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- INTRODUCTION -

Les cristaux liquides, connus depuis prés d'un siécle,
ont été longtemps considérés comme une simple curiosité de labo-
ratoire . Cet état d'esprit a persisté jusque dans les années 1960
lorsque 1l'on a observé que des lames minces de cristal liquide
pouvaient présenter des effets electro-optiques trés remarquables .
Les potentialités d'applications de ces effets dans les dispositifs
d'affichage ont alors paru suffisamment prometteuses pour susciter
de nombreuses études, tant fondamentales qu'appliquées, sur les

cristaux liquides .

On a alors pu construire des modéles expliquant les
propriétés électro-optiques des nématiques ordinaires de fagon
satisfaisante . Il en est ainsi du mécanisme responsable de 1'appa-
rition des instabilités électrohydrodynamiques dans les nématiques
a anisotropie de conductivité électrique positive, ce qui est le
cas de la plupart des nématiques « Or, en raison des fluctuations
d'ordre smectique dans la phase nématique, certains cristaux liqui-
des présentent une anisotropie de conductivité,s;, négative dans
une large gamme de température au-dessus d'une transition smectique
nématique .

Notre travail a donc été consacré a 1'étude des effets
d'un champ électrique sur cette nouvelle classe de matériaux néma-
tiques . Nous allons considérer 1'évolution des instabilités élec-
trohydrodynamiques lorsque o;—»o et observer la réponse du matériau

au champ électrique aux températures telles que o;<.0 .
Nous exposerons notre travail de la fagon suivante :

- Les différentes phases mésomorphes sont décrites dans le chapitre
I et leurs principales propriétés physiques exposées . La condi-
tion d'existence d'instabilités électrohydrodynamiques dans les

nématiques est rappelée et il est montré que dans certains




matériaux, qui font l'objet de cette étude, cette condition

n'est plus satisfaite au-dessous d'une certaine température .

Dans le chapitre II, aprés une présentation des cristaux
liquides utilisés, sont décrites les techniques expérimentales
conduisant a la détermination des seuils d'instabilités : pré-
paration des échantillons, dispositifs d'observation optique,
chauffage et mesure de la température . La méthode de mesure

des paramétres électriques est rappelée .

Le mécanisme de l'instabilité de flexion, dit de Carr-Helfrich,
est rappelé en détail au chapitre III . Nous exposons nos
résultats relatifs aux instabilités <lectrohvdrodynamiques
décrites par ce mécanisme dans les nématiques montrant un
préordre smectique . Nous montrons dans quelle mesure le modéle
proposé peut rendre compte de la dépendance des seuils d'insta-
bilités et de la période des domaines de Williams avec la tem-

pérature et la fréquence du champ excitateur .

Dans le chapitre IV, nous examinons la réponse a un champ
électrique d'un nématique dans la gamme de température ou
l1'instabilité de flexion ne peut plus se développer . Selon

la fréquence de l'excitation, il apparait deux régimes d'insta-
bilités . Un nouveau mécanisme, basé sur une déformation de

torsion, est proposé .

Le chapitre V est consacré a quelques observations sur les
effets d'un champ électrique alternatif sur des phases smectique

A et C .




1.1.

- Chapitre I -

RAPPEL DES PROPRIETES FONDAMENTALES
DES CRISTAUX LIQUIDES

Les différentes phases mésomorphes

Certains corps présentent un état intermédiaire entre
leur état cristallin et leur état liquide . Les propriétés struc-
turelles de ces phases intermédiaires et leur caractére fluide
leur ont valu la terminologie de 'cristal liquide"[ij ou "état

mésomorphe" [2] .

Les molécules constitutives de ces mésophases sont
allongées, et ont la forme de batonnets . Elles sont généralement
formées d'une partie centrale rigide et de deux chaines hydro-
carbonées plus flexibles . Un exemple peut é&tre donné par le
p-méthoxybenzilidéne p=-n butylaniline (MBBA), qui est mésomorphe

a la température ambiante . Sa formule chimique est :

CH_0- ~CH =N CH CH
R D NN
CH,

CH3

La caractéristique essentielle des crisfaux liquides
est liée a l'existence d'un ordre a longue distance entre de tels
badtonnets . Chacun sait que, dans un cristal ordinaire, les atomes
constitutifs sont situés aux noeuds d'un réseau . On a donc affaire

4 un ordre de position . Au contraire, dans les cristaux liquides,




J-1 : Structure microscopique des 3 types de cristaux liquides
nématioue (a), cholestérique (b), smecticue (c¢).
D'aprés J.L. Fergason, Scientific American, Aodt 1564, p. 76.




1'ordre est orientationnel . Les différents fypes d'ordre d'orien-
tation a longue distancé ont permis une classification des cristaux

liquides en plusieurs familles .

~Ainsi, d'aprés la classification établie par G.Friedell2’
dés 1922, peut-on distinguer deux familles de cristaux liquides
les nématiques, qui comprenﬁaﬂ,les nématiques propremeht dits et les

cholestériques,et les smectiques .

Un nématique (figure I.la) est caractérisé par l'existence

d'une direction préférentielle d'alignement des molécules, repérée
par un vecteur unitairerﬁ’appelé directeur : ceci signifie que, sur
‘des distances macroscopiques, l'orientation moyénne'des mdlécules

est paralléle AT . Ceci n'exclut pas les fluctuations de 1'-~rien-
tation des molécules autour de cette direction, les molécules pouvant

o . . . s .=
étre momentanément et localement inclinees par rapport a n .

