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Introduction

Souvent, dans le monde de la recherche, des sujets dits ”chauds” émergent
au milieu de toutes les recherches scientifiques effectuées. Ces sujets sont sou-
vent importants, soit par les applications technologiques auxquels ils peuvent
mener tels que les supraconducteurs a haute température critique, soit pour
leurs impacts importants sur le monde de la physique comme la recherche
(ou découverte maintenant) du boson de Higgs. L’importance de tel ou tel
sujet évolue au cours du temps et certains sujets qui étaient autrefois tres
étudiés perdent de leur attractivité. C’est par exemple le cas des systemes a
Onde de Densité de Charge qui ont été tres étudiés dans les années 80. Tou-
tefois, I’émergence de nouvelles techniques expérimentales ou la présence de
certaines propriétés physique la ol on ne les attend pas, peut parfois remettre
au golt du jour ces vieux sujets. C’est le cas pour les systemes a onde de
densité. En effet la présence d’onde de densité de spin proche de la phase su-
praconductrice dans certains matériaux a haute température critique souleve
la question de la coexistence de différentes phases. De plus, I’avenement de
mesure en temps résolue comme les expériences de pompe sonde nous per-
met d’accéder a de nouvelles informations sur la dynamique des ondes de
densité de charge par exemple. Suivant cette méme logique, nous avons été
amenés a étudier, grace a une nouvelle technique expérimentale qu’est la dif-
fraction cohérente des rayons X, des composés a ODC pourtant largement
étudiés dans le passé. De plus, ’étude de la coexistence de ces phases ODC
avec d’autres phases électroniques peut nous permettre d’obtenir des ren-
seignements qui peuvent étre utiles pour 1’'étude de sujets dirons-nous plus
”chauds” comme la supraconductivité a haute température critique. Tous les
sujets de recherche ont leurs importances et permettent de faire progresser
notre vision de plus en plus vaste mais toujours restreinte de la physique.
Cette these se divise en 4 chapitres.

Le premier chapitre présente la diffraction cohérente des rayons X qui sera la
méthode expérimentale la plus utilisée dans les chapitres suivant. Nous mon-
trerons qu’il est possible de créer un faisceau de rayons X cohérent a partir
d’une source incohérente et nous apprendrons a caractériser ce type de fais-



ceau. Nous pousserons un peu plus loin cette étude en considérant cette fois
une source partiellement cohérente afin d’essayer de reproduire fidelement
des images de diffraction par une fente. Les premieres images de diffraction
cohérente des rayons X datent de 1991. Cette technique est donc relative-
ment récente. Sa grande sensibilité aux défauts de phase en fait un outil de
choix dans I’étude des défauts cristallins. Nous avons donc étudié d’anciennes
problématiques grace a cette technique récente qui permet d’avoir de nou-
velles informations sur des sujets déja longuement étudiés par de multiples
méthodes expérimentales mais tres peu par la diffraction cohérente.

Avant d’étudier 'influence des défauts sur le comportement des ondes de den-
sité de charge, nous avons travaillé¢, dans le deuxieme chapitre, sur I’étude
d’une boucle de dislocation isolée dans le Silicium. Ceci nous a permis de
mieux comprendre l'influence d’une dislocation sur un cliché de diffraction
cohérente des rayons X ce qui est primordial pour interpréter les expériences
du chapitre 3 sur les dislocations dans les ondes de densité de charge. Ainsi,
nous commencerons par présenter les caractéristiques d’une dislocation et
plus généralement comment sont vus les défauts en diffraction classique. En-
suite, nous montrerons, grace a l’'étude de cette dislocation par diffraction
cohérente des rayons X, la sensibilité importante de tels faisceaux aux défauts
de phase, ce qui en fait un outil puissant dans 1’étude de tels objets. Nous
essayerons de faire ressortir les avantages ainsi que les inconvénients par rap-
port a d’autres techniques utilisées pour sonder les défauts cristallins telles
que la microscopie électronique ou la topographie X. Cela nous permettra de
montrer la complémentarité apportée par la diffraction cohérente des rayons
X.

Conscient de l'intérét de la diffraction cohérente des rayons X, nous utili-
serons cette technique dans le troisieme chapitre pour étudier d’anciennes
problématiques que sont les Ondes de Densité de Charge (ODC). Ce type de
matériaux a été longuement étudié que ce soit théoriquement ou expérimen ta-
lement. Mais, comme souvent, les premieres études négligent la présence de
défauts. Or, la théorie prédit que la mise en mouvement d’'une ODC par ’ap-
plication d’un courant est gouvernée par la création de défauts de phase
(plus précisément de dislocations). Nous débuterons ce chapitre par une
présentation de la théorie de la transition de Peierls donnant naissance a
une ODC. Ensuite, nous présenterons une expérience menée sur le composé
NbSes qui a pour but de sonder les différents régimes de glissement d’une
ODC par diffraction cohérente des rayons X. Nous finirons par la présentation
d’un projet encore en cours sur le composé a ODC Kj3MoOs, qui a pour
but de corréler des expériences de diffraction des rayons X a des expériences
de transport.

Enfin, le dernier chapitre prolonge notre étude des ODC en sondant leur



coexistence avec d’autres phases. Dans la premiere partie, nous nous inté-
resserons au chrome dans lequel coexistent une ODC et une Onde de Densité
de Spin (ODS). A une certaine température, ’ODS subit une transition de
"spin flip” qui devrait avoir un effet sur 'ODC. Les expériences faites jus-
qu’a aujourd’hui n’ont décelé aucun changement sur ’'ODC au passage de
cette transition. Nous verrons que l'utilisation d’un faisceau cohérent et mi-
crométrique, plus sensible aux défauts, nous apporte de nouveaux renseigne-
ments. Dans une deuxieme partie, nous étudieront la coexistence entre ODC
et supraconductivité dans le composé NbSes. Aucun lien entre I’établissement
de la supraconductivité et ’ODC n’a pour 'instant été mis en évidence. Nous
verrons que les expériences que nous avons mises en ceuvres ouvrent des pistes
dans I'étude de cette coexistence. En annexe nous discuterons d’une tenta-
tive d’observation d’un réseau de vortex en diffraction X. Ces objets ont des
propriétés de glissement similaires a celles des ODC. Ainsi, leurs observa-
tions grace aux rayons X cohérents nous permettraient d’étudier leur mise
en mouvement comme nous l'avons fait dans le chapitre 3 pour les ODC et
ainsi comparer leurs propriétés.






Chapitre 1

Diffraction cohérente
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1.1 Introduction

La diffraction cohérente des rayons X s’est énormément développée du-
rant les dix dernieres années, a tel point que le nombre de lignes de lumiere
consacrée a cette thématique ne cesse d’augmenter. Comment expliquer cet
engouement pour cette technique expérimentale ? Qu’apporte-t-elle de plus
par rapport aux innombrables sondes qui existent déja?

Toute expérience de diffraction cohérente des rayons X commence par la ca-
ractérisation de notre faisceau grace a la mesure des longueurs de cohérence.
En effet, nous verrons que pour décrire correctement nos expériences, nous
aurons besoin d’étudier des faisceaux partiellement cohérents. Nous montre-
rons donc dans ce chapitre que la mesure détaillée de la diffraction par une
fente permet de caractériser la cohérence des faisceaux de rayons X dans les
synchrotrons de troisieme génération.

Je commencerai ce chapitre par des rappels d’optique ondulatoire puisque
c’est dans le cadre de cette théorie que nous travaillerons et je ’applique-
rai a la diffraction par une fente d’un faisceau entierement cohérent. L’im-
possibilité de reproduire nos données expérimentales avec ce genre de fais-
ceaux m’amenera a définir des longueurs de cohérence pour pouvoir travailler
avec des faisceaux partiellement cohérents. Finalement, nous verrons que nos
données expérimentales sont bien reproduites dans ’approximation des fais-
ceaux gaussiens (Gaussian Shell model). Une fois notre faisceau de rayons
X correctement caractérisé, je conclurai en passant en revu les différentes
applications ainsi que les différentes sources qui permettent 'obtention d’un
tel rayonnement.

1.2 Diffraction d’une fente dans la gamme
des rayons X

1.2.1 Principe de Huygens-Fresnel

L’étude ondulatoire de la propagation de la lumiere date du XIX®me
siecle. Je reprends ici succinctement quelques notions utiles pour décrire la
diffraction par une fente en prenant soin de montrer les limites de cette
théorie.

Nous négligerons dans tout ce qui suit ’aspect vectoriel des ondes électro-
magnétiques (approximation scalaire) ce qui ne permet pas de traiter des ef-
fets liés a la polarisation du champ électromagnétique. On peut ainsi décrire
une onde lumineuse par un champ scalaire que ’on appellera vibration lumi-
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neuse. Pour une onde monochromatique, la vibration lumineuse apres pro-
pagation d'un point O a un point M peut s’écrire en notation complexe :

s(M,t) = aA(O) exp i(wt — 2;0]\/[ + ¢) (1.1)

ou OM = ||O—]\4>||, a est Patténuation, A(O) I'amplitude initiale de la
vibration et 27”0]\/[ + ¢ le déphasage subit par 'onde lors de sa propagation
entre O et M. La phase a l'origine ¢ sera prise nulle par la suite. Afin de
simplifier les calculs, on définit également 'amplitude complexe d'une onde
lumineuse telle que :

s(M,t) = A(x,y, z) exp(iwt) (1.2)

Dans le cas particulier d’'une onde sphérique qui nous sera tres utile, la
conservation de ’énergie sur les fronts d’onde donne une atténuation en % ce
qui donne une amplitude complexe en un point M(x,y,z) :

A(O) 2

i exp(—TOM) (1.3)

Le théoreme de superposition des ondes électromagnétiques nous enseigne
que la superposition s(M,t) de deux ondes lumineuses s1(M,t) et so(M,t)
en un point M n’est autre que la somme des deux vibrations. s(M,t) =
s1(M,t) 4+ so(M,t). La pulsation de ces ondes lumineuses étant trop rapide,
la plupart des détecteurs utilisés sont sensibles a l'intensité moyennée dans
le temps de cette vibration lumineuse qui est définit comme suit :

Az, y,z,t) =

I(M) =< ||s(M,1)|]* >, (1.4)

Nous pouvons maintenant étudier le principe de Huygens-Fresnel de la
diffraction par un diaphragme qui fut suggéré par Huygens et traité mathé-
matiquement par Fresnel. Pour modéliser ce phénomene, Fresnel proposa une
méthode qui se décompose en deux étapes.

Premiere étape : I'objet diffractant appelé diaphragme est supposé in-
finiment fin et placé en z = 0. Il faut donc calculer 'amplitude en sortie
du diaphragme notée A.(X,Y,0") connaissant 1'amplitude incidente notée
A;(X,Y,07). En notant ta(x,y) le facteur de transmission du diaphragme
on obtient la relation :

A(X,Y,0%) = ta(X,Y). A(X,Y,07) (1.5)

Deuxieme étape : on suppose que les ondes lumineuses se déplacent de
proche en proche en réémettant des ondes sphériques. Ce principe a été
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Ecran
Onde incidente

Hixyz)
L]

FIGURE 1.1 — Principe de Huygens-Fresnel

énoncé par Huygens au XV I siecle.

On considere donc le plan de sortie du diaphragme comme un ensemble
d’éléments de surface dS centrés en P(X,Y,0") émettant chacun une onde-
lette sphérique ayant pour amplitude au point M(x,y, z) :

exp(—ikPM)
PM
Comme nous ’avons vu précédemment, la vibration lumineuse résultante
en M est la somme de toutes les vibrations lumineuses. Il suffit donc de
sommer sur toute la surface €2 du diaphragme. La constante de normalisation
C qui peut étre déterminée de différentes manieres non développée ici, vaut
%. L’amplitude en M s’écrit alors :

CA(P) ds (1.6)

Ay, 2) = % /Q AJP)WCZS (1.7)
PM = +/(x — X)2+ (y — Y)2 + 22 (1.8)

On regroupe maintenant ces deux étapes en faisant une autre approxi-
mation que l'on appelle approximation parabolique. Celle-ci consiste a ap-
proximer la norme PM au dénominateur au premier ordre en % et %
(fonction lentement variable) et au deuxieme ordre dans la fonction expo-
nentielle qui elle varie rapidement (cette approximation est en fait déja sous
entendue dans la formule de Huygens-Fresnel, voir plus bas). Nous obtenons
ainsi la forme finale de la formule de Fresnel pour le calcul de 'amplitude

diffractée par un diaphragme :

i [ A(X,Y,0)ta(X,Y)

Alry, 2) = X/Q B exp |—ik(z + (z - X+ (y—-Y)?

2z

)| ds
(1.9)
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Il est a noter que le principe de Huygens-Fresnel n’est en fait pas exact.
Pour obtenir la formule exacte de la diffraction par un diaphragme, il faut
résoudre ’équation de propagation des ondes données par les équations de
Maxwell entre le diaphragme et le point M(x,y,z) en prenant comme condition
aux limites 'amplitude A.. A partir de cette formule, on peut retrouver la
formule de Huygens-Fresnel en faisant quelques approximations. La premiere
est de se placer dans le domaine ou z >> A, ce qui est presque toujours
le cas surtout en diffraction X (A ~ 1A). La deuxieme approximation est
plus importante. En effet, elle consiste a supposer z >> (x — X) et z >>
(y —Y). Cela revient a regarder le centre de la figure de diffraction. Cette
approximation est appelée approximation paraxiale. On supposera par la
suite que cette condition est vérifiée.

Régime de Fraunhofer

La formule 1.9 est une formule générale de la diffraction par un dia-
phragme qui permet d’obtenir la figure de diffraction en tout point de l'es-
pace. Malheureusement, la solution de cette intégrale n’est pas analytique.
Il devient donc intéressant de distinguer le cas particulier ou 'on regarde la
figure de diffraction a une distance du diaphragme que 1’on peut considérer
comme infini. Ce domaine de diffraction est appelé domaine de Fraunhofer.
Reprenons I'équation de Fresnel 1.9 en regardant le cas a une dimension pour
alléger I’écriture et développons le terme dans I’exponentiel. Il s’en suit :

Ay = o2 <_Zfz(z + ) /Q A (X, 0)ta(X) exp (-mf-j) exp (zk%) dx
(1.10

On se considere étre dans le régime de Fraunhofer lorsque le terme exp <—zk)2(—z2>
tend vers 1 quelle que soit la valeur de X qui parcourt tout le domaine
d’intégration du diaphragme donc a fortiori pour sa valeur absolue maxi-
male | X4 On obtient ainsi la condition :

TX?

maz 1.11
2 (1.11)

La formule de Fresnel devient donc :

i exp <—zk(z + %))

A, 2) = = /Q Ay(X, 0)ta (X) exp (m%) iX  (1.12)
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Dans le domaine de Fraunhofer, la figure de diffraction est directement la
transformée de Fourier du diaphragme. Nous verrons que dans le cas d’objet
diffractant de forme simple, cette transformée de Fourier peut étre analytique,
ce qui simplifie beaucoup I'étude de la diffraction de tels objets.

1.2.2 Obtention d’une figure de diffraction sur la ligne
Cristal de Soleil

Dans cette partie, la comparaison entre expérience et théorie sera faite
en prenant les caractéristiques de la ligne Cristal de Soleil mais il faut gar-
der a 'esprit que les expériences de diffraction de rayons X présentées dans
cette these ont été effectuées sur différentes lignes de Soleil ou de 'ESRF
(Cristal, ID01, ID20...). Nous allons donc étudier la diffraction d’une onde
plane dans la gamme des rayons X par un jeu de deux fentes formant un trou
carré. Puisque nous éclairons le diaphragme avec une onde plane, I'amplitude
incidente vaut :

A(X,Y,0) = A(0) = constante

De plus le diaphragme étant un trou carré, 'amplitude émergente vaut
donc A, = A(0) si on se place dans le trou et A, = 0 autour.

Supposons que nous nous plagons dans le domaine de Fraunhofer, ce qui
correspond a un détecteur placé a I'infini. En généralisant a 2 dimensions, la
formule 1.12 devient :

wle

2

Alz,y,2) = -~ ) /

Le facteur de phase devant l'intégrale n’a pas d’intéret, il se simpli-
fiera avec son complexe conjugué lors du calcul de l'intensité. Il suffit donc
d’intégrer pour obtenir le produit de deux sinus cardinaux :

iexp | —ik(z + 52 X +yY

z

A(0) exp (zk ) dX (1.13)

a
2

2
%%smc(ﬂ%)smc(ﬂ%) (1.14)

Pour obtenir I'intensité ainsi diffractée dans le plan de Fraunhofer, il suffit
de prendre le module au carré de 'amplitude :

Az, y, 2)

I(z,y,2) = (MG—> sian(w%)sinCQ(way) (1.15)

Az 4 Az Az
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On peut facilement effectuer une simulation de la figure de diffraction
dans le plan de Fraunhofer (voir figure 1.2 et 1.3).

L’écartement entre deux maxima successifs du sinus cardinal vaut alors

d= % Afin de pouvoir distinguer expérimentalement les différents maxima,
cette distance doit étre supérieure a la taille de quelques pixels de la caméra
CCD utilisée.
Sur la ligne Cristal de Soleil, la caméra utilisée possede des pixels de 13 x 13
pm?. On place cette caméra A environ 2 m des fentes diffractantes ce qui
correspond a la distance la plus grande que 1'on peut atteindre sur le bras
soutenant le détecteur. Dans la plupart des expériences de cohérence, on se
place a une énergie d’environ 8 kel (nous verrons pourquoi dans la partie
cohérence) ce qui correspond a une longueur d’onde de 1.55 A

En fermant les fentes a 100x100 pm, comme c’est le cas pour une expérience
de diffraction classique, on obtient une distance inter-franges d = 3.1 um ce
qui est inférieur a la taille d’'un pixel. Il est donc nécessaire de fermer beau-
coup plus les fentes pour résoudre ces franges. En fermant a 1x1 pum, on
gagne un facteur 100 sur 1’écartement d, ce qui correspond alors a 27 pixels
sur la caméra et permet de distinguer correctement les maxima successifs de
la figure de diffraction (voir figure 1.2).

Nous avons supposé que nous étions dans le régime de Fraunhofer. Pour

m(%)?

le confirmer, il faut vérifier la condition z >> D = qui signifie que

A
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FI1GURE 1.2 — A gauche simulation de la diffraction de Fraunhofer dans le plan
z = 2 m par une fente de taille a = 10 um. A droite, la croix de diffraction
obtenue sur la ligne Cristal de Soleil [1]. Taille de pixel 13 pm x 13 pum et
A=155A
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Intensité normalisée

310 320 330 340 350
Position en Pixels

FIGURE 1.3 — Simulation d’une coupe suivant x de la diffraction de Fraunho-
fer dans le plan z = 3 m par une fente de taille a = 5 pm en rouge superposé
a l'expérience en bleu.

nous sommes suffisamment loin pour se considérer a l'infini. Dans les condi-
tions expérimentales précédentes (fentes fermées a 1x1 pm), on doit avoir
z2>> D =5.10"% m or z = 2 m. Ceci correspond A trois ordres de grandeur
au dessus de D.

Sur la figure 1.2, on constate que la forme générale de l'intensité diffractée est
en bon accord avec la théorie. La figure 1.3 est une coupe de la figure a deux
dimensions, elle permet de comparer en détail la simulation a I’expérience.
Dans un premier temps, la distance entre les différents maxima est bien re-
produite par la théorie pour les premier maxima mais cette distance varie ce
qui ne devrait pas étre le cas. De plus les minima de la figure expérimentale
ne s’annulent pas, réduisant ainsi le contraste de frange comparé a la théorie.
Pour caractériser ce contraste, on regarde la visibilité qui est définie par :

]maz - Imzn
|V — 1.16
Imax + Imzn ( )

ol le maximum et le minimum sont pris sur des franges successives. En
théorie, la visibilité attendue vaut exactement 1 car I,,;, = 0. Or, on voit
expérimentalement que ce n’est pas le cas, les minima ne valant pas exacte-
ment 0. Ce brouillage des franges est lié¢ a la fois a ’extension spatiale de notre
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source et a sa monochromaticité imparfaite qui ne sont pas pris en compte
dans la théorie discutée plus haut. Ces deux caractéristiques sont liées a la
cohérence de notre source qui est sa capacité a donner lieu a des franges
d’interférences lors d’une expérience de diffraction ou d’interférométrie.

1.3 Cohérence

Une source réelle est loin d’étre ponctuelle et deux points d'une source
étendue ne sont en générale pas corrélés, ce qui nuit au phénomene d’in-
terférence. De plus, les sources lumineuses ne sont jamais strictement mo-
nochromatiques méme si le processus d’émission définit parfaitement la lon-
gueur d’onde des trains d’ondes émis. Le temps d’émission n’est pas infini ce
qui donne lieu a des déphasages entre les trains d’ondes successifs. La largeur
spectrale de notre source en est finalement affectée et on obtient une source
dite quasi-monochromatique [2].

Pour introduire de maniere simple les notions de cohérences temporelle
et spatiale, il est préférable d’étudier un systeme d’interférence entre seule-
ment deux ondes sphériques. Pour cela examinons ’expérience tres connue
des trous d’Young éclairés par une source étendue et quasi-monochromatique
(voir figure 1.4). Cette onde a une certaine distribution spectrale centrée sur
une longueur d’onde )\ et de largeur a mi-hauteur A\ ainsi qu’une certaine
taille b.

Les deux trous placés en O et O, sont considérés comme ponctuels. Ils
réémettent donc chacun une seule onde sphérique de méme vibration lumi-
neuse s;(M,t). Attention, dans cette partie la vibration lumineuse n’est plus
monochromatique, mais elle peut s’écrire comme la somme d’un ensemble de
vibrations lumineuses monochromatiques. Pour avoir l'intensité en un point
M de T’écran, on reprend la forme de l'intensité calculée dans la premiere
partie :

I =< ||s(M,1)|]* >=< (s1(M,t)+52(M,t)) (51 (M, t) +52(M,))* >; (1.17)

Si les deux ondes s1(M,t) et so(M,t) ont comme origine O; (respective-
ment Oy) et subissent une atténuation «; (respectivement ay) de leur ampli-
tude, en définissant [; =< s;(M,t)s;(M,t)* >, on obtient la forme suivante
pour l'intensité :

M M
Oy (0,12

I = Il(M)—i—IQ(M)—i—QRe[O_/lO!; < Sl(Ol,t— c c
0 0

) >¢] (1.18)
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FIGURE 1.4 — Schéma de I'expérience des trous d’Young en source étendue

oll ¢y est la vitesse de la lumiere dans le vide. Le dernier terme est appelé
terme d’interférence. Ce terme rend compte des corrélations entre 1’onde
passant par O; et celle passant par O,.

