intermédiaire d'une viscosité p et la force
électrique n'eE ol n' est le nombre d'électrons dans la bande affectée
par la formation de 1'onde de densité de charge. L'éguation de mouve-
ment de 1l'onde de densité de charge dams un domaine donné s'Berit
alors, si on néglige le terme inertiel (beaucoup plus petit que le
terme dissipatif)(za) :

n-%% - fsin® = n'eE (1)
Clest 1'équation d'un oscillateur suramnrti dans un potentiel pério-
digue en sin §. A cette équation, il comvient d'ajouter l'équation

des courants
j = n'ev + OE

oii n'ev est le courant porté par l'onde de densité de charge en
mouvement et CE est le courant de bandes qui subsiste lorsque la

transition de Peierls n'affecte pas toute la surface de Fermi.

Ces ‘#quations montrent qu'il faut um certain champ seuil
pour que l'onde de densité de charge se déplace, qui est défini
lorsque d@/dt = O, soit E_ = £f/a'e. C'est donc le champ &lectrique
pour lequel la force dlectrique surpasse la force de plégeage.
Au-deld de E , la vitesse de l'onde n'est pas uniforme mais modulée
par les arches du potentiel en sin § : le courant total se compose
alors d'un courant continu

j-of B+ B@E -Ef)”zl

oii B est relié & la condnctivité en champ électrique infini.
Et d'un courant altermatif dont la fréquence foudamentale est
1/2

1
T E L]
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Ce modéle devrait conduire 3 une divergence & Ec dans la
variation de la résistance différentielle, ce qui n'est pas ohgervé
expérimentalement (fig. 6b). En fait, 1'échantrillon est formé de
multiples domaines avec un champ critique légérement différent.
L'introduéfién”d'une distribution de champs critiques supprime cette
divergence dans la variation de la résistance différemtielle en
fonction du courant. Cependant dans des &chantillons de NbSe3 trés
purs, nous avons mesuré des courbes dV/dI qui s'interpritent en
supposant l'échantillon formé d'un nombre trés restreint de domaines.

(25)

Un autre modéle, quantique, est dii 4 Bardeen . Malgreé
gu'il y ait de nombreux points difficiles 3 comprendre, sa théorie
est la seule qui rend compte de fagon satisfaisante de la variation
de la conductivité électrique en fonction du champ @lectrique. Il
considére l'onde de densité de charge avec une masse m et une charge
effective e* = e - {0l MF est la masse de Frohlich v 103 o masse
€lectronique) soumise aussi 4 un potentiel périodique en sin 9. La

variable dynamique @#(t) est alors quantifiée et décrite par des &trats

propres Ww(@)
b @ = ™)

ol Un a la périodicité du potentiel, c'est-a-dire 2m. Le potentiel
périodique donne naissance i des bandes, avec une énergle interdite
Eg = hmp, ol w, est la fréquence de piégeage de 1'onde de densitéd

de charge,.

Sous l'action d'un champ &lectrique, 1'état propre qui
définit 1'onde dérive, comme en phénomdnes de transport dans leg
semiconducteurs, suivant la formule :

dk _ *
E——'EE

Arrivé em hout de bande (k = T), il y a réflexion de Bragg vers
k = -7, et le point représentatif de la phase, dans 1'espace réel,
oscilie autour d'une position moyemne, sans porter de courant

continu. Seul un effet Zaner par tunneling de bande 3 bande excitde
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avec déplacement fini dang 1'espace rdel, sur lequel le champ E
travaille de Eg’ permet un courant coutinu. La probabilité@ pour que
B
1'affet tunnel s'effectue est : P = exp (- 7;9 ol EO est donné par
1'expression Zener ;
2 *
= h
EO ﬁeg/& e Vg
8i de plus, L est la lengueur de cohérence de l'onde, le tunnel sur

une distance supérieure 3 L n'a aucun sens, d’ol 1l'existence d'um

champ seuil défini par

Dans ces conditions, la conductivité &lectrique s'Bcrit :
= + P
0 =0, +0 (x)
avec P(x) = (! - i) exp (- i)
: x P x

et X = ji
E
c
o, est la conductivité dans le rvégime ohmique et g, ¢t Gb'la
conductivité en champ &lectrique infini. Dans ce modéle, la variation
de la conductivité en fonction de m/wp ast identique & celle en fonc-—
tion de E/Ec si champ critique et piégeage sont reliés par la relation

. *
gcrite ci-dessus (e EcL = ﬁwp).

La longueur de corrélation L est la longueur sur laquelle 1la
phase de 1'onde de ‘densité de charge est cohérente ; c'est donc une
indication de la taille des domaines. Les valeurs numériques & partir
des expressions ci-dessus conduisent 4 des longueurs trés grandes de

1'ordre de 10 & 100 jim.
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i
E ¥ 30.2K
g 4 426K
@ x 59.9K
(olw)~a)/ayy O 42.5K
o.8r
0.6
Z
04 CONDUCTIVITY OF NbSeg
ABOVE THRESHOLD

o2+ X
\O | } I ! ! { |

l z 3 & 5 & 7 8
x=E/Et or cu/cuT

Fig., 8 : La figure montre la variation de P(x) en fonction de x
(x = E/E; ou w/wp) pour un &chantillon de NboSeq & plusieurs tempéra-
tures. Est tracé& aussi un peint qui représente la variation de o &

-

une fréquence normalisée par rapport 3 la fréquence de piégeage.

§ 4., INFLUENCE DE LA FREQUENCE

Le modéle de Bardeen E&tablit une é&quivalence entre
l'influence du champ électrique et celle de 1a fréquence sur la
‘conductivité. Dans la fig. 8 est tracée la variationm théorique de
P(x) en fonction de x (x = ﬁ&-ou éiﬂ poutr un Echantillon de NbSe3
4 différentes températures. L'acco®d est tout i fait gatisfaisant,
excepté prés du champ critique. En effet expérimentalement, il n'y

4 pas de discontinuité brutale pour o(w = wp) comme celle observée

pour O(E = Ec)'

Malheureusement, il n'a pas encore pu &tre mis en évidence

(26)

l'effet tunnel assisté@ prédit par Tucker qui découle de ce
modéle. En effet, si le champ et la fréquence sont éguivalents, alors
il doit Etre possible d'assister le dépiégeage pour un champ dlectrique,

' Vo’ un peu inférieur a E.. par une fréquence, telle que

L'effet tunnel assisté est un effet purement quantique.
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Les résultats expérimentaux des parties réelle et imaginaire
de la conductivité en fonction de la fréquence peuvent &tre plus
" simplement expliqués par le moddle classique d'un oscillateur harmo-

nique suramorti.

En supposant l'onde rigide dans un domaine ol sa plase est
cohérente,on peut la représenter par une particule dont la masse et

la charge sont celles associées 3 l'onde de densité de charge.

En plus du champ extérieur alternatif, elle sera soumise i

3 forces {cf. § 3) :

2
. . d

- 1la force d'inertie : Fi =m X
dt

. dx

— T . == _—
1'amortlissement : Ff ! it

- .1a force de piégeage ; nous supposeroms le puit de potentiel assez

profond pour pouvoir &crire Fp = fG gin ¢ = k' @ deome

F = kx
P
. . 2 1 n 1< ,
En introdulsant mo = k/m,-;-= o+ pous obtenons 1'&quation de
1'oscilliateur harmonique(27) :
2
d™'x | dx 2 el 1wt
—_— ==+ Wwx=—e
2 T dt o} m
dt

qui peut s'écrire en utilisant la transformée de Fourier :

2
0 .
. 1 o . Y
{(iw + - + Iﬁn) x(w) = =

avec j = nev

On en daduit la relation que doit vérifier la conductivité altermative ;

2 .
ne W

m 2 2 iw

glw) =
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Dans le cas d'un oscillateur faiblement amorti %.ﬁ 0 :

o) =i 2 gy (e 4 ] )

m © t ;w+—l- [0 +w - =

o T

T
et
_ 2ne -
Reg (w) = - u)wOIS {w wo) + S(w o+ wc)]
5 (3)

w @) =2y [P (——) + P (——)]

wo o= w W+ W

La partie réelle de la conductivité a un pic centrd & la fréquence
caractéristigue du systéme et la largeur est déterminée par le terme

damortissement (fig. 9).

Dans le cas limite opposé oG l'amertissement est tras
important, on pourra négliger le terme d'inertie pour des fréquences
trés inférieures i w

La conductivitd s'écrira alors :

2 .
T) = —L[ 22 ]
w,T * 1)
et (w/mc)Z
(4a) Reo{w) = UO ——s
1 + (w/mc) (4)

w/w

(4b) Ino (W) = o <

[ + (w/mc)2

Dans la limite de l'oscillateur harmonique suramorti, la
fréquence caractéristique est réduite i la fréquence de "crossover",

2
W= W T,
c 0

La partie imaginaire est strictement positive et centrée

sur w_. La largeur du pic est relide & cette mBme fréquence,
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-

La partie réelle crolt doucement de z&ro pour w = 0 &

ne T
m

Reg(w - oo) =

La réponse en fréquence expérimentale de TaS3 et celle calculZ&pour
un oscillateur faiblement et fortement amorti sont reproduites sur la

fig. 9.

La comparaison des courbes permet, sans conteste, de repré-~
senter le mouvement de l'onde par celui d'un oscillateur harmonique

suramorti,

w, est la fr@quence caractéristique du piédgeage., Elle est
de 1'ordre de 100 MHz pour TaS3 et de 10 MHz dans le cas de NbSeB.

Nous verrons, dans le chapitre 5, que cette image gimplifiée
du mouvement de 1'onde permet aussi d'interpréter la variation du

champ critique sous champ alternatif en fonction de la fréquence.

§ 5. MODULATION DU COURANT PORTH PAR L'ONDE DE DENSITE DE CHARGE

Au-deld du champ seuil, une tension de bruit apparait aux
bornes de 1'E&chantillon (fig. 6c). L'analyse spectrale de cette
tension met en évidence des fréquences bien définies qul augmentent
lorsque le champ &lectrique augmente. Dans la figure 10, est représenté
le spectre de Fourier de la tension de bruit aux bornes d'un échan~
tillon de NbSe3 pour différentes valeurs du champ électrique. Pour
E = 80,8 mV/cm, on n'observe que la réponse des différents &léments
formant la chalne de mesure. A 82,7 mV/cm (juste au-dessus du champ
seuil) apparalt une fréquence propre F_ et ses harmoniques. Lorsque
E croft, FO augmente mais une autre fréquence fondamentale FI et ses
harmoniques apparaissent, Pour des grandes valeurs de E compardes 3
E., tout le spectre de fréquences peut Etre déerit avec trois
fréquences fondamentales et leurs harmoniques, D'aprds le modale
décrit dams le paragraphe précédent,ces fréquences sont interprétées

comme la modulation de la vitesse et en conséquence dy courant porté
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par l'onde de densité de charge lorsqu'elle se déplace dans le

potentiel de piégeage. Ce déplacement se fait & une vitesse
v wo o 2my

=7k, Q
induite par la tramsition de Peierls. Cette vitesse est faible

ol @ = 2 kF ast le vecteur d'onde de la distorsion

pour Vv = i MHz, la vitesse est de 1'ordre de 0,1 cm/s. Le courant
porté par l'onde est J = n'ev. Il v a donc une relacion lingaire
entre le courant nmon linéaire J et la fréquence v mesurée dans le
spectre de Fourier du bruit. L'inverse de la pente de V en fopction
de J est la mesure de la densité d'électrons dans la bande affectée
par la bande interdite crée par la transitiom de Peierls et qui
contribue i la conductivité lorsque 1'onde de densité de charge se
déplace. Cette variagtion linéaire de Vv en fonetion de. J a EBté
vérifige pour les deux ondes de densité de charge dans NbSe3 et TaSB.
Le mombre d'électrons affecté dans la bande qui sont lib&rés pour la
conduction dans l'&tat non lingaire est de 1'ordre de | &

1,5 10.21 électrons/cm3 pour chague onde. Ce nombre est en bon
accord avec la concentration glectronique que 1'on peut calculer & la

tempdrature ambiante avant {'apparition des transitions de Peierls.

noise voltage Fo Sample By

T=35.9K
spectrum analyser

Ede

- {mV,/cm)}
2Fy

2F

996

i

3 N
ALY

NQB i)
Lo Yo
0 200 400 600 B0O 0 260 400 600 800 1000

Fig. 10 : Transformée de Fourier du signal de bruit qui apparait
aux bornes d'un &chantillon de NbSeq dans 1'état nomn
linéaire. Juste au—dessus du champ seuil,une fréquence
propre F, et ses harmoniques apparait et crolt
lersqu'on augmente le champ &lectrique.
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L'amplitude du courant alternatif mesuré aux bornes de
1'échantillon est de 1'ordre de | % du courant continu porté par
l'onde. Une si faible amplitude peut s'expliquer par une non-
synchronisation des vitesses de 1'onde de densité& de charge dans les
différents domaines qui ont un champ critique différent. Seuls
seraient mesurés les domaines en phase dans la totalité de 1'échantil-

lon, la scommation de toutes les autres fréquences conduisant 4 un

- bruit large bande.

§ 8. Synchronisation du déplacement des ondes de densitd de charge.

Si 1'onde de densité de charge se déplace dans le cristal i

\ 2y . Coa . . .
la vitesse v = —= | il doit &tre possible de synchroniser ce déplace—

ment en appliquagt de 1l'ext&rieur une fréquence &gale 3 V. Les expé-
riences décrites précédemment ont montré qu'en appliquant un champ
€lectrique continu, on détecte une tension alternative. L'expérience
de synchronisation est 1'expérience "conjuguée" : on applique ume
tension alternative et on s'attend 3 voir um effet dans la caractéris-
tique continue V(I). Pour plus de précisions, il 2 &t& mesurd la
variation de la résistance différentielle %% (mesurée 3 33 Hz) en
fonetion du courant continu appliqué en superposant une -fraquence fixe
d'amplitude constante. La figure |1 montre que §¥~présente des pics
qui correspondent & l'interférence entre la fréquence imposée (8,3 MHz)
et la fréquence de déplacement de 1'onde de densité de charge. Lorsque
les deux fréquences deviennent voisines, il y a accrochage en phase de
la fréquence correspondant au mouvement de 1'onde sur la fréquence
extérieure. Dans cette zome d’accord en fréquence, la vitesse de 1'onde
de densité de charge reste pilotée par la fréquence extérieure d'apras

2mV -
la formule v = —= , Le courant porté par 1l'onde est alors constant :

Q
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i = mn'ev, v étant lmposé par v. Si on mesure %% dans cette

plage, en modulant faiblement I i 33 Hertz, 1'onde ne countribue pas

i dI, mais déulemént 13 résistance ohmiqué, a'ol un Eic'dé‘tééistivité
différentielle qui tend & rétrouver 14 valeur ohmiqué en champ faible.
Plusieurs pics sont visibles sur la figure Il, qui correspondent a des
accrochages soit sur le fondamental, soit sur des harmoniques du
courant porté par l'onde. De tels effets de synchronisation ont déja
&td réalisés dans d'autres systémes physiques non iinéaires,tels que
les jomctions Josephson soumises 4 un champ radiofréquence ou le
déplacement d'un réseau de vortex d'un supraconducteur de type II

entre les deux champs critiques HCI et HCZ'

dv(Q)
di Sample Byg
e
53.64 §2 \, . T=112.6K
Irf:155|.1A
V= 8334 kHz

2R

’*\w«‘ww |
i

T (1A}

i L 1 i 1 i ]
0 200 400 800 800 1000 1200 1400 1600

Fig. 11 : Variaticn de la résistance différentielle en fonction
du courant continu appliqué et en présence d'une
radiofréquence pour un &chantillon de WbSey. Les pics
de la variation de dV/dI sont la comséquence de
1'interférence entre le déplacement de 1'onde de
densité de charge 3 la vitesse v = 2MV/Q et la
radiofrédquence de 8,3 Mhz.
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Les fréquences mesurées par les deux techniques sont
identiques. Nous verroms dans le chapitre 3 que la relation j = nev
est vérifide par l'ensenhle des &chantillons présentant des propriétés

non linéaires.

§ 7. ORDRE A LONGUE DISTANCE

Les propriétés non linéaires de NbSe3 et de TaS3 sont
interprétées comme E&tarnt dues au déplacement en bloc des ondes de
densité de charge sous l'action du champ électrique appliqué. Le
point fort de cette interprétation est le bon accord entre la densité
électronique déduite du rapport entre le courant porté par 1'onde de
densité de charge et la fréquence fondamentale dans la tension de
bruit avec la densité &lectromique que 1'om peut calculer de la
structure de bandes., Cependant, il a &té remarqué que les distorsions
de réseau dans NbSe3 et TaS3 sont trés proches de la commensurabilieéd
4b et que le systéme au lieu de présenter une modulation sinusoidale
peut avoir inté&r€t 3 faire succéder des parties commensurables
sépérées par des défauts cu discommensurations. Ces discommensurations

seraient chargBes et porteraient du courant.

Les modéles existant supposent aussi que 1'onde de densité
de charge est indéformable, ce qui est peu réaliste. Les mesures
effectudes indiquent une augmentation de conductivité, mais la
supraconductivité n'a pas 8té observée et la conductivité limite,
lorsque le champ E€lectrique tend vers 1'infini, ne semble pas excéder
celle que le matériau présenterait si aucune transition structurale
-ne s'étailt établie. L'onde en se déplagant subit un piégeage localisé
et legs modes d'excitatidns_de l'onde de charge (en particulier les
phaseons) deoivent &tre excitéa; Le couplage de ces modes avec, par
exemple, les phonens n'est pas bien éclairci mais pourrait fournir la

source d'une dissipation qui emp@cherait la supraconductivité.

Il est important aussi de sigpaler que 1'ordre de grandeur
des champs &lectriques est bien trop faible pour détruire 1'onde de

densité de charge. Il faudrait que la vitesse de l'onde soit telle que
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ﬁkas, soit de 1'ordre du gap de Peierls. Ainsi, dans un supra-
conducteur de type I, l'effet du courant et de détruire 1'état
supraconducteur et de former des régions normales et supraconductrices,
telles gqu'au courant critique 1l'échantillon devient normal. Des
mesures auxX rayons X ont montrd que ni l'intensité& ni la position
des taches de surstructure n'étaient affectes par les champs
électriques considérés. Cependant, lorsque la vitesse de 1'onde de
densité de charge augmente, ia distribution des domaines peut &tTe
affectée. On remarque ainsi que le spectre de Fourier & 3 v 5 fois
le champ seuil ne présente plus des fréquences aussi fines que pré&s
de EC oli le comportement semble le plus périodique avec un grand

nombre d'harmoniques.