Un cholestérique (figure I.1b) peut étre défini comme
un nématique ayant subi une torsion réguliére autour d'un axe perpen-
diculaire a la direction d'alignement : dans un cholestérique, 1'ex-
trémité du vecteur n décrit une hélice dont le pas est appelé le pas
du cholestérique . Notons que le sens de rotation de l'hélice déﬁend
de la structure moléculaire de 1la mésophése et que les moléculesAde

cholestériques possédent au moins un carbone asymétrique .

Dans un smectique, on peut également définir une direc-
tion préférentielle d'alignementvdes'molécules et, de plus, les
centres de gravité de ces molécules sont situés dans des plans équi-
distants appelés plans smectiques . La structure des différents
types de smegtiques fait encore actuellement 1'objet de nombreuses
études . Nous nous limiterons ici a citer trois types de smectiques
clairement identifiés,: les smectiques A, les smectiques C .et les
smectiques ﬁ . Dans les smectiques A et C, les centres de gravité
des molécules, a l'intérieur d'un plan smectique, ne sont pas dis-
Aposés suivant un ordre de position a4 longue distance . Les molécules
sont normales aux plans smectiques dans un smectique A (figure I.1c)
et sont inclinées par rapport a la normale aux plans dans ﬁn smec-

tique C .




Dans un smectique B, les molécules sont normales aux

plans smectiques, de plus les centres de gravité des molécules sont

disposés suivant un réseau hexagonal .

Une mésophase d'un type donné ne peut étre obtenue que
dans un certain domaine de température . Un méme corps peut ainsi
présenter plusieurs phases mésomorphes sui&ant la température, la
phase smectique étant toujours observée a4 des températures plus basses
que ‘la phase nématique . En température croissante, de nombreux mat¢d-

riaux présentent l1'évolution suivante :

TCS TSN TNI

4
+-

-t
-t

Cristal Smectique , Nématique Liquide
(ou Cholestérique)

Selon les corps, les chaleurs latentes de transition
entre les différentes phases peuvent étre plus ou moins importantes :
nulle, la transition est du second ordre ; faible (quelques dizaines
ou centaines de calories par mole), la transition est dite faible-
ment du premier ordre ; forte (quelques kilocalories par mole), la
fransition est du premier ordre . Nous verrons par la suite que la
valeur de cette chaleur latente de transition entre les phases
smectique et nématique peut avoir des conséquences trés importantes

sur les propriétés de la phase nématique .

Anisotropie des parametres physiques

La forme allongée des molécules et l'existence de l'ordre
orientationnel a longue distance entrainent 1'anisotropie des para-

métres physiques des phases mésomorphes .

Les tenseurs représentatifs des propriétés anisotropes
des cristaux liquides nématiques ont chacun deux valeurs propres
puisqu'il existe une symétrie de révolution autour de la direction
d'alignement des molécules . On note par les indices et __ 1la
valeur des paramétres physiquesrespectivement parallele et perpen-

diculaire au grand axe de la molécule .
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L'anisotropie des fonctions de réponse du cristal
liquide est ainsi définie
- ga = éﬁ’- EJ_ est l'anisotropie de la constante diélectrique .
Le rapport 5a/€ peut atteindre la valeur 2 [3], % définissant
la plus petite des deux composantes du tenseur diélectrique .
-n = nﬁ,- n, est l'anisotropie optique qui est aisément obser-
vable : la biréfringence des nématiques est trés élevée puis-
qu'elle atteint 0,3 [4], soit 30 fois la biréfringence du
quartz r5] -

- = - est la susceptibilité diamagnétique . est
Xg = Xy = X J gnétiq X,
positif pour tous les nématiques connus, ce qui permet d'obtenir
1'alignement des molécules parallélement a un champ magnétique

. de quelques kGauss .

- Les propriétés de transport sont également anisotropes.
Dans les nématiques usuels, la conductivité est plus élevée
parallélement aux molécules que perpendiculairement [6,7
(02,AQL= 1,5 pour le MBBA a 22°C),alors‘que pour la plupart

des smectiques le rapport OZ,/QI_est inférieur a 1tunité [8] .

- Enfin, le comportement hydrodynamique des nématiques dépend
de la direction de 1'écoulement ainsi que du gradient de
vitesse par rapport au directeur . Les mesures des différents
coefficients de viscosité ont été effectués pour certains

corps trés étudiés : para azoxyanisole (PAA) [9], MBBA [10] .

Modifications structurelles d'un nématique soumis & l'action d'un champ

En raison de l'existence de propriétés anisotropes,
la structure d'un échantillon peut &tre modifiée par l'action
d'un champ extérieur . A cause de la biréfringence élevée du
cristal liquide, les déformations d'orientation induites dans
une lame uniaxe sont trés facilement observables entre polariseurs:
les propriétés électro-optiques sont a la base de 1'intérét in-

dustriel présenté par les cristaux liquides .
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I.4.

Dans un milieu infini, les molécules de cristal
liquide du fait de l'anisotropie de leurs paramétfes électriques,
s'orien:ent dans un champ extéfieur : le directeur se place paral-
lélement ou perpendiculairement au champ selon le signe de 1'ani-
sotropie .

Si nous considérons une lame de cristal liquide
d'épaisseur finie dont 1l'orientation est imposée par les parois,
lténergie de la déformation est alors équilibrée par 1l'énergie
élastique . Cette énergie élastique ne dépend que des rotations
locales du directeur . Frank [11] a montré qu'il n'existait que
trois déformations fondamentales dans un nématique : éventail,
flexion, torsion (figure I.2) . La théorie du continuum élastique
associe trois constantes élastiques (Kl’ KZ’K3) a ces trois types

de déformations .

La configuration la plus simple est renéontrée dans
le cas le 1l'action d'un champ magnétique qui tend a imposer une
orienta ion différente de celle des parois de l'échantillon . Il
y a com étitivité entre deux couples : le couple diamagnétique
et le c wuple élastique de rappel . L'orientation initiale se

modifie au dela d'un champ seuil [12] .