La partie temporelle des corrélations ne dépendant que de la différence de
temps de parcours des deux ondes. On peut changer l'origine des temps et
poser T = W. Le dernier terme peut ainsi s’écrire :

< S(Ol,t)8*<02,t—7') > (119)

Ce terme correspond a la corrélation des deux ondes sphériques. On notera
ainsi le degré de cohérence complexe [2] :

B < 5(01,t)s*(Og,t — 1) >
/< 5(01, )57 (01, ) >y/< 5(02,1)5*(0s, 1) >

= [[7(O1, O3 7) | exp (i(7)) (1.21)

Ce degré de cohérence dépend a la fois des corrélations spatiales de la
source entre les points O; et Oy mais aussi des corrélations temporelles de
notre source pendant un intervalle de temps 7. Dans la suite nous allons
étudier séparément ces deux types de corrélation.

7(017 027 T)

(1.20)
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1.3.1 Cohérence temporelle

Reprenons le degrés de cohérence complexe définit précédemment mais
en supposant que notre source est spatialement entierement cohérente ce
qui est le cas d’une onde plane. On obtient ainsi un degré de cohérence ne
dépendant que de la différence de temps 7 entre les ondes passant par O, et
celles passant par Oy. On se retrouve ainsi avec un degré de cohérence :

" (r) = < s(t)s*(zi— T) >
< s(t)s*(t) >

qui rend compte seulement des corrélations temporelles de notre source. On
peut montrer que le degré de cohérence temporelle n’est autre que la trans-
formée de Fourier inverse de la distribution spectrale, notée J(v), de notre
source (1) = TF 5, (7). Le produit de la largeur & mi-hauteur A7 du degré
de cohérence par la largeur a mi-hauteur Av de la distribution spectrale est
proche de 1 (ATAv ~ 1).

Finalement dans I’expérience des trous d’Young, la distribution d’inten-
sité en fonction du déphasage (7) vaut :

(1.22)

I(1) =1 + I + 2+/ L L||y(7)]|cos(o(T)) (1.23)

I(7) oscille donc comme cos(¢p(T)) entre les valeurs des enveloppes infé-
rieures et supérieures :

foin = I+ I — 2/ ()] o
]maac:]1+12+2V11]2||7<7_)” ’

La visibilité des franges d’interférences lorsque I = I, vaut :

Loz — I
V — max min — 1'25
S — (7)) (1.25)
On définit alors le temps de cohérence 7, par :
1
V=l = (1.26)

Ceci correspond a 7, = %. Ce qui nous permet finalement de définir une
longueur de cohérence temporelle (ou longitudinale) :

AT c
—— — 1.27
S B Y.Y (1.27)
En remarquant que A = £ et que AX << A on peut exprimer la longueur

de cohérence par :
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)\2
L= 9an
En pratique, pour savoir si notre faisceau de rayons X est suffisamment
cohérent, il faut comparer cette longueur de cohérence temporelle a la lon-
gueur de pénétration du faisceau incident dans I’échantillon.

(1.28)

1.3.2 Cohérence spatiale

Reprenons 'expérience des trous d’Young (a étant la distance entre les
deux trous) mais cette fois les deux trous sont éclairés par une onde mono-
chromatique de longueur d’onde A\ possédant une certaine extension spatiale
b située a une distance [ >> a du plan contenant les trous. On suppose que
la source peut étre décomposée en un ensemble de sources ponctuelles in-
cohérentes entre elles. L’intensité totale sur I’écran, positionné a une distance
D considérée comme grande devant a, est donc la somme des intensités créées
par chaque point de la source (voir schéma 1.4). Un calcul d’interférence
montre que l'intensité totale vaut :

3 I 2rar  2maX
[:/b23(1—|—005( SV RS )dX (1.29)

2

Soit en effectuant 'intégrale :

2
I =211+ smc(ﬂ)\—alb)cos( ;\Tgx))

Le terme en cosinus constitue le terme classique d’interférence qui est
multiplié ici par un terme en sinus cardinal lié a l’extension de la source
et qui est responsable du brouillage des franges d’interférences. Les franges
sont brouillées quand le sinus cardinal s’annule, on définit ainsi ’angle de
cohérence 0 :

(1.30)

Tab A a

En pratique, lorsque l'on a une source de dimension b et de longueur
d’onde A on place des fentes a une distance D de la source et on ferme
ces fentes avec un écartement a =~ %. Il est donc intéressant d’avoir une
distance D la plus grande possible afin d’avoir un faisceau cohérent le plus
large possible. On appelle "longueur de cohérence transverse” la longueur :

D

§r = 5 (1.32)
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FIGURE 1.5 — Schéma de la ligne Cristal de Soleil

Pour connaitre le taux de cohérence de notre faisceau apres les fentes, on
définit le degré de cohérence par :

B =¢r/a (1.33)

Ce degré de cohérence nous renseigne sur la visibilité des franges d’in-
terférences. Plus ce degré de cohérence est faible plus la visibilité des franges
sera réduite. En pratique nous ne travaillerons pas toujours avec des degrés
de cohérence de 100% pour des raisons de compromis entre visibilité des
franges et intensité total du faisceau. Ce degré de cohérence vaut 1 dans le
cas d'un faisceau entierement cohérent avec lequel la visibilité des franges
d’interférences vaudra également 1.

1.3.3 Cohérence sur Cristal

Nous allons maintenant évaluer les longueurs de cohérence longitudinale
et transverse de la ligne Cristal de Soleil. Pour cela un descriptif de la ligne
s’impose. Nous allons présenter dans 'ordre les différents systemes optiques
par lesquels passe le faisceau (voir fig 1.5) :

Le faisceau de rayons X de Cristal est obtenu en faisant passer les électrons
de 'anneau de stockage dans un onduleur U20. Un onduleur est constitué
d’un ensemble d’aimants qui crées un champ magnétique permettant de
faire osciller le paquet d’électrons de I’anneau de stockage. En oscillant, les
électrons vont émettre un rayonnement dont le spectre en énergie possede
différentes harmoniques. L’avantage de ce rayonnement est de concentrer I'in-
tensité sur certaines harmoniques, contrairement au rayonnement blanc émit
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dans les synchrotrons de premiere génération dont l'intensité était répartie
continument sur une gamme importante de longueur d’onde. L’autre avan-
tage d’'un onduleur est de pouvoir régler la position en énergie de la premiere
harmonique en agissant sur la valeur du champ magnétique créé par les ai-
mants.

A la suite de 'onduleur, on place un double monochromateur de silicium
(111). En réglant I’angle du monochromateur avec le faisceau sortant de I'on-
duleur on sélectionne une longueur d’onde bien précise avec une largeur A\.

Ces deux premiers éléments de la ligne Cristal permettent de définir la
longueur de cohérence temporelle de notre rayonnement. Nous rappelons que
cette longueur est définit par :

)\2
§L = AN (1.34)

Pour avoir une longueur de cohérence suffisamment grande, il faut régler
le monochromateur et I'onduleur afin de sélectionner I’énergie la plus faible (A
grand). Le monochromateur doit aussi étre le plus parfait possible pour mi-
nimiser AX. Dans les expériences de cohérence sur Cristal, nous nous plagons
généralement a une énergie de 8keV (correspondant a une longueur d’onde
A = 1.55 A) pour avoir & la fois une bonne cohérence longitudinale et I'inten-
sité la plus importante possible. Pour le monochromateur utilisé le rapport
AN

= est de l'ordre de 10~*. Ceci nous donne une cohérence longitudinale de :

& =~ 0.8um (1.35)

Cependant, le monochromateur ne permet pas de filtrer parfaitement les
harmoniques. En effet lorsque 1'on regle la réflexion (111) du Silicium sur
la premiere harmonique de I'onduleur, nous obtenons également la réflexion
(333) de la troisieme harmonique de I'onduleur sur le silicium. Pour sélection-
ner une seule de ces réflexions nous placons des miroirs a la suite du mono-
chromateur, qui permettent également de focaliser le faisceau.

L’inconvénient des miroirs ce sont les aberrations optiques qui nuisent a
la cohérence du faisceau. Pour y remédier nous placons, juste derriere, un
premier jeu de fentes, dites fentes "source”, qui permet de sélectionner une
partie "propre” du faisceau. Ces fentes servent de source primaire que ’on
considere comme spatialement incohérente. Nous pouvons ainsi définir un
angle de cohérence spatiale dépendant de 'ouverture a; des fentes source :

R (1.36)

ay
Finalement on place un autre jeu de fentes, appelées fentes échantillon,
qui, comme leur nom l'indique, sont placées le plus proche possible de I’échan-
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tillon afin d’augmenter au maximum la longueur de cohérence transverse. On
note D la distance entre les deux jeux de fentes. La longueur de cohérence
transverse vaut donc :

AD
{r = — (1.37)

ay
Sur la ligne Cristal, la distance D vaut 13 m et 'ouverture des premieres
fentes vaut en moyenne 100 um. Pour sélectionner une partie entierement

cohérente du faisceau, il faut donc fermer les fentes échantillon a :

as < &p = 23um (1.38)

Le faisceau de rayons X ainsi créé sur la ligne Cristal peut étre utilisé
pour faire des expériences de diffraction cohérente. Celle-ci permettent, par
exemple, d’observer les défauts topologiques d'un échantillon, comme nous
le verrons dans la derniere partie.

1.3.4 Diffraction d’un faisceau gaussien partiellement
cohérent

Aspects théoriques

La description de la cohérence d’un faisceau de rayons X par les lon-
gueurs de cohérence définies précédemment est utilisée au début de chaque
expérience de diffraction cohérente afin de savoir si notre faisceau est suffisam-
ment cohérent pour sonder les défauts de phase présents dans les échantillons
étudiés. Cependant, ce traitement de la cohérence spatiale n’est pas suffisant
pour ajuster correctement les expériences de diffraction d’une fente. En effet,
précédemment, nous avons considéré que la source étendu était totalement
incohérente. En réalité, les différents point sources qui la composent ne sont
pas tous incohérents entre eux. Il faut prendre en compte que des points
sources proches sont corrélés entre eux et que cette corrélation se dégrade
continument lorsque les points sources considérés s’éloignent. C’est ce que
I’on appelle la cohérence partielle.

Reprenons le calcul de la diffraction par une fente. On montre que I'intensité
a une dimension en un point X peut étre exprimée en fonction des fonctions
de corrélations comme suit [3] :

=2z / / ajay < s(xq,t)s* (e, t — 7) > dridas (1.39)
%

t\:'
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Il faut maintenant faire quelques hypotheses sur le profil du faisceau et
le type de corrélations. Nous avons vu précédemment que la cohérence longi-
tudinale est tres bonne grace a la bande passante fine des monochromateurs
utilisés. On peut donc supposer que la différence de temps de propagation
entre deux rayons 7 est faible devant le temps 7, qui est lié a la largeur spec-
trale de la source et ainsi prendre des corrélations temporelles parfaites. Les
corrélations spatiales sont, quant a elles, prisent gaussiennes de méme que la
distribution d’intensité. Ce type de modele pour des faisceaux lumineux est
appelé ”Gaussian Shell Model” (GSM) [3]. Pour finir, nous supposerons que
la taille de la fente diffractante est petite devant la largeur de la distribution
d’intensité, ce qui permet de supposer la fente éclairée de maniere homogene.
En se plagant dans le régime de Fraunhofer, il s’en suit une intensité calculée
en un point X de la forme (voir annexe 1) :

5 s — )2 ;
I(X) = @/_a /_a exp(—%)ewp(iz—g(X(xl—xQ))dazldxg (1.40)

L’exponentielle réelle donne les corrélations gaussiennes de la source et
la grandeur £ n’est autre que la longueur de cohérence transverse définie
précédemment. L’exponentielle complexe rend compte du déphasage entre
des rayons venant de X; et de X5. Si l'on fait tendre £ vers l'infini, on re-
trouve un faisceau entierement cohérent donnant les résultats de la premiere
partie (formule 1.15).

Nous allons maintenant faire quelques simulations de la figure de dif-

fraction par une fente en champ lointain dans la cas du GSM. Ceci nous
permettra de valider une méthode systématique pour mesurer la longueur de
cohérence d’un faisceau de rayons X grace a une mesure de diffraction par
une fente.
Lorsque I'on simule I’évolution de la figure de diffraction en fonction de la lon-
gueur de corrélation (voir figure 1.6), on observe que la visibilité des franges
s’améliore avec 'augmentation de la longueur de cohérence. Expérimenta-
lement, il est facile de mesurer la visibilité des franges d’interférences.

Il est donc intéressant de relier cette visibilité a la longueur de cohérence
dans le cas du GSM. Ce lien est simple dans le cadre de I'expérience des trou
d’Young ou I'on trouve une visibilité de la forme :

2

V = exp {—2%} (1.41)

Mais, contrairement au cas des trous d’Young, lors de la diffraction d'une
fente, la visibilité varie suivant le maximum et le minimum choisi pour la
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FIGURE 1.6 — Simulation de la diffraction d'une fente dans le régime de Fraun-
hofer et dans le cadre du GSM. La simulation a été répétée pour différentes
valeurs de la longueur de corrélation au niveau de la fente [4].

mesurer, ce qui rend le probleme bien plus compliqué. Dans le cas ou les
corrélations valent 1 (source entierement cohérente), la figure de diffraction
est un sinus cardinal (formule 1.15). On peut ainsi se ramener & un cas
similaire a celui des trous d’Young en normalisant la figure de diffraction par
son enveloppe en ﬁ Afin de s’affranchir de 'effet du sinus cardinal et obtenir
la visibilité en fonction de la longueur de corrélation, on normalise donc
de facon systématique les figures de diffractions obtenues pour différentes
longueurs de cohérences. On remarque dans l’encadré de la figure 1.7 qu’au
centre de la figure de diffraction la normalisation ne donne pas un sinus
carré lorsque la longueur de corrélation est trop faible. C’est un résultat
attendu puisque la figure de diffraction est en fait une convolution entre une
gaussienne et un sinus cardinal. Pour s’affranchir de l'effet de I’enveloppe
en ﬁ il faudrait déconvoluer le sinus cardinal de la gaussienne avant de
normaliser par I’enveloppe. Pour contourner ce probleme nous allons mesurer
la visibilité loin du centre ou la normalisation donne bien un sinus carré. On
voit ainsi sur la figure 1.7 que la visibilité suis parfaitement la loi attendue
pour les trous d’Young. On en déduit que I'on peut extraire la longueur de
corrélation d’un faisceau de rayons X grace a une expérience de diffraction de
fente a condition de bien normaliser la figure de diffraction par I’enveloppe
avant de mesurer la visibilité loin du centre. C’est donc cette méthode que
nous utiliserons par la suite pour extraire la longueur de corrélation, au niveau
des fentes échantillon, de nos données expérimentales .
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FIGURE 1.7 — La figure en encadré correspond aux simulations présentes en
figure 1.6 une fois normalisées par I’enveloppe en ﬁ d’un sinus cardinal. La
figure principale est une comparaison entre la visibilité attendue dans le cas
de lexpérience des trous d’Young 1.41 et celle obtenue dans 'encadré [4].

Mesure du degré de cohérence a partir de la diffraction d’une fente

Sur la ligne Cristal de Soleil nous avons pu mesurer la diffraction par une
fente d'un faisceau de rayons X partiellement cohérent. Les mesures dans le
régime de Fraunhofer ont été effectuées pour différentes valeurs de la longueur
de cohérence. Afin de modifier cette valeur nous avons ouvert petit a petit
les fentes sources, ce qui conduit a un brouillage des franges d’interférences
(voir figure 1.8).

On peut également noter en regardant attentivement la figure 1.8 que
I’espacement inter-franges est plus grand sur la partie droite des figures que
sur la gauche. Ceci reflete une asymétrie de la fente diffractante liée a la
fagon dont sont concus les fentes de rayons X. Cette asymétrie n’est visible
que pour des fentes treés fermées (i.e. ouverture inférieure ou de l'ordre de
5um). Sur le schéma 1.9, on voit que les deux lames utilisées pour une fente
se ferment en se chevauchant. Un observateur qui se déplace de haut en bas
verra donc une ouverture de fente plus ou moins grande suivant sa position.
Pour extraire la longueur de cohérence grace a la mesure de la visibilité
nous avons normalisé nos figures expérimentales par 'enveloppe d’un sinus
cardinal comme dans la méthode proposée dans la partie précédente. Apres
normalisation on se retrouve avec une fonction sinusoidale dont on peut me-
surer la visibilité (voir encadré de la figure 1.10). Il faut garder a lesprit
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FicURE 1.8 — Figures de diffraction de Fraunhofer d'une fente échantillon
fermée a 26pum et un détecteur placé a 2 m. Nous avons effectué différentes
mesures en faisant varier I’ouverture des fentes sources ce qui a pour effet de
réduire la visibilité des franges d’interférences.

FIGURE 1.9 — Schéma des fentes diffractantes lors d’une expérience de rayons
X. L’asymétrie des fentes engendre une asymétrie de la figure de diffraction
(voir figure 1.3) [1].
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FI1GURE 1.10 — Longueur de cohérence en fonction de I'ouverture des fentes
sources. Comparaison entre le cas d’une source entierement incohérente en
bleu, et le cas d'une source dont les corrélations sont supposées gaussienne
en rouge. L’encadré présente une courbe expérimentale que 'on a divisé par
I’enveloppe en ﬁ afin d’extraire la visibilité et ainsi revenir a la longueur de

corrélation gaussienne.

que lors de cette mesure la visibilité de la figure d’interférence est dégradée a
cause de la taille finie des pixels. En effet un pixel integre 'intensité sur toute
sa taille ce qui a pour effet de réduire la visibilité des franges. On estime que
la perte de visibilité due & la taille des pixels est de 'ordre de 10%. II est
intéressant de regarder 1’évolution de la longueur de cohérence mesurée en
fonction de la taille des fentes sources (voir figure 1.10).

Les incertitudes, pour des longueurs de corrélation tres supérieures a la
taille de la fente diffractante, deviennent importante (environ 50% d’incer-
titude). Si 'objet diffractant est de l'ordre de 5um, il ne fera interférer que
des parties du faisceaux distants au maximum de 5um. Ainsi nous n’avons, a
priori, pas d’informations sur la corrélation pour des points plus espacés. Tou-
tefois 'aspect gaussiens de la forme des corrélations nous permet d’évaluer des
longueurs de corrélations supérieures a la taille de la fente d’un facteur d’en-
viron 4 mais pour des corrélations plus grandes les incertitudes deviennent
trop importantes et nous pouvons seulement donner une valeur minimale a
la longueur de corrélation. Il est intéressant de comparer cette longueur de
cohérence pour un faisceau partiellement cohérent a la longueur de cohérence
que I’on peut calculer en prenant une source entierement incohérente comme
dans la partie précédent. Dans le cas d’une source incohérente la longueur
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de corrélation est donnée par la formule 1.32. Nous constatons qu’en pre-
nant une source totalement incohérente la longueur de cohérence est sous-
estimée mais les valeurs restent proches. Lors d'une expérience de cohérence
on évaluera donc la longueur de cohérence en prenant une source totalement
incohérente ce qui est plus rapide. Par contre pour faire des simulations
précises de nos clichés de diffraction, il faudra prendre en compte l'aspect
partiellement cohérent de notre faisceau. C’est ce que nous avons fait pour
simuler les clichés de diffraction dans le régime de Fresnel présentés dans
suite.

1.3.5 De Fresnel a Fraunhofer

Jusqu’ici nous nous sommes intéressés seulement au régime de Fraunho-
fer valable lorsque le détecteur peut étre considéré a une distance infini par
rapport a la fente (D > ’;—Cf) L’avantage de ce domaine est la simplicité de la
figure de diffraction qui permet comme nous I’avons montré de revenir sim-
plement a la longueur de corrélation du faisceau incident. Cependant il peut
étre intéressant d’observer la passage continue du régime de Fresnel a celui
de Fraunhofer. La formule théorique devient un peu plus compliquée puisque,
méme pour un faisceau entierement cohérent, la formule n’est pas analytique.
En restant dans le cadre du modele gaussien nous utiliserons la formule 4.26
de 'annexe pour effectuer toutes les simulations. Sur la simulation 1.12, on
peut voir I’évolution d’un faisceau apres diffraction par une fente. Un point
de repere intéressant que 1’on appelle point sombre de Poisson est visible sur
la figure 1.12 b). Historiquement, Fresnel a montré le caractere ondulatoire
de la lumiere en plagant un disque opaque devant un faisceau lumineux et en
observant un maximum d’intensité au centre d’un écran placé apres le disque.
Ce point sombre, situé a une distance Dpp >~ 1—%\2, délimite le passage d’un
régime ou le faisceau reste parallele a un régime ou le faisceau commence a
diverger pour former (a U'infini) un sinus cardinal caractéristique du régime
de Fraunhofer. Avant le point sombre, lorsque le faisceau reste parallele celui-
ci est environ de la taille de la fente diffractante et comporte de nombreuses
oscillations au centre. Au contraire, lorsque le faisceau commence a diverger,
les oscillations deviennent plus larges et la figure tend petit a petit vers un
sinus cardinal.

Pour mesurer expérimentalement I’évolution du faisceau dans le régime
de Fresnel, il est normalement nécessaire de changer la distance ” D” entre les
fentes et le détecteur. Malheureusement, il est compliqué expérimentalement
de déplacer le détecteur. Pour palier a ce probleme, nous pouvons a la place
changer l'ouverture ”7a” des fentes diffractantes, ce qui aura pour effet de
décaler la position du point sombre et permettre ainsi de mesurer différentes
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FIGURE 1.11 - Figures illustrant le passage de Fresnel (a3) a Fraunhofer (a;)
en changeant la taille de la fente diffractante [1].

positions du régime de Fresnel (voir figure 1.11). Nous aurions pu également
changer la longueur d’onde mais cela est beaucoup plus compliqué et aurait
nécessité un détecteur suffisamment sensible sur une large gamme d’énergie
(de 8 keV a 52 keV).

Nous avons utilisé un faisceau de longueur d’onde A\ = 1 A, une distance
fente détecteur D = 3 m et un détecteur fait d’un scintillateur YAG dont
la taille des pixels est de 1.3 um. Ce détecteur de tres grande résolution est
nécessaire afin de résoudre les oscillations rapides du régime de Fresnel. On
peut voir sur la figure 1.13 la comparaison entre simulation et expérience
des images a 2 dimensions dans le régime de Fresnel et sur la figure 1.14
les coupes ou sont superposées expériences et simulations. En ajustant les
simulations aux courbes expérimentales, nous obtenons une mesure de la
longueur de corrélation. Il faut tout de méme faire attention a une derniere
chose. Les détecteurs possedent une fonction d’étalement du point (FEP)
qui rend compte de I'image d'un point sur le détecteur. Ici nous avons pris
en compte cette FEP en convoluant la figure d’interférence par une lorent-
zienne de largeur 1.5 pixels. Notons que finalement, la largeur des fentes
mesurée lors de l'expérience ne correspond pas exactement avec celle uti-
lisée pour les simulations. La distance D et la longueur d’onde A étant fixées
et considérées comme parfaitement connues, la forme générale de la figure
de diffraction (nombre d’oscillations, distance entre maxima successifs...) est
donnée par l'ouverture des fentes. L’ajustement de la figure de diffraction
nous permet donc d’obtenir une valeur précise de cette grandeur (I’écart a
la mesure faite n situ vient simplement d’une mauvaise calibration de 1’ou-
verture des fentes). Pour finir, 'ajustement de 'amplitude des oscillations
permet de déduire la longueur de corrélation. Nous préférerons quand méme
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FiGure 1.12 — Distribution d’intensité apres diffraction par une fente.
L’image du fond illustre 1’évolution du faisceau au cours de la propagation.
Le bleu foncé représente les minima d’intensité et le rouge foncé les maxima.
Les figures a), b) et ¢) représentent respectivement des images du régime de
Fresnel avant le point sombre, au niveau du point sombre et apres le point
sombre. Mesures réalisées sur la ligne Cristal de Soleil [4].

les mesures de la longueur de corrélation faites dans le régime de Fraunhofer
ou la mesure de la visibilité des franges suffit ce qui permet d’éviter de passer
par l'ajustement d’une courbe théorique.