Des mesures récentes ont montré que si um pulse de courant
est appliqué & un &chantillon trés pur de NbSe3 dans 1'&tat non
linéaire prés de E., le pulse de tension visualis& sur un osclilloscope
montre directement la comportement oscillatoire superposé sur la

(29)

valeur moyenne de la temsion . Il semblerait que 1'échantillon tout
entier oscille de fagon coh&rente. Cette observation a amené Bardeen

3 calculer la taille d'um domaine qui serait stable wis-3-vis des
figetuations de température. Dans son modéle quantique, les &lectrons
d'un domaine sont séparés d'um autre par une hauteur de barriére., Il
faut que 1'énergie maximum de pidgeage due 4 cette barridre subie

par le nombre des &lectroms du domaine considéré (auxquels il faut
associer les ioms car le mouvement des &lectroms et des lons est
toujours couplé) soit supérieure & l'énergie thermique %‘kT. Pour des
&chantillons purs dont la fréquence de piégeage est de quelques MHz,
i1 est trouvé que la taille d'un domaine comprend au moins

4 x 1010 &lectrons, ce qui pour un domaine de 100 u de long fait une
section de 2 x 10_9 cmz. Ainsi, dans les é&chantillons particulidrement
purs, la dynamique des ondes de densité de charge fait intervenir des
objets macroscopiques, 100 | de long, dans lesquels la cohé&rence de
phase de 1'onde est conservée, Les effets décrits ci-dessus sont une

conséquence directe de cet ordre A une extrEmement longue distance.

Cet aspect des propriétés non linfaires fera 1'ohjet de

1'&tude présentée au cours du dernier chapitre.
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§ 8, METASTARILITE - EFFET DE MEMOIRE

TaS3 orthorhombique est le seul composé dont le vecteur de

distorsion varie avec la température : il &volue de la valeur faible-

. * Ce e *
ment incommensurable 0,255 ¢ vers la commensurabilité & 0,25 ¢ le

long de 1'axe des chalnes. La mesure des fréquences en fonction du
courant porté par l'onde (cf. § 5) permet d'assocler i cette variation
une augmentation du nombre d'électrons portés par 1'onde, qui est
multipiié par 2 (fig. 12c).C'est pourquoi il a &té& proposé un modéle(SO)
avec 2 types de chafnes de vecteursd'onde paralléles et pratiquement

. .- -
égaux en module, par analogie avec les 2 vecteurs d'onde 9 et 45

associés 4 2 types différents de chalnes dans NbSe3 et TaS3 monocli-
nique. A la transition de Peierls To’ 1'un des types de chalnes commence
i 8rre moduléd et entraine une tramsitiom sur l'autre type de chailne
(fig.l2a,b) en ajustant leurs vecteurs d'onde; Ce couplage est tré&s lent

sur 1'échelle de tempé&ratutre et la transition incommensurable-

commensurable se produit 3 T'O = 140 K.

Fig. 12a,b : Variation des gaps

A1 et Ay qui apparaissent sur les
2 types de chalnes : les lignes en
pointillés représentent kT ; le
cas - a est la limite du fort
couplage : 42 > kT; le cas b est
la limite du faible couplage,

LU
1 ' T T T
sl ORTHORHOMBIC TaSy ORZ aa : Fig. 12c : VarlatLog de
q ons N m = Jopc/V en fonction de T pour
5 5 °: TaSs orthorembique,
é = , a8 ao Re ¢ ] pour T > T'y,  m = m
z , 8 s B OR1I0 o a pour T <T's m v 2m
N , .
:?30_ :;ﬁ _ et’m est proporticnnel aux nombres
,E g d'électrons condensés dans 1'onde.
20— .i A a ED ] - 2
¢ J < 30 A cm
L]
10k T PO f 0DC i
. ) 3 . - 0 J > 50 A cm
T T 0oDC
00 l | i 1 °
5C ey 150 200
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Toute la zone de température entre TO at T'O est trés

instakle. Higgs et Gi11(3}>

ont observé un cycle d'hystérésis dans
la variation de la résistanca, en champ faible, en fonction de la
temp&rature, De plus, un pulse de courant d'intensité grande par
rapport au courant eritique modifie la conductivitd ohmique mesurée
d champ faible - c'est-3—-dire inférieur au champ critique - et ce

(32)

pendant plus de 25 minutes .

Ces effets en fonction du temps ne sont pas une particularité
de TaS3 orthorhombique, Ils ont &t& aussi observés dans Nb8e3.
L'échantillon est soumis & un pulse de courant et sa réponse en tension
est visualis&e sur un oscilloscope. En général, le montage est congu
de telle sorte que ce soit uniquement 1'&cart par rapport 4 1'ohmicité
qul apparaisse. La ré&ponse de l'onde i un pulse de courant n'est pas

instantanée. Il existe un temps de montée de 1'ordre de 50 Us tré&s pras

du courant critique, qui décrolt quand on s'en Eloigne, par valeurs

(33)

.

supérieures Par contre, le retour i zéro est instantané. Ce n'est

donc pas un effet d'inertie (fig. 13a).

Le pulse de courant laisse 1l'échantillon dans un étar métas-—
table dont la durde est supérieure & 25 mm. Cet effet de mémoire est

3 l'origire de 1'"overshoot" qui se produit- lorsque l'on inverse le

sens du courant des pulses (fig. 13d).

La réponse au-deld du champ critique se décompose en trols

parties :
- une composante continue, la plus importante,
- une tension de bruit large bande,
- ume tension alternative.
Les deux premiéres sont faclles & détecter directement, La
troisiéme pose plug de prohlémes car non seulement son amplitude est

faible mais surtout nécessite une grande cohérence dans tout 1'échan-

tillon et donc une grande pureté.
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La figure 13 montre la superposition des deux répon

continu et alternative, telle qu'elle a été chservée par Fleming(zg)

Fig. 13 a,b : La réponse de NbSe3 4 un

pulse de courant rectangulaire et unidi-
rectionnel d'intensité supérieure au champ
critique {15 mV/em).

a. A 46 K,le potentiel périodique di au
mouvement de 1l'onde n'est pratiquement
pas visible et le temps de montée est
trés loung.

b, A 34 K, la réponse périodique est
clairement mise en &vidence et un
faible temps de montée est encore
visible.

Fig. 13 c,d + AT = 46 K, réponse de
NbSe; dont le champ critique est 8 mV/cm.

c. A un pulse wunidirectionnel.

d. A un courant pulse dont la pelarité
change :

la réponse, quand le sens du courant
a été inversd, présente un
overshoot", le pulse précédant
ayant laissé 1l'onde dans un état
métastable 1i& au sens du courant.

“’] r— 200uV
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DISPOSITIF EXPERIMENTAL
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RE SUME

Ce chapitre est consacré & une présentation générale des

techniques utilisées.

Le dispositif cryogénique doit &tre adapté pour des mesures
dans toutes les gammes de températures, de 4 K jusqu'a 1'ambiante tout

en respectant des conditions de stabilisation satisfaisantes.

Les mesures réalisdes sont principalement des mesures de
résistivité avec des variantes que nous présenterons dans les chapi-

tres concernés.

Les Bchantillons se présentent sous forme de cheveux trés

fins.
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Figure 1 : Le cryostat comporte le vase Dewar classique contenant 1'h&lium
liquide (1) avec 1'enceinte sous vide (2), le tout &tant piongé dans un
conteneur d'azote liguide (3) pour iscler le tout du milieu ambiant.

- Le bain d'h&lium contient 1'enceinte 3 température variable (4)
dans laquelle est introduite la canne de mesure (5) avec, au bout,
1'échantillon 2 mesurer (6). Cet échantillon est refroidi grice aux
vapeurs d'hélium obtenues par pompage dans le bain (1) 3 travers un
dispositif de chauffage (7). Celui-ci,en vaporisant le flux d'hélium et
en le chauffant,permet d'agir sur la température de 1'échantillon.
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§ 1. SYSTEME DE REGULATION

A. Cryostat & flux d'hélium gazeux.

La figure 1 représente le dispositif. L'apport de frigories
est réalisé par un bain d'hélium. L'hélium est aspiré 3 travers um
poral auprds duquel une ré&sistance de chauffage a &t installée ,

permettant la régulation de la température du flux gazeux.

Ce systéme permet d'explorer toutes les températures ; de
1'hélium liguide (utile pour définir le rapport de résistivité,
définissant 1la qualité des &chantillons de Nb8e3) i la température

ambiante.

Le composé que mous avons le plus étudie est NbSe3 ; 11
présente 2 transitioms, 1'une & 145 K et 1'aytre 3 59 K, .qui sont
donc dans des domaines de temp@ratures ol nous sSerons amenés &
travailler le plus souvent. Or le systéme,qui est stable en tempé-
rature i 20 mK prés, sur plusieurs heures, pour la zome basse
température (v 50 K) 1l'est beaucoup moins aux environs de 140 K :

de 1'ordre de 100 mK.

Mais 1'inconvénient majeur provient de 1'inhomogénéité de
la température, en particulier si un courant trop fort parcourt
{'schantillon celui-ci s'échauffe et le flux gazeux compense tres

mal cet excés local de calories.

C'est 1a principale raisom qui nous a amené 3 mettre au
point un dispositif différent qui utilise les liquides cryogéniques

et dont nous allons parler dans le paragraphe qui sult.
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fils de mesure
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Tl . , et

el T~ T du thermométre
ek ‘";gf._}___': liquide
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——= === —bloc de cuivre

——- ---—-_| avec chauffage

T b= _"""| et thermomeétre

T T = T )™ fuite thermique

bain d Hélium

Figure 2 : Cryostat permettant la régulation par des liquides cryogéniques.
L'échantillon et le thermométre de mesure sont directement

plongés dans le liquide.
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B. Liquides éryogénigues.

Le cryostat dams lequel est plongé 1'échantillon est

représenté figure 2.

Le svstéme permet d'utiliserx différents gaz, qui a pression
v b g q

donnde, sont liquides 3 la température désirée.
La figure 3 donne une {dée des pressions et températures
correspondantes, ainsi que les zones d'utilisation des différents

dléments.

Avantages de ce_dispositif :

- grarde stabilité de la température : 20 mK sur plusieurs heures et

dans rtoutes les gammes de température ;j

- homogénéité de la température dans le systéme (échantillon,

thermométre) ;

- limitation des problémes d'adchauffement de l'échantillom, ¥ compris

iors du passage de fort courant.

Inconvénients :
- nécessité de réchauffer jusqu'ia 1'ambiante 4 chaque chargement de
liquide, ne permettant pas de faire des mesures continues en

température ;

- 1a figure 3 montre qu'il oxiste un "trou" entre 44 et 53 K qui est
une zone importante dans 1'6tude de la 28me transition de NbSeq

(Tey = 59 K.
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Figure 3 :

Diagramme de pression et de teffpérature de la phase liquide
des &léments utilis&s. On remarque leé "trou"
53 K.

entre 44 et
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§ 2. SYSTEME DE MESURE

A. Les &chantillons,

Les métaux de trichalcogénures des métaux de transition ont

1a forme de trés fines fibres de quelques microms carrés (uz).

La synthése de NbSe, produit des cristaux trés purs et il est

relativement facile d'isoler des monoceristaux pour faire les mesures.

11 nous faut limiter au maximum la puissance dissipée par
affet joule, en RIZ, car non seulement elle fausse la température mais
peut aussi détruire 1'échantillon et pour cela il suffit de quelques

milliwatts.

Lz faible section donne de grande résistance (R = %?) qu'il

faudra compenser par de faibles longueurs.

La qualité des Gchantilions est donnée par le rapport de
résistivité dans le cas de HNbSeq (v 150 pour les échantillons trés purs)
et plus généralement par la valeur du minimum du champ critique :

C
" =

c %
pour l'onde basse température. En conclusion, un &chantillon idéal :

. A peipe 10 mV/cm pour les meilleurs &chantillons de NbSe,

- a une section de 1'ordre de 20 uzm ;

~ upe lomgueur de quelques mm ;

un RRR tras grand (v 130 - NbSe.3 seulement’) ;

un faible champ critique.

Pour les mesures, 1'8chantillonm est dépos& sur une plague de
quartz collée sur une face d'un porte-—échantillon, sur itautre face est
installée 3 la méme hauteur le thermométre (platine 500 & ou 100 Q0 ou

résistance de carbone).
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Figure 4c

Le pont alternatif donne une
mesure de la variationm vy = dV
pour une amplitude de courant
in, = dL.La quantité mesurée est

donc rd = av/dl.
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Les contacts &lectriques sont rdalisés par 4 fils d'or
collds perpendiculairement sur 1'achantillon avec de la laque d'Argent
(fig. 4a). Lls peuvent aussi 2tre faits par pression mécanique de
1'échantilion sur une plaque de quartz ol ont EtE gravés des traits

fins en or.

B. Circult de mesures.

.Le montage V(I) est représenté figure ba.

.Le montage dV/dIl (fig. 4b) : les mesures de rTésistivité sont
réalisées avec un pont alternatif & 33 Hertz avec détection synchrone
congu par le service &lectronique du laboratoire, il peut détecter des

variations de tension.de l'ordre de 10-10 Volt.

. . e . dv
Fn réalité, c'est une résistance différentiellie T que l'on
mesure (figure 4c.). Et dans notre cas, cela a beaucoup d'importance.
En effet, mous avons vu qu'au-deld d'un champ seuil la réponse. de '

1'8chantillon est non linéaire (non ohmique) :

. ) av _ ~
s1 E < Ec alors T RO = R(E = 0)
dv . - ,
E > Ec il R (1Y # Ro et varie trés rapidement.

C'est la frontidre entre ces deux régions qui nous permettra
de définir le champ critique Ec. Pour cela, on surimpose au faible courant
alrernatif de mesure (% | UA) un courant continu variable I fourni par
une rampe de courant. Traditionnellement, nous travaillons i courant
régulé car aucune différence n'a 8té détectée entre courant et temsion

régulés,

Ce sera donc un courant critique qui sera d&terminé et d'ot 1l'on
déduit le champ critique

RI

C .
EC = 0 (fig. 4b)
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C. Conclusion.

Nous avons présenté ici les principes de base qui seront

adaptés suivant le but recherché.

Ainsi nous verrons dans le chapitre 3 que pour détecter le
bruit périodigue nous relierons les contacts tension du montage V(I)

d un analyseur de spectre,

Dans le chapitre 5 oii nous ncus interesserons i la réponse

N . , dv
& un champ alternatif, la source de courant continu du montage 3T est
remplacée par une source de courant alternatif. Il faudra alors

concevolr un circuit RLC pour absorber les fréquences parasites.

Ces variantes seront présentées dans les chapitrss concernés,



CHAPITRE III

"
PERIODICITE DU PIEGEAGE DE L"ONDE DE DENSITE DE CHARGE

Cette partie a fait 1'objet d'une publicatien en cours de publication

i Phys. Review.
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"RESUME

Différents trichalcogénures et tétrachalcogénures de métaux
de transition ont &té synthétisés a ce jour,présentant des propriétés
de transport qui ont &té associfes au mouvement de 1'onde de densité de

charge.

1] existe une relation lindaire entre le courant poOTLE par
1'onde et la fréquence fondamentale de la composante périodique de la

rension dans l'@tat non linéaire.

Cette relation permet de déduire une période du potentiel
de plégeage égale 3 la moitié de celle de l'onde de densité de charge,
an accord avec la théorie des oscillations de Josephson présentée

récemment par Barnes et Zawadowski.
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§ 1. GENERALITES

Dans le premier chapitre,nous avomsprdsenté les différents composas,
qui, aprés NbSe,, présentent des propri&tés non linéaires, au~dessous de la tran—

. . - . 2,3 .
sition de Peierls ; '.I.’aS3 dans ses 2 structures orthorhomblques( »3) et monocli-

. (3 (4,5) (e)
nilque , Nb83 ) K0’3M003

o

et plus récemment les tdtrachalcho-

génures (TaSe4)ZI

La conductivité excédentaire observée a até interprétée
comne &tant due au courant porté par l'onde de densitd de charge suivant
le ﬁécanisme proposé par Frohlich (8). L'invariance de translation de
la phase de 1'onde de densité de charge est brisée par le piégeage (par
le réseau ou par les impuretés) (9). Un champ critique bien d&fini doit

- s . . 0
etre appliqué pour arracher l'onde ancrée sur les centres de piégeage (1 ).

Au~dessus de ce champ, un signal périodique est détectd
. ~ . 11
entre les contrats de tension de 1'é&chantillonm ( ). Le mouvement de
l'onde dans le potentiel périodique, anharmonique, créé par les impu-

(12)

retés peut 8tre considéré comme responsable de ce signal péricdique.
8i la période de 1'onde est, méme faiblement, incommensurable avec celle
du réseau, ce qui semble &tre le cas de 1a plupart des composés &tudiéds,
il convient d'estimer la périodicité du piégeage comme &tant identique

d celle de 1'onde. Par contre, dans le cas commensurable, elle serait

celle du ré&seau atomique le long des chaTues (]3).

L'importance des impuretés dans le piégeage est bien &tablie

(t4)(15)

expérimentalement . Leur effet, indépendamment de leur nature
(isoélectronique et non isoélectronique)est d'accroitre le champ
critique. Mais il est difficile de tirer des résultars expérimentaux
une loi de E  en fonctipn de la concentration ¢ d'impuretés pour la
confronter aux prévisions théoriques. Lee et al. (10) prévoit une
variation en c2 pour un piégeage faible (impuretd iscélectronique) et

en ¢ pour un piégeage fort (impureté non isoélectronique), A cela

principalement deux raisons :
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- on ne peut sayoir exactement la concentration d'impuretds qui iater-

vient . réellement dans la compgsition des cristaux ;

- on ne voit pas non plus si les impuretés influent uniquement sur le
piégeage de 1l'onde,car elles peuvent aussi modifier les liaisons,
Se=-3e dans NbSe3 par exemple.

Pour TaS, orthorhombique, i1 a été montré (16) que
le long de 1'axe des chafnes la composante de la distorsion &tait
{ncommensurable et devenait commensurable (0,25 b*) ] T‘O = 145 K

(cf., chapitre 1). Au—dessous de T'O le vecteur de la distorsion est
1 % 1 .% 1 *

—a ,=b = C .
2 '8 4

Cette transition induit des anomalies dans les propriétés
lingaires et non linéaires de TaS, orthoerhombique mais cependant
n'implique pas un piégeage par commensurabilité et ce 4 cause des deux
autres composantes du vectzur d'onde (non paralléle a 1'axe des

chalnes).

§ 2. THECRIE DE BARNES ET ZAWADOWSKI<17)

Par analogie avec l'effet Josephson ol 2 &tats quaﬁtiques
macroscopiques sont faiblement coupl&s par un processus & 2 fermions(ls)
Barnes et Zawadowski considérent 1'onde de densité de charge comme la
superposition de 2 @tats quantiques macroscopiques qui sont couplés par

ie mouvement de 1'omde 4 la vitesse V.

Chaque état est composé de paires d'é@lectron—trou avec
respectivement un moment total * Q. Un traitement de perturbation au
second ordre prenant en compte la diffusion successive par 2 impuretés
accompagnée d'un transfert de moment de 1'ordre de Q,qui peut changer
une paire &lectron-trou de moment +Q en une paire de moment -Q, conduit

i une densité d'énergie périodique dans 1'espace réel de période égale

N Cos ' . _
% la moiti& de celle de 1l'onde : Ap ADDC/Z'
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Le premier ordre quant 3 lui donne une contrihution en

" . . 12,19
_ AODC conformément aux traltements classiques a2z, )'

§ 3. DETERMINATION DE Ap

Si dans l'espace des k; la distribution de Fermi se meut &

{1

la vitesse v, le courant dans 1'dchantillon est

T =
) C nev

ol '"me'" est la concentration totale d'é&lectron ' affect&e par la transi-

- tion de Peierls.