A priori le cas d'ur champ électrique devrait étre
similai ‘e ; toutefois, le déplacement des ions dans un milieu dont
la condictivité est anisotrope peut induire des gradients de
vitesse et 1l'apparition d'un couple hydrodynamique . L'action de
ce couple se superpose a celle (u couple diélectrique . Avant de

traiter ce cas, nous présenterors les effets purement diélectriques .

Comportement usuel d'un nématiqi 2 soumis & un champ électrique alternatif

Nous nous limitons :u cas d'une excitation alternative

afin d'éviter les effets de 1'ir jection de charges aux électrodes .

Considérons d'abord le cas ou seul le couple diélectrique
intervient . L'action du champ ¢ lectrique est alors analogue a celle

d'un champ magnétique .




I.4.1. La biréfringence électriquement contrdlée

T

Selon lacm figuration du fflm de cristal liquide et le signe

de l'anisotropie de la constante diélectrique, nous avons la
possibilité de modifier la structure au repos par l'application

d'un champ extérieur .

En géométrie planaire, pour laquelle les molécules
sont paralléles entre elles et paralléles aux électrodes, les
molécules tendent & se mettre perpendiculaires aux électrodes si

1'anisotropie de la constante diélectrique est positive .

En géométrie homéotrope correspondant & un alignement

des molécules selon la normale aux parois, la configuration peut
basculer vers la géométrie planaire pour les nématiques d'aniso-

tropie diélectrique négative .

La configuration en hélice : '"nématique en hélice"
est obtenue en imposant une orientation des molécules selon deux
directions associées aux deux parois qui font entre elles un
angle de %} . En présence d'un champ électrique, les molécules
d'anisotropie diélectrique ﬁositive tendent & se mettre perpen-

diculairement aux parois .

Ces trois exemples d'effets de réorientation
diélectrique ont été exploités pour l'obtention de cellules de

biréfringence et de transparence électriquement contrdélables .

I.4.2. Existence d'un mécanisme_électrohydrodynamique

Dés 1936, Freedericks et Zwetkoff [13] ont remarqué
l1'existence d'un mouvement tourbillonnaire dans une lame mince
de nématique soumise & un champ électrique . Ces études ont été

reprises dans les années 1960 par de nombreux chercheurs :

Williams T14], Heilmeier 715, Helfrich [16] et le groupe d'Orsay’ 17’

pour les observations expérimentales ; Helfrich [181, Dubois=-Violette,

de Gennes et Parodi (D.V.G.P.) [19] pour les modéles théoriques

des mécanismes d'instabilité .




Deux types d'instabilité ont été mis en évidence

selon la fréquence de l'excitation :

- En excitation continue et basse fréquence, Williams 14" a,
le premier, observé l'apparition de lignes brillantes équidis-
tantes pour une tension seuil . Un peu plus tard, Heilmefer 715,
a constaté que 1l'échantillon diffuse fortement la lumiére
lorsqu'il lui est appliqué une tension supérieure a la tension
seuil . C'est ce régime de "diffusion dynamique'" gqgui estutilisé

en visualisation .

- En excitation alternative de plus haute fréquence, Heilmeler et
Helfrich [16] ont observé une instabilité de nature différente,
que le Groupe d'Orsay [17] a caractérisé& comme étant de type

diélectrique .

Le mécanisme de ces instabilités est maintenant bien
connu . Reprenant une idée de Zwetkoff [20] et de Carr r21],
Helfrich (18] a développé, dans le cas d'une excitation continue,
un mécanisme basé sur l'amplification d'une distorsion de flexioﬁ
due & 1'accumulation de charges d'espace*. Ce mécanisme ne fait
intervenir que les propriétés d'anisotropie du nématique . Signa-
lons ici qu'un autre modéle électrohydrodynamique a été proposé
par Félici [22] : il est basé sur 1'injection de charges aux élec-
trodes et contribue, en excitation continue ou trés basse fréquence,
A abaisser les tensions de seuil théoriques du mécanisme de
Carr-Helfrich . E.Dubois-Violette, P.G. de Gennes et 0. Parodi
(D.V.G.P.) [19] ont repris le modéle de Carr-Helfrich et 1'ont
étendu au cas des champs électriques alternatifs . Leur modele
rend compte de deux régimes selon les valeurs de la fréquence de
l'excitation par rapport a la fréquence de relaxation des charges

d'espace : le régime de conduction et le régime diélectrique .

Pour des nématiques d'anisotropie diélectrique négative,
la théorie D.V.G.P. prévoit l'existence de deux régimes d'instabi-
lités pour des valeurs supérieures a l'unité du paramétre de

2 N . . . N
Helfrich { . Ce paramétre dépend des anisotropies des paramétres

*

par la suite nous appellerons "instabilités de flexion" les
instabilités relevaht de ce mécanisme 2
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électriques :cra, ea’ ainsi que d'un rapport de coefficients de

viscosité du nématique : & .

SIRPNE. W VAR VA
/4 L a

Nous pouvons écrire la condition d'existence des

instabilités :

S/ €a Y
5, > - -—EZ—F—) -1§£T

Pour les nématiques usuels (MBBA, PAA), 0<0<1 .
Afin d'observer ces instabilités électrohydrodynamiques, il est
donc nécessaire que l'anisotropie de conductivité électrique soit
positive . Dans les corps précédemment étudiés, CSV/Glgl,B et la

condition d'existence C2> 1 est remplie .

Effets de fluctuatiomsd'ordre smectique dans un nématique

Chaque phase mésomorphe est caractérisée par un type
d'ordre & longue distance . Cependant un ordre supplémentaire a

courte distance peut &tre mis en évidence dans certains cas .