Nous avons pu tester la bonne cohérence de notre faisceau de rayons X en
effectuant des expériences classiques de diffraction de fentes et ainsi mesurer
de maniere précise la longueur de cohérence de notre faisceau. Ces expériences
qui ont été effectuées il y a de nombreuses années dans le visible sont nouvelles
dans la gamme des rayons X et témoignent des grandes avancées techniques
dans la maitrise du rayonnement synchrotron. Comme nous allons le voir
dans la suite la capacité d’un faisceau de rayons X cohérent a pouvoir don-
ner des franges d’interférences est d'un grand intérét pratique pour sonder
les défauts dans les cristaux. Les expériences que nous présenterons dans le
chapitre 3 ont pour but d’étudier, au moyen de la diffraction cohérente des
rayons X, I'influence des défauts (plus particulierement des dislocations) sur
le comportement des ondes de densité de charge soumises a un potentiel.
Ainsi, avant d’étudier les dislocation dans ce type de matériaux, nous allons
présenter des expériences que nous avons effectuées, en diffraction cohérente
des rayons X, sur des boucles de dislocations isolées dans le Silicium. Ceci
nous permettra de démontrer 'intéréet de la diffraction cohérente des rayons
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Simulations Expériences

a=111 um

FiGURE 1.13 — Figures de diffraction d’'une fente dans le régime de Fres-
nel. Ces figures a 2 dimensions permettent de comparer la forme générale
des simulations et de I'expérience pour différentes ouvertures de fentes. Les
ouvertures indiquées sont celles utilisées pour faire la simulation [4].

X dans I’étude des défauts avant de ’appliquer au cas plus compliqué d’une
onde de densité de charge.
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FIGURE 1.14 — Coupes des figures 1.13. En bleu la théorie (GSM) comparée
a lexpérience en cercles rouges. Le changement de l'ouverture des fentes
diffractantes permet de sonder différents endroits de la diffraction de Fresnel.
a), b), ¢) Diffraction dans le régime de Fresnel, d) Diffraction proche du point
sombre et e) Diffraction dans le régime de Fraunhofer. Mesures réalisées sur
la ligne Cristal de Soleil
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2.1 Introduction

Lorsque I'on parle de cristal, on pense a un arrangement périodique parfait
d’atomes. En réalité, cette périodicité est souvent rompue par la présence de
défauts de différentes sortes. Les types de défauts que I'on rencontre dans les
cristaux peuvent se classer suivant leur dimensionnalité. Cela va d’un atome
manquant (site atomique inoccupé), appelée lacune, et que 'on considere de
dimension 0 (ponctuel), aux défauts a 3 dimensions qui sont en général des
précipités d’une autre espece chimique a l'intérieur du cristal.

Il est aussi intéressant de distinguer les défauts, dit d’amplitude, qui mo-
difient localement la densité électronique et qui n’ont pas d’effet a longue
portée, des défauts de phases qui décalent les atomes de leurs positions d’ori-
gines et qui eux vont avoir des effets a longues portées.

Dans la suite, nous nous intéresserons surtout aux défauts de phases pour les-
quels la diffraction cohérente apporte énormément d’informations supplémen-
taires comparée a la diffraction classique.

2.2 Observation d’un défaut.

2.2.1 Diffraction classique

En diffraction classique, il est possible d’observer un effet de la présence
des défauts d’amplitudes tel que les lacunes (ou plus généralement tous les
défauts de dimension 0). Ce type de défaut va changer localement le facteur
de diffusion atomique puisque I'atome n’est pas présent ou est remplacé.
L’intensité diffractée étant la somme de toutes les amplitudes de diffusion
des atomes éclairés par le faisceau de rayons X, un effet de tels défauts est
théoriquement visible sur la figure de diffraction. Expérimentalement, si la
densité de défauts n’est pas importante, 'effet sera trop fin pour étre mesu-
rable.

Les défauts de phases, si leur nombre est important, sont observables a grands
angles. On peut écrire l'intensité diffractée comme la somme des intensités
diffractées par chaque mailles. La présence de défauts a pour effet de décaler
les mailles de leurs positions d’origines, il s’en suit une intensité de la forme

[5] :
I(q) = I(p)expliq.pr) (2.1)

Hp) =S fuficapli (5, — 6 ) (2.2)
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ou 7 est le vecteur de diffusion, f; le facteur de structure de la maille
s, ps le vecteur de translation amenant de la maille s & la maille s’ et 5ﬁ5
I’écart de position du premier atome de la maille par rapport a sa position
d’origine (sans défaut).
On observe ainsi différents effets sur les pics de Bragg a cause de la présence
de ces défauts. On peut observer une variation de I'intensité maximale pour
des défauts localisés comme tous les défauts ponctuels. On peut également
avoir un élargissement des pics pour des défauts ayant des effets a longues
portées. C’est le cas, par exemple des dislocations qui créent de la diffusion
en q% autour des pics de Bragg [5]. Ce types de défauts est particulierement
intéressant puisque nous verrons qu’en diffraction cohérente les effets sur la
figure de diffraction sont bien plus importants méme pour un défaut isolé.

2.2.2 Diffraction cohérente

Le principal intérét d’un faisceau spatialement cohérent est d’étre sensible
aux défauts entrainant des déphasages dans les matériaux. De tel défauts en-
trainent ’apparition de franges d’interférences sur la figure de diffraction.
Lorsque notre faisceau est spatialement cohérent, nous sommons les ampli-
tudes diffractés (contrairement au cas de la formule 2.1) par les différentes
zones de I’échantillon :

I(q) = Z Ai(q)A3(q) (2.3)

Cette somme fait intervenir les produits croisés des différentes amplitudes
qui donnent lieu a plusieurs termes d’interférences. Ces termes vont créer
des franges d’interférences en général tres désordonnées (nombreux défauts)
que 'on appelle tavelures (speckle en anglais). Le premier cliché de diffrac-
tion cohérente par des rayons X a été obtenu en 1991 lors d'une étude des
domaines en antiphase dans CugAu [6]. La figure 2.1, donne un exemple
de cliché de diffraction cohérente comportant du speckle di a des régions
désordonnées dans le composé SrTi0s3.

Il est important de noter que pour observer ce genre d’image de speckle,
il faut que le systeme soit stable durant le temps d’acquisition (qui peut
étre de plusieurs secondes). En effet si les défauts se modifient au cours
du temps, les déphasages entre les différentes zones de 1’échantillon vont
changer, entrainant une modification de la figure de speckle. Si le temps
d’acquisition est lent devant les déplacements des défauts, la figure de speckle
sera moyennée dans le temps et nous retrouverons le pic lisse que I'on aurait
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FIGURE 2.1 — Image de diffraction de rayons X avec un faisceau cohérent
du pic de sur-structure (1/2 1/2 1/2) dans SrTiO3 a 10 K au-dessus de la
transition (7. = 100 K). Sur le profil de gauche la courbe en trait plein corres-
pond a ce que 'on verrait en diffraction classique comparé a la méme mesure
avec un faisceau cohérent (points noirs). A droite une image de diffraction
bidimensionnelle contenant du speckle [7].

obtenu en diffraction classique. Une technique appelée XPCS (X-ray photon
corrélation spectroscopie) a été développée pour étudier les dynamiques lentes
telles que les phénomenes de diffusion [8]. Cette technique consiste & regarder
au cours du temps la modification de la figure de speckle pour en déduire
les vitesses de déplacement des différents domaines présents dans le systeme
étudié pour différents vecteurs d’onde.

Pour des systemes statiques, de nombreuses techniques d’imageries, comme la
ptychographie [9], ont été développées pour reconstruire, a partir de plusieurs
clichés de diffractions cohérentes, 'objet diffractant. Ce type d’expérience
nécessite un systeme stable dans le temps et la reconstruction de l’espace
réel est souvent tres compliquée.

Dans notre étude des dislocations présentée dans la suite, nous avons réussi a
isoler une boucle de dislocation ce qui permet d’avoir une figure de diffraction
bien plus ”"simple” a interpréter.

2.3 Les dislocations

2.3.1 Description géométrique

Pour décrire une dislocation de maniere géométrique, prenons 1’exemple
classique d’un cristal de forme cylindre que nous découpons sur un plan ra-
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dial. La ligne de démarcation ainsi formée entre la partie du cylindre découpée
et celle intacte est appelée la ligne de dislocation (voir figure 2.2). Ce sera
le long de cette ligne que les déformations élastiques seront les plus fortes.
Nous avons maintenant plusieurs choix pour déformer le cristal.

Il est possible, a priori, d’écarter les deux levres S; et Sy de la coupure comme
sur la figure 2.2 b). Cette dislocation de rotation possede une énergie élastique
importante au niveau de la ligne de dislocation et son énergie décroit lente-
ment quand on s’éloigne de la ligne. Le coup en énergie de cette déformation
est trop important pour exister dans un cristal. Nous nous concentrerons
donc sur les déformations de translation.

Pour déformer le cylindre, nous pouvons translater les levres S; et Sy 1'une
par rapport a 'autre suivant un vecteur b appelé vecteur de Burger. On
distinguera les dislocations ”vis” pour lesquelles le vecteur de Burger est pa-
rallele a la ligne de dislocation (voir figure 2.2 ¢)) des dislocations ”coin” ou
le vecteur de Burger est perpendiculaire a la ligne de dislocation (voir figure
2.2 d)). On peut bien sur avoir une dislocation qui est une combinaison des
deux.

Intéressons-nous plus en détail aux dislocations coins. Pour cela prenons
le cas d’un réseau cubique et regardons suivant un plan de coupe perpen-
diculaire a la ligne de dislocation (voir figure 2.3 a)). La premiere étape est
donc de translater la partie supérieure du cristal par rapport a celle inférieure
(voir figure 2.3 b)). On relie ensuite les deux volumes déphasés en faisant va-
rier la phase de maniere continue (voir figure 2.3 ¢)). Pour définir le vecteur
de Burger de cette dislocation, nous pouvons prendre un circuit C' dans le
cristal parfait qui entoure la ligne de dislocation comme sur la figure 2.3 a).
Tragons ensuite le méme circuit sur le cristal déformé, nous voyons sur la

(d)

FIGURE 2.2 — Figures illustrant le principe géométrique de Voltera permet-
tant de construire une dislocation [10].
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L N bt | o A

FIGURE 2.3 — Schéma de la construction d’une dislocation coin. La figure
a) représente le cristal parfait et le circuit de Burger initial noté C. la fi-
gure b) représente la premiere étape qui est de translater deux volumes de
I'échantillon. La figure c) représente la dislocation finale avec le circuit de
Burger C' associé qui permet de définir le vecteur de Burger b [1].

figure 2.3 ¢) que pour refermer ce circuit, nous devons ajouter un vecteur
que 'on définit comme le vecteur de Burger associé a cette dislocation. On
peut donc définir une dislocation par sa ligne et son vecteur de Burger as-
socié. Le raccordement des deux volumes se fait de maniere plus ou moins
abrupte suivant les constantes de forces élastiques du cristal considéré. Une
dislocation parfaite comme décrite ici ne peut exister que pour un vecteur de
Burger correspondant a un vecteur du réseau cristallin.

Si le vecteur de Burger n’est pas multiple d’un vecteur du réseau, I’énergie
nécessaire au raccordement des deux volumes déphasés est tres importante.
Il existe tout de méme des cas pour lesquels cette énergie est plus faible ren-
dant possible I'existence d’une telle dislocation que I'on appellera dislocation
partielle. Prenons 'exemple d'un réseau cubique face centré (voir figure 2.4
a)) qui nous intéressera par la suite lors de 1’étude du silicium. Ce réseau
peut étre considéré comme un empilement de trois types de plans denses
(111) empilés de manieres successives ABC (voir figure 2.4 b)).

Représentons les différents plans successifs vus de coté (voir figure 2.5).
On peut ainsi créer une dislocation en décalant deux domaines de I’échantillon
et en ajoutant un plan de type B dans I'espace ainsi créé (voir figure 2.5). La
dislocation ainsi crée possede un vecteur de Burger égal a £(111) et une ligne
de dislocation dans le plan (111). A la différence d’'une dislocation parfaite,
on obtient en plus de la dislocation une faute d’empilement.

Les dislocations (parfaites ou partielles) ont des propriétés régies par les lois
de I’élasticité que nous pouvons décrire en considérant les écarts des positions
atomiques par rapport a leurs positions d’origines comme des déphasages.
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FIGURE 2.4 — Représentation du réseau cubique face centré. En figure a) le
réseau a 3 dimensions en distinguant les plans ABC. En figure b) projection
des plans ABC suivant la direction (111).

...........
@ 0O O O

>0 0 > 0 >
>0 O >

FIGURE 2.5 — Représentation d’une dislocation partielle intrinseque, associée

a une faute d’empilement. Le vecteur de Burger représenté vaut b = % <

111 > [1].
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2.3.2 Description en terme de phase

On peux décrire les positions des atomes d’un cristal cubique de pa-
rametre de maille a en terme de cosinus comme suit :

R(z,y,2) = 005(27ij) + cos(z%y) 4 cos(%sz) (2.4)

Construisons, a partir de cette description, une dislocation coin de vecteur
de Burger b = aX et dont la ligne de dislocation est le long de z et située
en (zg,Yo). Pour cela, nous commencons par décaler les deux demi-volumes
de ¢ pour y > yo et de —§ pour y < yo (voir figure 2.3). En injectant ceci
dans I’équation 2.4, nous obtenons la formule suivante :

R(x,y,z) = cos(%—x — sign(y — yo) * E) + cos(%—y) + cos(%—z) (2.5)
a 2 a a

Le décalage entre les deux volumes entraine donc un déphasage de .
Nous voyons que dans cette description du cristal, nous pouvons décrire les
déplacements atomiques par rapport a la position initiale des atomes comme
un déphasage que nous noterons ¢(z,y). Le raccordement des deux volumes
est donné par les équations de 'élasticité. A 1’équilibre thermodynamique, la
phase doit étre solution de [11] (modele élastique) :

2 2 2
9 d;(fz y) | 0 (gy“”; v f@% _o (2.6)

Les grandeurs K,, K, et K, sont les constantes élastiques du matériau
considéré. La solution de cette équation nous donne la forme suivante pour
la phase a laquelle nous avons rajouté le déphasage créé par la translation
des deux volumes :

K, + K,

K,z — xg
_Ky — ) (2.7)
z Y Yo

Comme on peut le voir sur la figure 2.6, la jonction entre les parties
supérieures et inférieures se fait de maniere plus ou moins abrupte suivant
I’asymétrie des constantes élastiques.

Une ligne de dislocation ne peut pas s’arréter simplement dans un cristal
et se prolongera jusqu’a la surface ou jusqu’a un autre défaut comme un
joint de grain. En général pour réduire la longueur de la ligne de dislocation
celle-ci va former une boucle en suivant les axes cristallographiques. Cette
boucle de dislocation va ainsi séparer deux zones de cristal parfait qui seront
déformées seulement au niveau de la ligne de dislocation.

. m —
B, ) = —sign(y — ) * = + tan™'(
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FIGURE 2.6 — Simulation d’une dislocation coin pour différents rapports des
constantes de forces. figure a) I]:_zy = 0.03 et figure b) ]]:—: =1 [12]

2.3.3 Observation avec un faisceau cohérent

Une dislocation a pour principal effet de déphaser deux zones de 1’échan-
tillon de 7. Nous nous attendons donc a obtenir un minimum d’intensité au
centre de la figure de diffraction lorsqu’une ligne de dislocation est présente
dans la zone éclairée par notre faisceau. On peut simuler en détail ce qui
est attendu lors de la diffraction d’une dislocation et comparer au cas du
réseau parfait. Les simulations sont présentées en figure 2.6. On voit claire-
ment l'effet du déphasage de 7 induit par la présence d’une dislocation. Avec
ce défaut, nous obtenons un minimum d’intensité au centre du pic de Bragg.
L’asymétrie de la figure de diffraction quant a elle, est liée aux constantes
élastique du matériau. Lorsque I'on met des constantes élastiques égales (voir
2.6), le pic de Bragg devient symétrique et il se déforme petit a petit lorsque
le rapport des constantes élastiques change (voir 2.6). Pour des constantes
¢élastiques tres anisotropes, une tige apparait dans la direction perpendicu-
laire a la ligne de dislocation.

Dans le cas d'une dislocation partielle dont le vecteur de Burger n’est plus
un multiple du parametre de maille, le déphasage entraine en plus une faute
d’empilement. La simulation du cliché de diffraction montre la présence, en
plus du dédoublement du pic, d’une tige due a la faute d’empilement. Cette
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FIGURE 2.7 — Simulation d’'un empilement ...ABCABC... avec une faute
d’empilement au milieu. Les limites du volume ont été choisies non paralleles
a la faute de maniere a ne pas masquer les effets de la faute sur le pro-
fil de diffraction. La faute introduit un dédoublement du pic de Bragg et
I'apparition d’une tige diffuse perpendiculaire au plan de la faute (échelle
logarithmique)[1].

tige est perpendiculaire au plan de la faute (voir figure 2.7).

Il est vrai que pour des constantes élastiques tres anisotropes, une tige

apparait également pour une dislocation parfaite. Mais dans le silicium que
nous allons étudier par la suite, les constantes élastiques ont un rapport de
1.5 pour lequel aucune tige n’apparait pour des dislocations parfaites. Nous
pourrons donc différencier ces deux types de dislocations par la présence ou
I’absence de la tige due a la faute d’empilement.
Nous voyons donc qu’'un faisceau spatialement cohérent est tres intéressant
pour sonder les défauts dans la matiere et notamment remonter au champ
de contrainte engendré par de tels défauts. Appliquons donc cela a 'étude
d’un échantillon de silicium comportant des dislocations.
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2.4 Boucle de dislocation dans le Silicium.

2.4.1 Présentation de I’échantillon.

Nous avons étudié un échantillon de silicium pur mono-cristallin présen-
tant des dislocations en tres faible densité. Le silicium est connu pour sa tres
grande qualité cristalline. Des mono-cristaux de grandes tailles peuvent étre
fabriqués avec une pureté de plus de 99,99999%. Les atomes sont arrangés
suivant une structure diamant, qui est une structure cubique a faces centrées
avec 4 sites tétraédriques occupés. Son parametre de maille vaut 5,43071 Aa
température et pression ambiantes. Ses propriétés semi-conductrices en font
un élément tres largement utilisé en électronique. Cependant, 1’échantillon
que nous avons étudié a été fabriqué délibérément de maniere a ce qu’il
contienne des défauts. Le cristal utilisé a été obtenu par la méthode de crois-
sance de Czochralski, et contient des impuretés d’oxygene a une concentration
de 10'® atomes/cm?®. L’échantillon a ensuite été recuit pendant 35 heures a
1373 K, ce qui crée des précipités de SiOx et engendre des défauts tels que
des fautes d’empilements dans la direction de I'empilement ...ABCABC...,
c’est-a-dire la direction < 111 >, bordées par des boucles de dislocation de
Franck qui sont des boucles partielles de dislocation de vecteur de Burger
% < 111 >. Les fautes d’empilements peuvent étre intrinseques (un plan
manquant) ou extrinseques (un plan supplémentaire). Par ailleurs, outre ces
boucles de dislocation partielles, on trouve des boucles parfaites de dislo-
cation, dites prismatiques, de forme hexagonale, dont le vecteur de Burger
est orienté suivant une direction < 110 >. Ces boucles parfaites peuvent
se dissocier en deux dislocations partielles dites dislocations de Shockley de
vecteur de Burger ¢ [121] et  [211]. Ainsi les deux dislocations de Shockley
entourent un ruban de fautes d’empilements qui s’enroulent pour former la
boucle de dislocation [11].

2.4.2 Les dislocations en topographie.

Lors d'une expérience de diffraction cohérente de rayons X, le faisceau
cohérent a une largeur de 10 pm. Il est donc difficile de localiser une dislo-
cation isolée en sondant le cristal. Pour cela, avant d’étudier les boucles de
dislocation en cohérent, nous les avons localisées grace a une expérience de
topographie X.

Cette technique est tres efficace pour visualiser les boucles de dislocation dans
un échantillon. Elle consiste a utiliser un faisceau le plus parallele possible, et
a analyser une tache de Bragg. Le plus souvent, cela se fait en transmission
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FIGURE 2.8 — Image de topographie X de I’échantillon de Silicium, mesuré
sur le Bragg (220) sur la ligne ID09 de 'ESRF (G. Roland communication
privée).
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mais un montage en réflexion est tout a fait possible. La tache de Bragg est
alors une image du volume sondé, ou les boucles de dislocation apparaissent
avec un contraste différent des zones parfaitement ordonnées.

Dans un montage en transmission, les régions ordonnées sont tellement par-
faites que la diffraction se fait de maniere dynamique. Dans ce cas, la longueur
de pénétration dans le matériau est plus petite que celle obtenue dans le cas
de la diffraction en régime cinématique. Elle vaut en effet environ 5 pym en
régime dynamique contre 50 pum en régime cinématique. Les régions parfaite-
ment ordonnées apparaissent donc sur I'image de topographie avec une faible
intensité.

Lorsque 'on se trouve a proximité d’une ligne de dislocation, les plans ato-
miques sont déformés et on ne se situe plus en régime dynamique mais en
régime cinématique. La longueur de pénétration devient plus grande, et cette
région fait apparaitre une zone de surintensité sur le pic de Bragg.

Les boucles partielles apparaissent avec un contraste de surintensité (noir sur
un film photographique) alors que les boucles parfaites ont un contraste iden-
tique a celui des régions parfaitement ordonnées, c’est-a-dire un contraste de
moindre intensité (blanc sur un film photographique). Dans ce dernier cas,
seules les zones situées a proximité immédiate de la ligne de dislocation ap-
paraissent en noir. Par ailleurs, les boucles de dislocation apparaissent en
topographie a condition que le vecteur de Burger b ne soit pas perpendicu-
laire au vecteur de diffusion ¢ de la tache de Bragg analysée. La figure 2.8
est une image en topographie X en transmission de ’échantillon étudié. On
reconnait les boucles de dislocation partielles et les boucles prismatiques. Cer-
taines boucles sont débouchantes en surface, on les repere facilement a leur
forme en demi-disque. On voit également que la concentration en défauts n’est
pas completement homogene mais que des lignes de plus grande concentra-
tion apparaissent. Grace aux images de topographie faite in-situ nous avons
pu sélectionner une boucle de dislocation isolée et fermer les fentes sur cette
ligne pour rendre le faisceau cohérent.