La vitesse de 1'onde peut s'écrire comme le produit de la
fréquence fondamentale détectBe dans le potentiel pé&riodique et la

périodicité du pidgeage :

Aussi JODC = nea

"ne" peut &tre déduit d'um simple calcul de bande : le niveau

de Fermi est 3 q = ZkF = 3621 et, en l'absence de toute transition de
DC *
Peierls, i1 v a deux &lectrons dans la bande remplie jusqu'da b = %;

oG b est le paramétre de la cellule &lémentaire le long de 1'axe des

chaines. Donc

ne = p b 1
‘epw  Veel.sl,
od "p" est le nombre de bandes affect@es par l'onde et Vel el le vclume

de la cellule 8lémentaire, ce qui permet d'écrire

Jj
0DC _ 2ep _A (eq. 2)
Y d
v - one

avec A section de la cellule unité perpendiculaire aux chalnes.
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On déduit JODC directement par la mesure de la caracté-

ristique V (L) en suppesant que

R
Tope = 7 7w

J est la densitd de courant appligquée le long de 1'échantillon ; R est
14 résistance mesurde correspondante, Rn est la valeur de la résistance

dans 1'état lindaire (avant le champ critique).

La fréquence fondamentale est définie comme celle qui appa-

rait la premi&re d&s que 1'on dépasse le champ critique,

§ 4, DISPOSITIF EXPERIMENTAL

L'schantillon est monté en 4 fils. Les contacts de temsion
sont relids & un analyseur de spectre qui visualise la transformée de
Fourier de la tension dépendant du temps qui apparalt aux bormes de
L'échaprillon. La gamme de fréquence ainsi explorée est de 0 & 5 MHz,

Le montage est représentd sur la figure 1.

11 est nécessaire de blinder correctement le systéme de
ciblage pour éviter les fréquences parasites et aussi d'&loigner tous les
appareils qui émettent des Iréquences (voltmétre, ordinateur,...) rendant

le spectre indéchiffrable.

La figure 2 montre les courbes typiques enregistrées,ainsi
que 1a manigre dont on peut voir 8voluer les fréquences en fonction du

courant qui parcourt l'é@chantillom.

1'inconvénient de cet appareil utilisé est qu'il n'est pas
d'une grande fiabilité en ce qui concerne 1'amplitude des pics et ne
permet pas de tirer des informations quantitatives sur 1'importance
relative de la tension alternative & une fréquence donnée par rapport

i la tension de bhruit.
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voltmeétre déconnecté
pendant la mesure

]
;z source de >

courant continu

i".

L| échantilton |

Y batayage de X AV Ampli

en fonction

du temps  y analyseur
> de spectre,

Figure 1 : Montage expérimental nous permettant d'enregistrer la

transformée de Fourier de la composante alterpmative entre
les contacts de tension.

A NbSe; CH 17

T= 44,48 K

2Vs 10 kHz

3Y,

1=10,41 HA
} 210,09 WA
') 2o 1= 9,58 pnA
3o
129,21 pA

Figure 2 : Courbe obtenue avec le montage de la figure I, pour chaque
courant I, 1l'amplitude repré@sentant ila transforméede Fourier
de la tension de bruit, en fonction de la fréquence ; les
Pics qui apparaissent mettent en évidence les fréquences du
mouvement oscillatoire en fonctionm du temps. Lorsque I crolt
les fréquences se déplacent vers la droite,
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§ 5.RESULTATS

La relation linéaire entre le courant "sorté par 1'onde"
p D

JODC et Vv , la fréquence fondamentale,est hien &tahlie, reproductible
et indépendante de la température pour tous les échantillons &tudiés,
2{1,2,3,D)

au moins pour les températures ol le gap de 1'0DC est bien développé
I1 faut noter que pour les faibles courants et en particulier au voisinage
de la transition,la lin€arité de j(V) n'est plus trés bien vérifige ce

qui peut &tre dii 4 une mauvaise détermination de Jy. .. Nous reviendrons
plus longuement sur cette question dans un chapitre ultérieur dans le

cas de NbSe3.

Mais pour des densités de courant de 1'ordre de 100 A/cm2

la relation lin@aire s'applique remarquablement bien dans tous les cas.
Dans la figure 3, nous avons tracé JODC en fonction de v pour différents
types d'é&chantillons. La densité de courant JODC est calculde & partir
d'une mesure de la section des &chantilloms déduite des valeurs des
mesures de résistivitd d'édchantillons du méme batch. Les valeurs de

1a résiscrivité reportdes dans le tableau | sont une moyenne Sur
plusieurs cristaux doat la section a 6té mesurde par un microscope &
balayage. Nous avons reporté les rapports J/v. Nous avons utilisé les
arguments développés dans le premier chapitre; § 3, pour définir le

nombre de bandes affectdes par chagque onde de densité de charge.

Avec les valeurs ainsi définies et sans paramétre ajustable
Apiégeage

3 est approximativement
0DC

nous trouvons que pour tous les composés

0,5.

Le léger désaccord pour NbSe, peut provenir de la condensation
partielledes électrons de 1a bande concernde, 1'état fondamental restant

métallique. De trés petites poches d'électrons ont été ddtectdes par les

(Z1)

oscillations de Shunikev de Haas , & 4,2 K.

A
. e e D -
En fait, les deux périocdicités, en QZC et AODC sont présentes

gur les spectres observés.
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&V (MHZ)

0 TaS3(mono)
® NpSe3

& TtS3(ortho.)
A (TaSe4J21

Figure 3 :

!
100 jedw(A/CM2)

Variation de la frdquence fondamentale V, mesurée par

la transformé de Fourier de la tensiom, en fonction du
courant portéd par l'onde & bagse temp@rature par rapport

5 la tranmsition de Peierls pour les matériaux présentant
des effets de transport non linéaires (mesure 4 T = [1C K
pour Ta$, monoclinique, T = 45 K pour WbSey, T = 81 K pour
TaSy ort%orhombique et T = 150 K pour (TaSe4)21).
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Mais dans la majoritd des &chantillons &tudiés jusqu'id

maintenant, la périodicité en

e I .
3 prédite par Barnes et ZaW&dDWSkl(17>
semble 8tre l'effet prédominant, Il reste & &tudier théoriquement et

expérimentalement leur importance relative en fonction du piégeage et

de la température.
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RESUME

L'érude de la résistivitd pras de la température critique
nous a permis de momtrer le caractére résistif et unidimensionnel

des fluctuations dans TaS3 et NbSe3 {transition haute température).

Ces fluctuations sont beauccup plus importantes dang TaS3

que dans NbSe3.

Lorsque le caractére dominant des fluctuations est unidi-
mensionnel, on ne peut définir un champ critique et si la partie
fluctuative de la résistance est non négligeable, les caractéristiques

V(I) sont non linéaires quelque gsoit le courant appliqué.

Par ailleurs, au-dessous de la transition, 1l'Ecart i la
conductivitd normale (celle que l'om mesurerait s'il n'y avait pas eu

transition) peut s'exprimer selon une loi de puissance du gap.

L'étude des champs critiques montre que 1'on peut les &crire
sous la forme de deux contributions, 1'une prépondérante prés de la
température critique et variant approximativement comme i'inverse du
gap et l'autre dominant a pius basse température et augmentant

guand T diminue.

L'influence mutuelle des 2 ondes de densité de charges dans
NbSe, est mise en évidence lorsque l'onde basse température se développe

en présence de 1l'onde haute températuras :

Les fluctuations accompagnant la 2éme transition sont
détectables sur un domaine de températures Lrés restreint et ont un
caractdre tridimensionnel prononcé ce qui permet de mesurer un champ
critique associé & 1'onde basse température d&s 2 K avant la transition.
Celui de 1'onde haute température se fixe alors et reste indépendant de

T dans le domaine @tudié.
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INTRODUCTTION

Dans ce chapitre, nous allons nous intéresser particuliére-
ment 4 l'évolution en température des phénoménes observds en nous limi-

tant principalement autour des tempdratures de transition.

Le but de cette Btude est de comprendre les conditions dans

lesquelles
- l'onde se développe (dimentionnalité,en particulier),
= les propriétés non linéaires apparaissent (champ critique).

C'est pourquol, contralirement aux méthodes classiques
d'études des transitions de phases (mesure de chaleur spécifique), notre
effort portera sur la détermination des coefficients critiques de la
résistivité et du champ critique, principales valeurs qui caractérisent

"L'atat ODC™.

Tout d'abord, nous présenterons les conditions générales
dans lesquelles les expériences ont &té réalisées : résultats expérimen—
taux et thoriques antérieurs, dispositif expérimental : puis nous

présentercns 1l'ensemble des résultats que nous avons obtenus.
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PREMLERE. PARTIE ! CONDITIONS GENERALES

§ 1. DIMENSTONNALITE ET FLUCTUATIONS - ETUDES AUX RAYONS X

L'apparition de 1'onde de densité de charge s 'accompagne
d'une augmentation de la résistivité et le champ critique diverge
lorsque L'on s'approche, par valeur inférieure de la températurs de

transition, pour finalement disparaitre & T > TC.

La diffraction aux rayons X a mis en &vidence des lignes

diffuses dans différents composés (cf. tableau 2 du chapitre I).

Elles ont pour origine 1'oxrdre unidimentiocmnel, & courte
distance, quir s'installe avec 1'apparition locale de 1'onde de densité

de charge 4 T > T,.

En effet, au—dessus de Tc = T3D (cf. ch I), 170DC préexiste
temporairement et sur des portions de chafne £(T), mais il n'y a pas
encore de'cohérénce'entre les chafnes sauf si 1'on se rapproche trés
prés de Tc (t = E_%EEE « 1). Ces fluetuatioms 1D donnent alors lieu 3
des plans de diffusion dans l'espace des moments et ainsi se manifestent

par des lignes diffuses aux rayons X.

Ces fluctuations ont 8té récemment observées par la mise en
évidence de lignes diffuses de trés faible intensité par J.P. Pouget dans

NbSe (1).‘Par contre dans TaS3 elles sont bien plus intenses(z).

3
Nous avons souligné,dans le Chapitre I, § 3., la relation
qu'il existait entre le caractére unidimentionnel des matériaux &tudiés
ot 1'existence de ces lignes diffuses. Jusqu'aux dernidres ohservations
2 byl s . o - .
de J.P. Eouget( ), il &tait admis que Nh8e3 Btalt trds peu unidimen-—

sionnel, surtout au regard du caractére semimétaliique qu'il conserve

aprés ses 2 transitionms successives,

Les mesures de résistivitd, nous le verrons, confirme le
caractére unidimentionnel des processus de diffusion, au molns pour

1'onde de densité de charge haute temp@rature.
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TaS3 est beaucoup plus unidimentionnel et la contribution

des fluctuations est trés importante.

§ 2. COMPARAISON AVEC LES AUTRES COMPOSES iD

Les composés que nous &tudions ne sont pas les seuls
composés qui présentent une modulation spatiale de la charge. Des
transitions de Peierls ont &té observées dans de nombreux composés
organiques qui sont intensément &tudiés, en particulier par le labora-

toire de Physique des Solides i Orsay.

Mais aucun d'entre eux ne présentent les propriétés non

linéaires qui peuvent 8tre associfes aux ondes de densit?d de charge.

Des propridtés non linfaires ont &td observées dans

4 . . - cr -
(TMTSF)ZPF6 ( ), mais elles peuvent parfaitement &tre attribudes 3
l'augmentation de la mobilité due 4 un &chauffement des porteurs par

le champ &lecttrique,

Nous avong, par ailleurs, rvéalisé 1'expérience sur un autre

composé de la méme famille, TMTSF-TCNQ et abouti aux mémes conclusions.

Une autre particularité différencie les matériaux gque nous
€tudions des autres unidimentionnels : 4 la transition de phase, les
fluctuations sont résistives alors qu'elles donnent une contribution i

(57

la conductivité dans les compos&s crganiques .

nous avons xeportéd sur la figure ! d'ume part la conductivité
de quelques composés organiques oi 1'on peut observer un pic dans la
conductivicé dans la zome de fluctuations unidimensionnelles, puis unme
brutale décroissance lorsque la transition métal-isolant a eu lieu, et
d'autre part la résistivité de Ta83 montrant son accroissement 48 aux

fluctuations.

Notons encore que les composés organiques ont un caractaére

beaucoup plus unidimensionnel que ceux que nous &tudions, par exemple
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le rapport de conductivit@ pour TTF-TCNQ i la tempdrature de transi-
tion est de 1'ordre de 1000 (6) alors qu'il est de 1'ordre de 30 dans

le cas de NbSe ;7) et environ 100 dans TaS3 (8).

3

§ 3. COURBE DE RESISTIVITE EN FONCTION DE T EN CHAMP ELECTRIQUE FAIBLE

AT > T.» NbSe3 et TaS3 sont des métaux et leur résistivité
varie linéairement avec la température. Dans la zone ol il existe des
fluctuations, elles contribuent i la résistivitd que l'on pourra décom-

poser en 2 parties, & toute T au~dessus de TC

p ¢ ré&sistivité du matérial s'il n'y avait pas eu transition ; elle
Q
suit une lol métallique ;

Pe i contribution des fluctuations.

Cet excés de résistivité peut s'expliquer si 1'on considare
que d&s que 1'onde est condensée sur une portion de chaine, elle est
piggée et les électrons condensés ne peuvent participer i la conduction,
nous verrons que l'application d’'un champ &lectrique peut dépiéger ces

"morcesux’ d'onde et donner une extra-conductivité.

Dans la zone critique,principalement deux effets vont

influencer la conductivita,

D'une part,la réduction du nombre de porteurs libres due 3 la

condensation, d'autre part les processus de diffusion.

AT > TC, nous pouvons faire 1'hypothése que le gap n'est pas
encore assez ouvert pour affecter notablement le nombre de porteurs. De
plus au—dessus de la transition, Nb‘Se3 est un bon conducteur avec une
7)

variation de la résistance en fonction de la tempdrature ,» qui suit

1a loi

0,98
o, v T
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La résistivité résiduelle est petite dans les bons
&chantillona. On peut donc dire que,au moins & T R Tc,la diffusion
avec les impuretés ne jouera pas le r8le principal dans les processus

de relaxation.

A la transition, le phonon w(Zky) est macroscopiquement

occupé : c'est donc lui qui va dominer.

La contribution de la diffusion critique a &té& calculée dans

.(6).

i1e cadre de la théorie de champ moyen par Horn et Guildotti
{1s montrent que la partie fluctuative de la résistivitd
suit ume loi de puissance qui dépend de la dimension "d" des processus

de diffusiocn.

Ces résultats sont

d=1, - N t—(l +v+ nv) " t-1,5 (1)

d =2, -j-zi oY) v e (2)

d =3, dp " t—(] + TV VD " t~0,5 (3)
dl

od t = (T - Tc)/Tc

Vv = exposant critique de la longueur de corrélation

n = celui de la fonction de réponse ¥(k) 28717 = TC
La théorie de champ moyen donne 1 = C et v = 0.5.

d n'est pas la dimensionnalité des fluctuations qui est 3
prés de T, mais des processus de diffusion ; par exemple, pour d =1,

les condirions sont limites sur une chafne, pour d = Z sur un plan ...

AT <T,, le nombre de porteurs varle trés rapidement avec
1'ouverture du gap et cela va fortement affecter le compertement de la

conductivité.
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Mais raisonmer en termes de la réduction d'une fraction
de la surface de Fermi; provoquée par l'apparition du gap ne suffit pasg

pour rendre compte des phénoménes,.

En effet; les obsarvations des oscillations de "Haas-

. 16,10 o -
Shubnikov'" dans NbSe, ( 7° ) montrant 3 basse température une surface

3
de Fermi anisotrope et suggdre une forme en "pancake" plutdt que plane
cemme pour un véritable unidimensionnel.
11y . . : .
Gorkov et al.’ ° ont proposé un mod@le pour expliquer
l'anomalie que présentent la résistivitd de NbSe3 au~dessous de la tran-—

sition. Ils tiennent compte de 3 effets qu'ils traitent en perturbatiom :
- le mécanisme de diffusion &lectron—phonon,
- la diffusion par les impuretés,

~ 1'anisotropie de la surface de Fermi qui est supposde &tre due

uniquement au tunneling entre les chafnes.

Les deux premiers effets ont déj3 &8té discutés par Bardeen

(12)

et al, » pour expliquer la non supraconductivité de Frohlich lorsque
i1'onde est complatement dépidgde, aboutissant & umne conductiviecd non

nulle scus champ fort.

L'anisotropie semble avoir ume tr&s grande importance sur
l'amplitude de l'anomalie de la résistivité. En effet, avec ies hypothises
précédentes, Gorkov et al; obtiennent pour T <‘EC une conductivité qui
s'écrit

’ _
s=9g_ {1~ m AT < % > {4)

© o acary® + 1 112

oli O_ est la conductivité ohmique, qui serait celle du matériau s'il n'y
avait pas eu transition ; 12

A est le gap, A varie en fonction de la tempé&rature en t - prés de
T, (e =T -7 IT)

T, temps de ralaxaticn, défini uniquement 3 partir du mécanisme de
diffusion &lectron-phonon la diffusiom par les impuretés,étant

ici aussi négligé.
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1 4
)

S est la section de la zone de Brillouin perpendiculaire 4 1l'axe des

2 -
B =

W=
v
I

chaTnes, tandis que 31 est la composante du moment perpendiculaire au

chaTne.
_ 2
R = ch™(n/2T)

T est la température;
n = n(?) déprit 1a déviarion de la surface de Ferml par rapport 2 la

condition de '"mesting" parfait (surface plane).

L'8quation (4) montre que la taille de 1'anomalie est trés
sensible au paramétre de nesting n. Dans le cadre des hypothéses faites,
1'expression (4) de la conductivité est exacte, mais la calculer exige
une connaissance exacte de la forme de la surface de Fermi, que nous

n'avons pas.

Par contre, pras de TC, on peut supposer due. <% > est

constant par rapport au gap qui varie trés vite et (9) devient :
- trés prés de T, ol AT < 1

2
G—O‘O’UA ok

et i AT » 1

1/2
g-o v A vt / (5

(13)

Dans NbSeB, les mesures de RMN ent montré que les 2 ondes

qui apparaissent successivement affectent 2 bandes électroniques diffé-

rentes.