Au-dessus d'une transition smectique —»nématique,

de Vries [23], par analyse de diagrammes de diffraction de rayons
X, a montré l'existence de fluctuations d'ordre smectique dans la
phase nématique . Des effets prétransitionnels apparaissent dans
des matériaux pour lesquels la chaleur spécifique a la transition
smectique — nématique est faible (transition faiblement du premier
ordre), ils peuvent subsister plusieurs degrés au-dessus de la
température de transition smectique -» nématique . Le comportement
de certains paramétres physiques peut &tre modifié lorsque la
température décroit jusqu'a la phase smectique . Griiler a observé

que la constante élastique de flexion K3 augmente de fagon




1.6.

anormale en s'approchant de la transition [33] . Rondelez [24]
a montré que l'anisotropie de conductivité 6;, qui est habituelle-
ment positive en phase nématique, peut changer de signe plusieurs

degrés au-dessus de la phase smectique .

Pour certains corps,qui présentent une phase smectique

en-dessous de leur phase nématique, il est donc possible de décroi-

S/ .

S jusqu'a des valeurs inférjeures a l'unité en
A

abaissant la température .

tre le rapport

But de ce travail

Avec les nématiques présentant des effets prétransi-
tionnels, nous disposons d'une nouvelle classe de matériaux . Il
semble intéressant d'effectuer une étude des effets électrohydro-

dynamiques dans ces corps en fonction de la température .

Pour la plupart des nématiques, le paramétre gz est
toujours supérieur a 1 : nggj [19] pour le MBBA a 22°C . Le
moyen utilisé jusqu'a présent pour faire varier ce paramétre
consistait a changer la nature chimique de la molécule, afin
d'obtenir des valeurs différentes de l'anisotropie de la cons-
tante diélectrique . Ce procédé, impliquant un assez lourd travail
de synthése, ne permet pas de faire varier continliment le paramé-

tre de Helfrich .

Nous avons vu qu'avec les nématiques montrant un pré-

/A

Ja.

ordre smectique, il était possible de diminuer le rapport
. s s s N L. 2 .
jusqu'a des valeurs inférieures a 1'unité et donc { , si nous

supposons une variation lente de €a<fo et & .

Il semble attrayant d'étudier la dépendance en tem-
pérature des seuils des instabilités, puisque la théorie prévoit

s

la disparition de celles-ci a des températures pour lesquelles

2 .
"<t .
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La théorie, bitie sur le mécanisme de Carr-Helfrich,
est-elle valable lorsque gg——i ? Les instabilités électrohydro-
dynamiques de flexionn'apparaissent-~elles plus a §2< 1 ? Le
systéme reste-t-il stable lorsque g2<:1, ou un autre type d'ins-
tabilité peut-il se développer ? L'étude des nématiques présentant
des effets prétransitionnels est un moyen de répondre a ces ques-
tions, elle est un test de la validité du mécanisme de Carr-Helfrich.
D'autre part, l'étude des instabilités électrohydrodynamiques dans
un nématique a préordre smectique est le préambule & 1l'étude des

effets de champs dans les smectiques .




II.1.

- Chapitre II -

TECHNIQUES EXPERIMENTALES

Matériaux utilisés

—— Quelques expériences ont été effectuées sur un matériau

maintenant bien connu : le MBBA dont le diagramme de phase est
Cristal — Nématique — Liquide
< <~
21°C 4s°C

Rappelons que le MBBA présente une anisotropie de
S ‘ oy s g/ . o , . .
conductivité positive (UiL' = 1,5 3 22°C) et que son anisotropie
de constante diélectrique est négative (QZ,: 5,2, T3= 4,7 a 22°C)"7 .
—— Notre intérét s'est ensuite porté vers la phase nématique
du n-(p-butoxybenzylidéne)~-p-n-octyl aniline [40.8] qui est homologue

supérieur du MBBA . Sa formule chimique est :

- _
ChH, 0- ® ‘u- CH = N -/f>—C8H17
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et il présente le diagramme de phase suivant :

Cristal -— Smectique B e Smectique A —> Nématique —> Liquide
o — agr— — «n—

31,1°C 48,6°C 62,5°C 77,8°C

L'enthalpie de la transition SA”N est trés faible [25 :

83 cal/mole . La transition est donc faiblement du premier ordre .

La phase nématique du 4-4'octyloxyazoxybenzéne (C8) a

également été étudiée . De formule chimique :

son diagramme de phase est :

Solide — Smectique C — Nématique ——> Liquide
-— L — p—

79°C 107°C 125°C

De mé&me, ce corps présente une faible valeur de 1l'enthal-

pie de transition smectique =»nématique (282 cal/mole) [267 .
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Ces deux derniers produits ont été synthétisés par

MM. Liebert et Stzrelecki a la Faculté des Sciences d'Orsay .

Yréparation de la cellule

La cellule d'observation est constituée d'un film
mince de cristal contenu entre deux lames planes et paralléles,
séparées de cales isolantes en mylar ou téflon . Ces lames sont
recouvertes d'une couche conductrice et transparente d4'oxyde
d'indium [27] . La rigidité de la cellule est assurée a l'aide
de deux ressorts qui appuient sur la lame supérieure . Les contacts
électriques sur les électrodes sont réalisés par contact mécanique

de deux ressorts de cuivre ainsi que le montre la figure II.1 .

L'épaisseur de 1'échantillon est mesurée a l'aide d'un
microscope a fort grossissement . Le choix d'un objectif a faible
profondeur de champ (Leitz UMK 50) permet de pointer les surfaces

en regard avec une incertitude inférieure a 2 um .