2.4.3 Utilisation de la cohérence.

Le but de cette expérience est de coupler la topographie X et la diffraction
cohérente sur le méme instrument en jouant sur les propriétés de propagation
des ondes décrites dans le chapitre précédent.

Les expériences suivantes ont été effectuées avec 1'échantillon de silicium
présenté précédemment sur la figure 2.8 et monté sur le diffractometre six
cercles de la ligne Cristal de Soleil. Nous avons utilisé un faisceau de longueur
d’onde A = 1.7462 A(7.1 keV') généré par un onduleur U20 et monochroma-
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FIGURE 2.9 — Images de topographie en réflexion sur le Bragg (220). (a) Vue
large de la dislocation puis en (b) zoom sur la dislocation isolée de I'image
(a). Ces deux images ont été faites avec un film photographique. (¢) Méme
dislocation sondée avec un détecteur ponctuel translaté a différentes positions
[12]. Mesures effectuées sur la ligne Cristal de Soleil.

tisé par un double cristal de silicium (111). Pour obtenir un faisceau cohérent
nous avons utilisé deux jeux de fentes. Les fentes sources ont été fermées a
200 x 200 pum? et sont situées a 13 m des fentes échantillon qui ont été fermé
soit & 7 x 7 pm? soit & 5 x 5 pm?. Nous pouvons ainsi estimer, grace a la
formule (1.32), une longueur de cohérence spatiale d’environ 10 gm au niveau
des fentes échantillon. Nous avons donc sélectionné un faisceau entierement
cohérent. Afin de repérer les boucles de dislocation, nous devons alterner les
conditions de topographie X avec les conditions de cohérence. Pour pouvoir
faire de la topographie, il faut un faisceau parallele. Il suffit donc d’ouvrir les
fentes échantillon pour laisser le faisceau parallele se propager. Ensuite, pour
passer en condition de diffraction cohérente, il suffit de refermer les fentes
échantillon. Les images de topographie X et de cohérence ont été prises sur
la réflexion de Bragg (220).

Les premieres images de topographie X ont été effectuées avec des films
photographiques qui ont été développés pendant ’expérience. Nous avons
dans un premier temps imagé tout 1’échantillon (voir figure 2.8) puis nous
avons sélectionné une boucle de dislocation isolée (voir figure 2.9). Il ne reste



2.4 Boucle de dislocation dans le Silicium. 45

plus qu’a fermer les fentes & 5 x 5 pum? pour effectuer de la diffraction dans
le régime de Fraunhofer.

L’image du pic de Bragg est présentée sur la figure 2.10 a). On voit clai-
rement le dédoublement, signe de la présence d'un défaut de phase lié a la
ligne de dislocation. Les franges présentes dans la direction horizontale sont
lides a la diffraction par les fentes échantillon. Nous observons également une
tige dans une direction correspondant & la projection de la direction < 111 >
sur le plan de la caméra. Nous avons vu, grace aux simulations précédentes,
qu'une tige apparait dans le cas de constantes de forces tres asymétriques
ou lors de la présence d’une faute d’empilement. Dans le silicium, le rapport
des constantes élastiques est de 1.5 et ne peut expliquer la présence d’une
tige. On en déduit que cette tige est liée a une faute d’empilement présente
dans le plan (< 111 >). On peut a ce stade affirmer que la boucle de dislo-
cation étudiée est soit une dislocation partielle de Frank soit une dislocation
parfaite dissociée en deux partielles de Shokley. La différence entre les deux
se fait par la présence d’une faute d’empilement a l'intérieur de la boucle
pour une dislocation de Franck, alors qu'une boucle formée de dislocations
de Shokley présente une faute d’empilement seulement au bord de la boucle
entre les deux dislocations partielles dissociées qui forment un ruban de faute
d’empilement [11]. Nous avons donc regardé I'intérieur de la boucle de dis-
location. Nous voyons le résultat sur la figure 2.11 sur laquelle aucune tige
n’est visible. Ainsi, la tige liée a la faute d’empilement n’est présente qu’au
niveau des lignes de dislocation, on peut donc conclure que nous sommes en
présence d’une dislocation parfaite % < 110 > dissociée en deux dislocations
partielles de vecteurs de Burger % < 121 > et % < 211 >qui se présente
dans l'espace réel comme indiqué sur la figure 2.10 b). Il est intéressant de
souligner que nous observons, apres diffraction par le silicium, des franges
liées a la diffraction des fentes échantillons, mais seulement dans la direction
horizontale et pas dans la direction verticale. Pour expliquer ce phénomene, il
faut noter que la premiere frange arrive avec une divergence de 2 mdeg. Elle
reste donc visible puisque la demi-largeur de la rocking curve est de 3 mdeg.
Par contre la deuxieme frange arrivant avec un angle de 3.5 mdeg, elle ne
passe pas dans la rocking curve et n’est donc plus visible. Horizontalement,
la divergence correspond a une rotation de I’échantillon dont I’extension an-
gulaire est bien plus large. Ceci qui explique la présence d’ordres élevés dans
cette direction.

La cohérence apporte de nombreux avantages dans I'imagerie des défauts
de phase dans les cristaux. Comparé a la topographie, nous sommes capable
de sonder plus précisément une boucle de dislocation et notamment la ligne
de dislocation. Ceci nous a permis de différencier une boucle parfaite d’une
boucle dissociée en deux partielles.
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FIGURE 2.10 — (a) Mesure du pic de Bragg (220) en diffraction cohérente des
rayons X. Le pic est dédoublé et une tige apparait dans la direction < 111 >.
Les franges dans la direction horizontale correspondent a la diffraction par les
fentes échantillons. (b) Représentation d’une dislocation parfaite de vecteur
de Burger b =1/2 <11 0 > en jaune qui est dissociée en deux dislocations
partielles de vecteur de Burger by = 1/6 < 211 > et by = 1/6 < 12
1 > en blanc. Le plan hachuré correspond & la faute d’empilement présente
entre les deux dislocations. (c) Représentation de la coupe, par la caméra
CCD, de la tige liée a la faute d’empilement dans ’espace réciproque, suivi
de I’éclairement de la dislocation par le faisceau de rayons X dans l’espace
réel [12]. Mesures effectuées sur la ligne Cristal de Soleil.



2.4 Boucle de dislocation dans le Silicium. 47

FIGURE 2.11 — Image sur la caméra CCD du pic de Bragg a son maximum
au centre de la boucle de dislocation. Les franges d’interférences issues de
la diffraction par la fente sont visibles dans la direction horizontale jusqu’a
un ordre élevé alors que seule la premiere frange est visible dans la direction
verticale.

Il existe bien entendu des techniques bien plus précises pour sonder des dis-
locations, telle que la microscopie électronique. Mais ’avantage de la diffrac-
tion cohérente des rayons X est de pouvoir sonder les dislocations dans le
volume (c.a.d. a quelques micrometre de la surface) et non pas seulement
dans des échantillons minces. Un autre avantage est de pouvoir appliquer
des contraintes telles que les hautes pressions, les champs magnétiques et les
champs électriques, pendant la mesure.

Pour aller plus loin, il serait intéressant de sonder la dynamique des disloca-
tions en essayant, de les faire glisser, soit sous contrainte mécanique soit par
chauffage.
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3.1 Introduction

Les composés quasi-unidimensionnels présentant une transition de phase
donnant lieu & une Onde de Densité de Charge ont été énormément étudiés
dans les années 80. Historiquement les ODC ont été invoqué, notamment par
Frohlich, comme une explication de la supraconductivité [13]. Nous savons
aujourd’hui qu’il n’en n’est rien, mais on parle parfois de supraconductivité
de Frohlich pour désigner le glissement d’'une ODC.

Leur basse dimensionnalité en fait un atout pour étudier les propriétés de
transport a une dimension. De plus les propriétés de transport non linéaire
associées aux ODC sont elles aussi tres intéressantes. Le début de ce chapitre
est consacré a décrire de maniere succincte la transition de phase de Peierls
accompagné de I’établissement d’une ODC et ensuite expliquer les propriétés
de transport de cet objet. Je présenterai ensuite deux expériences que j’ai ef-
fectuées sur des composés a ODC.

La premiere concerne le composé NbSez. Dans cette expérience nous avons
mesuré, par diffraction cohérente des rayons X, le satellite associé¢ a ’'ODC en
fonction d’un courant appliqué au matériau. Ceci nous a permis d’observer
le role des défauts dans la mise en mouvement d’'une ODC.

La deuxieme expérience s’apparente plus a un projet toujours en cours sur le
composé Ky3MoO3 appelé également bronze bleu. Le but est de coupler des
mesures de transport (mesures de bruit en courant), qui sondent les électrons
condensés dans I’ODC, a des mesures de diffraction X, qui sondent les atomes
du réseau et ainsi de corréler le mouvement de ces deux objets.

3.2 La transition de Peierls

3.2.1 Instabilité du gaz d’électron

La transition de Peierls est une transition de phase électronique liée a

I'instabilité d’un gaz d’électron dans un cristal & une dimension. Il est donc
intéressant de commencer par rappeler les propriétés d’un gaz d’électron
unidimensionnel.
La stabilité de ce gaz d’électron est donnée par la susceptibilité électrique
qui est la réponse a une excitation par un potentiel électrique. La théorie de
la réponse linéaire nous apprend que cette susceptibilité peut s’écrire sous la
forme suivante :

Vg = B T (3.1)
k

€k — €k+q
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FIGURE 3.1 — La figure a) représente la susceptibilité en fonction du vec-
teur d’onde a température nulle et pour différentes dimensions. La figure b)
représente les surfaces de Fermi a 1D, 2D et 3D [14].

ou ¢ est I'énergie des électrons de vecteur d’onde k et fr = f(eg, T) est la
fonction de Fermi-Dirac. Cette équation connue sous le nom de fonction de
Lindhardt se simplifie en considérant le cas 1D :

q — 2kp

ol n(er) est la densité d’électron au niveau de Fermi qui vaut n(er) = .
Cette susceptibilité diverge pour un vecteur d’onde ¢ = 2kp (voir figure 3.1
a)). A deux dimensions, la divergence n’est plus qu’'une simple singularité
alors qu’a trois dimensions, il reste seulement un point d’inflexion.

On favorisera donc une transition de phase pour un systeme de basse
dimensionnalité. Cette instabilité, pour ¢ = 2kp, reflete les propriétés de
symétrie de la surface de Fermi. La surface de Fermi d’une chaine 1D est
composée de deux plans en +kp. Ces deux plans peuvent s’emboiter parfai-
tement lorsque 'on translate la surface de Fermi de 2kp (voir figure 3.1 b)).
En revanche a 2D, la forme cylindrique de la surface de Fermi permet un
emboitement seulement sur une ligne et sur un seul point a 3D. Le nombre
d’états couplés par un potentiel de période 2kr est donc bien plus important

x(q) = —e*n(ep)in( ) (3.2)
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FIGURE 3.2 — Surface de Fermi a 2 dimensions, k, est la direction horizontale
et k, la direction verticale, pour un gaz d’électron quasi-unidimensionnel. Les

fleches représentent la direction de nesting la plus favorable que I'on notera
ke [1].

a 1D qu’a 2 ou 3D. Cette propriété de symétrie de la surface de Fermi est
appelé "nesting” en anglais.

La divergence de la susceptibilité est donc vraie seulement a 1D. En
général les matériaux ne sont pas purement 1D mais le recouvrement des or-
bitales électroniques peut étre suffisamment asymétrique pour considérer le
gaz d’électron comme délocalisé seulement dans une direction et donc quasi-
unidimensionnel. La surface de Fermi s’en trouve donc légerement modifiée.
On obtient ainsi une surface de Fermi donnée en figure 3.2. Ici le nesting
reste important et on peut recalculer la susceptibilité qui peut s’écrire pour
un vecteur d’onde ¢ = 2k en fonction de la température comme suit :

1.14ep
3.3
— (33)

On obtient ainsi un maximum de la susceptibilité a 2kp pour toute
température comme on peut le voir sur la figure 3.3. Ce maximum diverge
de maniere logarithmique lorsqu’on approche de la température nulle.

Comme nous allons le voir par la suite, la température de transition sera
atteinte lorsque la valeur de la susceptibilité sera suffisante pour favoriser
une distorsion du réseau cristallin. Pour aller plus loin, il faut donc étudier
les excitations du réseau.

x(2kr) = —e*n(ep)in(
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FIGURE 3.3 — Susceptibilité autour de 2k dans le cas quasi-unidimensionnel
représentée pour plusieurs valeurs de températures [15].
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FI1GURE 3.4 — Relation de dispersion des phonons pour un cristal unidimen-
sionnel de parametre de maille a et comportant plus d'un atome par maille.
On a représenté ici seulement une branche acoustique et une optique dans la
premiere zone de Brillouin.

3.2.2 Interaction électron phonon

La relation de dispersion des phonons comporte deux types de branches.
Les branches de phonons optiques de haute énergie et les branches acous-
tiques qui s’annulent en centre de zone (voir figure 3.4). Ces vibrations du
réseau cristallin peuvent interagir avec le gaz d’électron décrit plus haut. En
prenant en compte cette interaction électron-phonon, on peut écrire I’'Hamil-
tonien qui décrit le mieux notre systeme [16] :

H=> eajar+ > hw, (b7, +b) + 9> afarby +b) (3.4)
k q k,q

ou ¢ est la constante de couplage électron-phonon. Le premier terme cor-
respond au gaz d’électron libre. Le deuxieme correspond aux excitations de
phonon du réseau hote et le dernier terme est 'interaction entre électrons
et phonons. Cet Hamiltonien est appelé Hamiltonien de Frohlich. Avant de
diagonaliser cet Hamiltonien, il est intéressant d’examiner le changement in-
troduit par l'interaction électron phonon sur ’équation du mouvement des
phonons donné par :
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Gy = 1@y, H], H] (35

ou @), est la coordonnée normale du phonon de vecteur d’onde ¢. Dans le
cadre d'une approximation de champ moyen, cette équation du mouvement
peut étre réécrite sous la forme :

Qq = _ern,qC?q2
2g9“wq
Wreng = Wy + Z5x(¢, T)

ren,q

(3.6)

L’équation 3.6 nous donne la nouvelle relation de dispersion des phonons
modifiée par la présence d’interactions électron-phonon. La susceptibilité du
gaz d’électron étant divergente pour ¢ = 2kp, wfemq sera énormément modifié
autour du vecteur d’onde de Fermi. En réécrivant cette relation de dispersion

en 2kr on trouve :

5 5 29°n(ep)war, ,  1.14ep
wren,ZkF - w2]€p h ln( ]{ZBT )
A cause du couplage électron-phonon, la susceptibilité du gaz d’électron
intervient dans la relation de dispersion des phonons. Or nous avons vu
que cette susceptibilité diverge dans le cas quasi-unidimensionnel lorsqu’on
abaisse la température. Ceci entraine un amollissement d’un mode de phonon
pour un vecteur d’onde ¢ = 2kp appelée anomalie de Khon. Cette anomalie
est représentée en figure 3.5. On peut ainsi définir une température de tran-
sition de Peierls en champ moyen qui est atteinte lorsque w,e, = 0, ce qui
nous donne :

(3.7)

kpTME = 1.14€pe™ (3.8)
ou= % correspond a la constante de couplage électron phonon adimen-
sionnée. L’annulation de la fréquence de phonon correspond a une distorsion
statique du réseau cristallin, le taux d’occupation des modes de phonons
+2kr devient stable et macroscopique. On peut ainsi définir le parametre
d’ordre de la transition par :

A = |Ale" = g(< bo, > + < by, >) (3.9)

Ce parametre d’ordre renseigne sur le taux d’occupation des phonons qui
doit étre nul en moyenne dans le cas ou le réseau n’est pas distordu (autant
de création que d’annihilation de phonon). En cas de distorsion, le taux
d’occupation est non nul et le parametre d’ordre augmente.
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FIGURE 3.5 — Branche acoustique de la relation de dispersion des pho-
nons pour différentes températures. Le couplage électron-phonon entraine
un amollissement du mode de phonon a 2kr que l'on appelle anomalie de
Kohn et qui entraine une distorsion du réseau [17].
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FIGURE 3.6 — Ouverture d’'un gap au passage de la transition de Peierls [1].
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Revenons maintenant a I’'Hamiltonien de Frohlich 3.4. Dans I'approximation
de champ moyen cet Hamiltonien s’écrit [14] :

2
h = Zekazak—l—QgZ [aLQkFak < bi—2kp > + CLZ__ZkFCZk < b,QkF >:| —|—2Fw2kp < kaF >
k k

(3.10)

On peut, a partir de la, diagonaliser cette Hamiltonien afin d’en extraire

la relation de dispersion des électrons en dessous de la température de tran-
sition. On trouve ainsi la relation :

1/2

By, = ep + sign(k — kp) [RPvi(k — kp)® + A?] (3.11)

La distorsion du réseau s’accompagne donc de l'ouverture d'un gap au
niveau de Fermi. Le matériau devient donc isolant ou semi-conducteur. La
minimisation de I’énergie totale du systeme fixe la valeur A du gap.

A =2epe (3.12)

En comparant la valeur du gap a celle de la température de transition on
en déduit une relation analogue a la relation BCS dans les supraconducteurs :

2A = 3.52kgTHF (3.13)

L’ouverture du gap au niveau de Fermi tend a réduire I’énergie des électrons
qui vont suivre la distorsion du réseau cristallin. Ainsi cette transition s’ac-
compagne d’une modulation de la densité de charge que 'on appelle Onde
de Densité de Charge (ODC). Cette modulation est donnée par la relation :

A
p = po[l + mcas@kpx + ¢)] (3.14)

En résumé, la transition de Peierls est une transition électronique de type
métal/isolant entrainant une distorsion du réseau cristallin et I'ouverture
d’un gap au niveau de Fermi dans la relation de dispersion du gaz d’électron.
Le cout d’énergie élastique de la déformation du réseau est ainsi compensé
par le gain d’énergie électronique grace a ’abaissement des niveaux d’énergie
proches du niveau de Fermi lors de I'ouverture du gap. Cette transition donne
naissance a une modulation de la densité de charge appelé ODC (voir figure
3.7). Le vecteur d’onde de I’'ODC ainsi créé est, dans certain cas, incommen-
surable avec la période initiale du réseau. Ceci, comme nous le verrons plus
tard, entraine des propriétés de transport remarquables.

Le calcul de I’état fondamental mené ici pose des problemes de stabilité. Nous
avons utilisé une approximation de champ moyen qui, nous le savons, prédit
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FIGURE 3.7 — Modulation de la densité électronique accompagnant la dis-
torsion du réseau. Ici la distorsion est accentuée pour étre visible mais cette
distorsion est tres faible devant le parametre de maille du réseau. En pratique
elle affecte plusieurs atomes de la chaine et est de 'ordre de 0.01 A[1].

des transitions de phase a 1D alors que c’est impossible dans un systeme
purement 1D. Dans de tels systemes les fluctuations sont fortes et empéchent
I’établissement d’un ordre a longue portée. Toujours est-il que les ODC ont
été observées expérimentalement. Leur existence est liée au couplage entre
différentes chaines qui permet de réduire les fluctuations et ainsi d’augmen-
ter la stabilité du systeme [18]. L’étude de la stabilité n’est pas réalisée ici,
il faut seulement avoir conscience que la température de transition prédite
par le champ moyen est plus élevée que les températures de transition réelles
[19, 20, 21].

3.2.3 Propriétés de transport

Les matériaux a ODC ont été en grande partie étudiés pour leurs pro-
priétés de transport non linéaire uniques. Ces propriétés viennent de 'incom-
mensurabilité de la période de ’'ODC avec la période du réseau sous-jacent.
Grace a cette incommensurabilité, toutes les positions de I’'ODC par rapport
au réseau hote sont énergétiquement équivalentes. Une translation globale de
ce systeme ne cotite donc pas d’énergie.

I est difficile de décrire les excitations collectives des ODC de maniere mi-
croscopique. On utilise en générale une approche de type Ginzbourg-Landau
dépendante du temps. La nature complexe du parametre d’ordre autorise
des excitations d’amplitude ou de phase considérées comme découplées dans
une premiere approximation. Dans la limite ¢ = 0, les modes de phase, ap-
pelés phasons, correspondent a une translation du systéme (voir figure 3.8
a)), entrainant une pulsation wy; = 0. Les modes d’amplitude, appelés am-
plitudons, quant a eux, n’entrainent pas de translation de I’'ODC (voir figure
3.8 b)) et nécessitent une énergie non nulle pour étre excités. Dans toutes
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FI1GURE 3.8 — Mode d’amplitude et de phase de 'ODC dans la limite ¢ = 0.
La vibration des atomes associée est elle aussi représentée [14].

les expériences menées par la suite, nous n’avons appliqué que des champs
électriques continus et nous étudierons seulement les modes de phasons en-
trainant une translation de I’ODC que 'on appelle glissement.

Considérons 'ODC comme un objet rigide que l'on peut décrire par le
mouvement de son centre de masse. Les effets des parties sans défaut du
réseau cristallin parfait sont moyennés et donnent lieu a une force de friction
dynamique créant un amortissement 7. L’effet des défauts présents dans le
réseau cristallin peut étre modélisé par un potentiel qui accroche ’'ODC et
I'empéche de glisser. Ce potentiel est pris de la forme V = Asin(kpx) a
cause de la périodicité intrinseque de ’'ODC. En effet, les défauts tels que les
lacunes, sont ponctuels mais sont ressentis a chaque passage d’'une période
de 'ODC. Leurs effets sur ’ODC sont donc considérés comme périodique.
On peut ainsi écrire I’équation du mouvement pour une ODC soumise a un
champ électrique [14].

>z ldr  w? ek
S 2T 20 gin(2kpa) = — 1
I + -7 + 2szm( FT) p— (3.15)

ou m* est la masse effective attribuée a 'ODC. Cette équation non
linéaire, de type sine Gordon, conduit a différents régimes pour le mouve-
ment de ’ODC qui sont résumés sur la figure 3.9. Nous appellerons le premier
cas régime d’accrochage. Dans ce cas, le champ électrique appliqué a ’'ODC
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F1GURE 3.9 — Comportement de ’ODC en présence d'un champ électrique
[14].

n’est pas suffisamment important pour la mettre en mouvement et elle reste
bloquée dans le potentiel créé par les impuretés. Ainsi, 'ODC ne participe
pas a la conductivité du matériau. Lorsqu’on augmente le champ électrique,
I’ODC sort du potentiel lié aux impuretés et se met a glisser le long du cris-
tal apportant des électrons supplémentaires a la conduction. Ce régime est
appelé régime de glissement. Le passage d'un régime a ’autre est défini par
le champ seuil E7 qui est nécessaire pour mettre ’'ODC en mouvement.