On pourra donc appliquer le m8me raisonnement indifféremment

pour les 2 omndes.
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§ 4. VARIATION DU CHAMP CRITIQUE EN FONCTION DE LA TEMPERATURE

On peut résumer le comportement du champ €lectrique critique

qui semble général i tous les composés 8tudiés, de la manidre suivante :

- T {iTC : un net changement de régime apparalt dans la courbe de la
résistance différentielle en fonction du champ appliqué définissant

le champ critique Ec. Ce champ est assez &8levé prés de L

- quand on s'éloigne de TC (par valeurs inférieures), le champ critique
décroit rapidement pour arriver i un minimum quand le gap est totale-

ment développé ;

- puis on observe une remontée fras rapide quand la température décroit.
Cette augmentation reste actuellement totalement inexpliquée.
Pour les matériaux récemment synthétisé&s, nous avons remarqué(14) que
cette remontde de EC(T) pouvait &tre représentée par une loi exponen-

tielie :
E(T) = E_exp - (&)
c 0 o
avec ¢ de 1l'ordre de 150 K dans le cas de (TaSea)I - cf. fig. 2

- 4 trés basses températures, des résultats tras parcellaires pour TaSq

tendaient 4 indiquer que le champ critique chute brutalement.

En résumé, nous pouvons dire que le comportement du champ

critique en fonction de la température reste un probléme non résolu.



83

vemi—
- Ec
8 -
6+
L Figure 2 : Variation du champ
critique (en coordomnnées logarith-—
miques) en feonction de la tempéra-
4+ ture. Aux basses températures, Eg
sult approximativement une loi en
exp ={T - T" / &) avec a "~ 150 K.
2k
!
1%

§ 5, CONDITIONS EXPERIMENTALES

Les expériences sont réalisdes dans la zone de temp&ratures
prés de la transitiom oil tous les paramétres varient trés rapidement.
11 nous faut donc une trés bomne stabilité en température. Nous utilise-

rons donc le cryostat 4 liquide cryogénique (cf. chapitre 2).

Pour l'Btude de TaS3 (TC " 215 K) et pour la transitiom
haute température (145 K) de Nb8e3,le liquide utilisé@ est le fréom et
1l'oxygéne pour celle de NbSe3 basse température (59 K), la précisiomn

en Cempératures est de ZU mK dans tous les cas,

Le montage de mesure utilisé est celui déerit au chapitre 2

. dy - . ..
pour la mesure de T et ne présente aucune particularite.
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DEUYIEME PARTIE ! RESULTATS. ET .DLSCUSSION

Nous allens d'abord présenter ceux de TaS3 orthorhombique
ol 1'effet des fluctuations est trés important, puis ceux de NkSej,
4 la transition haute température qui sont tout & fait similaires mais
d'amplitude beaucoup plus faible, Enfin nous eiposerons les résultats
de NbSe3 4 la transition basse température qui sont compliqués par

1'apparition d'une onde de densitd de charge en présence d'une autre.
1. TaS, (orthorombique) :
La température de transition est définie par le pic de la

dérivée logarithmique de la résistivité en fonction de la température.

Pour 1'&chantillon considéré Tc = 211,9 K.

A, Comportement critique de la résistivitsd 8 T > T_.

o

La variation de la rdsistance en fonction de la température

peut s'écrirs :

2 D

R = A+ BT + 0T + =~
(T - TC)
b 2 = tr ] D
od A + BT + CT™ = RO est la résistance "normale' et Rf = 3
celle due aux '"fluctuations'. (T - Tc)

La contribution relative de ces 2 termes est montrée
figure 1b : on remarque que la partie due aux fluctuations est tras
importante méme trds au-dessus de TC.A 1'ambiante,elle est déjid presque
la moitié de la résistance totale mesurée. Ceci est A mettre en relation

avec l'observation aux Rayons X de lignes diffuses tr2s intenses.



log (dRAT)
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»
Figure 3 : Exposant critique de
dR¢/dT, au-dessus de TO pour
TaS,.
1 _ 3

m= 154

0.01 R

dR
. _ . £
Sur la figure 3, noug avons tracé la variation de Log T
en fonction de Log t (£ = ——T——EO qui domne 1'exposant critique calculé
c

par Horn et Guiddoti pour d 1. Ce résultat suggdére que les fluctuatioms
unidimensionnelles dans TaS3 sont bien développées pour T > To' Par
ailleurs, pour T trés proche de Tc’ op attend un changement de régime od
les fluctuations auraient un caractdre tridimensicnnel plus prononce

et od la diffusion critique serait décrite par d = 3. Ceci ne semble

pas observé dans TaS3 gsauf si 1'élargissement de la transition due aux

inhomogénéités dans 1'échantillon &tait trés important, ce qui cependant
& p q

ne semble pas &tre le cas ici,
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Figure 4a ; Variation de la contribution fluctuative 4 la résistance(normalisée
4 la résistance en 1'absence d'onde de demsité de charge) en fonction

(V/CM)

E

Lt

du champ &lectrique appliqué i

-

différentes

températures, Pour T = 212 K,

on peut définir un champ critique, alors que T est supérieur & Tp. Cela
est possiblie car l'ordre tridimensiomnel est déji bien 2tabli.

Figure 4b
- des champs électriques nécessaires pour

x / p
-1
L
/
A
/m/
/
a
/ .
N 10 FLUCTURTIONS
a i
30 CUROER
T
[v:
210 213 220 225 T (K]

Dépendance en temp&rature

diminuer la résistance fluctuative de
X %, ou

[R(E) = R(E +~ ® )]
]R(E = O)— R(E ~ co) [
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B. Dépiégeage des fluctuatioms.

La. figure fa montre la variation de la partie fluctuative de
la résistance en fonction du champ &lectrique pour différentes tempéra-
tures au-dessus de T_. I1 n'y a pas de champ critique : Rf varie dés au'un
tras petit champ est appliqué et la variation est de moinsg en moins

importante quand T croit.

Nous avons aussi reporté la méme courbe pour T = 212 K. On
peut aisément définir un champ critique, alers que T est supérieur a T,.
Cela est possible car on est trés proche de la transition et l'ordre

tridimensionnel est déj3 bien Etabli.

Sur la figure 4b, a été porté en fonction de la température
le champ &lectrigue pour lequel la régistance varie de x %, Au—dessus de

T,» les fluctuations de 1'onde domnent une distribution de champ glectrique

non uniforme.

 Ces fluctuations bien définies peuvent €tre dépiégées
individuellement par un champ &lectrique et contribuer au courant, et ce
au moins 20 K au—dessus de la transition de Peierls, sans la présence

de champ critique bien défini.
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§ 2. WBSe., TRANSITION HAUTE “TEMPERATURE

Nous allons retrouver les mémes caractBristiques que celles

décrites pour TaS, mais visibles sur des gammes de températures beaucoup

3
plus petites. Le pic de la dérivée logarithmique définit Tey = 140,25 K
{figure 5).
a 2_2_221 :
. Résistivitg :

Comme pour TaSeq, nous pouvons dcrire sa résistance sous la

forme :

A+ BT + CT2-+ D

o
It

(T - Tc])_Y

Mais ici Rf est tras faible et négligeable dds 160 K. Sur la courbe 6,
de T - Tcl

nous avons reporté ol fonction de t = —g o en coordonnées log-log.
¢

L'exposant critique obtenu est
a = -1,4

Li encore, c'est celuil qui correspond 4 des conditions de diffusion
jimites & une seule chafne., Si on ajoute & cela la mise en &vidence
récente des lignes diffuses, NbSe3 est en réalitd plus unidimensionnel
que ne pouvait laisser supposer son caractére semimétallique & basse
température, aprés l'apparition successive de deux ondes de densité
de charge.

Pour IT - TC N 10—3 TC on observe un changement de régime
que 1'on peut interpréter comme dil aux conditions de diffusion devenant

- . . - . - T )
i 3 dimensions trés pras de TC 3D
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de NbSe3 en fonction du champ électrique
pour différentes tempdratures.
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. Dépiégeage des fluctuations :

La figure 7 montre la variation de la résistance en fonction
du champ 3 différentes températures.au-dessus de TC] ; 13 encore il n'est
plus possibléde définir un champ critique.le comportement non linéaire
est observable sur une zone Lrés restreinte de la température : 2 K
seulement.

. Etude de la conductivité :

Nous avons tracé& dans la figure 8 la variation de Log ¢,
en fonction de Log |T - TCII / Te, avec

est la conductivité mesurée, et

g, est la conductivité caleulde s'il n'y avait pas eu de transition et

déduite de 1la résiscivitéd 8 T > 160 K.

C . - . 16
La. variation du paramétre d'ordre tracdepar Fleming et al.( )
montre qu'il est difficile de rendre compte par un exposant critique du

comportement de A & toute température mais prés de TC : A tn avec n g 0,5,

L'exposant déduit de la figure 8 est proche de celul du gap

comme le prévoyait le mod&le de Gorkov.
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NBSE3 CH17 T<T,

conductivité mesurée, et o

avait pas eu transicien.

, la conductivité s'il.n'y

log &%
-~
1~32
1-34
1=3,6
1"_3:8 . a
F Y
T -T
log &1
-3 -2 Tt:ll
Figure 8 : Exposant critique de 0y =C_ -0 ol o est la
e o mes mes



93

. Variation du_champ critique :

La figure 7b montre la variation de EC en fonction de 1la

température.

I1 est parfaitement défini jusqu'd environ T, = 139,8 K
(c'ast-i-dire 0,5 K en dessous de la transition). Au~dessous de cette
tempdrature, il augmente avec T trés vite et on peut déduire (cf. fig. 9)
une loi de puissance en L :

C

E vt avec o =-0,4 trds proche de Aql‘

~

I1 est 3 noter que plus l'ecn s'approche de TC plus les valeurs de E_

sont difficilement reproductibles, cela pour plusieurs raisons :

- comme nous 1'avons vu le champ varie tr&s vite en fonction'de la tempé-
rature qui est dé&finie 3 AT = 20 mK prés ce qul correspond 3 une

variation de quelques mV en champ, prés de T  ;

- il existe une hystérésis : le champ eritique trouvé en température
croissante différe (v 5 % pour 139,5 K) de celui mesutrd quand la

température décrolt ;

-~ les mesures sont faites dans une zome d'instabilité de l'onde et il
paraft tout 3 fait naturel que son mécanisme de dépiégeage le soit

aussi.

Ces véserves Btant faites, on peut relier le comportement en

- (17)

A de'EC(T) aux hypothéses de Lee et Rice ., En effer, ceux-ci ont
discuté le modéle 4 2 fluides indépendants, 1'¢n &tant celul constitué
par les &lectroms qui restent normaux aprés la transition, 1'autre celui
constitué par les électroms condensés dans I'onde , soit pS(T). Cette
fraction d'électron, pS(T} est réduite par les excitations au-dessus du
gap de Peierls 2A(T). Normalement(lz), les variations de la fractiom
superfluide varie comme Az ou (T - Tc)/Tc prés de TC. Cela est di au

. . > -~
fait que 1'on prend pour moment wv, des quasi-particules 0 k plutdt que
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+ AZ)I/Z, énergie des quasi-particules. Lee

2 dBq/dk avec Eq = (e
1l N
(18)

(17)

Rice aussi bien que doriidck et Overhauser ont montré que 1'on

doit utiliser la 2&me journée et on obtient une variation de pg en A,

Cela revient i considérer que les 2 fluides interagissent
et que l'onde dans son mouvement entraine tout ou partie des &lectrons
restés normaux.

(19

Comme 1l'ont noté Lee et al. » Prés de TCI’ la wvaleur
locale de la phase du paramétre d'ordre est piégée aux sites

d'impureté. L'énergie &lastique, f, nécessaire pour faire glisser la
phase est probablement une fonction compliquéde A qui peut varier d'une
fonction de 4 une fonction indépendante de A, Le champ critique est

1

relié 4 £ par :

en tenant compte de la dépendance de pg en A, on en déduit que
-N
E, A
avec 7 compris entre 0 et 1,

Les résultats expérimentaux montrent que N v | ce qui tendrait

& prouver que la force &lastique dépend tr&s peu du gap.
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2,6

LOG EC

Figure 9 : Exposant critique
de Eg, en fonction de

t = IC; - T / Tp, au-dessous
de la transition pour l'onde
1 haute température de NbSej
(CH 17).

&

LeGg |T-Tcl/TC

-25

-2 -1,5 -1

Dire que la courbe représentant Log de EC en fonctionde
Log de (T - Tci)/Tcl-est une droite n'est pas tout & fait exact. Car
un examen plus solgneux moutre que trés priés de TCl le champ critique
ne diverge pas, il tend vers une iimite de l'ordre de 300 mV/cm (pour
1'échantillon considéré), c'est-d-dire envirom & fois le champ critigue
mipimum. De plus, les résultats montrent sans ambiguité qu'il disparalt
avant Tc1 (a 138,9 K), c'est-3-dire 0,5 K avant la transition. Dans
1'autre limite, pour des températures ol le champ critique est minimum,
commence i se faire sentir le mécanisme qui est responsable de la

remontée de E. i basse température.

En clair, on peut &crire EC(T) comme la somme de deux

contributions

E_(T) = Ec (1) + E,(T)

c2
ECi(T) est dii 4 1'ouverture du gap et & l'augmentation du nombre
d'électrons condensés QS(T) et qui décroft quand T diminue et E. _(T)

qui décrit la remont@e 3 basse température.
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1 i T

NbSea CH17

résistance pour 1'onde basse

température dans NbSe3.

T=65K
f tog(T=-To)/ Te
2 X 5
A Qv .
d1 (%) NbSe3 CH 17

E
v T=59,55 K

Rq =289,68 2

018
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|

] ] ] i l ] }
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Figure 11 : Mise en &vidence de la coexistence des deux champs critiques

i 1'apparition de 1'onde basse tempdrature ; B correspond
pPD p C D

au dépidgeage de 1'onde haute température et Ecoo & celul de
l'onde basse température.

Figure 1C ; Exposant critique de
la contribution fluctuative de la
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§ 3. NbSe.,, TRANSITION BASSE TEMPERATURE

Le pic de la dérivée logarithmique donmne TCZ = 57,90 K.

A, Comportement de la résistivité,

Les fluctuations résistives ne peuvent &tre mises en
gvidence que dans une zone trés restreinte de 5 & 6 K au-dessus de la

‘transitiomn.

L'exposant critique déduit de la courbe de la figure 10 est

contre toutes prévisions : - 2.
Comme nous alions le voir, tous les résultats concernant

cette onde sont fortement influencés par l'existence de 1'onde qui est

développée & plus haute tempé&rature.

B. Le champ critique.

Contrairement 3 TaS, et 3 la premidre onde de NbSe3 ofi 11
fallait descendre en dessous de TC pour pouvoir définir un champ
eritique, celui de l'onde basse température dans NbSe, apparalt avant
la température de transition. D&s 61,5 K, il est possihle de voir les
deux champs critiques associés au dépiégeage de chacune des deux ondes
comme le montre la figure 11, et dont on peut suivre 1'é&volution quand

T décrolt.

La figure 12 montre la variation des deux champs critiques.

L'observation de ces courbes incite plusieurs remargues !




=
(]

Ec (mV,cm) R
Fa
a A i N o
] %) - H o O 4
200} 0% & ...
e o 3.3 Hz
“1 {A 33 Hz
150k a .
E:CHZ- .Jl :3;3 ki:: °
| 0
100} -
50}
0 | L ! | | L ] !
55 57 59 61 63
Figure 12

i Variacion des champs critiques de chacune des deux ondes de NbSenq,

prés de la température de la deuxidme rransirion (Ec; est celui de 1l'onde

haute température, Eco celul de l'onde basse température), En bas i droite
cette variation selom {20). '
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. Nous avons reporté 3 droite les résultats publiés par

(20)

+ Ses résultats sont différents en particulier em ce qui

En

Fleming
concerne le champ critique de la haute température prés de Tege
effet, il a déterminé les champs critiques A partir des mesures de
bruit large bande (& 75 kHz),. Or ncus avons remarqué que les champs
critiques dé&finis i partir des courbes de %% at celles de bruit large
bande &taient identiques pré&s des maximums de résistivitd mais
lorsque la température décrolt les champs critiques ne sont plus les
mémes sauf si les mesures de bruit sont faites & trés basse fréquence

{quelques Hz) alors que Fleming a travaillé & 75 kHz.

. A 1l'apparition du champ critique de 1'onde basse tempé~
rature, on cbserve une discontinuité dans la variation de celui de
l'onde haute température.Ec; diminue donc brusquement pour se fixer
i environ 200 wV/cm (un peu plus de 2 fois sa valeur minimum, aux
alentours de 100 K), et devient indépendant de T dans la limite

dtudiéde,

. Le champ critique de 1'onde basse température est mis en
Evidence au moins 2 K au-dessus de Tcz’ alors que
le gap est pratiquement encore inexistant., Il semble augmenter

jusqu'd la valeur de Ecl dans cette zone de température,

Ii décroft trés rapidement quand T décroit et T = Tep om

remarque une anomalie.

Nous suggéroms qu'au-dessus de Tcg dans une zone de guelques
degrés apparaissent les fluctuations tridimensionnelles de 1'onde de
densité de charge basse température, Les fluctuatrions, puisque 3d, ont
un champ critique et elles se couplent & l'onde haute température

provoquant la diminution de Ecyo

A Tep et au-dessous, l'ordre est complétement tridimensionnel
et le couplage des deux ondes fixes ECI a une valeur indépendante de la

température.
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Au—-dessous de Teqs il est possible d'écrire EC2 sous la
Tep- T '
2 avec pour exposant

forme d'une loi de puissance de t =
o4 = = 0,45 (éf.'fig.IS Y. A partir de TCZ’ le comportement de ECZ
@st analogue 3 celul observé pour le champ critique de 1'onde haute

température précédemment dtudid., Nous généraliserons done les conclu-

sions faites pour Ecy & EC2'

16 1 NbSe, CH17

TAo0
T\ ®

141

25 -2 15 -1

Figure 13 Exposant cricique du champ critique associé i 1'onde
basse temp&rature au—~dessous de T2 = 57,9 K.
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§ 4. CONCLUSION

L'influence des fluctuations a &:& mise en &vidence sur le

comportement de la résistivité et du champ critique.
Elles sont beaucoup plus impertantes dans TaS3 que dans NbSe3.

Ces fluctuations sont résistives et unidimensicnnelles dans
TaS, et NbSe3 pour la transition haute température. Les caractéristiques
V(I) ne posséadent pas de champ seuil et présentent un comportement non

linéaire quelque soit le courant appliqué.

Lorsque T est triés prés de Tc’ ou au~-dessus de TC2 pour l'onde
basse température dans N¥bSey, l'ordre tridimensionmel est déji bien

gtabli, alors il devient possible de définir un champ critique.

Au-desscus de la température de transition, on peut &crire
ce champ seull comme la somme de deux contributions. La premiére,
prépondérante prés de TC, décrolt approximativement comme 1'inverse

du gap A, quand T décrolt.

La deuxiéme augmente quand la tempédrature diminue et domine

d basse tempé&rature,

Par ailleurs, ncus avons montrd qu'il existe une influence
mutuelle sur les deux ondes de NbSe3 prés de la transition basse tempé-—
rature qui se traduit par l'existence d'un champ critique EC2 assoclé
g l'onde basse température au moins 2 K avant la transition et d'autre
part un blocage 3 valeur fixe par rapport 3 la temp&rature du chemp

eritique de l'onde haute température i 1'apparition de Ec...
q PP 2
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INFLUENCE DE LA FREQUENCE SUR LA CONDUCTIVITE ELECTRIQUE
DE NbSe,
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RESUME

Nous avons mesurd la réponse continue sous champ &lectrique
alternatif pur et &tudié la variation du champ critique en fonction de

la fréquence i 3 températures diffdrentes (37 K, 43 K, 57 K).