Afin d'obtenir des résultats reproductibles, il est
’ . . ’ I3 \\ . I,
nécessaire de travailler sur des échantillons monodomaine et

homogénes pour leurs caractéristiques électriques .

II.2.1. Obtention g'gn_échantillon monodomaine

Nous avons effectué nos observations sur des échantillons
ol l'alignement des molécules est paralléle aux parois (géométrie
planaire) . L'ancrage des molécules aux parois peut se faire par
frottement mécanique des lames sur une feuille de papier, selon la
technique de Chatelain [34] . Nous avons éliminé les irrégularités
des rayures, induites par ce type de frottement, < utilisant comme
support de frottement des disques de tissu recouverts de péte au

diamant (grains calibrés de 1 um, 2 um et 7 um) .
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FILM DE SiO.
b) DISPOSITIFS D'OBSERVATION OPTIQUE




Cette technique présente le double inconvénient de
détériorer le revétement conducteur et de permettre l'injection
irréguliére de charges aux électrodes . La technique d'orienta-
tion par évaporation sous incidence oblique d'un film isolant

supprime le premier de ces désavantages .

La méthode, mise au point par Janning [28?, consiste
a évaporer un mince film de monoxyde de silicium (400 &) sous une
incidence d'environ 80° et dans un vide de 10-6mm Hg . L'épaisseur
du dépdt est contrdlée par une balance a quartz (figure 1I.2a) .
Ce dépdt sous incidence oblique provoque la croissance .du film
selon une direction privilégiée (figure II.3) . Au contact de ce
substrat, les molécules de cristal liquide préférent s'aligner
selon la direction de croissance du film . Nous avons ainsi la
possibilité d'obtenir un échantillon orienté, sans défauts de
surface, ce qui augmente la sensibilité de la détermination des
seuils d'apparition des instabilités . La qualité de l'alignement

est aisément contrdlable au microscope polarisant .

L'injection non contrﬁlée de charges aux électrodes
est supprimée en recouvrant les électrodes, avant dépdét de SiO
sous incidence oblique, d'une couche de 5000 X de Si0 sous inci-
dence normale . Nous disposons ainsi d'électrodes bloquantes qui

alignent les molécules de notre matériau .

Le cristal liquide est introduit par capillarité,
dans sa phase nématique, parallelement a la direction d'orienta-
tion des deux électrodes . A partir d'un échantillon monodomaine
de nématique, un échantillon monodomaine de smectique A peut é&tre
obtenu par refroidissement lent . Si le corps posséde une phase
smectique de type C, l'alignement ne subsiste plus que dans de

grands domaines séparés par des disclinaisons .
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Les seuils d'instabilité sont inversement proportionnels
a la conductivité électrique locale: 1'étude des caractéristiques
de seuil nécessite un échantillon de conductivité homogéne . Lors
du remplissage, les gouttes de nématique qui ont traversé toute la
cellule se trouvent relativement purifiées par rapport aux autres,

en raison des impuretés ioniques qui sont piégées sur les électrodes

La concentration en ions n'est pas homogéne dans la cellule. Cet effet est

difficilement contrdlable, il est fonction de la nature des ions

et des électrodes ainsi que de l'état de la surface des parois .

Des mesures n'ont pu étre effectuées que lorsque cet
effet parasite a pu &tre négligé, en étant localisé au bord de la
cellule . Pour ce faire, nous avons homogénéisé le milieu avant
d'effectuer nos expériences : il suffit d'appliquer une tension
supérieure 3 la tension de seuil de la diffusion dynamique pour

établir un régime turbulent dans la cellule .

Dispositif de chauffage

Les corps que nous avons étudiés (CB’ 4 0.8) ne pré-
sentent pas de phase mésomorphe a la température ambiante . Il
est donc nécessaire de disposer d'un moyen de chauffage de 1'échan-
tillony un systéme de régulation de la température y est associé

afin d'étudier la dépendance en température de certains parametres .

Le systéme adopté est représenté sur la figure II.1 .
Le chauffage s'effectue au moyen d'un fil plat de nickel-chrome :
2 x 0,2 mﬁz p = 1,09 Qmmz/m . Deux sondes a résistance de platine
(Ro = 50 (2, Dentronics HG 901 NEL) montées en série sont disposées

sur le fil . La régulation de température A.T.N.E. utilisée compare,

dans un pont de Wheatstone, la résistance des sondes a une résistance

affichée . Le signal d'erreur, amplifié par une détection synchrone,
commande l'amplificateur de puissance et module le chauffage . La
Puissance maximale disponible est 50 W et la température est régulée

a mieux que 0,02°C .,
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La température du four est repéréepar\uuthefmométrenumérique
(Schneider tt 300) relié a une sonde a résistance de platine dans
le four (Ro= 99,796 (@ Rosemount E 118 F) . La température est lue

avec une incertitude égale a 0,1°C .

Le fil chauffant et les sondes de régulation

sont serrés entre deux plaques de cuivre . L'isolement éléctrique
est réalisé par deux feuilles de mica . Des vis de fixation main-
tiennent la sonde de mesure et la cellule de cristal liquide sur

la plaque de cuivre supérieure . Un couvercle de cuivre est disposé
sur le four afin de diminuer le gradient thermique vertical . Le
découplage thermique d'avec le microscope -est réalisé en fixant
sous le four et sur le couvercle des plaquettes de fibro-ciment .

La cellule est ainsi entourée d'une double enceinte isotherme .

En raison de la nécessité d'une observation en trans-
mission, il existe une discontinuité du chauffage au centre de.la
cellule . Nous avons mesuré les gradients thermiques par le dépla-
cement de l'interface séparant la phase nématique de la phase
isotrope d'un échantillon observé au microscope polarisant . Le
gradient vertical n'est pas décelable pour des épaisseurs typiques

de 50 um, le gradient horizontal est de 1l'ordre de 0,1°C/mm.