*, 2
_mwo

Er (3.16)

~ 2mne
Pour des champs électriques importants, le couplage aux impuretés de-

vient négligeable. Dans ce cas, I’'ODC se déplace uniformément. Le courant

apporté par ’'ODC s’écrit alors [22] :

ne’r

*

Jopc = E (3.17)

Dans ce cas, le transport est linéaire, de méme que pour un champ
inférieur au champ seuil (pour lequel 'ODC ne contribue pas). Par contre,
pour des champs électriques intermédiaires, ce systeme présente des pro-
priétés de transport non linéaire a cause de la dépense en courant de la
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FIGURE 3.10 — Représentation schématique de la caractéristique courant-
tension et de la variation de la résistance différentielle en fonction du champ
électrique pour F < Er et E > Ep,ou Ep est le champ critique de dépiégeage
aux impuretés.

résistivité due aux impuretés. Dans ce cas, I'exces de courant moyenné dans
le temps peut s’écrire [14] :

1/2
. ne’r Er 2
<Jopc >=—— |1 = | —=
m

E (3.18)

E

La figure 3.10 illustre la caractéristique courant-tension typique d’une me-
sure de transport non-linéaire, ainsi que la résistance différentielle en fonction
du champ électrique.

Le courant apporté par ’'ODC dans le régime non linéaire est dépendant
du temps. La fréquence fondamentale correspond au déplacement de 'ODC
d’une période et vaut :

< Jopc >
nelopc

fo

L’interaction avec les défauts rend la dépendance en temps non-sinusoidale

entrainant l'apparition de nombreuses harmoniques. On appelle ce ”bruit”
en courant le ”Narrow Band Noise” [23, 24].
Dans ce chapitre, les impuretés ont été traitées de maniere macroscopique
sans regarder leurs effets locaux sur ’'ODC. Ces effets peuvent étre nombreux
suivant le type de défaut rencontré. Nous reviendront sur ce point a la fin du
prochain chapitre afin d’interpréter les résultats expérimentaux obtenus sur
le composé NbSes.

(3.19)
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FIGURE 3.11 — Structure cristalline de NbSe; dans le plan perpendiculaire
aux chaines. En jaune les chaines de type I, en orange les chaines de type II
et en rouge les chaines de type III [25]).

3.3 NbSe3 sous courant

3.3.1 Description du composé NbSe;s

Le composé NbSes fait partie d'une famille de composés inorganiques,
les trichalcogénides de métaux de transitions. Il cristallise en une structure
rhomboédrique de groupe d’espace P21/m (voir figure 3.11). Les parameétres
de maille, & T = 300 K sont les suivants : ¢ = 10.006 A, b = 3.478 A,
¢ = 15.626 Aavec l'angle 8 = 109.3 . Ce matériau se compose de chaines de
Niobium enfermées dans des cages de Sélénium, ces chaines sont suivant la
direction b. On trouve trois types de chaines, notées I, II et III, qui different
par la taille des liaisons Se-Se. Certaines liaisons sont courtes (type III),
d’autres moyennes (type I), et les autres longues (type II). L’interaction entre
les différentes chaiges est faible et les électrons sont délocalisés seulement
dans la direction b. On peut ainsi considérer ce matériau comme quasi-
unidimensionnel.

La surface de Fermi de ce composé présente des effets de nesting impor-
tants dus a la forme quasi 1D du matériau. Les propriétés physiques des
trois types de chaines sont différentes. Les chaines de type I présentent une
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FIGURE 3.12 — Pics de diffractions X associés respectivement aux ODC Q5

transition de type Peierls a la température T, = 145K. Cette transition
donne naissance a une ODC le long des chaines avec comme vecteur d’onde
de la modulation @1 ~ (0 0.241 0) qui est incommensurable avec le pas du
réseau (c’est cette transition que nous étudierons par la suite). Les chaines
de type II présentent elles aussi une transition de type Peierls mais a une
température plus faible, T}, = 59K. La modulation de la charge totale due
aux deux transitions est cette fois plus compliquée, le vecteur de la modula-
tion vaut Q2 ~ (0.5 0.26 0.5) lui aussi incommensurable avec le réseau. Les
chaines de type III quant a elles, ne transitent pas. La distorsion atomique
entrainée par les deux transitions de Peierls crée de nouvelles périodicités
dans le cristal. Cette transition est donc visible en diffraction des rayons X
grace a l'apparition de nouveaux pics de Bragg, appellés satellites, autour
des pics de Bragg initiaux. Dans le cas de NbSes, on voit des pics en £0);
associés a la transition des chaines de type I ainsi que des pics en £() as-
sociés a la transition des chaines de type II (voir figure 3.12). L’ODC dans ce
matériau étant incommensurable avec le pas du réseau hotes, elle peut étre
mise en mouvement par 'application d’'un champ électrique [26].
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FIGURE 3.13 — Schéma du porte échantillon avec les contacts et le support en
saphir. La direction des chaines qui correspond également a celle du courant
appliqué lors de I'expérience, est représentée par la fleche rouge. En encart
une photo de I’échantillon de NbSes et du support utilisé pour I'expérience.

3.3.2 Procédure expérimentale.
Préparation de I’échantillon.

La croissance de cristaux de NbSes se fait sous la forme de rubans al-
longés dans la direction b*. Pour cet expérience, nous avons sélectionné des
mono-cristaux de grande qualité cristalline d’épaisseur d’environ 1.8 um, de
largeur 50 pum et de longueur de plus de 10 mm. Ces échantillons ont été collés
avec du collodium sur un substrat de saphir pour maintenir un bon contact
thermique tout en étant isolés électriquement du support. Ceci permet de
faire des mesures de transport a basse température. L’échantillon a été net-
toyé a l'aide d’un plasma d’oxygene pour ensuite déposer deux contacts d’or
par évaporation et ainsi garantir des contacts de qualité (voir figure 3.13).
La préparation de ces échantillons a été effectuée par A. Sinchenko.

Avant de débuter 'expérience de rayons X, nous avons caractérisé notre
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FiGURE 3.14 — Courbe de résistance différentielle en fonction de la
température de 1’échantillon utilisée lors de l'expérience. Deux anomalies,
représentées par les fleche noires, sont présentes a 1), = 145 K et T, = 59
K signe de deux transitions métal isolant.

échantillon grace a des mesures de résistivité deux points. La transition de
Peierls ouvre un gap au niveau de Fermi, cependant une deuxieme bande
coupe le niveau de Fermi et le matériau reste métallique, on observe donc
une anomalie de la résistivité en fonction de la température. Sur la figure
3.14 on mesure les deux remontés de la résistivité dus aux deux transitions
de Peierls a T); = 145 K et T, = 59 K pour notre échantillon utilisé durant
I’expérience.

Lorsqu’on applique un courant a ce matériau dans la phase ODC, on ob-
serve un glissement de ’ODC. Comme nous I’avons vu précédemment, lors du
glissement, les électrons condensés dans ’ODC participent a la conduction.
Ceci se traduit par une chute brutale de la résistivité du matériau lorsqu’on
dépasse le courant seuil. Nous avons ainsi mesuré la résistivité différentielle
en fonction du courant appliqué pour avoir une idée du courant seuil (voir
figure 3.15). Nous avons ainsi mesuré un courant seuil de I, = 0.8 mA a 120
K. Durant l'expérience de diffraction, nous avons mesuré une nouvelle fois
la résistivité différentielle in-situ pour confirmer le glissement de I’ODC.
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FI1GURE 3.15 — Courbe de résistivité différentielle de I’échantillon étudié prise
a 120K. On trouve le courant seuil aux alentour de Ig = 0.8 mA

Qualité cristalline et champ seuil

Les mesures de diffraction des rayons X ont été effectuées sur la ligne
ID10A de 'ESRF. Lors de cette expérience, nous avons utilisé un faisceau
d’énergie F = 8.05 keV généré par un ondulateur U25 et un double mono-
chromateur de Si(111). La dispersion en énergie 2 = 1.410~* qui est donc
la méme que sur la ligne Cristal de Soleil, donne une longueur de cohérence
temporelle &7, ~ 0.9 um, comme nous 'avons vue dans le chapitre 1. Pour ob-
tenir un faisceau cohérent dans la direction transverse nous avons utilisé deux
jeux de fentes comme décrit dans la partie 1.3.3. Les fentes sources définissent
une taille de source de 200 x 200 um? et sont positionnées & D = 12 m des
sources échantillons. Ainsi la cohérence transverse au niveau de 1’échantillon
est de & = 9.2 um . Les fentes échantillons positionnées a 20 cm ont donc
été fermées a 10 x 10 pum afin d’avoir un taux de cohérence spatial d’environ
90%.

Pour simplifier I’étude de 'ODC dans NbSes, nous avons travaillé a une
température de 120 K. Ainsi nous avons fait transiter un_i>quement les chaines
de type I (voir figure 3.11) et 'ODC est colinéaire a b de vecteur d’onde
Q1. Pour le refroidissement, ’échantillon a été placé dans un cryostat a flux
d’Hélium. Cette expérience a été effectuée en transmission dans le plan hori-
zontale sur la ligne Troika a 'ESRF.

Avant d’analyser le satellite, on va voir le pic de Bragg (0 2 0) pour a la fois
orienter notre échantillon et pour en sonder I’état cristallin (voir figure 3.16
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FIGURE 3.16 — a) Réflexion de Bragg (020), les fentes échantillon sont fermées
a 20 um(H)x50 pm(V). La largeur du pic correspond a la taille du faisceau.
b) Scan de ’échantillon en position de Bragg (020). On constate de nom-
breuses variations d’intensité indiquant un matériau tres déformé le long de
I’axe b*. Pour la suite de l'expérience, nous nous sommes placés loin des
contacts et dans une zone ou l'intensité du satellite est forte.

a)). En restant sur le maximum du pic de Bragg et en translatant le faisceau
le long de I’échantillon, on constate que celui-ci présente une tres grande
mosaicité surement due a des contraintes fortes avec le substrat ou avec la
colle entrainant une déformation de I’échantillon (voir figure 3.16 b)). Malgré
cette mosaicité, il est possible de trouver une zone mono-domaine. Le pic de
Bragg correspondant (voir figure 3.16 a)) possede une largeur & mi-hauteur
de w = 0.031 4+ 0.001 degré pour un ajustement du pic par une gaussienne.
En comparaison du silicium qui est un des composés avec la meilleure qualité
cristalline, la largeur est bien plus grande (quelque millieme pour le silicium).
Malgré cela on peut trouver des zones du cristal de bonne qualité et contenant
peu de défauts.

Apres avoir refroidit a 120 K, nous avons mesuré le satellite @)1 = (0
1.241 0) associé a ’ODC. L’intensité du satellite comme celle du pic de Bragg
dépend fortement de la position. Cependant nous avons trouvé des zones de
10 x 10 pum? propres ou le Bragg et le satellite ont des largeurs similaires.
Dans la zones que nous avons sélectionné, le pic du satellite possede une
largeur de w = 0.025 4+ 0.001 degrés, comparable a celle du pic de Bragg
(voir figure 3.17).

3.3.3 Diffraction cohérente d’une ODC sous champ électrique

Nous avons fermé les fentes échantillon & 10 x 10 um? pour sélectionner
une partie cohérente du faisceau et sonder les défauts de 'ODC. Pour cela
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FIGURE 3.17 — Satellite de ’ODC (0 1.25 0).On a un facteur 2 d’atténuation
et les fentes sont fermées 20 pm(H)z50 pm(V).

nous avons utilisé une caméra CCD sensible aux rayons X de taille de pixel
23 x 23 um? et situé & une distance de D = 1.8 m. Dans ce qui suit, toutes
les mesures du satellite sont présentées avec une image a 2 dimensions sui-
vie de deux coupes dans les directions verticale et horizontale. La direction
verticale correspond a la direction ?* de l'espace réciproque que l'on ap-
pellera également la direction longitudinale. Cette direction est parallele a
I’axe des chaines qui, a 120 K, correspond au vecteur d’onde de ’'ODC (a
cette température seules les chaines de type I ont transité). La direction ho-
rizontale sonde la direction ?* = @* + * transverse au vecteur d’onde
de 'ODC. Elle correspond & la direction la plus molle du systeme. Avant la
mesure de chaque image une rocking curve a été effectuée afin de se placer
au maximum de celle-ci.

En dessous du courant seuil

Sur la figure 3.18 on peut voir la mesure du satellite pour des courants
variant de 0 mA a 0.8 mA. Rappelons que le courant seuil mesuré sur la
figure 3.15 est de 0.8 mA. ’ODC est donc statique dans ce régime.

En regardant les images a deux dimensions, on constate que le satellite
sans courant est fin et isotrope. Des qu’un courant est appliqué a 1’échantillon,

1

méme tres faible (I = ;1g), le satellite devient fortement anisotrope. On

constate 'apparition de speckle dans la direction 7+ alors que dans la direc-
tion b *, la forme du satellite reste globalement inchangée. Cette différence
forte entre les deux directions reflete le caractere unidimensionnel de 'ODC.
La présence de nombreuses franges d’interférences est le signe de la présence
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FIGURE 3.18 — Mesures du satellite associé¢ a ’'ODC (0 1.241 0) pour des
courants variant de 0 mA (en haut) a 0.8 mA (en bas) par pas de 0.2 mA.
La colonne de gauche correspond a l'image a 2 dimensions. Les colonnes
du centre et de droite correspondent respectivement a une coupe suivant
la direction b* et a une coupe suivant la direction t*. Sur les coupes sont
présentés des ajustements gaussiens pour obtenir la largeur globale des pics.
On constate que cette largeur diminue avec le courant. Les lignes grises cor-
respondent respectivement de gauche a droite aux positions du satellite :
au-dessus du courant seuil, sans courant et en-dessous du courant seuil.
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de nombreux défauts de phase dans la direction 7*. Les ODC présentent sur
les différentes chaines sont toujours statiques puisque le courant seuil n’est
pas atteint, mais elles se sont déphasées les unes par rapport aux autres sous
la contrainte imposée par le courant. N

Si 'on regarde attentivement les coupes dans la direction ¢ *, on constate
que la largeur, qui a augmenté lorsqu’on a appliqué du courant, diminue pro-
gressivement quand on approche du courant seuil, de méme que le nombre
de franges d’interférence. Ceci est le signe qu’avant de commencer a glisser,
I’ODC retrouve sa cohérence de phase.

L’élargissement du pic a déja été observé par diffraction classique des rayons
X mais jamais avec une telle précision (due a notre micro faisceau). De
plus, la cohérence nous permet d’affirmer que les défauts responsables de
cet élargissement sont des défauts de phase puisque des défauts d’amplitude
ne donneraient pas lieu a des franges d’interférence mais seulement a un
¢largissement du pic.

Ce phénomene de distorsion et de réorganisation avant la mise en mouvement
d’un systeme élastique accroché a des défauts répartis aléatoirement est bien
connu et assez général [28, 29]. On appelle cela le phénomene de creep qui
est également attendu pour bien d’autres systéemes. Parmi eux, on peut ci-
ter les réseaux de vortex dans les supraconducteurs de type II qui peuvent
étre mis en mouvement [30]. Nous avons également les parois de domaines
magnétiques misent en mouvement par ’application d’un courant polarisé
en spin. Nous confirmons ici que le phénomene de ”creep” est présent dans
les ODC. N

Regardons maintenant ce qui se passe dans la direction b * qui, rappelons-
le, correspond a ’axe des chaines. Les coupes présentées sur la figure 3.18
montrent que la forme du satellite dans cette direction reste inchangée. La
largeur, contrairement au cas précédente, reste la méme lorsqu’on applique
du courant. Par contre on constate un décalage du pic de g—g = 3.5.107%.
Ce décalage vers les grands vecteurs d’onde correspond a une contraction de
I’ODC dans l'espace réel. Pour qu’il y ait une contraction, il faut condenser
des électrons dans 'ODC. Or, comme nous le verrons dans la partie théorie
1.7, cela n’est normalement pas possible en dessous du courant seuil.

Au-dessus du courant seuil

Sur la figure 3.19, on peut voir la mesure du satellite pour des courants
variant de 1 mA a 1.8 mA. Rappelons que le courant seuil mesuré sur la
figure 3.15 est de 0.8 mA. Par conséquent ces mesures sondent ’'ODC pour
des courants supérieurs au courant seuil. L’ODC se trouve dans le régime de
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glissement.

Comme en dessous du courant seuil, on observe un pic anisotrope, al-

, . . — . .

longé dans la direction ¢ *. Si I'on regarde attentivement les coupes dans
cette direction, on constate que les nombreux pics tres fins liés aux franges
d’interférence ont disparus. Au contraire, on obtient seulement un pic tres
large pour I =1 mA qui se sépare en deux pics de largeurs différentes pour
des courants plus élevés. Ces pics sont lisses et larges, ce qui tend a pen-
ser qu’ils ne sont pas dus a des déphasages dans la direction ¢ * entre les
différentes ODQ> En effet, le courant seuil étant dépassé, ’ODC glisse le long
de la direction b *, ce qui a été confirmé par les mesures in-situ de résistivité.
L’ODC est donc en mouvement, les déphasages entre les différents domaines
de ’'ODC vont donc changer continument dans le temps de méme que I'image
de speckle. Sachant que dans le composé NbSes, on estime la fréquence de
glissement de 'ODC a quelques MHz. Chaque image présentée ici résulte
d’une intégration sur 20 secondes. Nous moyennons donc dans le temps la
figure de speckle, ce qui a pour effet de lisser le pic de diffraction. Nous ne
sommes donc plus sensibles aux défauts de phase de I’ODC et ces deux pics
sont dus a autre chose.
Il est connu qu’en surface, les échantillons de NbSes présentent des marches
allongées dans la direction b *. Ces marches ont des effets importants sur
I'ODC [31, 28]. En présence d’un tel défaut de surface le vecteur d’onde de
L’ODC va tourner d’un coté de la marche alors que de 'autre coté, il restera
inchangé (voir figure 3.20). Nous sommes donc en présence de deux vecteurs
d’ondes tournés I'un par rapport a l'autre ce qui explique la présence de
deux pics de diffraction dans la direction ¢ * dans le plan de la CCD. Ce
dédoublement du pic, di a la présence d’'une marche, a déja été observé par
diffraction par A. F. Isakovic [32].

Intéressons-nous aux coupes dans la direction ?* Une fois de plus, la
forme et la largeur du satellite restent inchangés. Par contre, la position du
satellite a une nouvelle fois changé au passage du seuil mais ne varie plus
ensuite. Ce dernier subit un décalage de 5—5 = —1.9.107*. Ce déplacement
vers les petits angles correspond cette fois a une dilatation de ’ODC. Cette
dilatation peut étre expliquée par la conversion entre électrons de conduction
et électrons condensés dans ’'ODC au niveau des électrodes comme nous
allons le voir dans la partie théorique qui suit [34]. Dans cette partie, nous
reprendrons toutes les observations expérimentales que nous comparerons
aux théories existantes pour finalement effectuer des simulations des clichés
de diffraction obtenus.
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FIGURE 3.19 — Mesure du satellite associé a ’'ODC (0 1.241 0) au-dessus du
courant seuil, pour des courants variant de 1 mA (en haut) a 1.8 mA (en bas)
par pas de 0.2 mA. La colonne de gauche correspond a I'image a 2 dimensions.
Les colonnes du centre et de droite correspondent respectivement a une coupe
suivant la direction b* et a une coupe suivant la direction t*. Sur les coupes
sont présentés des ajustements gaussiens pour obtenir la largeur globale des
pics. Contrairement au cas en dessous du courant seuil, nous pouvons ici
ajuster le profil a ’aide de deux gaussiennes pour des courants suffisamment
élevés. Les lignes grises correspondent respectivement de gauche a droite aux
positions du satellite : au-dessus du courant seuil, sans courant et en dessous
du courant seuil.
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F1GURE 3.20 — Déformation d’une ODC en présence d’une marche. A gauche,
schéma de la surface de I’échantillon, a droite, représentation des plans d’onde
de ’'ODC. L’ODC est déformée dans la partie 1 de I’échantillon alors qu’elle
reste intacte dans la partie 2 [33].

3.3.4 Interprétation
Contraction et dilatation de ’'ODC

Dans la suite, nous noterons z la direction longitudinale (précédemment
appelé 7*), y la direction ?* et z la direction perpendiculaire a la sur-
face (x,y). Nous distinguerons la densité d’électrons condensés dans ’'ODC
noté n. de la densité d’électrons dit normaux (non condensés) provenant
des bandes d’énergies des chaines n’ayant pas transitées et notée n,. Com-
mencons par examiner le décalage du pic de diffraction observé dans la di-
rection longitudinale. Dans NbSes, lorsque 1'on applique un courant et que
I'ODC est en mouvement (i.e. au-dessus du courant seuil) une contraction
ou une dilatation de 'ODC a déja été observée dans des expériences clas-
siques de diffraction des rayons X [34]. Ce décalage dans le régime de glisse-
ment de I’ODC est interprété comme étant di a la conversion entre électrons
de conduction normaux et électrons condensés dans ’ODC. En effet cette
conversion entraine une déformation de I’ODC au niveau des électrodes. On
obtient ainsi une contraction de ’'ODC au niveau de la cathode et une dila-
tation au niveau de I'anode. On voit, sur la figure 3.21, ces déformations qui
s’atténuent exponentiellement proche des contacts. On constate également
qu'une déformation est présente loin des contacts (a 0.4 mm de 'anode) et
que celle-ci varie linéairement avec la distance.

En supposant que 1'on sonde une partie de 1’échantillon proche de I’anode,
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FIGURE 3.21 — Décalage du satellite en unité de b* en présence d’un cou-
rant positif (g;) (négatif ¢_) supérieur au courant seuil, sur la moitié¢ de
I'échantillon (0 < = < 2). Le bord du contact se trouve en x = 0 représenté
par une ligne verticale. La ligne horizontale correspond a la position du
satellite sans courant. Le décalage g_ est ajusté avec une exponentielle
décroissante et le décalage ¢, avec une exponentielle décroissante suivit d’une
loi linéaire [34].

on doit observer une dilatation de I’'ODC qui résulte en un décalage du pic
de diffraction vers les grands angles. De plus, cette déformation ne dépend
que de la position sur I’échantillon et pas du courant appliqué. C’est exacte-
ment ce que 'on observe puisque au passage du courant seuil le satellite se
décale vers les grands angles puis reste fixe lorsque 1’on continue a augmen-
ter le courant. Un tel décalage loin des contacts pourrait également étre lié
a la présence d’un défaut d’accrochage fort qui jouerait le role d'un contact
"artificiel” comme suggéré dans [35].

D’apres nos mesures, nous observons également une contraction de ’ODC
en dessous du courant seuil. Puisque ’'ODC ne bouge pas il n’y pas de conver-
sion d’électrons de conduction en électrons condensés dans ’'ODC comme au
dessus du seuil. Il ne devrait donc pas y avoir de changement dans la densité
de charge n. condensée dans ’'ODC. Nous n’attendons donc aucun décalage
puisque la variation dq. du vecteur d’onde est reliée directement a n. par la
relation :



3.3 NbSe; sous courant 75

0q.(x) = 0p/0x = mn, (3.20)

Ce que 'on peut dire, c’est que la condition d’électro-neutralité entraine
une modification locale de la densité de porteur normaux n, qui suit les
variations du vecteur d’onde de ’'ODC :

10y
Np = —Ne = ———— 3.21
mox ( )
Ce déséquilibre de la densité de porteurs normaux est difficile a expliquer
en détail. Quoi qu’il en soit, I'application d'un courant électrique peut ame-

ner a de tels déséquilibres.