Le modéle de 1l'oscillateur harmonique suramorti rend compte
d'une manisre satisfaisante des résultats obtenus comme cela est le cas
pour la conductivité alternative pour des champs de faible amplitude.
Mais ce mod&le est insatisfaisant dés que 1'on fait intervenir un champ

continu.

Les résultats obtenus permettent, en utilisant la Ioi
d'8chelle &tablie par Bardeen de calculer une longueur de cohérence de

quelques dizaines de microms.
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§ 1. INTRQDUCTION

De nombreux phénoménes de transport &lectrique sont
observés dans les matdriaux &tudids, qui sont associés au mouvement
d'une onde de densiré de charge qui serait piégée 4 faible champ

dlectrique et mobile au—deld d'un champ critique.

RE&sumons ces propriétés

(1,2)

- une conduction non linéaire au-deld d'un champ critique EC

< E]
E Ec o (E) 00
> = +
E>E. 0 =0+ 0, (E)
S, ‘ast la conductivité ohmique,

GE(E) est 1'extraconductivité dans 1'état non linéaire;

-~ la réponse A& un champ radiofré&quence est fortement dépendante de la

(3

fréquence ;

- la génération d'un bruit avec 2 composantes : une large bande, 1'autre

(3,4)

périodique

(5)
DA

- l'introduction des impuretés augmente le pidgeage (E

Nous nous intéresserons dans ce chapitre aux deux premigres
propriétés, qui concernent la répomse continue de l'onde de densité de

charge 4 une excitation.

Les champs et énergies mis en jeu sont trés inférieurs au
gap de Peierls (A > 780 K = IO]2 Hz), ne l'affectent donc pas et peuvent

donc &tre traités comme des perturbations.

Les énergies associées a4 la dépendance en champ et en
fréquence sont plusieurs ordres de grandeur plus perites que 1'énergie
thermique kT, En effet, les champs critiques correspondent 4 une tempéra—

ture de l'ordre de 0,1 K., Cela, ajouté & 1'observation du bruit périodique



suggdre fortement un transport de courant par 1'intermédiaire d'un

mode collectif.

C'est pourquoi il nous semble utile de décrire & nouveau

l1'origine d'un tel mode.

§ 2. EXISTENCE D'UN MODE COLLECTIF DE CONDUCTION

(6)

La supraconductivité de Frohlich est due 4 la dégéné-

rescence de 1'état fondamental de l'onde de demsité de charge, clest un
mode uniforme de moment g = O.
Les modes d'excitations & q # 0 sont de deux types.:
- les amplitudonms : ce sont des modulations périodiques de l'amplitude
de 1'onde, le nombre d'@lectrons condensés n'est pas conservé locale-
ment. Leurs lois de dispersion possé&dent un gap & toute température,
Nous ne tiendrons pas compte de ce type dlexcitations car elles mettent

en jeu des énergies beaucoup trop grandes pour Btre concernées par les

perturbations que nous comsidérons ;

- les phasoms,quant & eux, sont des modulations périodiques de la phase

de 1l'onde, représentées par.:
p = Qo(l + @COS(ZkFX + 9)) (&q. 1, cﬁap. iy
Les phasons sont obtenus par le remplaceﬁent de ¢ en ®(x, o ot
b(x, t) = ¢: sin (qx - 0 )

ot leur loi de dispersion s'dcrit pour des faibles q

® représente la position de 1'0DC par rapport au laboratoire,
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Le mode de phason est donc un mode de glissement de

1l'onde et jouera un r8le impertant dans la conductivité &lectrique.

Lorsque q tend vers D,'wq + 0 , C'est la supraconductivité
de Frohlich. Ce comportement est une conséquence de l'invariance par
rranslation. Si cette symétrie est brisée alors un gap apparaltra

dans la loi de dispersion des phasocns.

Le piégeage en imposant A4 la phase des positions énergéti-
quement favorables, léve cette dégénérescence, modifie les medes
normaux de vibration et leur relatiom de .dispersiomn en introduisant

un gap.

L'onde de densité de chaque est piégée, et les &lectrons
condens@s ne participent pas & la conduction. Une oscillation de la
phase produit un diplle entre l'onde et les atomes du réseau ; ce mode

est donc un mode optiquement actif.

Nous distinguons généralement 2 types de piégeage, par
commensurabilité et par impureté&. Le piégeage par commensurabilité se
produit lorsque le vecteur d'onde de 1a distorsion. du réseau peut
g'écrire

27

ZkF = )

=R ]

ol a est le pas du réseau,

p et m sont des entlers,
Il est prépondérant si m et p sont petits {5 4,5),

Les échantillons &tudi&s ont tous des vecteurs d'onde tels
que ce type de piégeage est exclu {cf. chapitre I). On vérifie ewpéri-
mentalement que ce gont bien les impuretés qui sont les principales

(5

causes du piégeage

Soit Wy le gap introduit par les impuretés dans le mode des

phasons.,



Pour wq et q qui tendent vers zéro, une résolution classique

(7

permet de calculer la constante didlectrique :

2 2.
" 4TTné T
cow) =1+ Tne” | 4Toe 1
2 M 2 2
omh wo - W
T
ou bien
= +
e(0,w) 1+s:e €000
cd
4ﬂnez 1
S m T3
¢ 64

est la contribution individuelle des é&lectromns excitd au—dessus du gap

de Peierls A, avec m masse des particules

et ol £ =

est la réponse du condensat d'é&lectroms, M est la masse assoclée ou

masse de Frohlich.

a est le nombre total d'é@lectrons affectés par le gap de

Peierls.
C'est 1'expression standard pour un mode optique.
En utilisant la relatiom :
e -1 = 4mic(w)/ w

. . - . . . . (8
et en introduisant une durée de vie finle pour les excitations ) ; la

conductivité s'derit

Tl = - B_EE{%L+ 1 =
(w) = 1w - 3 3 o

2 2 .
A (wT - w) - iwl

La partie réelle de g(w) est représentée par la figure 1.




RS(w)

conductiyité.en fonction de la

Eg | | Figure 1 : Parrie réelle de 1a
.F fréquence)d’aprés (8).

Nous remarquons que 1es modes 3 une particule influencent
surtout la conductivitd 3 trés hautes fréquences auxquels nous sommes
loin d'accéder avec nos méthodes expérimentales.Au-deli de wg (A = thg),

nous avons un comportement du type &lectrons libres.

Dans le domaine de fréquence qui nous intéresse,on pourra

Ecrire

nez - im

o(w) = (1)

2 2 .
(wT w) 1wl
C'est 1'expression qui découle de 1'hypothése de 1'oscillateur harmonique

{cf, chapitre, § 3).

§ 3. INFLUENCE DU CHAMP ELECTRIQUE ET DE LA FREQUENCE SUR LA CONDUCTIVITE

Différents modéles ont &té proposés pour rendre compte des
-propriétés non linéaires. La plupart suppose donc que seules les fluctua-
tions de phases sont importantes et que l'onde de densité de charge est

rigide et répond comme une seule particule i une excitation extérieure.

Deux d'entre eux ont &té présentés au cours du chapitre
d'introduction (§ 3 et 4). Nous allons maintenant les discuter selon des

points de vue légdrement différents.




A. Conductivité en fonction d'un champ continu, G(E) 3 conductivité

en fomction d'un champ alternatif de faible amplitude, glw).

. Modéle clasgique

L'0DC est assimilée 4 un oscillateur guramorti. Pour tenir
compte de la dépendance de la conductivité en champ conmtinu, on suppose
que lorsque 1'0DC se déplace d'une période X, ofi A est la période de
1'cnde, la méme configuration d'énergie se reproduit ; aussi le mouvement
de 1'onde est représenté par celui d'une particule dans un potentiel

périodique, incliné par le champ glactrigque.

L'équation du mouvement s'éerit 2 :
2
2 w
dx 1 dx 0 , eF
= 22 e { = =
7t T . B sin 0Ox W (2)

Les résultats du chapitre 3 tendraient & prouver qu'en réalité :
G = 4m/A

Cette équation conduit & ume discontinuité pour un champ critique

2 - e . s
EC =b¢mo/eQ au-deld duquel la conductivité est fortement noun lin&alre.

La figure 2 donne une représentation du potentiel poutr des

champs E <E_ et E > E .
c c
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E<Er Figure 2 :
a, Modéle classique du
mouvenent de 1'ODC. Le mouve~
ment d'une particule dans un
potentiel péricdique sous
l'influence d'un champ
Electrique. La conduction est
cbservée unlquement si E > E
b. Variation du couraat en
fonction du temps juste au—
dessous du champ seuil,
E » Ep et bien au-dessus du
E>Ey champ seuil E > Ej d'aprés

' (10).

E>E;

Dans ce modéle, la conductivitéd s'scrit :

<E E) = B ne?: ductivits ohmi
E o af =0, = (conductivité ohmique)
et
E
c,2,1/2
> = gt}
E>E.  0(B) =0 (1+(E))

Cette relation ne rend pas compte d'une manidre satisfaisante des
résultats expérimentaux qui seraient plutdt en bon accord avec le

modéle quantique dont il sera question plus loin.

Par contre, la conductivité pour un champ radiofréquence de
faible amplitude est représentée d'une manidre rout i fait satisfaisante,

. . . , 11
ar celle d'un oscillateur suramorti dans un otentiel harmoni ue( )
sz s p q

{ S sin Qx = mo—x), c'est~3-dire que 1l'on suppose les puits du potentiel
assez profonds en champ faible pour pouveir s'écrire
W 2
A Qx= wz X
Q R

La conductivit@ est alors définie par l'équation (1).




2)

. fﬁeééls_ﬂé&zégzgﬂ__ :

L'onde est représentée par un &tat quantique pour lequel le
potentiel périodique conduit & 1'ouverture d'un faible gap, Eg.Pour
contribuer 4 la conduction, 1'onde doit &tre excitée au-deld de ce gap
par un processus similaire 4 1'effet Zener(effet 4 une particule).

3)

Pour définir un champ critique, E.» J. Bardeen introduit
une longueur de corrélatiom, L, le long de laquelle le champ doit Ztre
appliqué pour qu'il soit effectif dans i'accdidration de 1'onde ; la

conductivité §'écrit alors :

E <ET g(®) = S
Ec
E > Ep G(E) = g, * a {1 + ??)exp (- Ec/E)
ol O(E) =

E
'Go * Gdc(ﬁz)

Dans la limite quantique, il existe une loi d'&chelle entre

4
la dépendance en champ et en fréquence )
t, W E
g ((_n_) - Gdc(?)
P &4
' #*
olt hiw =E =eEL
? & ©
* .
‘2~ est la charge associée & 1'onde.
* -3 -
e = 10 ~ e (charge de l'&lectron)

Ce modéle prévoit um comportement tout & fait spécifique
concernant la réponse de l'onde de demsité de charge i l'action combinée

d'un champ alternatif de faible amplitude et d'un champ continu.

E(t) = E* E, cos wt

En effet la fréquence et le champ &tant équivalents, on
attend donc que l'énergie asscci&e au champ alternatif fuy assiste celle
provenant du champ continu ek L (c'est 1'effet tunnel assitd). C'est

pourquol des expériences de ce type ont Bté réalisées.
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B. Couplage "ad-dc'.

, Le champ continu E ‘est inférieuf au champ critique E

b

Les rtésultats expérimentaux (15) n'ont pas jusgu'd ce jour
confirmé ces prévisions qui constituent un test primordial du modéle

de Bardeen.

Par contre, ils montrent que dans la limite des faibles

fréquences om a la relatiom (fig. 3} :
E = E. - aEO (3)

EC e¢st le champ critique mesuré avec un champ continu seul,
E amplitude du champ alternatif,
o

a= /2/2 dans l'expérience considérée.

EC de © champ continu pour lequel en présence du champ
. >
alternatif E, cos ut, la conductivitéd devient non lindaire .

1% A e )
SAMPLE 5
Figure 3-: Variation du courant
V= 93 kHz critique I.9¢,3C mesurée lorsqu'un
sool T = n26K o champ continu et alternatif sont
, superposés en fonction de 1'ampli-

tude du courant alternatif.

600

4008 i

200F

0 200 ;
400 §00 15,85, )
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. Le champ continu E est supérieur au champ critique E :
(S =

,'onde de densité de charge participe alors i la conduction,
sa vitesse vy est modulée par le potentiel périodique représentée

fig, 2

T Q

7 =

2TV D
D Q

Lorsque la fréquence Wy associée au mouvement de l'onde et celle du
champ altermatif appliqué sont voisines, il y a interférence et on

observe des pics dans la courbe dv/dl (cf. fig. 10 du chapitre I).

C. Conductivité en présence d'un champ alternatif de grande amplitude,

Nous nous sommes Lntéressés a la réponse de 1l'onde sous
un champ alternatif seul, d'amplitude assez grande pour observer les

effets non lin&aires.

En se réaférant au modéle le plus simple, celui de l'oscilla-—
teur hatmonique suramorti, nOUs Supposons que i'onde de densité de
charge peut &tre dépiégée sous 1'affet d'une excitation E eth, et ainsi
contribuer & la conductivité si le déplacement maximum - induit par le

champ alternatif excéde une valeur critique it (16) .

De 1'équation

1 dx 2 eE 1wt
— eyt xg==— e
T dt m

On déduit le déplacement maximum induit par ce champ

wZ
X = el Q
o 2 4 1/2
Tl (wlwlT) ] /
ol
et de X . =X on tire :
crit o

E (W =E (w=0) [1 = (m/mzr)2 ]1/2
erit erit ©

ou encoie
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E (W)
w2 i/2
L — =[ 1+ (=) i / (4)
E (w=20 w
c p
ol w =W
P
Ec(w =0) = EC ast le champ critique en continu pur.

Ec(w) est la valeur de l'amplitude du champ alternatif pour laquelle

1a conductivitd continue mesurée devient non lin&aire.

§ 4. CONDITICONS EXPERIMENTALES

Les mesures ont @té réalisées dans NbSe, au-dessous de la
transition basse température (59 K) pour des raisons de commodités,
les champs mis en jeu &tant les plus faibles (EC = 10 mV/cm pour 1'onde

basse température et v 100 mV/c pour 1'onde haute temp&rature).
Cela présente 2 avantages :

1) les risques d'échauffement de l'&chantillon sont moins importants ;

2) nous limitous les difficultés dues aux contraintes inhé&rentes au
fonctionnement de notre appareillage {source de tension alternative
limit8e 3 14 V pour une charge de 1 k{l, cetre limite décroit quend

la fréquence augménte).

. . - dv " -
Le montage électrique est basé sur le momtage ET—represente
i la figure 4b du chapitre "Dispositif expérimental”. La source de

courant continue est remplacde par ume source de tension altermative.

R : . - n:
les mesures sont délicates car les problémes de resonance sont
trds importants. Notre préoccupation principale a domc counsisté & en

~limiter les effets.

Ces résonnances proviennent essentiellement du circuit RLC
constitud par les cAblages, ainsi que des interférences avec le pont

alternatif nous permettant de mesurer la résistance différentielle.
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fréquence- rampe
met] re dec con modulant VA
necté pen ant l'amplitude
la mesure du courant
| I
3/ =
i source de| X Y
/\/\ ! tension
A alternative
_ |
N ]
oscilloscope | | L
! L
___H Ry In, 24 R =
—F 8 —]
= 3t A pont
- L c] ¢ (U0 ‘] alter-
= Sl vr—| R natif
T N
. A
£ !
C |9
| |
i—
Figure 4 : Dispositif expérimencal : le circuit RLC est mis au point

pour absorber les fréquences parasites i

2 =470 H 3 L =220mH 3 R= 15kl ; C =1 UuF ; Ro =1 k2 et r = 50 §.
La source de tension alternatif débite sur une ré&sistance de 5 k&2

en série avec 1' echantlllon, une rampe module 1'amplitude du courant,
mesurd visuellement sur l'oscilloscope., Tout le cdbl age est constltue
de connecteurs coaxiaux,
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Nous avons donc mis au point un circuit de selfs, rdsis-—

tance et capacité, représenté dans la figure 4 ,

Les mesures, 13 encore, sont réalis&es 3 courant régulé,

Sy e - - £
la source débitant une tension, la résistance de 1 k{ en série avec

1'échantillon permet de faire circuler un courant constant dans

1'&chantillon.

Une vue générale du montage est représentée figure 4.

11 a 8té testé sur une résistance de 100 ¥ - simulant 1'@chantillon -

a 300 K et 77 K.

L'expérience a &té réalisée i 3 températures diffdrentes

qui sont reportées figure 5 : 37,47 et 57 K.

NbSe3 CHS8
EC(U.G.) R(ﬂ)
om0
10} o i RN
\ / i \ | 200
| NS T
81 f
!
!
6 - |
| |
I i 4180
b I I h
J | | R
| | R
21 ! ’
| l | 4100
] I | i j . |
30 37K 40 47K 50 57K 60

T(K)

Figure 5. : En trait plein variation de E.{T) et en pointillé de R{T).

Les mesures ont &té réalisées I 37,47 et 57 K. Les paramétcres
évoluent assez lentement en température pour 37 et 47 K et tras
rapidement 4 57 K.
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La précision en température est d'environ 100 mK. Sur
plusieurs heures ou jours cela est suffisant pour les deux températures
47 et 37 K car les paramétres (R et Ec) qui entrent en jeu dans les
mesures.peuvent Stre considérés comme constants pour cette variation
de température. Ll n'en est pas de méme pour les mesures d& 57 K oll la

-~

valeur de Ec(w) mesurée l'est & environ 10 % prés.

Les résultats qui vont &tre présentés et discutés ont &té
réalisés sur 2 &chantillons différents, ceux obtenus pour le couplage ac~
de 1'ont étds sur L'échantillen 5 & T = 112,6 K, clest—d-dire
pour 1l'onde haute température et ceux en champ alternatif pur ont
&td mesurés sur 1'&chantillon ”Cng" et concernent 1'onde basse
température, Les phénoménes observés sont analogues pour les deux ondes

mais les ordres de grandeur un peu différents.

RESULTATS

A température et fréquence fixe, 1'amplitude du courant
alternatif croit avec le temps et est enreglstrée gur 1'entrée X.d'un
enregistreur. La réponse mesurée est 1a résistance différentielle et
ce par le pont alternatif, relié & 1l'entrée Y. Les caractéristiques
ainsi tracées sont analogues & celles obtenues aveé une source de

courant continu 3 2 réserves prés :
- la réponse est plus bruyante,

- le courant critique est supérieur & celui obtenu en courant d'excitatiom

continu et croit avec la fréquence.

En tout &tat de cause, un champ alternatif a la méme influence
sur le ODC qu'um courant continu : i1 produit un exceés de courant

continu associé au mouvement de 1'onde, comme le montre la figure 6.
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\):80 kHz
: NbSe3 CH13
Figure 6 : Résistance différentielle
fonction de 1'amplitude du
64 A = =0 Lo
B 7 T=47K courant alternatif apopliqué pour
) = 30 kH2 ' 3 fréquences différentes (i 47 K).