Les sources d'excitation en champ électrique

Nnrus avons principalement utilisé des générateurs de

signaux sinusoidaux .

Le générateur Philips PM 5120 (5 Hz - 600 kHz) associé
a un amplificateur construit dans notre laboratoire par M.Courdille,
et dont le plan est sur la figure II.4, permet d'obtenir une tension

de sortie maximale de 700 Volts efficaces en circuit ouvert .

4- 5000 Hz) a été

Le générateur Philips PM 5168 (5.10
employé avec un amplificateur équivalent a celui de la figure I1.4 .
I1 a été accessoirement utilisé pour appliquer a la cellule un

champ électrique additionnel de fréquence 5000 Hz : l'action d'un
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champ, de fréquence suffisamment élevée et d'amplitude suffisamment
faible pour ne pas interférer avec le champ excitateur, est d'exercer
un couple stabilisant sur les molécules et d'augmenter la rigidité
du milieu . Nous verrons les modifications qu'apporte ce champ sta-

bilisant sur l'apparition des instabilités .

Quelques observations sur les effets d'un champ électri-
que continu ont été effectuées a 1'aide du générateur Philips PE 4818
(0 -35V) .

La valeur des tensions appliquées a4 des fréquences supé-
rieures a4 10 Hz est mesurée par un voltmétre digital Philips PM 2421
(10 Hz - 1 MHz) avec une incertitude égale a 0,1 V pour des tensions
inférieures a4 140 V, 4 1 volt pour les tensions supérieures . Les
tensions appliquées & des fréquences inférieures a 10 Hz ont été

mesurées 4 1'aide d'un oscilloscope .

Dispositifs optiques d'observation

Deux moyens ont été utilisés pour observer les déforma-
tions induites dans un échantillon planaire par un champ électrique:
l'observation au microscope du phénoméne et l'examen d'une figure

de diffraction .

Le microscope (Leitz Ortholux II Pol.) est utilisé avec
des objectifs a grande frontale (UMK 10, 20, 32, 50, H.32) qui
permettent des grossissements de 100 a 500 par couplage avec des
oculaires de grossissement 10 (Périplan G.F. 10) . Il est éclairé
par une source de lumiére blanche (Philips 12 V, 50 W} . Le micros-
cope polarisant est complété par un dispositif de prise de vues
(Leica Mda 24 x 36 ou polaroid) . L'observation de la cellule au
microscope permet de vérifier la qualité de l1'échantillon et de
caractériser les différents régimes; lorsque la période de distor-
sion est grande,le seuil d'apparition des instabilités peut étre
déterminé avec une précision suffisante . Il n'en est plus de méme
pour les instabilités "haute fréquence' dont la périodicité est
trés petite (quelques um) . La déformation est alors observée avec

une plus grande précision par diffraction .
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. Q
Un faisceau de lumiére laser (He-Ne, A = 6328 A) est
envoyé perpendiculairement 4 la cellule et la figure de diffrac-

tion est observée sur un écran situé a 40 cm de 1'échantillon .

La variation temporelle de l'intensité des taches de
diffraction est observée sur l'écran d'un oscilloscope par 1l'in-

termédiaire d'un photomultiplicateur .

Afin de pouvoir alterner rapidement les deux méthodes
d'observation, nous avons disposé le four sur une queue d'aronde
en téflon capable de coulisser sur un banc de duralumin . Le banc
est fixé sur la platine du microscope . Par le glissement du sup-
port il est possible de positionner la cellule, soit dans 1'axe

du microscope, soit normalement au faisceau laser (figure II.2b) .

En raison de l'orientation imposée par les parois,
les déformations dans les nématiques se développent en conservant
le directeur dans un plan normal aux électrodes et paralléle a
la direction d'orientation . Les instabilités ne sont donc pas
visibles en lumiére polarisée perpendiculairement a 1l'alignement

du cristal liquide . Elles sont observées avec le contraste maxi-

mal en lumiére polarisée parallélement & la direction d'orientation.

L'examen des photographies ou des taches de diffraction
permet de déterminer la longueur d'onde de la déformation (2A) .
Nous avons utilisé les photographies pour mesurer la période des
instabilités de grande longueur d'onde . La détermination directe
est plus précise que la mesure de l1'angle de diffraction ® qui est,
dans ce cas, petit (6 & 5%% . De plus, le calcul rigoureux de
la période a partir du diagramme de diffraction nécessite laconnais-

sance de l'indice extraordinaire du nématique .

POur 1'étude des instabilités de grand vecteur d'onde,
les diagrammes de diffraction sont nécessaires . Ils nous ont permis
une étude relative de la variation depériodicité avec la fréquence
et la température . Les changements dans le développement de 1l'ins-
tabilité ont également pu &tre caractérisés (modification du dia-

gramme de diffraction) .
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Détermination des paramétres électriques

Les caractéristiques électriques des produits que
nous avons utilisés, de méme que celles de nombreux corps des
mémes séries (homologues du PAA et MBBA), ont été mesurées dans
notre laboratoire [29, 8] . Pour mesurer les constantes diélec-
triques des cristaux liquides, un condensateur plan est réalisé
au moyen de deux électrodes planes séparées de cales de téflon .
Le téflon est préféré au mylar, car il présente un angle de
perte plus faible . La cellule est introduite dans un premier
four dont la température est mesurée par une sonde de surface
Rosemount E 118 F ., Ce four est lui-méme placé dans un four exté-
rieur chauffé a une température légérement inférieure & celle de
la cellule : ceci diminue beaucoup les gradients thermiques . La
cellule est thermostatée & 0,005°C prés . Les mesures sont effec-
tuées 4 1 kHz avec le pont de mesure de capacité General Radio
1609A . La tension de mesure est suffisamment faible (< 0,5 Volt)

pour négliger tout effet électrohydrodynamique .