Direction transverse

Examinons maintenant les profils dans la direction transverse. A I’équilibre,
I’équation liant les déformations élastiques de ’ODC au champ électrique ap-
pliqué est la suivante :

2 2 2
R LA s s 3)
T 2r " Ox dy 0z

Le coefficient a rend compte de ’anisotropie des constantes élastiques
du matériau. Comme nous ’avons remarqué dans la partie expérimentale, le
speckle présent en dessous du courant seuil est di au phénomene de ”creep”.
Ce dernier est la conséquence de la présence de défauts sur lesquels s’ac-
croche I’ODC. Ces défauts ne sont pas répartis de maniere homogene dans le
matériau et leurs forces d’accrochages different. Ceci entraine la présence de
plusieurs domaines de I’ODC ayant des champs seuil différents. Lorsque 1'on
augmente le courant, de plus en plus de domaines tendent a se mettre en mou-
vement ce qui déforme le front d’onde. Supposons que ces déformations sont
constantes dans la direction z, nous pouvons ainsi négliger le terme 9%p/9z?
de I'équation 3.22. De plus, la longueur de corrélation est bien plus grande
suivant x que suivant y. Preuve en est de la largeur des profils plus petite
(corrélation plus grande) suivant x que suivant y 3.18 . Finalement effet
principal du champ électrique sur ’ODC se fait ressentir dans la direction y.
L’équation 3.22 se simplifie en :

(3.22)

e hvpa 0
Cp_Wrave
T 2w Qy?
Supposons que sur certaines chaines y = d,,, 'ODC soit fortement ac-
crochée par de nombreux défauts. La phase de ces chaines ¢,, sera donc fixe,

(3.23)
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I’accrochage aux défauts brisant 'invariance par translation de I’ODC sui-
vant x. Ainsi cette phase qui conserve la méme valeur que sans courant, peut
étre prise arbitrairement égale a 0 pour faciliter les calculs. On sépare ainsi
I’ODC en plusieurs domaines séparés par des chaines fortement accrochées
(dy—1, dy) pour lesquels la phase vaut ¢(d,,) = ¢(d,—1) = 0 . Ainsi la solution
de ’équation (3.23) pour y € [d,_1,d,] s’écrit :

2eF
ahvp

(v — dn)(y — dnt1) (3.24)

Au-dessus du courant seuil nous observons la présence de deux pics non
symétriques, lisses et larges qui ne sont pas dus a des effets d’interférence.
L’un des deux pics reste sur la position initiale du satellite sans courant alors
que le deuxieme est décalé. Lorsque I'on augmente le courant, la position et
la largeur de ces deux pics restent inchangés.

Il est plus facile de décaler le pic dans la direction longitudinale comme nous
I’avons vu précédemment que dans la direction transverse. Pour ce faire nous
devons introduire un défaut important le long de la direction x qui brise
la parité entre y et —y. Nous devons ainsi avoir la contribution de deux
domaines : I'un proche du défaut et ’autre dans le volume de 1’échantillon.
La présence d’une marche en surface de I’échantillon allongé dans la direction
des chaines peut expliquer ce double pic en jouant le role d’'un défaut qui
briserai la parité dans la direction y. En effet le bord de la marche est une
importante perturbation pour 'ODC dont les chaines ne possedent pas de
voisin d'un coté. Ceci a pour effet de créer un nouveau potentiel affectant
I’'ODC la composante k, du vecteur d’onde de I’'ODC varie donc de 0 dans
le volume a k,o au niveau de la marche. La direction du vecteur d’onde de
I’ODC tourne dans le plan (x,y), ce qui est en accord avec des mesures de
topographie de rayons X menées par Y. Li [28].

Nous avons effectué des simulations de 1'espace réel et les figures de diffraction
correspondantes (voir figure 3.22 ). Dans ces simulations nous prenons en
compte le phénomene de creep avec I'équation 3.24 pour laquelle nous avons
défini 3 domaines différents. Nous prenons également en compte la présence
d’une marche le long de x en position y = 0. Les simulations reproduisent
correctement nos observations expérimentales (voir figure 3.22 ).

(p:

3.3.5 Conclusion

Nous avons sondé, grace a cette expérience de diffraction cohérente des
rayons X, le comportement d’'une ODC sous I’application d’un courant. Plus
précisément, nous avons pu voir I'influence des défauts sur les déformations
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FIGURE 3.22 — Simulations représentant I’espace réel et réciproque de ’'ODC.
Les deux colonnes représentent de gauche a droite les cas en dessous du cou-
rant seuil et au-dessus du courant seuil. Sur chaque colonne sont représentés
de haut en bas I’espace réciproque suivit des coupes longitudinales et trans-
verses et finalement 1’espace réel.
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de I’ODC, dans les directions transverse et longitudinale, que ce soit en des-
sous comme au dessus du courant seuil.

En-dessous du courant seuil, nous avons pu confirmer la présence de creep
avant la mise en mouvement de 'ODC et la réduction du nombre de défauts
a l'approche du courant seuil lorsque 'ODC se réorganise. La diffraction
cohérente permet d’étre sur de la présence de défauts de phase et non d’am-
plitude.

Au-dessus du seuil, nous avons sondé 'effet de la présence d’une marche en
surface, ce qui est courant dans les composés NbSes. Nous avons également
vu, grace a la tres grande résolution de notre micro-faisceau, un effet de la
conversion de courant au niveau des électrodes.

Contrairement & certaines expériences [29] nous ne voyons aucun rétrécissement
dans la direction longitudinale lorsque nous augmentons le courant (ce qui
correspondrait & une augmentation des corrélations longitudinales). Ceci dit
ces effets vue par R. Danneau [29], n’arrivent que pour des courants impor-
tants (I > 3[g) or, a cause d’'un manque de temps, nous n’avons pas pu
excéder des courants d’environ I = 2/5.

La grande force de cette expérience est de pouvoir résoudre simultanément
les différents effets liés au contact, aux défauts cristallins, et aux défauts de
surface dans les régimes statiques et de glissement de ’'ODC. Et ainsi d’avoir
un point de vue général sur la physique du glissement des ODC.

3.4 Le Bronze Bleu sous courant.

3.4.1 Introduction

Dans notre étude de NbSes nous avons utilisé la diffraction cohérente
des rayons X pour sonder ce composé. Or les rayons X sont sensibles a la
densité électronique des électrons de coeurs des atomes du réseau qui est bien
plus importante que celle des électrons condensés dans I’ODC. Bien sur la
nouvelle périodicité du réseau en 2kp est directement liée a I’ODC mais nous
ne sondons pas directement les électrons condensés. Nous sommes en train
de mettre en place une expérience durant laquelle nous pourrions sonder en
meéme temps les atomes du réseau en diffraction X et les électrons condensés
dans 'ODC grace a des mesures de transport.

Nous avons vu précédemment que le glissement d’'une ODC s’accompagne de
I’excitation d’un phason du réseau cristallin. S’il est cohérent dans tout le
matériau (toutes les chaines vibrent en phase), ce phason peut étre visible en
diffraction X résolue en temps par la variation de I'intensité du pic de Bragg
associé a la surmodulation de la fréquence de vibration du phason. De plus en
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transport nous pouvons avoir acces a la fréquence de glissement des électrons
qui est corrélée au phason du réseau cristallin. Nous voulons donc corréler les
mesures de diffraction des rayons X et de transport. Ceci nécessite de faire
des mesures de transport fines en méme temps que la diffraction des rayons
X en synchrotron.

Ce projet a donc demandé de nombreuses préparations. Lors des expériences
de transport nous devrons mesurer des tensions de l'ordre de la dizaine
de micro-volt, ce qui nécessite de s’affranchir de tout signal parasite. Lors
d’expérience test nous avons tenté d’effectuer nos mesures de transports sur
la ligne Cristal de Soleil. Cependant, I’ensemble du diffractometre et du cryo-
stat dans lequel est placé 1’échantillon, agit comme une antenne et capte de
nombreux signaux électromagnétiques parasites, ce qui rend impossible les
mesures électrique de bruit. Afin de s’affranchir de ce probleme, nous avons da
modifier le cryostat pour découpler la masse de I’échantillon de celle du cryo-
stat et ainsi isoler notre systeme. De plus, pour éviter tout phénomene d’in-
duction, les 4 fils utilisés pour les mesures de résistivité sont tressés avec un
fils de masse. Ainsi nous prévoyons d’effectuer correctement des mesures de
transport directement dans le diffractometre. L’expérience finale est prévue
en fin d’année 2012.

Je ne pourrais présenter ici que les expériences de transport préliminaires
que nous avons effectuées au Laboratoire de Physique des Solides.

Nous avons choisi de travailler sur le composé Ky 3MoO3 plutot que NbSes
car les fréquences de glissement de I’ODC ainsi que la fréquence du phason,
sont plus faibles (< 1GHz). Le phason est alors plus facilement accessible en
diffraction X.

3.4.2 Description du composé Kj3Mo0O;3

Le bronze bleu de Molybdene K 3M o003, que nous appellerons par la suite
bronze bleu, a une structure monoclinique, de groupe d’espace C2/m, avec 20
molécules par maille [36]. La structure a été résolue en 1966 par Graham et
Wadsley [37]. Le bronze bleu est composé de 10 octaedres de MoOg qui sont

empilés pour former des chaines suivant la direction ?, le contact se faisant
par les sommets des octaedres (voir figure 3.23). Dans chaque regroupement,
il existe trois sites cristallographiquement différents pour le Molybdene, que
I’on note Mo(1), Mo(2) et Mo(3), et seuls les octaedres Mo(2) et Mo(3) par-
tagent leurs sommets le long des chaines. Par ailleurs, seules les orbitales
des atomes Mo(2) et Mo(3) contribuent aux deux bandes de conduction du
bronze bleu. Les atomes de Potassium cedent 3 électrons ce qui correspond a
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FIGURE 3.23 — Structure du bronze bleu. A gauche : représentation des
chaines suivant la direction b, composées de 'empilement de clusters formés
de dix octaedres de MoOg. Les octaedres blanc, bleu foncé et bleu clair
correspondent respectivement aux sites Mo(1), Mo(2) et Mo(3). A droite :
représentation dans le plan (a,c). La maille monoclinique est représentée en
pointillés rouges [1].
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FIGURE 3.24 — Parametres de maille du bronze bleu dans l’espace réel et
réciproque a température et pression ambiante [1].

un remplissage de ces deux bandes d’environ 3/4. Dans le plan perpendicu-

. —

laire a b, les chaines sont en contact les unes avec les autres par le sommet
des octaddres dans la direction @ +27¢, formant des plans de chaines. Dans
la direction perpendiculaire a qd+27 (correspondant a la direction 2°a@* -
* en utilisant les notations de I'espace réciproque), les chaines ne sont pas
en contact, mais sont séparées par les donneurs d’électrons K. Le tenseur
de conductivité est donné par o, = 3.10> Q7 tem™, 09p—c = 10 Q7 tem™!
et ogare = 0.5 Q7 1em ™! [38]. Le bronze bleu est donc fortement anisotrope,
beaucoup plus conducteur suivant ’axe des chaines Z) La maille monocli-
nique est représentée sur la figure 3.23, et les parametres de maille a 100 K
sont donnés sur la figure 3.24. Dans ce tableau sont également donnés les
parametres du réseau réciproque de la maille monoclinique du bronze bleu,
ainsi que la valeur de a* et ¢* souvent utile dans les calculs numériques.

Le bronze bleu subit une transition de Peierls a Tp = 183 K, passant
d’un état métallique pour T > Tp a un état isolant pour T' < Tp. Par
ailleurs, un amollissement de phonon est mesuré lorsqu’on s’approche de
cette température. La figure 3.25 représente la dispersion de branches de
phonons de basse fréquence, sur laquelle on peut voir un amollissement de
phonon précurseur de ’anomalie de Kohn, déja présent a 230 K, signe de la
proximité de la transition de Peierls.

En diffraction des rayons X lorsque 1'on passe la transition, des réflexions
satellites sont présentes, signe que la transition a eu lieu dans tout 1’échantillon,
avec des longueurs de corrélations tendant vers la taille de I’échantillon. Ces
réflexions apparaissent avec des vecteurs réduits 76 = (0.5, i?b, 0.5) a par-
tir des réflexions de Bragg [40]. Pour prendre en compte I'aspect tridimen-
sionnel du couplage et faire apparaitre explicitement le vecteur d’onde 2kp
de 'ODC, il est plus judicieux de définir le vecteur d’onde des réflexions as-
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FIGURE 3.25 — Spectre de phonon de basse fréquence dans le bronze bleu.
Un amollissement de phonon, précurseur de ’anomalie de Kohn, apparait
clairement a 230 K (fleche) pour un vecteur d’onde 2kp = 0.748b* [39].

sociées & 'ODC par ¢, = (1,1 + 71,,0.5), ou 2kr = 1 — q. Ces satellites
apparaissent a des positions telles que 2kr ~ 0.748 b*, qui est une position
incommensurable proche de 0.75 b*. La valeur du vecteur d’onde de ’'ODC
est difficile a relier au remplissage de bande dans le bronze bleu. En effet
deux bandes coupent le niveau de Fermi. La premiere est remplie a 95% et la
deuxieme a 50%. En moyenne le taux de remplissage est donc de 'ordre de
75%, ce qui explique la valeur du vecteur d’onde de ’ODC dans ce composé.

3.4.3 Mesures de transport

Dans le cadre d'une collaboration avec J. Gabelli du laboratoire de phy-
sique des solides nous avons effectué de nombreuses mesures de transport.
Nous avons commencé par caractériser notre échantillon dont la photo est
présentée figure 3.27. Pour cela, nous avons besoin de déterminer la résistance
en dessous de la transition et le courant seuil nécessaire pour faire glisser
I’ODC. Pour affiner nos mesures nous avons utilisé un montage 4 points qui
permet de s’affranchir des résistances des fils (notées Ry;sur le schéma 3.26)
amenant le courant et des résistances contacts (notées R.;sur le schéma 3.26)
qui faussent la mesure de la résistance de notre échantillon. Le principe de
cette mesure est illustré sur la figure 3.26. Un courant important est injecté
par les contacts extérieurs et la mesure de la résistance se fait a 'aide d’un
courant tres faible circulant dans 'appareil de mesure qui lui est branché
sur les contacts intérieurs. Les formules de la figure 3.26 montrent que dans
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FIGURE 3.26 — Illustration de la différence entre un montage 2 points et un
montage 4 points. Le courant de mesure di est faible devant le courant I [1].

le cas d’une mesure 4 points les résistances de fils et de contacts ne sont
pas prises en compte. Ainsi, nous mesurons seulement la résistance de notre
échantillon.

Lors de la mesure de cette résistance, il faut également faire attention
a ne pas mettre ’'ODC en mouvement avec le courant servant a mesurer
la résistance. Pour cela nous avons appliqué un courant entre 1 et 10 puA
pour effectuer la mesure (le courant seuil étant de 1"ordre de 0.1 mA. Le
signal a mesurer est donc tres faible. Pour découpler le signal venant de
notre échantillon des signaux parasites, nous avons utilisé une détection syn-
chrone. Cet instrument envoie un courant alternatif de basse fréquence qui
sert a la fois de courant de mesure et de référence. La tension mesurée est
multipliée par cette référence. Ceci permet de sélectionner le signal venant
de I’échantillon par rapport a des signaux parasites.
En polarisant 1’échantillon a I’aide d’une source de tension et de la détection
synchrone nous avons acces a % (voir insert figure 3.28). La mesure de la
résistance différentielle est présentée sur la figure 3.28. Le courant seuil ainsi
mesuré est de 0.2 mA. La résistance pour des courants inférieurs au seuil est
hystérétique. Lors de montées et descentes successives en courant, on constate
que la résistance augmente a chaque cycle de courant jusqu’a se stabiliser.
Cet effet est du a la présence de nombreux états métastables proches en
énergie, I’ODC pouvant s’accrocher de différentes manieres aux défauts. On
constate aussi la présence d’une résonance juste avant le courant seuil. Cette
résonance n’a toujours pas trouvé d’explication.

Nous avons vu précédemment que 'exces de courant apporté par le glis-
sement d’une ODC suit la relation 3.18 pour des courants importants. Afin
d’extraire le courant lié a I’ODC nous avons mesuré la caractéristique courant
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FIGURE 3.27 — Photo de I’échantillon de bronze bleu utilisé pour les mesures
de transport. On voit les quatre contacts en or pour les mesures quatre points
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dv/dl (Ohm)

4 2 0 2 4
current (10" mA)

FIGURE 3.28 — Résistance différentielle en fonction du courant appliqué a
I’échantillon. Sont superposées différentes mesures lors de monté en cou-
rant(en bleu) et de descente en courant(en rouge). Un phénomene d’hystérésis
est visible.
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FIGURE 3.29 — Caractéristique courant/tension de notre échantillon de
bronze bleu. On voit le décrochement lié au glissement de ’ODC définissant
le courant seuil.

tension présentée en figure 3.29. Le courant lié¢ a ’ODC noté jopc représente
I'écart a la loi d’Ohm (lié aux électrons condensés). Cet exces de courant est
comparé a la théorie sur la figure 3.30.

On constate sur la figure 3.29 la présence de deux décrochements. La
présence de deux courants seuils a déja été observé dans certains matériaux et
vient du décrochement successif de deux domaines macroscopiques de ’'ODC.
Nous avons pour l'instant mesuré le courant moyen porté par ’'ODC mais
si I'on regarde le courant au cours du temps on constate que celui-ci fluc-
tue. Ces fluctuations électroniques sont souvent appelées du bruit et sont
génantes pour la plupart des expériences. En réalité ces fluctuations, sont le
reflet des mécanismes du transport électrique. L’étude du bruit peut donc
permettre d’accéder a de nouvelles informations sur la physique des conduc-
teurs. La premiere donnée que nous pouvons extraire, a l'aide d’un analyseur
de spectre, est la distribution en fréquence de la puissance de bruit. Sur le
spectre présenté sur la figure 3.31 on constate I'apparition de pics dans le
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FI1GURE 3.30 — Exces de courant apporté par le glissement de ’'ODC comparé
a la théorie.

régime de glissement pour des fréquences bien déterminés, c’est ce que 1'on
appelle le Narrow Band Noise (NBN). On peut définir une fréquence fonda-
mentale a basse fréquence suivit d’'une harmonique, indiqué par les fleches
noires sur la figure 3.31. Ce NBN est di au glissement a vitesse v, constante
de 'ODC :

k
P = po cos(;Fvgt) (3.25)
kv
fo==4"* (3.26)

La présence d’harmonique est due a la déformation de I’'ODC au niveau
des contacts qui rend ’ODC non-sinusoidale. Un bruit en f~* (avec a > 1/2),
appelé Broad Band Noise, dont on peut s’affranchir en le soustrayant, est
également présent [41]. Ce bruit est di a la présence d'impuretés ou de défauts
macroscopiques tels que des joints de grain ou des fissures dans 1’échantillon.
Nous avons ensuite enregistré une série de spectre pour différents courants.
Ces spectres ont été tracés sur une image 2D présentée figure 3.32. On voit
clairement la fondamentale et les harmoniques qui apparaissent apres le cou-
rant seuil (soulignés par les fleche bleues sur I'image 3.32). Ces fréquences
sont liées a la vitesse de glissement de 'ODC et vont donc se décaler vers
les hautes fréquences lorsque nous augmentons le courant. On voit également
I’apparition de pics dans les basses fréquences pour des courants important
(fleche rouge sur I'image 3.32). Nous n’arrivons toujours pas a expliquer ces
basses fréquences.
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FIGURE 3.31 — Spectre du courant pour un courant appliqué supérieur au
courant seuil. La présence de deux pics en fréquence est indiqué par les fleches
noires
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FIGURE 3.32 — Ensemble des spectres regroupés sur une méme figure apres
soustraction du bruit en 1/f*. 'ordonnée représente le courant appliqué a
I’échantillon, I'abscisse représente la fréquence. Le code couleur représente
la puissance en dB. Les fleches bleues indiquent les pics en fréquence dus
au glissement de ’ODC la fleche rouge montre ’apparition d’un pic a basse
fréquence.
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Nous pouvons aller plus loin dans I'étude de ces fluctuations de courant
en étudiant la distribution de probabilité P(i) mesurée pendant un intervalle
de temps At [42, 43]. Une telle distribution est entiérement déterminée par
ces moments, donnés pour un moment d’ordre n > 1 par la relation :

< 01" >=< (i(t) = I)" >y (3.27)

ou I =< i(t) >, la valeur moyenne du courant est définie comme le
moment d’ordre 1. Le moment d’ordre 2 correspond a la variance de la dis-
tribution. Ces moments d’ordre 1 et 2 ont été largement étudiés dans toutes
sortes de matériaux. Par contre, les moments d’ordres supérieurs sont peu
étudiés. En effet, la bande passante finie de la chaine de détection, modi-
fie la distribution de probabilité mesurée. Celle-ci tend vers une gaussienne
en vertu du théoreme de la limite centrale et rend la mesure des moments
d’ordre supérieur délicate. Le temps séparant le passage de deux électrons
est de l'ordre de ¢ ~ 107! 5. Ainsi, lors d’une mesure de courant avec une
chaine de détection de bande passante Af ~ 10°H z, nous enregistrons de
nombreux passages d’électrons, I’écart a la gaussienne de la distribution me-
surée est donc tres faible. Pour mesurer cette distribution, nous avons utilisé
une carte d’acquisition pouvant faire des mesures a haute fréquence et répéter
de nombreuses fois la mesure. Nous avons ainsi mesuré la distribution P(i)
pour différents courants appliqués a I’ODC. De cette distribution de courant
nous pouvons extraire les moments d’ordre 2 et 3 en fonction du courant
appliqué qui sont présentés figure 3.33 et 3.34.

Le moment d’ordre 2 commence a augmenter lorsque le courant seuil
est dépassé (ce qui est logique puisque l'amplitude des oscillations de cou-
rant est di au glissement de 'ODC). A partir de 0.4 mA, le comportement
du moment d’ordre 2 devient compliqué. Le moment d’ordre 3 quant a lui,
reste nul jusqu'a 0,4 mA. La distribution P(I) est donc symétrique. Au-
dela de 0.4 mA, le moment d’ordre 3 diminue puis ré-augmente et change
de signe, il continue ensuite a augmenter linéairement. Ce changement de
signe indique une inversion de la dissymétrie de la distribution de probabi-
lité. L’interprétation théorique de ces moments demande une étude appro-
fondie. Des expériences supplémentaires doivent étre menées sur différents
échantillons pour voir si ces effets sont dépendants de ’échantillon, auquel
cas l'interprétation théorique risque d’étre difficile.