Les résultats sont reportés sur la figures 7 avec
en abscisse Log (1 - (i—i}“)z) at en ordonnée Log Ec(m) /Ec(u} = 0).
Suivant 1'équation 2, 18 courbe attendue est une droite de pente 1/2,
Nous voyons que l'accord est satisfaisant, sauf pour les trés basses
fréquences, avec les param&tres suivants :

W = 2,2 MHz pour T = 47 K

37 K

il

w = 7,85 Mz pour T
Les champs critiques continus &tant rvespectivement =

E = 19,2 mV/cm

E = 67,3 mV/m

Les fréquences caractéristiques w varient dans le mEme

_ . P .
rapport que les champs critigques en fonetion de la température.
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- *
NBSE3 CHI3-EC (W)
log [E.(w)/E.w=0]
- o
. P=To2_,
A T=37K
£°° © T=47K
.3
.5
o
3
2
-]
s 2
y: [ w_ ]
: 5 1.5 tog L*(“p)

B (W)
Figure 7 @ Variaction de Log m e
pente est égale & 1/2 conformément au modéle de 1'oBcillateur

n fonction de Log (1 + (EJU-J—)Z), la

harmonique suramerti.




124

-ruryur dweys un xnod Pd=d
*inu dweyo un anod 99XIJ I ®
®d=¢ gnbr1dde dueys np uoriouo]

ud PITATISTSPI BT 2P UOTANTOAY : g "914

0;5]]

o

Ori oct 00! 0B 09

I

6E1 X

26 +

a357Nd cop O
8 O

MD 9%°0 e

(p Wy} ALISNIQ INIHHEND

! S B DUNN S NN

o ~ o
< o o

Q
&)
Y¥5/4  ALIAILSISZY QIZITYWHON

90

4’0

U0 TTIVEYDD, |

9p ssuloq xne s9gnbiydde jJuranoo sp splisulap soULRIPIIIP Anod
5 @p uoraouoy uv £agqy SUBP PITATISISPI @p S$9qIN0D 3P UOTIN[OAY @ B F14

gIsINd 001 X
8ELE —-—
ﬁ.ohe O
56
mI< b
197
v6°0
£60°0
(G Ww-v ) AJISN3J LNIYHEND

M _ _ _

*+ 4D O

A s N =
o o o <
Yy /g ALIAILSIS3Y  QIZITVWHON

o
©

0o
Q

L0



125

La fréquence du piégeage mp est heaucoup plus faible dans
nos achantillons que celles observées par Grumer et al., En fait comme
il i'a été observé pour les champs critiques, la fréquence de piZgeage

dépend de la puretd de 1'8chantillon : s'il est trd&s pur, wp sera faible.

AT =57 K, les résultats sont heauccup moins clairs;d'une
part la précision est moins grande, mais aussi on est trds proche de
la trapnsition et le gap de Peierls n'est pas encore tout i fait
ouvert. La remontée tr&s rapide du champ critique continu dans cette
zone enest le reflet comme nous 1'avons vu au chapitre pracédent.
C'est pourquoi on ne peut s'attendre & ce que Ec(w) obéisse & une

loi simple en fonction de w 3 cette température.
§ 6. DISCUSSION

Le modgle classique de 1'oscillateur harmonique suramor:i
rend donc assez fid&lement compte du comportement de la conductivité

alternative en champ fort et en champ faible.

" 81 nous réécrivons L'@quatiom (1) en intrcduisant les

grandeurs associées de l'onde de densité de charge :

2 .
dX 1 dX 2 Vv
— + === @ X==pk {5)
dt2 T d¢ 0 M
ol V  est le volume de 1'échanti Ilom

M, * la masse de .Frohlich
v =107 8o

0 est la charge Zlectronique condensée dans 1'onde
o = ne

e est la charge &lectronique

n est déduit des courbes jODC = nev

et n=1,2x 1021 glectron/ecm” {17).

(5) peut alors s'écrire ;

ax”
dt2

ﬁwug;{:leolzg

1
o —
T dt
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ot X est en cm et E en V/cm,

Lorsgu'on applique un champ continu E :

2 n,12
wo XM = 2 % 10 Ec

l'onde participera i la conduction pour un champ Ec, lorsqu'elle sera

déplacée d'une distance minimum Xy

En toute rigueur, on peut défimir cette longueur caractéris-—

tique comme la longueur d'omnde du piégeage A En effer, aprds aveir

oDe’

parcouru une longueur A la phase de 1l'onde retrouve une configuration

oopc?
énergétiquement &quivalente {cf. fig. 2).

L'Bquation permet d'estimer W,

12
2 x 10 1/2
w. = {(——t——— K )
o] XM c
et Ww = wT
P
done 19
w = 1,4 x 10 E Tt (7)
P c

Par ailleurs, en champ infini, on peut négliger le terme

d'inertie et celui de la force de rappel

1 dx _ 12
? E—' 2 X IO B
" Or le courant de 1l'onde g'écerit

. dX
i=r

et avec les wvaleurs numériques

s=4x10% 1k

] est exprimé en Al cm®,

Soit oy tel. que
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on en déduit :

o, =4 x 104 1 (8)

a, est 1'extra=~conductivit® induite par le mouvement de 1'onde

en champ &lectrique infini. Cette hypothése revient A considérer qu'en
champ infini la conductivité retrouve un comportement du type ohmique,
c'est-3-dire indépendante de E, ce qui est conforme aux résultats

expérimentaux (11).

Nous avons montrd sur la figure 8a 1l'évolution des courbes
de résistivité en fonction de la température alors qu'un champ Electrique
continu est appliqué i 1'échantillon. Nous voyons que scus champ CTEés
fort la résistivité tend vers ume limite comparable dans NbSe3 ila
résistivitd qui serait celle de 1'échantillon s'il n'y avait pas eu
transitions soit pa(T) cette résistivité, et pO(T) la résistivité mesurée
3 la méme température. Nous avons reproduit en 8b,pour une température
donnée,l'évolution de la r@sistivité en fonction du champ, elle varie de

p, pour E S EC i P, pour E tendant vers 1'infini.

Nous pouvons donc &crire

] 1
=J - g T — = ——
=% "% T R

L'analyse des coutbes nous permet d'estimer pn(T) er QO(T) en fonction
s - . . -4

de la résistivité i la tempdrature ambiante qui est 3 . 10 = {& cm. Nous

sommes donc munis de deux équations dent la seule-valeur indéterminée

directement par l'expérience est T.

Nous avons résumé les valeurs obtenues dans le tahleau 1, ol
T, est le temps de relaxation détermi né & partir du champ critique et
de la fréquence de piégeage (&q. 7), et T, est celui détermind & partir

de cb(éq. 8).
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Ty Vﬁcﬂ wP gb,_l wP/EC Tl(s) Tz(s)
e Hz - (Qem)
- 7 3 7 ~12 11
Reh.50112,6K 0,425 |~z . 107013,3.10°] 4,7 .10 |3,4. 10 0,8 . 10
45 k[19,2.1073| 2,2 . 10%] 1,33. 10%] 1,15. 10® lo,82. 107! [3,3 . 107!
® 13
37 x67,3.10°0 7,8 . 10%) 1,67..10%) 1,17 . 10%| 0,83 . 107 Y 4,2 . 107!

h®

Pour un &chantillon donné paralt denc &tre constant

£ =
(@]

en accord avec le modéle de Bardeen o

* . . % -3
e est une charge 8quivalente 3 e = 10 e et L la longueur

sur laguelle il faut accélérer l'onde pour qu'elle participe i la

- conduction.

Pour CH13 nous cbtenons

L 70.um,(pour les 2 températires)
et l'&chantillon 5

L "~ 30 um.

Ces longueurs peuvent 2tre reliées aux domaines vus
par Fung et Steed (19) puis par Flemihg (20) qui ont noté gqu'ils

n'évoluaient pas en fonction de la température.

La formule classique donne donc T, indépendant de la tempé-

1
rature.,

Par contre, 12 est dédult & partir de ©

1'avons vu, fonction de la température,

b qui est, nous
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Nous serons trés prudents dans nos conclusions, pour

plusieurs raisans :

Mous avons déterminé wp dans CH]3 i partir des mesures de
champ critique alternatif, or il n'est pas siir et cela a &té noté par

d'autres expérimentateurs (16))que 1'on trouve la méme valeur pour wp par

des mesures directes de o(w).

D'autre part, il serait intéressant de mesurer wp
systématiquement en fonction de la température et comparer plus rigoureu-
sement som évolution par rapport & EC, en particulier sur les nouveaux
composés (T&Sea)zL(NbSe4)3’33I), pour lesquels il a &té observé une loi

en exp(~ aT)pour le champ critique E| (cf.§4,chapitre 4).

Par ailleurs, nous avons i partir de 1'é uation (5) de
P _ q

1'oscillateur harmonique, mené le calcul pour le couplage ac.dc

- - +
ot E(t) EO E] cos Wt

avec E <E

En tenant compte dans nos hypothéses du fait que les expériences
sont réalisées i courant régulé, nous avons obtenu la relation que doi-
vent vérifier E, et E1 pour que la conductivité en fonctiom du champ

passe du régime ohmique au régime non chmique :

et non pas le résultat ohtenu expérimentalement oi (15)

E O+ iz E = R
o) 2 1 c
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§ 7. CONCLUSION

Le mcdéle de 1'oscillateur harmonique suramorti explique les
résultats de la conductivit& alternative en champ faible et le comporte-~
ment du champ critique sous champ zlternatif pur en fonction de la

fréquence. Mais ce modéle est moins satisfaisant d&s qu'on introduit

un champ continu,
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cHAPITRE VI

ORDRE A LONGME DISTANCE DANS NbSe,







RESUME

L'existence de grandeslongueursde coh&rence de plusieurs

microns est fait généralement admis.

Notre objectif &tant de mesurer des échantiiloms sur des
longueurs de cet ordre de grandeur, nous avons &té amenés 3 &tudier les

effets des contacts qui jusqu'd présent avaient &t& ignorés,

En créant des 8quipotentielles, les contacts imposent une
vitesse nulle 4 la phase de l'onde dans leur voisinage, alors qu'elle

se déploie dans le reste de 1'échantillon.

Dans un modéle oli 1'interface, séparant la partie libre de
l'échantilion et la partie sous 1'influence du contact, est composé de
vortex, l'excds de potentiel induit par le contact est 118 4 1'€nergie

de création d'un vortex.

Le potentiel ainsi calculé est de 1l'ordre du millivolg,

en bon accord avec les résultats expérimentaux.

D'autre part, le contact posséde une largeur critique de
quelques dizaines de microms en dega de laquelle il n'étend pas son

influence sur toute l'épaisseur de 1'échantillom.

Dans une seconde partie, nous &tudions les comportements
anormaux que présentent les caractéristiques dV/dI et V(I) dans NbSe3,
au-dessous de la transition basse température. Nous présentons un

modéle qui explique les cycles d'hystér@sis observés dans ce cas.
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Ce chapitre est organisé de la maniére suivante : apras
une introduction oi nous justifierons 1'effort entrepris pour réaliser
des mesures sur des lomgueurs trés petites, nous exposerons dans la
premiére partie les problémes rencontrés. Nous discuterons le plus

important d'entre eux, i savoir le rdle des contacts.
D s

Au cours de la deuxiéme partie, i partir des résultats
obtenus, nous présenterons un mod&le rendant compte des effets tout

& fait particuliers 4 1'ounde basse température de NbSeq.

INTRODUCTION
LONGUEUR DE COHERENCE - DOMAINES

Nous avons déji souligné le probléme que pose la faiblesse
des &nergies mises en jeu pour induire le comportemert non lindaire par
- . . . { . Los -
rappert 4 1'Znergie thermigue E-kBT, le calcul présenté ici a éré

proposé par Bardeen et al. {1).

Les impuretés réparties au hasard créent un potentiel de
piégéage sur la phase de l'onde qui peut Ztre décrite par V(9), tel
que V(0) = O et gui se développe en puissances de ¢ . Le coefficient
de ¢2'dans V() exprime en terme de fréquence de pidgeage est

1 % 2 2 2
v - ATv
1€)) 7 W b ¢

*
ol m est la masse de bande d'l &leccrom,

"X est la longueur d'onde de 1'0DC.
. En introduisant :

- v_ = vitesse correspondant 4 la fréquence vp :
1%

v_o= AV
P P
MF + m
- @ ® ——— = pour inclure le mouvement des ions , MF’ masse de
m
Frohlich = 107 masse d'un électron, nous prendrons
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* 3 - .
am " 107 masse électronique ;

- Nc, le nombre d'électrons condensés dans 1l'onde ;

la hauteur maximum de la harriére de potentiel est

*
i o N m v2
2 c P

La condition de stabilité en température s'dcrit

| N * Vz N 1
ga N, m Vo> 5okgt

En utilisant les résultats obtenus pour 1'échantillon CH]3 au cours du

chapitre V :

_ 7,85

on obtient
11 -
N > 2 .10 Blectrons
or
électron;/cm3

et

Si pour la longueur du domaine, on prend la longuew L détermingée par la
loi d'échelle huwp = eE_ L (2) qui est 70 um, on en déduit une section s

s = 0,22 uz

La valeur traés faible du champ critique impose une coh&rence de 1'onde
sur un grand volume dans lequel elle se meut comme un tout avec un seul

degré de liberté.

Pour les échantillons dont la fréquence de piégeage est trés
faible, la cohrence pourrait alors dtre imposée & tout 1'échantillom,
permettant de visualiser directement le comportement oscillatoire en

fonction du temps (4) (cf. fig. 13 du chapitre I).




138

Deux autres résultats mettent en &vidence l'existence

de domaines,

Les observations en "Transmission &lectronique macroscopique"
faites par Fung et Steed' (3) puls par Fleming (5), montrent dans les
tdches de surstructures de l'onde de densité de charge de NbSe3 des
zones brillantes délimitées par des zones plus que sombres et de

dimensions de 1'ordre de 20 nm x 20 nm x 2 Um.

D'autre part, des r&sultats préliminaires (4) de la diffusion
aux rayons X d haute r&solution (radiation synchroton) indique un ordre

d longue distance supérieur i 1 pm.

L'existence de domaines a &té ainsi suggérée dans différents

modé&les.

Lee et Rice font intervenir une longueur de coh&rence qui
serait nécessaire aux impuretés pour piéger 1'onde. Dans ce moddle, le
piégeage impos& par une impuretéd est trop faible pour vaincre la force
glastique de l'onde, il faut pour cela un nombre N d'impuretés. La
longueur de cohérence ainsi définie est reliée & 1'inverse de la concen~

tration d'impuretés.

Renard (7) introduit des domaines oli la phase est cohérsnte
et peut 8tre représentder par un seul paramétre ¢0. S1 2 domaines arrivent
en contact et si leur différence de phase est petite ils vont se fondre
en un seul, mais si la phasé est trés différente {c'est-F-dire de
l'ordre de T), une paroi apparalt oil les &lectrons sont supposds &tre

dans 1'&tat normal(le paramétre d'ordre s'annule 3 la barridre).
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PREMIERE PARTIE : INFLUENCE DES CONTACTS SUR LES EFFETS NON LINEAIRES

Les constatations du paragraphe précédent montrent
que les longueurs mises em jeu sont macroscopiques et qu'il n'est pas

utopique d'essayer d'isoler un nombre restreint de domaines.

Le premier résultat qui &tait attendu, selon le modéle
quantique de Bardeen (8) (ol L est la longueur sur laquelle 1'onde
doit Btre accélérée pour participer 4 la conduction) est une augmen—

tarion du champ critique si la longueur de mesure est inférieure & L.

§ 1. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Les expériences ont EtE rdalisées sur NbSe3 et en particulier
a4 45 X, c'est-da-dire pour 1'onde basse température. Les ré&sultats se

généralisent aisément & 1'onde haute température.

Les mesures réalisées sont des mesures de résistance diffé-

rentielle dont le montage a &té représenté figure 4b du chapitre LI,
L'adchantilion est donc monté en 4 fils, les fils de tension

étant rapprochés le plus possible pour accéder aux pilus petites distances.

Pour cela, 2 techniques ont 8té utilisées.

4. Laque d'argeunt.

C'est la méthode classique utiliséde en général dans toutes NOs
expériences.Les fils d'or sont coliés sur 1'échantillon avec ume goutte
de laque d'argent,su¥r la figure la, les Z contacts extrémes sont les
arrivées de courant. Les contacts intermédiaires sont répartis sur
{'schantillon, séparés par des longueurs variables. Un interrupteur permet
de sélectibnner les 2 fils entre lesquels les mesures de tension seront

réalisées.
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Le probléme le plus important provient du fait que les
gouttes sont r€alisées & la main et 1l est donc difficile de les faire

moins larges que 50 pm, limitant ainsi les distances accessibles.

De plus, lorsque l'Etalement de la goutte est de l'ordre de
grandeur des distances interfils, on n'a aucune précision sur la
lopgueur qu'il faut prendre en compte dans les résultats ne sachant pas

a4 quel endroit le contact se fait sous la goutte.

Pour résoudre ce probl&me, nous avons prociddéd de la maniére
suivante : on mesure la résistarce de 1'@chantillon, 3 température

arbiante, sur une grande longueur, par rapport & laquelle la largeur de

la goutte peut Etre négligée définissant ainsi le rapport

i
s

x|

et pour chaque portion d'échantillon de résistance Ri’ on déduit :

L, =Eg,

i s i
Nous supposoms la section constante, ce qui est le cas 3 environ 10 7
prés d'une manidre générale dans les échantilloms de NbSeB, précision
bien meilleure que celle des longueurs qui peut aller jusqu'i 100 Z

d'incertitude.

Les valeurs des différentes longueurs ainsi calculées sont
approximativement celles directement mesurées avec un micromdtre entre

les fils d'or.

_ Mais si cette approximation peut &tre faite 4 300 K lorsque
1'échantillon est dans 1'état métallique, qu'en est-il lorsque 1'onde

existe et qu'il s'agit d'étudier son mécanisme de dépiégeage 7
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. ' laque
échantillon ~~50 um d’Argent
/ o h
[ < Y i /72 |
/ 7a
fils
d’or
I ' L

Figure la:

200 pm < £ <1500 pm

Montage des contacts d'argent (a) et pressés (b) ; l'arrivée du
courant se fait par les 2 fils extrémes, la tension est prise
entre les fils intermédiaires sé&lectionn@e par un interrupteur.
Toutes les combinaisons sont ainsi possibles.

Tes déformarions se propagent le long de 1'échantillonm.

rig. 1n  contacts presses |
. 100 un,
// 115Q ptm YA, 650 i} 200 ] Zn B 7
A A e T % 1
o NN
] échantillon” % 727
1y
Z Z ZEN N7
A I A A
1 3 4 5 6 7 8 2
77z
;}////4 echantillon = =
pression pression
Figure 2 : L'échantillon est déformé par la pression sur les contacts d'or.
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B. Les contacts pressé&s (figure b},

L'échantillon est ici placé sur une plaque de guartz o ont
gté déposés des traits d'or, puls il est pressé mécaniquement pour
réaliser le contact & l'aide d'une autre plaque de quartz, le tout

serré par une vis.