Le pont de mesure donne la capacité de la cellule
ainsi que son angle de perte . De ces valeurs, et de la capacité
de la cellule a vide, sont déduites la constante diélectrique et

la conductivité électrique .

L'orientation du nématique est réalisée par 1'appli-
cation d'un champ magnétique de 20 kG . La cellule-peut pivoter

dans l'entrefer d'un électro-aimant (Drusch) selon deux positions

qui permettent d'obtenir les configurations planaire ou homéotrope

Les mesures successives des paramétres'ﬁ et o~ selon les deux confi-

gurations nous donnent les courbes d'anisotropie en fonction de la
température .
L'allure caractéristique de chaque courbe se retrouve

toujours d'un échantillon & l'autre du méme nématique . Cependant,

il est difficile d'obtenir des valeurs reproductibles des paramétres

électriques en raison de la dégradation temporelle du produit et

parce que nous avons utilisé des matériaux provenant de différentes

synthéses .
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Les cristaux liquides que nous avons utilisés ne sont
pas trés stables, surtout les bases de Schiff . Les molécules
peuvent s'ioniser par oxydation anodique; en outre la présence
inévitable de traces d'eau facilite la rupture de la double liai-
son par hydrolyse . Il s'ensuit une augmentation non contrdlable

de la conductivité (environ 10 % de la valeur moyenne en 48 h) .

Le grand nombre d'observations relatives a notre
étude a nécessité une importante quantité de produit et plusieurs
synthéses du méme composé . Les paramétres électriques moyens des
synthéses successi#es ne sont pas, en général, identiques : il peut
exister un facteur 10 entre les conductivités moyennes de synthéses
différentes .

Comme & et g~ sont des paramétres fondamentaux, il a été
nécessaire de caractériser chaque cellule d'observation . Nous
avons mesuré directement sur notre cellule d'observation les carac-
téristiques électriques perpendiculaires de l'échantillon ; en effet,
la configuration planaire des molécules ne permet que la détermina-
tion des composantes perpendiculaires . Les composantes paralléles

ont été déduites des courbes types d'amisotropie .
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= Chapitre III -

LES INSTABILITES DE FLEXION
(Mécanisme D.V.G.P.)

Le mécahdisme de 1'instabilité de flexion

Avant d'exposer les équations paramétriques du systéme,
nous rappelons le mécanisme d'instabilités électrohydrodynamiques
de flexion . Le nématique considéré posséde une anisotropie diélec~-
trique négative, il est ‘aligné suivant une direction E; parallele
aux parois, le champ électrique'g est appliqué perpendiculairement

aux molécules .

I1I.1.1. Description du mécanismg

— et wm o - —

A partir d'une idée de Carr [21], Helfrich [187 a

développé un mécanisme de l'instabilité en excitation continue .

Des fluctuations de charges électriques et d'orientation
du directeur existent dans le milieu . Dans un plan (E, ;Z), consi-
dérons une fluctuation périodique du directeur . A cause de l'miso-
tropie des paramétres électriques (£,7), les lignes de courant

s'infléchissent .
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. IIT1.1., : MECANISME DE CARR-HELFRICH D'AMPLIFICATION D'UNE

FLUCTUATION DE FLEXION

a) La création de la charge d'espace permet 1'ampli-
fication d'une fluctuation de flexion

b) les molécules s'orientent perpendiculairement au champ
électrique local. Le couple visqueux est destabilisant.




I1 en résulte la formation de charges d'espace de
signe opposé selon la courbure de la flexion (fig. III.1a) . Dans
leur mouvement, les charges entrainent le fluide et induisent des
gradients d'écoulement et l'apparition d'un couple visqueux qui
tend a basculer les molécules hors de leur position d'éqﬁilibre .
D'autre part, les charges d'espace créent un champ électrique
transverse qui exerce un couple diélectrique également destabili-

sant sur les molécules .

A ces deux couples destabilisants s'opposent deux
couples stabilisants : le couple électrique dii au champ extérieur
et le couple élastique . Si les couples destabilisants 1'emportent,
la déformation est amplifiée, les molécules qui ont pivoté accrois-
sent l'accumulation des charges d'espace . Le prbcessus est ainsi
amplifié, la distorsion peut se développar . Il y a alors compétiti-
vité entre l'accumulation des charges et la perte de celles-ci par

diffusion, ce qui limite 1'amplitude de la distorsion .

Ce mécanisme a été adapté au cas d'une excitation
alternative par D.V.G.P. [19] « Leur calcul montre qu'une distorsion
infinitésimale, soit statique, soit dynamique, est compatible avec

‘les équations de mouvement des charges et du directeur .

Deux régimes d'instabilités ont été mis en évidence
selon les valeurs de la fréquence de l'excitation w par rapport a

la fréquence de relaxation des charges 1/7 [17] .

- Régime de conduction : WT.K1 : les charges peuvent relaxer i
2€eg1 < p

chaque alternance . Elles sont alors remplacées par des charges

de signe opposé . Comme le champ électrique a égaiement changé de
signe, le couple di au champ transverse reste destabilisant . La
vitesse du fluide conserve la méme direction et le couple hydro-
dynamique le méme signe . La courbure de la distorsion reste loca-

lement constante .

L'instabilité apparait sous 1'aspect de lignes bril-

lantes équidistantes, perpendiculaires & la direction d'alignement
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(fig. IIT.2a) . Ces lignes sont des focales, images de la source
a travers le milieu distordu . La périodicité de cette structure
en "domaines de Williams" [14] est de 1'ordre de grandeur de

l'épaisseur de 1'échantillon .