3.4.4 Discussion

Ces mesures de transport ont permis de préparer I’échantillon pour les
expériences de diffraction cohérentes. La premiere étape de ces mesures sera
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FIGURE 3.33 — Moment d’ordre 2 de la distribution de courant P(I). Ce
dernier commence a augmenter lorsqu’on dépasse le courant seuil marqué
par la fleche rouge sur le graphique.
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FIGURE 3.34 — Moment d’ordre 3 de la distribution de courant P(I). On
observe un changement de signe du moment d’ordre 3 pour un courant de
0.7 mA.
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de corréler in-situ les fréquences que nous voyons apparaitre en transport sur
la figure 3.32 aux variations d’intensité du pic de Bragg associé a 'ODC.
Ceci permettra de corréler les mouvements du réseau a celui des électrons
condensés dans I’ODC. Le deuxieme aspect intéressant est ’étude des fluctua-
tions & basses fréquences qui apparaissent a haut courant (voir figure 3.32).
Ces basses fréquences pourraient correspondre a une nouvelle périodicité
de I’'ODC de grande longueur d’onde. Or sur des expériences de diffraction
cohérente menées par Vincent Jacques [44] on peut voir I'apparition de pics
supplémentaires autour des satellites de ’ODC dans la direction de glisse-
ment pour des courants importants. Ces pics supplémentaires correspondent
a une nouvelle périodicité 1000 fois supérieure a la périodicité de I’ODC.
Les basses fréquences que nous voyons en transport correspondraient, elles,
a une périodicité seulement 100 fois plus grande que la période initiale de
I’ODC. Ces mesures ont été effectuées sur des échantillons différents ce qui
peux expliquer cet écart. Il serait donc intéressant de voir I'apparition de ces
pics de diffraction en méme temps que le signal basse fréquence en transport.
Finalement, sans parler de corrélation entre transport et diffraction, il fau-
drait pousser plus loin I’étude des moments de la distribution des fluctuations
d’intensité pour essayer de comprendre les mécanismes liés au glissement de

I’ODC.
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4.1 Introduction

La divergence de la susceptibilité que nous avons vue au paragraphe 3.2.1
peut étre a l'origine de différentes instabilités et peut conduire a autre chose
qu’une transition de type ODC. Dans le cas général, la réponse de la densité
électronique p;,q & un potentiel extérieur ¢.,; induit elle-méme un potentiel
®ina- Dans le cadre de la réponse linéaire et en supposant que ;g = —gping
(ou g est une constante de couplage), on obtient la relation :

Pind(¢,T) = X(¢. T)¢ = X(¢, T)(¢eat + Gind) (4.1)
poalaT) = et (4.2

Cette densité est instable si g < 0, lorsque le dénominateur s’annule :

1+gx(¢, T)=0 (4.3)

Ainsi en utilisant la susceptibilité du gaz unidimensionnel calculée au
paragraphe 3.2.1 (voir équation 3.2) on obtient la température de transition
dans le cadre du champ moyen :

—1
kgTMF = 1.14¢ep exp ( ) (4.4)
gn(er)
ou n(ep) est la densité d’état au niveau de Fermi. L’état fondamental
a T = 0 peut étre formé de paires électron/électron (noté e~ — e™) ou

électron/trou (noté e~ — t). Cet état dépendra de la nature du couplage g,
qui peut coupler des états de moment ¢ = 0 ou ¢ = 2kp via une interaction
électron/phonon ou électron/électron. On peut obtenir 4 états fondamentaux
différents résumés dans le tableau suivant :

appariement spin total moment total

Supraconductivité singulet e” —e” 0 0
Supraconductivité triplet e” —e” 1 0
Onde de densité de charge e” —t 0 2kp
Onde de densité de spin e” —t 1 2kp

Par exemple comme nous ’avons vu au chapitre précédent les ODC se
développent via une interaction électron phonon qui couple des états en +kp
entrainant ’établissement d’un état de moment total ¢ = 2kp. Ces 4 états
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fondamentaux sont tres différents et parfois antagonistes comme pour la su-
praconductivité et les Ondes de Densité de Spin (ODS). Malgré tout on peut
trouver, dans certains matériaux, une phase ou coexistent ces différents états.
L’étude de ces phases de coexistence a retrouvé un intérét important avec
les supraconducteurs a haute température critique. En effet, ces matériaux
présentent parfois la coexistence d’un parametre d’ordre supraconducteur
avec un parametre d’ordre d’ODS. Ceci a poussé certains chercheurs a étudier
(ou réétudier) des matériaux possédant une phase de coexistence comme celle
des supraconducteurs non conventionnel. Dans la suite nous étudierons le cas
de trois composés possédant des phases de coexistence.

Le premier est le Chrome dans lequel coexistent une ODS et une ODC. Ce
composé est surprenant puisqu’il est entierement tridimensionnel mais qu’il
possede des transitions de type Peierls qui ne sont censées exister qu’a basse
dimension. Nous étudierons donc 'effet de ’'ODS sur ’'ODC dans ce com-
posé.

Nous étudierons ensuite le matériau NbSey. Considéré comme quasi-bidimen-
sionnel, nous observons dans ce composé la coexistence entre une phase su-
praconductrice et une phase ODC.

Il est important de noter que toutes les expériences présentées dans ce cha-
pitre sont encore préliminaires.

4.2 Le Chrome : coexistence d’ondes de den-
sité de charge et de spin

4.2.1 Les Ondes de densité de spin

Les Ondes de densité de spin (ODS) sont I’équivalent des ODC pour le
magnétisme. Cette transition est due a une interaction électron/électron et
peut étre décrite par un Hamiltonnien de Hubbard & une dimension [14]

— + U
H - Zk ekak,aak7g + N Zq,a’ nq#fn*q:*o.
— +
Ngo = D, O o Uk+q,0

(4.5)

ou U est I'interaction électron/électron. Nous ne prenons pas en compte
ici I'interaction électron/phonon qui tendrait & favoriser 1’apparition d’une
ODC. L’interaction entre électron de spins opposés entraine une réponse
importante du gaz d’électron a un champ magnétique. La divergence de la
susceptibilité donne lieu en champ moyen a une température de transition
donnée par une relation analogue a celle des ODC (voir introduction) :
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kpTME = 1.14epere (4.6)

ou A\e = Un(ep) est la constante de couplage électron/électron adimen-
sionnée. En dessous de la température de transition, une modulation statique
de la densité de spin < S(x) > se développe :

< S(z) >= 2|S|cos(2kpx + ¢) (4.7)

Le parametre d’ordre est donné ici par la densité de spin :

A =Ae® =US (4.8)

Cette densité de spin est nulle au-dessus de TH et croit au passage de
la transition lorsque les électrons de spin opposé se séparent. Comme pour
les ODC, nous pouvons diagonaliser le Hamiltonien 4.5 et obtenir la méme
relation de dispersion que pour les ODC (voir equation 3.11). Cette transition
s’accompagne donc également de I'ouverture d’un gap a 2kp.

4.2.2 Diffraction magnétique

Les réseaux magnétiques comme les ODS sont en général sondés par dif-
fraction de neutron (le spin de ces derniers étant tres sensible au magnétisme)
mais nous pouvons également étudier le magnétisme a 1’aide de rayons X po-
larisés [45]. L’intensité est beaucoup plus faible que celle obtenue a 'aide de
neutron mais la résolution angulaire est bien meilleure et la taille des fais-
ceaux plus petite. Ceci permet une étude fine de I’évolution des largeurs et
des positions des pics de Bragg. De plus, en rayons X, nous pouvons obtenir
un faisceau spatialement cohérent ce qui n’est pas le cas des faisceaux de
neutron, ouvrant ainsi de nouvelles possibilités dans 1’étude des structures
magnétiques.

La diffusion magnétique des rayons X dépend en partie du changement de
polarisation entre faisceau incident et faisceau diffusé. En supposant que nous
somme dans le vide, les vecteurs polarisations sont contenus dans les plans
perpendiculaires aux faisceaux incident et diffusé. Le vecteur polarisation
peut s’écrire en fonction de deux composantes. Une composante 7w dans le
plan de diffraction (k;, k;) et une composante o perpendiculaire au plan de
diffraction. Dans les synchrotrons, la polarisation d’un faisceau de rayons
X sortant d'un onduleur est rectiligne et situé dans le plan de l'orbite des
électrons. Ainsi, lors d'une expérience dont le plan de diffraction est horizon-
tale, nous avons un faisceau incident de polarisation 7. Nous pouvons avoir
une diffusion avec ou sans changement de polarisation du faisceau. Dans
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notre cas, 'amplitude diffusée ne contient que deux contributions noté M, .
et M, , [46]. L’amplitude diffusée s’écrit :

A(f) = —i o

2 (M r + M) (4.9)

ou les contributions M, . et M, , s’écrivent en fonction de 'angle 6 de
diffraction et d’une combinaison linéaire des moments orbitaux (L,, L, et
L,) et de spins (S, S, et S,) de l'atome considéré :

M, = sin(20) [2sin*(0) L, + S,)] 410
M, , = —2sin?(0) [cos(0)(L, + S;) — sin(6)S.] (4.10)

Nous pouvons ainsi étudier des réseaux magnétiques a l'aide de la diffrac-
tion des rayons X. Il faut cependant garder a ’esprit que I'intensité est bien
plus faible que pour la diffusion par 'onde de densité de charge. Le rapport
d’intensité est de 'ordre :

(Amagnetique>2 o ( hw >2 Nm fm
— ) = — | == (4.11)
Acharge mc? N fc

ou f,, et f. sont les facteurs de forme, respectivement, magnétique et
de charge. N,, est le nombre d’électrons non appariés et N le nombre total
d’électrons par atome. Ce rapport est d’environ 107% pour le fer. Si 1'on
compare a l'intensité d’un satellite lié & une ODC le rapport est de I'ordre
de 1073, Ceci rend la diffraction magnétique non résonante des rayons X
compliquée [47, 45, 48].

4.2.3 Description du composé

Le chrome cristallise en une structure cubique centré de parametre de
maille ¢* = 2.884. En diffraction cette structure entraine des extinctions
pour h + k + 1 = 2n + 1 qui se superposeront aux structures magnétique
comme nous allons le voir. Malgré la simplicité de la structure, le chrome
possede des propriétés physiques surprenantes et dont 1’origine est encore
mal comprise.

Apres des années de recherche, la structure magnétique du chrome est
maintenant bien comprise [50]. Malgré son aspect tridimensionnel, la surface
de Fermi présente des propriétés de nesting qui sont représentées sur la fi-
gure 4.1. Le nesting de vecteur 2kr donne naissance a une ODS le long des
directions < 100 > [51]. En dessous de la température de Néel (Ty = 311
K), 'ordre magnétique qui se développe peut étre décomposé en 2 réseaux
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FIGURE 4.1 — Surface de Fermi du chrome a 2 dimensions, k, est la direction
horizontale et k, la direction verticale. Est représenté par une fleche rouge
le nesting entre la poche d’électrons centrale et les poches de trous sur les
bords donnant naissance a ’ODS [49].
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magnétiques. Tout d’abord un ordre antiferromagnétique se développe avec
un vecteur d’onde (111). A cet antiferromagnétisme ce superpose ’ODS de
vecteur d’onde incommensurable gspy = 1-0 avec § ~ 0.047 en unité de
réseau réciproque a 311 K. Ainsi au lieu d’avoir un pic de Bragg en (100),
ce dernier se sépare en deux pics en (1 £ gspw 0 0) liés a ’'ODS. On peut
ainsi avoir trois domaines suivant que 1’ODS soit dans la direction (100),
(010) ou (001). Les différents échantillons que nous allons utiliser dans nos
expériences ont subi une croissance dans des conditions permettant de fa-
voriser un domaine par rapport aux deux autres [52]. On obtient ainsi des
échantillons dit, mono-domaine, pour lesquels 'ODS se développe dans la
direction (001) (voir figure 4.4). Les spins peuvent étre alignés dans la direc-
tion (010) ou (100). Ils sont donc perpendiculaires au vecteur d’onde de la
modulation (voir figure 4.2). Comme nous ’avons vu précédemment, la pola-
risation du faisceau de rayons X émis en Synchrotron nous permet de sonder
ces pics de Bragg magnétiques. Contrairement a la diffraction des neutrons,
la diffraction magnétique des rayons X permet de séparer les contributions
orbitales des contributions de spins. Ainsi des expériences ont vérifié que le
moment orbital du chrome est nul [48]. Ainsi en prenant S, = 0 et d’apres
les équations 4.9 et 4.10, 'amplitude diffusée est donnée par la formule :

FLLUT()

mc?

A6) = —i

(S,sin260 — 25, sin*0cost) (4.12)

Lorsque 'on abaisse la température, une transition de phase du premiere
ordre se produit. A Tsr = 123 K, les spin s’alignent le long du vecteur de
la modulation. On appelle cela une transition de ”spin flip” (voir figure 4.2).
Cette fois S, = S, = 0 et S, # 0. L’amplitude diffusée change et devient
ainsi :

Mo im0 (4.13)

mc?

A(0) = —i2

Le pic de sur-structure lié a ’'ODS disparait a la transition de spin flip
car I'intensité en sin30 devient trop faible pour étre mesurée. Il a été suggéré
que cette transition de spin flip pourrait étre liée a des effets de contraintes
dans le matériau [53].

En plus de "ODS, on observe également a 311 K D'apparition d’une
ODC dans la méme direction que I’ODS et qui possede un vecteur d’onde
gopc = 2qops = 4kp. Deux théories peuvent expliquer ’apparition de cet
ODC. La premiére énoncée par Young et Sokoloff [54], reprend I'argument
de nesting mais cette fois entre les deux poches de trous distantes de 4kp
comme présenté sur la figure 4.1. La deuxieme théorie fait intervenir un effet
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FIGURE 4.2 — Figure représentant la structure magnétique du Chrome au-
dessus de la température de spin flip en haut, et en dessous de la température
de spin flip en bas. On a représenté une ODS dans la direction (001) ce qui est
le cas pour notre échantillon. En rouge sont représentés les spins des atomes
des coins du cube et en bleu les spins des atomes centraux. En réalité la lon-
gueur d’onde est de 'ordre de 21 mailles atomiques et est incommensurable
mais pour des raisons évidentes de clarté, nous 'avons réduite a 3 mailles
atomiques [1].
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de magnétostriction du a I'apparition de ’'ODS. Cette magnétostriction en-
trainerait une distorsion périodique de vecteur d’onde 4kr, ce qui correspond
a deux fois le vecteur d’onde magnétique. Les expériences menées jusqu’a
présent, n’ont toujours pas pu écarter une théorie par rapport a l'autre.
Afin d’avancer dans la compréhension du lien entre I’'ODC et ’ODS de nom-
breuses expériences ont été mises en ceuvre. La micro-diffraction des rayons X
a montré que les domaines présentant des ODC et des ODS sont corrélés [55].
De plus, 'ordre de spin et de charge décroissent toutes les deux exponentielle-
ment avec la pression [56] et disparaissent rapidement avec le dopage. Malgré
cela, des différences existent, notamment sur leur longueur de cohérence. Des
expériences de diffraction cohérente des rayons X ont montré que I’ODS est
moins sensible aux défauts que ’'ODC [57]. Dans le but de sonder encore
les liens entre ODS et ODC, nous avons mesuré le satellite lié a 'ODC au
passage de la transition spin flip en diffraction cohérente des rayon X. Jus-
qu’a maintenant, aucun effet de la spin flip n’a été observé sur 'ODC mais
I'utilisation de la diffraction cohérente des rayons X et d’'un micro faisceau
nous permet d’étre plus sensibles aux modifications de largeur du satellite et
a la présence de défauts.

4.2.4 Coexistence ODC et ODS

Les premieres expériences de test sur cet échantillon ont donné des lar-
geurs pour le pic de Bragg de l'ordre de 0.1 degré ce qui témoigne dune
mauvaise qualité cristalline. En observant la surface au microscope, on peut
constater sur la figure 4.3 que celle-ci est tres déformée. Afin d’améliorer cette
état de surface qui nuit aux profils de diffraction des rayons X, nous I’avons
poli avec des disques de polissage dont les grains ont varié de 30 um a 1 pum.
Ainsi, au final, les défauts de surface restant sont de I'ordre du micron (voir
figure 4.3). Enfin, pour relacher les contraintes appliquées au matériau lors
du polissage (écrouissage), nous avons effectué une attaque chimique pour
enlever environ 10 ym d’épaisseur a ’échantillon. Ce traitement nous a per-
mis d’améliorer considérablement la qualité cristalline pour avoir des Bragg
de largeur 0.008 degrés alors que nous avions une largeur de pic de 0.1 degré
avant le traitement.

L’expérience de diffraction a été effectuée sur la ligne CRISTAL de SO-
LEIL. Pour avoir une bonne cohérence spatiale et temporelle, nous travaillons
habituellement & basse énergie, aux alentours de 8 kel (voir chapitre 1). Le
seuil K du chrome étant a 5.989 keV', nous avons travaillé juste en dessous
du seuil pour éviter la fluorescence mais tout en restant non résonnant. Nous
avons travaillé dans le plan horizontal, en utilisant une caméra CCD Andor
comme détecteur dont les pixels ont une taille de 13 x 13 um?. Le parametre
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FIGURE 4.3 — A gauche, I'état de surface de notre échantillon avant le polis-
sage. On voit des défauts de surface de plusieurs dizaine de micron. A droite,
I'image de la méme surface apres polissage. Il subsiste seulement quelques
rayures d’une largeur de I'ordre du micron. L’échantillon a ensuite subit une
attaque chimique sur une dizaine de micron pour relacher les contraintes dues
au polissage

de maille du chrome étant de 2.88 A, les pics de Bragg & cette énergie se
retrouvent a grands angles. Nous n’avons donc acces qu’au Bragg (002) dans
le plan horizontal et dont I'angle de diffraction 26 ~ 90 degrés. Le but étant
de voir I'influence de la transition de spin flip sur ’'ODC, nous avons mesuré
le satellite (0 0 2+26) de 'ODC et le satellite (0 0 1 +6) de ’ODS pour plu-
sieurs températures. La figure 4.4 représente une coupe du réseau réciproque
dans le plan (0kl). Le satellite d’ODS en fonction de la température de 150
K a 70 K est présenté sur la figure 4.5. Nous avons dans le méme temps
mesuré le satellite d’ODC pour différentes températures. Lors de la mesure
de ’ODC, les fentes échantillons ont été fermées & 10 x 10 um? afin d’obtenir
un faisceau cohérent et ainsi sonder les défauts de phase et voir leur évolution
avec la température (voir figure 4.6).

La mesure de I’ODS a été effectuée avec des fentes échantillon ouvertes a
100 x 100 pm?. Le faisceau n’est donc pas cohérent. En intégrant I'intensité
du pic sur la caméra, nous en déduisons une température de transition de
l'ordre de Tsp = 80 K (voir figure 4.2). Dans la littérature, cette température
de spin flip est de Tgr = 123 K. Il est bien connu que les températures de
transition de ’ODC, de 'ODS et de la spin-flip sont tres sensibles au taux
de dopage [50]. La différence peut donc s’expliquer par un matériau dopé par
la présence d’impuretés, diminuant ainsi la température de transition [50].
Sur la figure 4.6 on constate un élargissement de 'ODC au passage de la
transition de spin flip. Nous avons mesuré la largeur du pic dans la direction
de D’élargissement en fonction de la température (voir figure 4.7).
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FIGURE 4.4 — Coupe de l'espace réciproque du chrome pur mono-cristallin
mono-domaine [1].
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FIGURE 4.5 — Images a 2 dimensions du satellite (0 0 1 + ) associé a
I’ODS pour différentes températures. L’intensité du satellite diminue lors-
qu’on abaisse la température et que l'on dépasse la température de spin

flip (voir texte). Nous pouvons estimer cette température de transition a
Tsrp = 80K.

Dans la littérature, aucun élargissement n’avait été observé mais notre
micro-faisceau cohérent est plus sensible au changement de largeur ainsi
qu’aux défauts de phase. Nous avons reproduit cette mesure pour différentes
positions du faisceau sur 1’échantillon en faisant des pas de 10 pum ce qui
correspond a la taille de notre faisceau. Ceci nous a permis de sonder une
large zone afin de s’affranchir de la dilatation thermique. On obtient un
élargissement quel que soit la position sur I’échantillon autour de la spin flip
(voir figure 4.7).
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FIGURE 4.6 — Colonne de gauche : images & 2 dimensions du satellite (2426 0
0) associé a ’ODC en fonction de la température de 110 K a 75 K. Colonne
de droite : coupe dans la direction horizontale. On constate un élargissement

du pic au passage de la spin flip.
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FIGURE 4.7 — Largeur du pic (24 26 0 0) associée a I’'ODC en fonction de
la température. La mesure a été reproduite pour différentes positions sur
I’échantillon. Dune position a l'autre le faisceau a été translaté de 10 um
(ce qui correspond a la taille du faisceau) dans le sens de la contraction ther-
mique. Nous observons un élargissement du pic associé a ’ODC au passage
de la spin flip.
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4.3 NbSesy : coexistence ODC et supraconduc-
tivité
4.3.1 La supraconductivité

La supraconductivité conventionnelle a été découverte dans le Mercure
par K. Onnes en 1911 mais ce n’est que 40 ans apres, dans les années 1950,
qu’'une description adéquate d’abord phénoménologique par Ginzburg et Lan-
dau puis microscopique par Bardeen, Cooper et Schrieffer, a pu étre proposée.
L’état fondamental est décrit par un Hamiltonien proche de I'Hamiltonien
de Frolich que nous avons vu pour les ODC avec une partie d’interaction
électron/phonon de la forme :

Heph = Z gqak:_qak(bq + bi—q) (414)
k.q

ot les a™ et a sont les opérateurs de création et d’annihilation d’électrons
et les b™ et b les opérateurs de phonons. g est une constante de couplage
électron-phonon. Cette interaction électron-phonon peut se réécrire comme
une interaction attractive entre électrons [58]. Cette interaction attractive va
former des paires entre électrons de moments opposés (puisque le moment
total doit étre conservé). On peut ainsi écrire 'Hamiltonien BCS sous la
forme simplifiée :

V
Hpcs = Y exafay — a > afiaty awsan, (4.15)
k kk!

On définit ainsi les opérateurs annihilation et création de paire de Cooper
[59] par les relations :

+_ o+
Gk = Dby (4.16)
Ck = iy 1|

Le parametre d’ordre de cette transition est tout naturellement donné par
le nombre moyen de paires de Cooper présentes, ce nombre étant nul dans la
phase haute température :

4 + .+
A= 5; <ciet, > (4.17)

Cette transition s’accompagne de I'ouverture d’un gap au niveau de Fermi
de valeur 2A qui correspond a ’énergie nécessaire pour briser une paire de
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Cooper [59]. La relation BCS relie ainsi cette valeur du gap a la température
de transition de phase :

A = 1.75kpT, (4.18)

Dans 'état supraconducteur, la résistivité électrique est rigoureusement
nulle. Ces matériaux permettent ainsi de transporter du courant sans dissipa-
tion. Cette propriété est la plus évidente mais la vraie nature d’un supracon-
ducteur est révélée par ses propriétés magnétiques. Lorsque 1’échantillon est
refroidit de I’état normal a I’état supraconducteur sous champ magnétique,
ce dernier va expulser le champ magnétique lors de la transition afin d’avoir
un champ B = 0 a l'intérieur du matériau [60]. Cette propriété appelé ef-
fet Meissner est décrit par ’équation suivante du champ magnétique B en
fonction d'un champ extérieur appliqué H.; :

B=Hgy +47M =0, (4.19)

ce qui correspond a une susceptibilité y = —1/47. Nous observons donc dans
les supraconducteurs un diamagnétisme parfait qui découle de la conductivité
infinie. Cependant, a partir d'une certaine valeur H. de champ appliqué a
I’échantillon, 1’état supraconducteur est détruit. On obtient ainsi pour des
matériaux tres purs la courbe d’aimantation présentée sur la figure 4.8. On
appelle ces matériaux des supraconducteurs de type I.