Nous avomns obtenu dans les conditions exttr@mes des contacts

de largeur de 8 uym et une distance intercontacts de 22 um,

Ce systdme nous a donc permis d'accéder pour la premidre

fois i des longueurs de l'ordre de celles prévues théoriquement,

Cependant la contrainte mécanique semble fortement perturber
1'&chantillon. En effer, nous avons remarqué que méme sur des longueurs
ol nous n'attendons aucun effetr, 1'échantillon se comporte comme si

sa concentration d'impuretés avalt augmenté :

= diminution du rapport de résistivité (R.R.R.) :

)

R(Tambiante

RRR = 35,2 ©

- accroissement du champ critique.

Dans le tableau | ncus avons reporté quelques valeurs quil

nous ont amené i cette hypothése,

Tableau |

‘Echantillon EC . RRR Largeur de
CHg: Drdre de grandeur contact
L =5 mm 30 mV/cm 64 laque d'argent
150um <& < 1,.2mm 70 mV/cm 30 100 pm
25um <% < 150um 70 mV/cm | NAEQ entre 8 et 50 um
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Nous pouvons imaginer qu'un effet analogue d celui des

impuretés se produit dams 1'échantillon.

En effet, le pidgeage est réalisé par les impuretés au semns
large du terme : inclusion d'atomes étrangers ou d'électrons mais

sussi lacunes etdislocations.

Nous avons renrdsenté figure 2 un dchantillon déformé par

1z pression des contacts et le long duquel se propagent des déformations.

Les "impuretés' ainsi formées diminuent la longueur de
‘cohérence, qui devient alors inaccessible avec notre systéme, Devant
1'incohérence des résultats que nous obtemions, mous avons dirigé
notre &tude sur l'influence des contacts, qui peuvent 8tre ignorés
quand la largeur est trés petite devant les longueurs mesurées mals

ne sont plus négtigeables quand les grandeurs sont comparables.

Nous ne ferous dorgnavant plus de distinctions entre les

deux types de contacts.

§ 2, INBOMOGENEITE DU CHAMP ELECTRIQUE DANS LE CAS METALLIQUE

Les &quipotentielles et les lignes de courant imposées par

les contacts sont représentées figure 3.

D

€y Aﬁ:{z\/\///ét

»LT\AMK

Figure 3 : Schéma de la distribution des lignes de courant (en trait plein)
et des lignes de champ (tirects) au voisinage des contacts. Le
champ électrique le lomg des chaines est inhomogeéne.
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Les chafnes les plus proches des contacts sont soumises lors
de i'application d'un champ électrique, & une différence de potentiel

plus grande que celles qui en sont le plus g€loignées,

Pour un potentiel V, la longueur entre BB' sera apparemment

augment&e d'une longueur A% par rapport & D, la distance intercontacts.

Nous avons calculéd dans le cas métallique la perte du champ

en B qui est

G,56 ek
oll E = V/D, champ entre A et A’
et e , l'épaisseur de l'échantillon.

Les échantillons de NbSe3 gont tras fins et la section de

, 2
ceux que nous avons mesuré est de l'ordre de 40 1”7,

L'augmentation apparente de la longueur entre B et B’ est

done &valuée 4 environm 2 X 4 Um,

Ceci est trés faible, quand la distance entre lescontacts
_est de |50 ummais peut avoir une importance pour des contacts de

1'ordre de 20 pm.

§ 3. INFLUENCE DE L'INHOMOGENEITE DU CHAMP ELECTRIQUE SUR LE MOUVEMENT
DE L'ONDE, POSITION DU PROBLEME

A, Résultats.

Nous distingueroms 2 cas, les contacts larges {100 ym) et les
contacts de largeur inférieure & 50 lim. Nous avons reporté figure 4a la
variation de V = RIC en foncticn des différentes longueurs, L'allure des

courbes montre gue V peut s'crire :

V=V + ol . {1



/ B22
E.=43 mv,-tm

vV {mV)

CH18

E.=24 m¥,/em
A

0 ] . ] |

o 0,5 1 1,5

£ (mm)

Figure 4b : Variation de V = Rl pour
17&échantillon CHp|. On remarque

2 régimes.

Les points pour les longueurs 2 130um
ont &éré réalisés avec des contacts
pressés de 100 um de large, comme en
4a la droite ne passe pas par 1'origine
V{L=0)" | mV. Les points correspondants
aux plus petites largeurs ont &té
rdalisés avec des contacts pressés,
mais beauccup moins large <50 Um.

-
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Figure 4a : Variation de 143 V = RI, en

fonction de la longueur pour différents

édchantillons. B2 et CH18 ont &té mesurés

avec des contacts pressés de largeur de

100 u pour L = 0. On extrapole une

valeur de Vo~ | mV; CHyg a &té mesuré

avec des contacts 3 la laque d'argent.

Sa courbe ne passe pas par l'origine

V(& = 0)= 0,3 mV. La largeur des contacts

varie ici de 300 & 50 pm.

V peut s'@crire dans tous les cas
V=VO+EC’Q'

¥ {mV)
' CH B1

E. =62 mV,/em

0 0,25 0,5 ? (mm)



51 VO est dd aux contacts, o représente alors le vrai champ critique

et done

Ec @st constant sur les longueurs considérges,

L'échantillon CHB1 a 8té découpé en 3 morceaux, le premier
a &té mesuré avec des contacts rtéalisds 3 la lagque d'argent sur une

longueur de 5,1 mm, Ie champ critique obtenu est de 30 mV/cm.

Un autre 1'a &té dans les mémes conditions que ceux repré-

sentés figure 4b et présente le mwéme comportement

avec V=V +EZ&
0 o
od V= 1 mv
et E, =63 mV/cm (cf. fig. 4b).

L'écart des 2 champs critiques peut &tre attribué aux perturbations
introduites dans 1'échantillon par la pression comme il a &té remargué dans
le § 2. Enfin la dernidre partie a &t& mesurde sur le peigne représenté

figure 5,

400&»1‘ 5¢ 25 um
2um] | |50 4m 8 um

/

-~
T —

K
—
.

W e NTI‘

Figure 5 :"Peigne'utilisé pour les distances trés courtes (< 100 pmj .
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Les longueurs intermédiaires sont de 100, 50 et 25 um et

les contacts ont leur largeur inf@rieure ou &gale i 50 um.

Les points alors obtenus ont &té reportés figure &b,

ils ne suivent plus la relatiom (1).

. Influence des comtacts sur le mouvement de 1'onde.

L'électrode impose & l'onde une vitesse nulle dans sa zone
d'influence, la partie libre de l'échantillon est le sidge du mouvement
de 1'onde od vy # 0.dans le cas oil le champ &lectrique appliqué est

supérieur au champ critique.

La zone ofi la vitesse sera nulle peut &tre représentée suivant

le schéma reproduit figure 6.

L'onde sur chaque chalne doit sur une courte distance varier
sa vitesse vy pour atteindre une vitesse nulle et ceci & des miveaux
différents socus le contact suivant son &loignement par rapport i 1l'élec-
rrode. Si le bord du contact est pris pour origine, la chaine la plus
Zloignée aura sa zone de tramsition 4 une distance d & 1'intérieur du
contact, cette distance est au moins de l'ordre de celle calculde au § 2,
i partir des lignes de champ au volsinage des contacts dans le cas

métallique.




=
o~
co

CL
V=0 V=0
PP PP, AP

~ &
é_ : _ B _’D‘.
=0 -‘—u_‘iji);é‘g e '1F~\N\_"”,—‘-_“
\/Vpio

.d dr

Figure 6 : L'effet des contacts sur le mouvement de l'onde est représenté
dans 2 cas différents :
ba : la largeur du contact est supérieure 3 24
6b : la longueur du contact est inférieure i 2d.
La vitesse de 1'onde est annulde sous le contact sous une fraction
de volume qui est fonction de a et de 1'épaisseur de 1'échantillon.

2 situations peuvent se  produlre :

. a > 2d (figure 6a)
a étant la largeur du contact ; alors 1'énergie que devra fournir le
systéme pour conserver la cohdrence de la phase (sans pour 1l'instant

donner. une signification d cette &énergie) sera indépendante de a, cette

gnergie corraspond A V0 déduit des courbes de la figure 4a.
. a < 2d {(figure 6b)

Sur une fraction de 1a section de 1'échantillon, la vitesse de 1'onde ne

sera pas perturbée, VO sera plus faible ou nulle. Le comportement observé

dans CHB} et reproduit figure 4b suggdre que

2d ™~ 50 um
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Figure 7a !

Figure 7b

Distorsion de la phase di i la vitesse de 1'onde.

. 3 y
Wez,i? 7

| I o = L

2T 4T {n-2)T nTr

Comparaison de l'énergie de distorsion de 1'onde et W_, celle
d'annulation du paramétre d'ordre, pour p = oW, W = , le
paramétre d'ordre tombe, la phase se raccorde et le cycle
recommence. L'énergie est dissipée et n'est pas réintroduite
dans le systéme.
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§ 4. SIGNIFICATION DE V , l&re HYPOTHESE

La vitesse de la phase sous un champ &lectrique E > E,

.

' 27TV
S de_ - D
p T T TR (2)

ofi V est la fréquence de la modulation de la vitesse de l'onde dans le
potentiel périodique créé par les impuretds réparties au hasard

{cf. chapitre ITII).

L'arrivée permanente de la phase va cofiter une &nergie de
distorsion, que nous supposerons &lastique :

W= k(e - 9)°

ofi § = vt est la phase du c3té libre de 1'&chantillom,

et ¢ 0 = cte,celle ol 1'électrode impose une vitesse nulle,

Cette épergie va s'accumuler jusqu'd devenir &gquivalente 2
celle quecolterait 1'annulation du paramdtre d'crdre (cf. fig., 7a,b).

Soit WO, cette &nergie.

Le paramétre d'ordre s'annulant, le raccord de la phase peut
se faire et le cycle,représenté figure 7b, recommence. A chaque fois,
1'énergie est dissipée et n'est pas réintroduite dans le systéme. Soit
B 1'énergie de condensation par unitd de surface et § la section de

1"échantillen :

la. largeur minimum & n'est rien d'autre que la longueur de coh@rence

du paramétre d'ordre

vitesse de Fermi et A le gap.

avec V-F
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La puissance dissipée est

W/v
P, = n

1
Pour un &lectrom, l'énergie de condenmsation s'éerit

2 2E

_ 1A ¥
Ec =5 Log 7
¥

et ES=ECXHO.X?
oll o est le nombre d'électrons par unité de volume,

o = 1,2 . 1021/cm3
avec ZEF = 6000 K

A = 700 K {cf., tableau 1 du chapitre 1)

E " 30 cgs.

La puissance dissipée P correspond & un potentiel VO, telle que

ESSv
P] = vo JODCS )

A 1
JODC est le courant porté par 1'onde

o= =T
JODC noev Q€AY

avec nohe = 25 A/mhz cm—2 dans NbSe3 (cf. tableau 1, chapitre IID).
Donc
E
P E \) x..-.i
1

: JODC

et pour n=1etsnw 30u2

Vv = 120 mV
o

ce qul est beaucoup Lrop important devant la grandeutr ohbtenue expérimen—

talement qui est de 1 mV,

Le systdme a donc cholsi une solution plus &conomique en

énergie.
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Figure 8 :

L'interface s&parant 1l'onde en mouvement de l'onde immobile est
composée de vortex, autour desquels la phase tourne de 2T et i
l'intérieur desquels le paramdtre d'ordre s "annule, Nous 1'avons
supposé perpendiculaire aux chalnes pour plus de simplicité,

pour un ceurant supérieur au courant critique.

L'onde est décrite par : o p (1 + cos Q{x + v_ L))

v
-

Le front d'onde arrive i l'inferface en se déformant,de plus les
vortex sont animds d'un mouvement et d'une vitesse v, en direction
de 1'&lectrode, tel que

2ﬂvs o

T - 9% s Q=5

A chaque fois que la phase avance de A, un vortex disparalt en A,
dans lecontact ; et un nouveau est crééd en B,

L’ accord de phase est ainsi respecté i chaque instant. L' Energie
qu'il faut fournir est donc celle qui correspond 3 la création

“d'un seul vortex.
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Maki (9) a proposé un modéle que nous allons maintenant

présenter,

§ 5. MCDELE DE MAKT ET ONG

Dans ce moddle, le paramétre d'ordre ne s'annule plus sur
toute la surface de l'interface séparant i'onde en mouvement et l'onde
immobile mais uniquement sur des portions appelles vortex, par analogie
avec les vortex dans les supraconducteurs de type 11, et autour desquels
la phase tourne de 2m. Ils vont Stre animés d'un mouvement perpendiculaire

3 celui de la phase et Etre dvacués dans 1'8lectrode ; soit Vo leur

vitesse.

Lorsqu'un vortex disparafit em A, un nouveau apparalt sur la
face de 1'dchantillon opposée au contact (en B) et cela se produit 3
chaque fois que l'onde a avancéd d'upe longueur A (longueur d'onde de
1'onde de densité de charge), cf. fig. 8. Si & est lTespacement entre

les vortex, cette condition va s'écrire

si vy augmente le nombre des vOrtex va creoitre.

A courant régulé,la nen 1inéarité apparaftra pour I, telle

que

oii R est la résistance de 1'dchantillon,
EC le véritable champ critique de dépidpeage de 1'onde,
L 1a longueur de 1'échantillon entre les contacts,

et V_ le potentiel associé 3 la création du premier vortex.
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Pour um vortex, la puissance dissipée PO est

PI x. Mg
P =
o e

avec ?] = puissance dissipée lorsque toute l'interface devient normale

- . . P i
et calculde précédemment, il faut donc la réduire d'un facteur :?- car
avec ce moddle seule une Epaisseur ﬂg, diamétre d'un vortex, est concerné

alors que P, avait &té calculé pour la totalité :

|
B

£ L _F
A
8
avec v, = 107 cm/s
et A =700 K
Q
TE = 200 A
or e = boum

Le potentiel qui lui est alors associé est
V'O = 0,4 mV par &lectrode

et dome
Vo = 0,8 mV

ce qui est i peu de choses praés la valeur expérimentale.

§ 6. CONSEQUENCES DU MCDELE DE MAKT

Maki (9) a montré que l'arrivée péricdique des vortex sur
1'électrode pouvait 8tre 3 1l'origine du bruit périodique observé entre
ies contacts de tension. Pour cela, il s'appuie sur plusieurs observatiouns
faites par Ong et al. (10), selon lesquelles 1'amplirude de ce bruit
périodique serait indépendant de la concentration d'impuretés c, de la
longueur de 1'&chantillon, de la fréquence et de la température (sauf

prés de T,). Nos résultats n'ont pas confirmé du moins en ce qui concerne
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1'influence de la longueur, ces affirmations., En effet, nos expériences
semblent montrer que l'amplitude du bruit périodique augmente quand R

croft. Une analyse plus minutieuse reste ndcessaire,

Suivant ce point de vue, l'onde ne serait pas directement i
l'origine du bruit périodique. Sous l'action du champ &lectrique, 1'onde
serait dépiégde dans la zome entre les contacts selon les mécanismes
décrits au chapitre I (conductivité de Frohlich) mais le bruit périodique
ne serait généré qu'aux contacts et serait le mécanisme pour évacuer

les charges aux contacts,

§ 7. AUTRES OBSERVATIONS IMPUTABLES A L'EFFET DES CONTACTS

A. Nous avons d'autre part mesuré 1'échantillon CH,. sur un-pelgne

20
ol les contacts avaient une largeur de 8 um séparant des longueurs de

1024, 93, 42, 22, 22 et 41 u.

Nous nous contenterons simplement de les représenter (cf.

figure 9), car ce comportement est inexpliqué.

L'augmentation de la résistivité lors du dépidgeage de 1'onde
de densité a &té d&ja observée par Gill (il) et est représentde i droite
sur la figure 9 ainsi que les conditions dans lesquelles il a obtenu

cette caractéristique,

Au vu de la largeur des contacts mnous sommes largement dans

le cas représenté figure 6h,

B, Par ailleurs, nous avens observé que le passage sous certains contacts
provoque une discontinuité dans la résistance différentielile. Les
courbes dV/dI de CHp| présentent de brusques ancmalies. Mais en faisant
la mesure sur des longueurs d'&chantillon possédant des contacts inter-—
médiaires un nouveau pic apparalt systématiquement au passage d'un

contact, que nous avons identifié comme Etant le contact 5, les mesures
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ayant &té réalisdes avec le peigne représent@ figure 5 (la largesur

des contacts varie de 8 & 50 ym), Ce contact est le plus large du

peigne : 50 pm. Pour plus de clarté, nous avons repcrté les valeurs

du courant auquel correspondait 1'apparition de ces pics.

Tableau 2
N° des | L entxe IC I1 12 13 longueur pas-—
contactsg les : sant par le
contacts (1a) (uA) (UA) (uA) | contact 5
Sﬁ ﬁgsure

3~4 100 160 275

4=5 50 225 300

5-6 25 190 300

6-7 25 190 300

-3 25 170 275

5-8 175 275 305

6-8 165 275 290

5-7 190 290

4-8 73 280 305 333 oui
47 195 288 333 oui
“4=6 V]88 7 300 330 oui
3-6 n155 288 328 oui
3-5 v1SS 275

- 3-7 155 ? 288 330 oui

3-8 170 278 305 333 out

Les pics & emviron 275 LA sont vigibles a chaque fois que

les longueurs 3-4 et 7-8 sont traversées et ceux 3 300 UA pour les

longueurs 4=5 et 5=6.

observahles que lorsgue le contact 5 est traversé.

Quant & ceux i envirom 330 UA, ils pe sont

Nous avons reporté figure 10 les courbes de dv/dl alors

observées.

Ce méme comportement a aussl &té observé sur um autre-

gchantillon . -
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§ 8. CONCLUSION

Dang la somme des ré&sultats que nous avens ohtenus et qui
apparaissaient sans aucune unité, nous avons réussi a4 tirer 2 grandeurs

qui ont une signification physique.

La largeur minimum a d'un contact pour qu'il puisse ilmposer
unle vitesse nulle & l'onde de densité& de charge, sur toute l'épaisseur
de 1'achantillon sur ume partie, si petite soit-zlle, de sa longueur

est de l'ordre de 50 pm {(cf. fig. 6).