D’autres matériaux, appelés supraconducteurs de type II, montrent une
courbe d’aimantation schématisée figure 4.9. Pour des champs faibles, on re-
trouve un comportement diamagnétique parfait jusqu’a un champs critique
H_.,. Au-dessus de ce champ, le matériau possede toujours des propriétés su-
praconductrices mais le diamagnétisme est partiel. Puis, apres un champ cri-
tique H.9, la supraconductivité est completement détruite. Le comportement
entre les deux champs critiques H., et H. s’explique par une pénétration du
champ magnétique dans le supraconducteur entrainant I’apparition de zones
ou la supraconductivité est détruite et pour lesquelles le matériau est dans
I’état normal. Ces zones, appelées vortex, sont traversées par des lignes de
champs magnétiques et entourées de super courants qui tendent a renfor-
cer le champ magnétique (au contraire des super courants loin de ces zones
qui s’opposent au champs magnétique). Les différents vortex s’organisent en-
suite en réseau périodique, le plus souvent hexagonal, et dont le parametre
de maille a dépend du champ appliqué B :

a o /B (4.20)

Ainsi 'augmentation du champ magnétique densifie le réseau de vortex
jusqu’a détruire completement ’état supraconducteur [62].
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FIGURE 4.8 — Courbe d’aimantation d’un supraconducteur de type I. On voit
un comportement diamagnétique parfait jusqu’a un certain champ critique
H. a partir duquel la supraconductivité est détruite [61].

Nous allons dans la suite étudier comment cette état supraconducteur peut
étre influencé par (ou peut influencer) la coexistence d’un état ODC. Nous
tenterons également d’observer un réseau de vortex en diffraction magnétique
des rayons X (voir annexe 2), tout cela dans le matériau NbSe,, supracon-
ducteur de type II et échantillon modele pour I'étude des réseaux de vortex
et de la supraconductivité conventionnelle.

4.3.2 Description du composé

Le composé NbSe? cristallise en une structure composée d’une succes-
sion de plans hexagonaux formés par les atomes de Sélénium. Entre ces plan,
s’intercalent les atomes de Niobium (voir figure 4.10). Cette structure est for-
tement anisotrope et (de la méme maniére que pour le Graphite) les différents
plans hexagonaux de vecteurs de base @ = b = 3.47 A sont faiblement liés
entre eux (distance inter plan 12,54 A) Cette structure peut donc étre qua-
lifiée de quasi-bidimensionnelle.

Comme on 8’y attend pour une structure bidimensionnel, NbSes ne pré-
sente pas la particularité de nesting parfait. On ne peut donc pas parler
de transition de Peierls a proprement dit. Par contre, on constate que le
nesting, méme imparfait, combiné a une interaction électron-phonon suf-
fisante, entraine 'apparition d’une phase d’onde de densité de charge. La
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F1GURE 4.9 — Courbe d’aimantation d’un supraconducteur de type II. On
voit un comportement diamagnétique parfait jusqu’a un certain champ cri-
tique H.. A partir de ce champ le diamagnétisme devient partiel a cause
de la pénétration du champ magnétique a travers les vortex. A partir
d’un deuxieme champ critique H. 1’état supraconducteur est completement
détruit [61].

d

1254 A
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FIGURE 4.10 — Structure du composé NbSey, tiré de [63]. Structure du com-
posé NbSe, les plan hexagonaux de sélénium sont espacés d’environ 12 A
rendant leur interaction faible comparé au parametre de maille a = 3.. On
peut ainsi considérer ce matériaux comme bidimensionnel.
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FIGURE 4.11 — Courbe d’aimantation en fonction de la température. Moment
magnétique en unités arbitraires. On trouve une température de transition
supraconductrice de T, = 6.8 K. Mesures de SQUID réalisées au LPS par
Julien Bobroff

température de transition est de 7, = 35 K. Si 'on regarde attentivement
la surface de Fermi, le nesting le plus favorable se trouve dans la direction
q¢=(1/3,1/3,0) (voir [64]) or, expérimentalement, on trouve une ODC qui se
développe suivant les directions ¢~ (1/3,0,0) et ¢~ (0,1/3,0). Ceci montre
que contrairement a une transition de Peierls classique ce n’est pas le nesting
qui va étre le parametre le plus important mais I'interaction électron/phonon.
Notons que 'onde de densité de charge reste incommensurable avec le pas
du réseau et on constate que celle-ci se développe avec un vecteur d’onde
¢ = 1/3(1—6)a* [65]. Malgré cette incommensurabilité, aucune propriété de
transport non linéaire associée au glissement de ’'ODC n’a été observée dans
ce matériau, sirement a cause de I'aspect bidimensionnel de ’ODC.
En plus d’une transition ODC, NbSey possede une transition supraconduc-
trice a plus basse température (T, = 7 K). Des études de diffraction de rayons
X montrent que la longueur de corrélation atteint un minimum a 7' =7 K,
ce qui est proche de la température de transition supraconductrice [63]. Nous
avons décidé d’étudier les effets du passage de la transition supraconductrice
sur 'ODC en utilisant un micro-faisceau cohérent qui sera tres sensible a
un élargissement de pic ou a 'apparition de défauts de phase. Les rayons X
n’étant pas sensibles a la transition supraconductrice, nous avons déterminé
la valeur T, de cette température de transition grace a une mesure de SQUID
qui nous donne une valeur de transition a 7, = 6.8 K (voir figure 4.11).
Comme souvent avant une expérience en synchrotron, nous avons préala-
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blement orienté ’échantillon en laboratoire sur une anode tournante au LPS.
L’orientation est présentée sur la figure 4.12.

30°

Q

FIGURE 4.12 — Orientation de I’échantillon de NbSe,

Dans la suite, nous présenterons des résultats préliminaires d’une expé-
rience sur la coexistence entre supraconductivité et ODC. En annexe 2 est
présenté une expérience qui a pour but de voir pour la premiere fois un réseau
de vortex dans la phase supraconductrice par diffraction de rayons X.

4.3.3 Résultats expérimentaux
Coexistence ODC et supraconductivité

Nous avons effectué une expérience de diffraction cohérente sur la ligne
CRISTAL de Soleil pour mesurer I’évolution du satellite d’ODC au passage de
la transition supraconductrice et ainsi voir s’il y a un quelconque lien entre les
deux phénomenes. Nous avons donc sondé le satellite (2/3+6 0 0) au-dessus
de la transition supraconductrice (& T'= 8K) et en dessous de la transition
(T'= 6K). Nous avons utilisé un faisceau cohérent avec des fentes échantillon
fermées a 10 x 10 pum. Malheureusement, le satellite d’ODC s’est révélé tres
diffus, nous laissant donc avec peu d’intensité (environ 0.1 ¢ps/s)(voir figure
4.13). Pour pouvoir observer suffisamment de signal nous avons du combiner
les pixels 8 par 8 ce qui permet d’augmenter la valeur du signal sur bruit
mais par la méme occasion nous empéche de voir du speckle. Nous avons
ainsi pu observer une modification de la largeur a mi-hauteur et de I'inten-
sité maximale du satellite au passage de la transition supraconductrice (voir
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figure 4.13). Nous n’avons pas eu le temps de mesurer la rocking curve mais
seulement une coupe au maximum de celle-ci. Cependant il semblerait que
la longueur de corrélation augmente de plusieurs pourcents au passage de la
transition supraconductrice. L’ordre a longue distance de I’'ODC semble donc
s’améliorer dans la phase supraconductrice. La longueur de corrélation atteint
une valeur d’environ 50 nm. Ainsi, méme si la contraction des matériaux est
quasiment nulle lors d’un refroidissement de 8 K a 6 K, il n’est pas ex-
clu que le faisceau ai bougé de quelques centaines de nanometres entre les
deux mesures du satellite changeant ainsi le domaine éclairé et entrainant
la contraction observée. Pour confirmer que le changement de largeur est da
au passage de la transition supraconductrice, il faudrait réitérer I'expérience
sur différents échantillons mieux ordonnés. Si cette contraction du satellite
au passage de la supraconductivité se confirmait, on pourrait conclure que
I’ODC est favorisé par 'apparition de la supraconductivité. Ce résultat peut
sembler curieux puisque les deux phénomenes sont antagonistes. Pourtant
des expériences d’ARPES tendent aussi vers cette conclusion [66, 67].
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FIGURE 4.13 — Images de diffraction présentant I'image a 2D suivit des coupes
dans les directions verticales et horizontales. La colonne de gauche présente
les résultats pour une température de 6 K dans la phase supraconductrice et
la colonne de droite pour une température De 8 K donc dans la phase ODC.
Mesures effectuées sur la ligne Cristal de SOLEIL



Conclusion

La majorité des expériences présentées dans cette these sont des expé-
riences de diffraction cohérente des rayons X. Ainsi la caractérisation et
I’étude précise d’un faisceau de rayons X cohérent fut une nécessité afin
d’interpréter correctement les expériences qui ont suivies.

L’utilisation de la théorie pour des sources dites totalement incohérentes nous
a permis d’obtenir les relations donnant des valeurs approchées des longueurs
de cohérence temporelle et spatiale. Grace a cela, nous pouvons en début de
chaque expérience de diffraction cohérente des rayons X, calculer simplement
et rapidement une valeur approchée des longueurs de corrélation de notre
faisceau et les ajuster afin d’avoir un bon compromis entre cohérence et in-
tensité.

Pour aller plus loin dans I’étude de ces faisceaux, nous avons ensuite mis en
place une expérience " classique” de diffraction par une fente. Le développement
plus compliqué de la théorie de la diffraction d’un faisceau partiellement
cohérent nous a permis d’ajuster nos données expérimentales et ainsi de re-
monter de maniere précise a la longueur de corrélation spatiale.

Fort de notre caractérisation des faisceaux cohérents, nous avons pu utiliser
la technique de diffraction cohérente des rayons X pour 1’étude des défauts
de phase dans la matiere. La premiere expérience effectuée sur I’étude des
boucles de dislocation dans le Silicium est a la fois une expérience test pour
I'utilité d’un faisceau cohérent, mais également une vraie avancée dans ’étude
de tel défaut cristallin. Nous avons ainsi montré que la cohérence apporte
de nombreux avantages dans l'imagerie des défauts de phase dans les cris-
taux. En comparaison a la topographie, nous sommes capable de sonder plus
précisément une boucle de dislocation et notamment la ligne de dislocation.
Ceci nous a permis de différencier une boucle parfaite d'une boucle dissociée
en deux partielles. Avec cette technique nous ouvrons I’étude de ces défauts
immergés dans le volume de 1’échantillon contrairement aux techniques, par
ailleurs plus précise, telles que la microscopie électronique qui sonde les dis-
locations proches de la surface. De plus, nous pouvons espérer étudier les
propriétés de tels objets sous pression ou sous champs électromagnétique.
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En étudiant la topologie d'une boucle de dislocation nous avons en méme
temps montré la grande sensibilité de la diffraction cohérente des rayons
X aux défauts de phases. C’est donc naturellement que nous nous sommes
orientés vers ’étude du glissement d’'une ODC sous 'application d’un cou-
rant. En effet, les défauts jouent un role important lors de la mise en mou-
vement d’'une ODC. Nous avons donc effectué une expérience de diffrac-
tion cohérente de rayons X sur 'ODC du composé NbSes. Jusqu'a cette
expérience le seul signe de la déformation d'une ODC lors de 'application
d’un courant inférieur au seuil était un élargissement du pic de diffraction.
Grace a la diffraction cohérente des rayons X, nous avons pu confirmer ’ap-
parition de défauts de phase (et non d’amplitude) dont le nombre diminue
lorsque le courant approche du courant seuil ce qui confirme la théorie du
"creep”. Au-dessus du seuil, nous avons sondé l'effet de la présence d’une
marche en surface ce qui est courant dans les composés NbSez. Nous avons
également vu, grace a la tres grande résolution de notre micro-faisceau, un
effet de la conversion de courant au niveau des électrodes. La grande force de
cette expérience est de pouvoir résoudre simultanément les différents effets
liés au contact, aux défauts cristallins, et aux défauts de surface dans les
régimes statiques et de glissement de 'ODC, et ainsi d’avoir un point de vue
général sur la physique du glissement des ODC.

Afin de pousser un peu plus I’étude des ODC sous courant, nous avons mis en
place une expérience dans laquelle nous couplerons diffraction et mesure de
bruit. Pour cette expérience, que nous effectuerons sur le composé Ky 3M o003,
nous avons effectué de nombreuses pré-mesures de transport qui ont permis
de préparer 1’échantillon pour les expériences de diffraction cohérentes. Ces
expériences qui auront lieu fin 2012 permettront de corréler in-situ la diffrac-
tion aux mesures de transport et ainsi de corréler le glissement des électrons
condensés dans I’ODC aux vibrations du réseau.

Apres avoir étudié les ODC, il nous a paru naturel d’étudier ce systeme lors-
qu’il coexiste avec d’autres phases telles qu'une ODS ou la supraconductivité.
Les effets de la coexistence sont souvent faibles et compliqués a étudier. Nous
avons tout de meéme réussi a observer un élargissent du pic de Bragg lié a
I’ODC lors du passage de la ”spin flip” dans le chrome. Nous pensons que
cet élargissement est lié a un amollissement des constantes élastiques lors de
la transition de ”spin flip”, mais un travail théorique reste a effectuer pour
appuyer nos expériences. De méme, 1’étude dans le composé NbSe,, d'un
effet quelconque de la transition supraconductrice sur ’ODC, nous a permis
d’observer lors d’expériences préliminaires un élargissement du satellite lié a
I’ODC mais ce résultat est a prendre avec précaution a cause de la mauvaise
qualité cristalline de 1’échantillon utilisé.

Nous avons terminé par la présentation d’expériences dans lesquelles nous
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tentons d’observer un réseau de vortex en diffraction des rayons X. Les
résultats sont encourageants mais une étude plus importante, tant théorique
qu’expérimentale doit étre mise en place notamment a ’aide de champ ma-
gnétique variable qui permettrait de faire évoluer le parametre de maille du
réseau de vortex. Les réseaux de vortex sont tres semblables aux ODC et
possedent également des propriétés de glissement lors de ’application d’'une
contrainte extérieur. Ainsi, I'observation de tels objets en rayons X nous per-
mettrait d’étudier leur mouvement avec un faisceau cohérent comme pour
les ODC et ainsi retrouver peut étre le méme comportement.
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Annexe 1

En partant de la formule de Fresnel pour la diffraction par une fente mais
en prenant cette fois une vibration lumineuse en chaque point s(x1,t) qui
ne soit pas forcément monochromatique on obtient la formule générale pour
I’amplitude en un point X de ’écran :

3 d,
AX) = X ags(xy,t — —)dxy (4.21)
_a C

ou d; est la distance de z; & X et a; 'atténuation subit lors de cette

propagation. On peut ensuite calculer 'intensité diffracté en X :

1 (2 [z
I(X) = ﬁ/ / aray (s(xq,t)s™(xe,t — 7)), doidas (4.22)

a
2

(SIS

Cette formule est I’équivalent de la formule numéro machin mais pour un
ensemble de source continue. On peut ensuite faire apparaitre les fonction de
corrélation définie par la formule machin 2 :

I(X) = L /_2 ala;\/m\/m’)/(ﬂfl,fﬂg;T)dﬂfldl‘Q (4.23)

ou l'on a posé I(z;) = (s(z;,t)s*(x;,t)),. On peut exprimer y(xy,xo; T)
en fonction de y(x1,x9;0) apres propagation ce qui donne, en supposant les
corrélations temporelles parfaites, la formule suivante :

Az
(4.24)
Pour aller plus loin nous allons supposer que la forme des corrélations et
de l'intensité du faisceau incident sont gaussiennes :

I D (= XP 4 (4 — X
I(X) = ﬁ/ /aozlaQ\/](:El)\/I(xg)'y(xl,xg;O)exp—m( ! )"+ (@ ) dzidzs

(SIS
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I(x;) = Aexp —
V(x1,22;0) = exp —

(w1—2)? (4.25)
262,

En injectant ces équations dans ... on obtient la forme de l'intensité dif-
fracté par une fente dans le cadre du modele gaussien :

_ X)2

285 Az
(4.26)
Dans une expérience de de diffraction cohérente en synchrotron la taille
des fentes diffractes de 'ordre de 10 um est bien inférieur a la largeur o u
faisceau qui est de I'ordre de 100 pm on peut donc considérer la fente comme
éclairée de facon homogene et ainsi prendre la gaussienne liées a la forme du
faisceau égale a 1. Si on ce place a une distance D des fentes considérée comme

suffisamment grande pour étre dans le régime de Fraunhofer, la formule se
simplifie en :

=
s
>
g
3
\M‘
—
e
S
=
|
s
=
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g
=
IR
SE

(X (x1—x9))dx1dxs (4.27)
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Annexe 2

Réseau de vortex

Les rayons X étant sensible au magnétisme, nous avons donc préparé
des expériences afin d’observer un réseau de vortex dans la phase supracon-
ductrice du composé NbSe;. Comme nous l'avons vu dans la partie 4.3.1,
les réseaux de vortex ont déja été observé soit en diffraction de neutron,
soit par mesure STM dans un échantillon de NbSes [68]. L’'inconvénient de
la diffraction des neutrons est I'impossibilité d’obtenir un faisceau cohérent
mais également la résolution angulaire qui reste faible [62]. Ainsi 'observa-
tion en diffraction des rayons X d’un réseau de vortex ouvrirait des portes
dans 'étude de ces réseaux magnétiques. En particulier, la cohérence des
faisceaux de rayons X nous permettrait de voir le glissement d'un réseau de
vortex comme nous avons pu le faire dans le chapitre précédent avec les ODC.
Pour observer cet objet, nous avons effectué deux expériences en synchrotron
qui ont demandé de nombreuses préparations. En effet le parametre de maille
du réseau de vortex est de 'ordre du micron, ce qui ramene les pics de Bragg
a petits angles. Pour réaliser de telles expériences, nous avons besoin d’insérer
un puits pour supprimer le faisceau direct en sorti de ’échantillon, mais il
faut également optimiser la ligne pour éviter d’avoir des signaux parasites
et du bruit de fond a petits angles. Nous avons donc effectué notre premiere
expérience sur la ligne SWING de Soleil qui est spécialisée dans les mesures
aux petits angles. Malheureusement, cette ligne ne possede ni cryostat pour
refroidir ’échantillon ni diffractometre pour 'orienter. Nous avons donc uti-
lisé le cryostat de la ligne cristal, qui nous permet de descendre a 4 K pour
lequel nous avons du fabriqué un support compatible avec la ligne SWING.
Nous avons également installé, en quelques jour, un diffractometre sur la
ligne afin de pouvoir orienter correctement 1’échantillon.

Enfin pour obtenir un réseau de vortex, I’échantillon doit étre soumis a
un champ magnétique le long de I'axe . Nous avons opté pour insérer des
aimants permanents autour de I’échantillon, a I'intérieur du cryostat. La piece
portant les aimants a été fabriqué au LPS. Ce montage nous permet d’avoir
un champ de l'ordre de 0.6 T" au niveau de 1’échantillon et qui est homogene
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FIGURE 4.14 — Diagramme de phase du réseau de vortex dans NbSes. Le
champ critique H. étant inférieur a 1 kQe, il n’est pas représenté. Nous
prenons comme champs critique a ne pas dépasser pour rester dans une phase

avec un réseau de vortex, le champ H,; qui vaut 12 kOe pour une température
de 4 K [69].
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FIGURE 4.15 — Image de diffraction a petit angles obtenue sur la ligne SWING
de SOLEIL. On observe du signal au niveau des fleche qui pourrait étre du
a la présence du réseau de vortex dans I’échantillon de NbSe,

sur la taille de I’échantillon. Le diagramme de phase du composé NbSes est
présenté sur la figure 4.14, on voit que, pour une température de 7' =4 K,
le champ critique H.; que nous devons dépassé est inférieur a 1 kOe ce qui
correspond & 0.1 T'. De plus, le champ critique H., a ne pas dépasser pour ne
pas détruire ’état supraconducteur vaut 1.27". Ainsi, avec un champ de 0.6
T, nous sommes dans la phase ”Bragg glass” du diagramme de phase. Nous
aurons ainsi bien la présence d'un réseau de vortex. Finalement ’expérience
de diffraction se faisant par transmission, nous avons clivé notre échantillon
afin d’obtenir un feuillet de 70 um d’épaisseur.

Sur la figure 4.15, on voit 'apparition de signal autour du puits qui pour-
rait étre du a la présence du réseau de vortex. Malheureusement, nous n’avons
pas pu affiner ces mesures, la préparation ayant pris beaucoup de temps. Nous
avons donc retenté cette expérience sur la ligne ID0O1 de 'ESRF. Le mon-
tage expérimental était identique mais avec une résolution moins bonne. Les
résultats de cette expérience sont présentés sur la figure 4.16. Lors de passage
de I’état normal a 1’état supraconducteur, on voit que la diffusion autour du
faisceau directe prend une forme faisant penser a un hexagone. L’intégration
de l'intensité sur une couronne centré sur le puits présenté sur la figure 4.16
fait apparaitre des pics espacés d’un angle compris entre 50 et 70 degrés lais-
sant penser a la présence de pics lié aux vortex mais trop proches du faisceau
direct pour étre correctement observé. Nous ne pouvons donc pas conclure sur
I’observation d’un réseau de vortex mais ces expériences préliminaires laissent
bon espoir. Afin d’améliorer cette expérience, il faut surtout travailler sur la
facon d’appliquer le champ magnétique. En effet, 'utilisation d’aimant per-
manent empéche de faire des mesures en faisant varier le champ magnétique.
L’utilisation d’une bobine permettrait d’obtenir un champ magnétique va-
riable, ce qui permet d’influer le parametre de maille du réseau de vortex et
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FIGURE 4.16 — Image de diffraction a petits angles. La ligne du haut corres-
pond a la phase haute température (7" = 15 K). La ligne du bas correspond
a la phase basse température (7' =4 K). A coté des images a 2 dimensions
sont présentées des coupes le long de la couronne bleu. Sur la coupe a basse
température, on constate la présence de pics espacés d'un angle variant entre
50 et 70 degré. Ces pic sont peut étre la signature du réseau de vortex.

i)

ainsi pouvoir éloigner les pics de Bragg du faisceau direct.
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