81 la largeur a du gontact est supérieure 2 as alors chaque
électrecde dissipe ume énergie qui correspond & la création d'un vortex
4 I'intérieur duquel le paramétre-d'ordre s'annule ; 3 cette puissance

correspond un potentiel de l'ordre de 0,4 mV par &lectrode,

A partir de ces résultats, il serait intéressant de tester
le modile des vortex, et en particulier comparer sur un méme &chantillon
le bruit périodigue obtenu aux bornes des contacts de tensions supé-

rieuraset trés inférieures 3 &

D'autres points restent 3 &claircir,en particulier il semble
v avolr ume corrélation entre la largeur des contacts et la lengueur de
1'échantiilony lorsqu’elles sont trds petites (cf. fig. 10) des effets
anormaux commencent d appatraltre. En effet,.nous avons estimé dans
1'introduction la longueur d'un domaine & 70 um, les mesures ayant &
faites & 22 um, on peut espérer avolr isolé ou cassé 1'un d'entre eux.
Mais pour avoir des r8sultats plus reproductibles, il nous faut envisager

des techniques moins brutales que celles qui consistent & presser

1'échantiliocn.
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DEUXTEME PARTIE : ETUDE DU MECANISME DE DEPIEGEAGE DANS NbSe
CNDE BASSE TEMPERATURE

3

§ [. INTRODUCTION

Les carasctéristiques dV/dI correspondant 2 1'onde basse
température manifestent des effets spectaculaires (discontinuitéd,
cycle d'hystérésis) tout 3 fait spécifiques. C'est de leur &rude dont

il s'agit dans cette dernidre partie,

De telles discontinuités sont prévues par le mod&le classique
(7), présenté § 3 du chapitre I, dans les caractéristiques dV/dI &
courant régulé pour um courant &gal au courant critique IC et pour un

seul domaine ofi la phase de l'onde est cohérente.
Deux équations régissent le mouvement de la phase de 1'onde

49 : R
n Tt £ sing n'eE

et j = n'ev + OE

n'ev est le courant porté par 1'omnde,
g est la conductivité ohmique et

OR est la contribution des &lectrons normaux & la conductiocn.

n %% est la force d'amortissement
et f sin ¢ est la force de plégeage.

Le champ critique est défini par
E = f/n'e
C

Les ccurbes théoriques pour un domaine gul en sont déduites
sont représentées figure 11, Expérimentalement, les courhes obtenues

. sont du type de celles représentées figure 12,
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Je dE
E.dJ]
ol -
Figure 11 : Variation de E(I) et dE/JI
normalisé & Eeet 1. dans 2 cas. : 3
i ] champ électrique ou @& courant
régulé.
-2k -
> ;‘5
il

(0,0) 10 uA

i 1

=
{0,0) 10 20 }J,A
Figure 12 : Caractéristiques dV/dI et V(I) obtenues expérimentalement, les
discontinuitds de la résistance différenctielle correspondent &
des discontinuités dans les courbes V(I) et sont associées & des
cycles d'hystérésis.
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Ce comportement acciden:& a &t2 relié i la pureté des

&chantillons qui présenteraient alors un nombre restreint de domaines,

A chaque discontinuité dans dV/dI correspondent des anoma-
lies dans la caractéristique V(I),plus ou moins brutales suivant 1'am-—
plitude des pics. Elles ne sont donc pas imputables 3 un effet du pont
de mesures (alternatif). Les cyvcles d'hyst&résis qui les accompagnent

ont &té observés par d'autres exp@rimentateurs (12).

Avant d'aborder leur &tude, précisons que les mesures dont

il va @tre question vont &tre des mesures

- de résistances différentielles en fonction d'un courant continu
variable appliqué aux bormes de l'échantillon (montage dV/dI,
figure 4b du chapitre II) ;

-~ de caractéristique V{I) (monfage V(I), figure 4a du chapitre II)

- d'analyse de fréquence par la transformée de Fourier de la tension de

bruit par les techniques pré&sentées au chapitre IIT (figure 1).

Toutas ces mesures sont faites i courant réguld.

§ 2. EVOLUTION DES CYCLES D'HYSTHERESIS EN FONCTION DE LA TEMPERATURE

Nous avens rassemblé sur le tableau 3 et sur la figure I3

les résultats obtenus pour 1'échantillon CH 17,
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Figure {3 : Evolution des cycles d'hystérésis en fonction de la température.
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non linéaire apparalt. 12
Elle est peu profonde et cort
détectable sur les caractéristiques V(I).
laquelle est associde un cycle d

ies courbes V(I). AI/IC

unités de champ critique.

- les discontin
le courant critigue

petite et 2,6 IC pour la deuxiéme,

De ces résultats, nous tiroms les conclusions suilvantes

Ces 3 courants sont visibles sur la figure lZa ;

- seule 1a largeur du cycle dépend de la température.
cycles d'hystérésis observés dans les ferromagnétiq

d"aimantation en fomction du champ magnétique,

alors que la température diminue,

est la largeur du cycle observé ramené en

leurs largeurs

Tableau 3
.12
T(K) I, L Il/Ic AL/ T, L, (ua) S Figures
()| ) ) sondantes
49 . K| 6,5 21,5 cf.fig. 13
(arrondi) courbe a
46,6 K| 7 18,75 13b
{arromrdl )
45,45 | 7,75| 20,25 2,61 2.6 . 1072 17,5 2,25
i, b 7,8 20,8 2,61 7 17,8 2,28
42,57 8,2 22 2,7 0,243 19,4 2,36 13¢c
38,49 11,2 27,6 2,46 0,223 24,8 2,21
34,65 14 37,6 2,69 0,357 13d
Tableau 3 Ic est le courant critique 3 partir duquel le comportement

est la premiare discontinuitéd qui apparait.
espond A une petite anomalie difficilement
est 1a discontinuité &

'hystérédsis et nettement visible sur

uités ne se produisent pas pour le courant d&éfini comme
I, mais systématiquement & 2,2 T pour la plus

indépendapment de la température.

A 1z manidre des
ues dans les courbes

crolssent
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§ 3, EVOLUTION DES FREQUENCES

L'évolution des fréquences dans 1'échantillom CH':J7 est tout
i fait remarquable par sa simplicité ce qui est rare dans les spectres

observés sur les &chantillons de NbSes.
Nous 1'expliquons par sa grande pureté
- un rapport de résistivité grand : v 150 3
- un champ critique minimum exceptionnellement bas & mV/an.

Chaque anomalie de la ré@sistance différentielle se refléte
dans le spectre des fréquences : au champ critique apparaissent les
prémi&res fréquences Vs le fondamental, et v?o. La premi&re anomalie,
en L, et de faible amplitude s'accompagne d'un changement de pente
dans la courbe } v ol j est le courant porté par 1l'onde, et

Jopc(Ve) ©% Jopg oSF u P P ’

est défini par (cf. chapitre IIT) :

) (N

1 R
5 -3
1

Topc-
I est le courant appliqué aux bormnes de 1'échantilion ;
3 est la section de 1'échantillon ;
Rnest 1a résistance ohmique, mesurde pour I <I, ;

R est la résistance mesurée pour le courant I (> IC) et R = V/I.

Pour I = Il,

](v } change et devient égale & celle cbservée d'une manidre générale

le courant jODC augmente brutalement, la pente

= -2
dans tous les échantillons de NbSeS, 4 savoir 25 AKazem ~ . Il apparalt
alors une nouvelle fréguence v, qui commence i vO/Z et continue

avec une pente égale & celle de jODC(vO).

La fréquence v‘o, jusque-13 observée dans aucun Gchantillon,

dvolue trés lentement en fonction du courant et disparait en L.

Les courhes j(Vv) sont représentés figure l4.
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F MHz)

CH 17

T=44,48 K

Pl

Figure 14 :

O

Evelution de 1la Frequence en fonction du courant dans NbSe

CH 17. Cf£, explication dans le texte.

60

'%
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Nous avons observé # plusieurs reprises des changements
de wpente dans les courbes J(V) en basse frécuence, associés 3 des
anomalies telles qu'en Ip dans NbSe,, mais c'est la premidre fois

que le comportement en Ip est aussi nettement mis en évidence.

§ 4. INTERPRETATION

Nous allons proposer une interprétation permettant de
rendre approximativement compte des phénoménes observés. Pour cela,
reprenons ce moddle présenté dans le § 1. 8i on met en parallé&le au
domaine considéré une résistance de charge R, le calcul
mentre que la tangente en I va devenir finie, la discontinuité@ va
s'estomper pour disparaftre quand R + =, ce qui correspond au cas ou

c'est la tension qui est régulée (fig. 15b).

Dans le cas opposé ol c'est une résistance négative qui est

mise en paralléle, on aura 1l'effet inverse représenté figure l5c.

Faisons 5 ce niveau les hypothéses suivantes : 1'8chantillon
se présente sous forme de filaments, paralléles & l'axe des chaTnes.
Nous observerons une non—lindaritd aux bornes de tension si la phase

de 1'onde se met en mouvement sur toute la longueur de 1'échantillon.

Soit Eci le champ critique associé au filament 1 de

section'si.

Nous pensons que si les courbes v{i) ont ume pente plus
rapi&e vers llorigine, cela est di au fait que 1'onde est d'abord
dépidgée sur une partie de 1'8chantillon, la sectiom utilisée dans
le calcul de j (cf. 8quation 1) n'est pas la bonmne, elle est inférieure
soit 8, celle qui correspond & la premiére pente P, de la figure 14.

Un ou plusieurs filaments se déplégent en premier, la section de
1'&chantillon concerné peut étre déduite du rapport de la pente p, par

rapport a Py pente calculde quand 1'onde est dépidgée sur tout

1'échantillon : 8| = S/4.

e




La partie non dépidgde ~ la plus importante - joue le t3le

de résistance de charge et nous sommes dans le cas représenté em 15b.

Puis une autre partie se dépiége, la section maintenant
concernée est

Py
8, = 8§ x - < g/2
2 P My

cl

La partie immobile est encore prépondérante mais plus faible, on se
rapproche du cas 15a, Si le couplage entre les filaments est assez
fort, elles advolueront & la méme vitesse et nous continuerons 4 observer

‘uhe seule fraquence.

La moitié de L'dchantillon est alors le sidge du mouvement
de 1'onde. Tout va se passer comme si les autres filaments allaient
se dépiéger avec en paralléle une résistance négative. Les caractéris-—
tiques V(I) seront représentées par des courbes du type de celles en

15 c.

Le comportement total des caractéristiques dv/dI et V(I}
et j{V) sera alors celui représenté respectivement figure 13 et 14,
De telles hypoth3ses nécessitent de considérer.des &chantillons dont
lag filaments auraient des champs critiques assez différents. La
descriprion inhomogéne des lignés de courant faite dans la premiére
partie de ce chapitre peut fournir aussi une origine de domaines avec

des champs critiques différents,

Dans le cas de deux domaines A et B ayant indépendamment un
champ critique Eci(A) et Ecy(B) avec Ec| > Ecy, nous avons caleculé qu'id
cause du couplage entre les deux domaines, le mouvement de l'onde

dans le domaine B ne se prodult que pour E > Ec,.

Cet effet va 8tre amplifi& sur les courants critiques

lorsque le courant est régulé.

En effet, lorsqu'un filament est le siadge d’effetgnon linéaires,

sa résistance décrott et donec celie de la totalité de 1'échantillon. Le
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courant est imposé (courant régulé), la tension augmente moins vite
on fomction de I qu'en régime strictement ohmique. Les courants

critiques vont &tre repoussés vers de plus grande valeur.

Av

Figure 15z : Caractéristique
V(I) dans le cas d'un seul
domaine,

15a

Fipure 15b : Caractéristique
V(I) dans le cas d'une
résistance de chalTg® R paral-
18le zu domaine.

15b

Figure 15c : Caractériscique
V(I) dans le cas d'une
rézistance négative paralléle
au domzine.

15¢
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CONCLUSION

Nous avons mis en &vidence que les contacts avalent un effet
non négligeable sur le mouvement de la phase de 1'onde. Nous avons
montrd que l'existence des vortex i l'interface séparant la zome
d'influence du contact et celle ol l’onde est libre Ztait compatible

avec les valeurs expérimentales.

De nouvelles expériences sont nécessaires pour vérifier
l'existence de ces vortex et estimer exactement 1'importance qu'ils

ont dans les phénoménes observés (origine des fréquences ?).

Par ailleurs, les cycles d'hystérésis observés dauns NbSeS,
pour l'onde basse température peuvent &tre interprécté@s par le couplage
entre différents filaments qui composeraient 1'échantillon et qui

seraient dépiégds i des champs critiques différents.

D'autres phénoménes analogues ont &té observés, em particulier

dans (NbSea) I (13). Mais dans ce cas, le cycle d'hystérésis se

3,33
produit au co;rant critique ; les temps mis en jeu scnt de plusieurs
heures alors qu'ici ils sont de quelques us et enfin les courbes J(W)

ne présentent pas le comportement décrit précédemment pour NbSes.

C'est pourguol nous pensons gue le modéle que nous proposons &st spécifique

i NbSe,, pour des raisons qui peuvent 8tre multiples : présence d'élec-

troms normaux, basse tempédrature, faible anisotropie.
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C.0.N.C.L.U.S I.0NS

Nous avons tentd d'aborder dans ce travail le probléme de
la cohé&rence & longue distance des ondes de densité de charge dans

NbSe.. L'établissement de cette cohérence s'effectue i la transition de

3
Pejerls T_, Dans 1'&tat tridimensionnel, pour T. <Tp, les mesures aux
Rayons X indiquent une cohrence le long de 1'axe des chalnes supérieure

-

i 1 U, Dans NbSe., cet ordre tridimensionnel est précédé d'un régime

33
de fluctuations qui,pour la transition haute températuresne s'é&tend que
de quelques degrés au—dessus de Tp. Ces fluctuations sont unidimension-
nelles et résistives et la caractéristique tension-courant est non
lin8aire pour toute valeur du champ électrique - il n'y & pas de champ
seull. Ce champ seuil n'est mesuré que lorsque les fluctuations sont
tridimensionnelles ou naturellement dans 1'&tat condensé. L'analyse en
tempéréture nous a conduit & l'obtention des exposants critiqueé pour

T > Tp et T'<'Ip. Nous montroms que pour T <Tp le champ seuil et le

gap de Peierls ont des variations thermiques avec des exposants en

tempdrature opposés de signe.

. De la valaur du champ critique continu et de l'analyse de la
_répbmse continue lorsqu'on applique une radic fréquence de large
amplitude nous a permis d'accéder i la fréquence de plégeage, nous
avons obtenu en suivant le modé&le de Bardeen des longueurs de corrélation
od 1'onde de charge est en phase sur des longueurs de quelques dizaines de
microns.

Nous avons essayé d'accéder aux propriétés de transport
avec des distances intercontacts inféricures & la largeur de tels
domaines. Les difficultés de telles mesures sont nombreuses, l'une en
particulier concernant la dét@ricration de nos &chanrtillons avec notre
méthode de mesure. Nous nous sommes rendus vite compte que les- propriétés
mesurées n'étaient pas indépendantes des Electrodes, de leurs distances,

de leur largeur par rapport & l'épaisseur de 1'échantillon. En effet,




-
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1'électrode impose sous elle une r&gion ol l'onde de densitd de

charge est au rapos, séparée de la région entre las €lectrodes ol elle agt
en mouvement par une barriére. De la mesure de 1a tensicn critique, en
fonction de la distamce interélectrode , nous avons dédult upe tension VO
qui correspond & 1l'énergie de créatiom de cette paroli. Nous montrons

par des critéres Znergétiques que cette parci me peut 8tre totalement
normale ; par comntre, nous trouvons um ben accord si les charges liées

au mouvement de l'onde sont &vacuées par des vortex dont le diamdtre

est la longueur de cohérence BCS de l'onde. Ce résultat tendrait i
favoriser un mod&le identique proposé par K, Maki qui.est tout & fait
similaire & celul 4'un "weak-1link' supraconducteur et condulirait &
suggérer que la source du signal p&riodique pourrait &tre l'équivalent

de la fréquence Josephsoﬁ lorsque la phase du paramétre d'ordre au

contact saute de 27 périodiquement.

De nombreux problémes restent cependant : 11 sera nécessaire
de tester plus précisément le modé&le de "vortex" en &tudiant,sur des
contacts de taille variée et des &chantillons d'épaisseur différente, la
formation de cette nappe de vortex. 1l est aussi tout 3 fait essentiel
de s'assurer qu'un tel mod&le est applicable aux autres composés présen-—

" tant des propri&t@s non enrichies, tels TaS (TaSe (NbSe

3’ 4ot 43,330
L'évolution des domaines en temp&rature est aussi cruclale, En effet,
dans tous les composés, on peut remarquer que le champ critfique augmente
tr3s rapidement 3 basse temp&rature, exponentiellement méme lorsque T
décroTt en dessoﬁs de Tp pour (TaSeAJZI. Ce résultat est difficile &
comprendre car lorsque la bande interdite associ&e § la transition de
Peierls est bien développée,une origine au renforcement du piégeage
doit étre trouvée, L'observation des domaines a bien &té faite par des
mesures en champ sombre par microscopie &lectromique, mais 1'évolution
de ces domaines en températuré et aussi lors du passage d'un courant

au-deld d'un courant critique demeure un besoin pour une analyse plus

microscopique des phénoménes que nous avons &tudiés.



R.ESUME

_  NbSe3';fut ie premier composé & présenter des propriétés de
transpcrt nbﬁ linéaires qui furent associles au mouvement des ondes de
 dens1te de charge qui apparaissent & T] = 145:K et T = 59 K. L'extréme
‘falble valeur Gu ,champ electrlque seull (v 10 mV/cm pour les &chantil-

'710ns Les plus purs) a amend i dé&finir un volume macroscoplque ol la

'Zﬁohase de 1 oqde de den51ta de charge est coh@rente pour assurer sa

1Stab111te par rapport 3 l'agitation thermique. Clest l'&tude de cette

“ﬁfcphe:ence a 1cngue.dlstange qui fait l'objet de cette thése.

L or¢re trldlmenSLOnnel (chapitre IV) de 1'onde de densité

'Fde rharge 5 efabllt 3 la transition de Peierls. Au—dessus de cette tempé-
”'.Lature, pour leb tranSLtlonshauLe température,des fluctuatlons criti-
'_ques sont observees sur quelques degres - ces -fluctuations sont

“unldlmenSlonnelles et résistives et les caractéristiques tenSLOn—courant

sont ralblement non 11nealrea pour toute valeur du champ dlectrique.

n dessous de T nous avons déterminé les coefficients crlthues du

:champdelegt;;que.seu;l et de la conductivitcd electrlque.

L T De la mesure du champ seull et de la reponse continue a
“:1champ radlofrequence de large amplltude gul nous permet dlaccéder i

requence de plegeage, nous avons dedult en sulvant le modele de B:

_{dlstances lnterelectrodes variahles en descendant jusqu'd . 20 W et dome plus

'_petltes que la dlmenSLGn des domaines de Bardeen (cnapltre I), nous

uontrons que les e fets intrinséques de longueur sont masgués par

*prob}emes des contabts. L'analyse des equlpotentleLles créfes par les

1contacts amene 3. deflnir une barridre entre une zone de 1'&chantillon

-aous 1e contact od - l cnde est au repos et une zome intercontacts cl elle

'est en mouvement..De 1a mesure de la temsiom critique en fonetion de la

;ongueur lnte*contacts, nous déduisons une tension qui est relide i

”Ll én erole de croatlon de cette paroi. Nos expé@riences nous conduisent

ne baxrlere formee d'une rangde de vortex emn bom accord avec un

‘é
récent modele dp K Wakl.
-MOTS—CLES

Transition de Peierls, mode de Frohlich, onde de densité de
-charge,_bruit, affet non liufaire, fluctuations, exposant critique,

cohérence.