Le mouvement cyclique des poussiéres entre deux lignes
et a travers l'échantillon traduit le mouvement en rouleau du
fluide . Les focales ne sont pas visibles en lumiére polarisée
perpendiculairement a H; : le directeur reste dans un plan défini

> -
par (E, no) .

- Régime diélectrique : WT> 1, les charges sont stationnaires .

Pour que des instabilités apparaissent, il faut que le signe de la
courbure s'inverse a chaque alternance de l'excitation . La période
des instabilités ne dépend pas de l'épaisseur de 1'échantillon .

Un réseau de lignes perpendiculaires a ;; apparait au seuil (fig.
III.2b), il est invisible en lumiére polarisée perpendiculairement
a ;; + Au dela du seuil, ce réseau se transforme en une figure ca-

ractéristique de cette instabilité : la texture en chevrons (fig.

11I.2¢) .

III.1.2. Equations paramétriques du systéme

— e . am— — — ot . ——— e b o —

En utilisant les équations qui décrivent les comporte-
ments mécanique et électrique du nématique soumis & un champ élec-
trique, Dubois-Violette, de Gennes et Parodi [19] ont montré que
le mécanisme de 1l'instabilité peut &tre décrit par deux équations
différentielles couplées pour la densité spatiale des chz&ges a(t)

et la courbure locale de l'alignement moléculaire ¥(t) =35 $

étant 1'angle (;: ;:) .

Ce sont les équations paramétriques :

fdvalm »g¥-0
2»@ + v{Tf + Eg/M =0
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avec
- E(w) : amplitude du champ app iqué & la fréquence w .
- T : temps de relaxation des charges parallélement a ;:
i S /A
T_ -
oy
- Tf : temps de relaxation de la courbure pour la flexion .
- Uh : est une conductivité apparente définie par :
G—H=G/;(.§.g__°}_),
Y
-1 : est une viscosité effective .

L'équation des charjes est identique a4 celle dfun
ligquide avec en plus un terme di au caractére anisotrope du milieu .
Ce terme s'annule lorsque les aiisotropies diélectriques et de
conductivité sont égales . De p us, quand cﬂﬁ‘ O,le couplage entre
les deux équations disparait .

I1I1.1.3. Sasggtégiqgigggs des leux régimes

a) Régime ¢ 2 conduction :

Lorsque wT £ 1 et w'f$>1, le champ seuil de I'instabi-

1ité duv récime de conduction es donné par :

o E2 (1+w';'1’2)
E° (w) = ‘2’ — - (I11-1)
"= (1+w T7)

T est e ;aramétr: de Helfrich défini par :

- T C é
. SR 7/ AN G/ A (111-2)
< &2 Ea
- 8§ est un rappor des coeffic :nts - viscosité du nématique .

2
- A et Eo sont des coefficie: ts qu: interviennent dans l'expres-

sion du temps de relaxation de la courbure :




1 2 2
_'F;(_UT)- = A (EO + ET(w)) . (I1I-3)

g2 .. 4 . 2
o E_Lgoéa 3

ou K3 est la constante élastique de flexion et k 1le vecteur
d'onde de 1l'instabilité .

- S
7T

ol ﬂF est la viscosité de flexion [30] .

L'équation (III-1) donne le seuil en continu :

Elle fournit également la limite de validité du régime de

conduction :

(I11-4)

Les premiéres observations expérimentales ont conduit

a prendre comme valeur de k : T/d (d = épaisseur de l'échantillon),

ce qui implique une tension seuil

1+ (c%-1) 02 /0?2
< (I1I-5)

2 2
VT (w) = V° (0) ;
1 - wz/w:




2

K. m 1
avec Vz(o) = - 43 5 (I11-6)
gL Eabo -1

Les équations (III-5) et (III-6) donnent la condition

p p . 2
d'existence des instabilités dans le régime de conduction : ([ >1 .

La validité des expressions (III-1) et (III-5) nécessite
2
U)Tf§>1 . Cette condition n'est remplie que si A Eo/wc»<< 1, c'est-
a-dire si 1'épaisseur de l'échantillon est trés supérieure a une

3T

épaisseur critique : dcs'ﬁ ( 0 ) . La condition d>» dc assure

la validité de 1'équation (III-1) dans un domaine de fréquences

. d
(wo, wi) fonction du rapport dc . (wiaxzwc quand d>» dc) .

b) Régime diélectrique :

Aux fréquences telles que Tf(w)<< T, la courbure suit
1'excitation ; il est donc raisonnable (ce qui est confirmé par le
calcul) de considérer w%p;i . Les charges sont alors stationnaires .
C'est le régime diélectrique . Le calcul prévoit que le vecteur
d'onde de cette instabilité est pToportionnel a u.J}é et indépendant
de 1l'épaisseur de 1'échantillon . D'aprés la relation (III-3), il
s'ensuit un champ seuil proportionnel & w% .

Le calcul prédit en outre une période de l'instabilité
petite, de l'ordre de quelques microns . Dubois-Violette [303 a
montré que 1l'équation qui caractérise le régime diélectrique n'est
satisfaite que pour les valeurs du paramétre Qz supérieures a
1'unité .

2 ; . ) .
Cette condition " > 1, nécessaire a l'établissement

des deux régimes d'instabilité de flexion, peut s'écrire :

A/ > (1- éaé) /4 | (I11-7)
NS 8// €L
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FI1G. ITI.3. : VARIATION DU RAPPORT DES CONDUCTIVITES ELECTRIQUES
PARALLELE ET PERPENDICULAIRE AVEC LA TEMPERATURE
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b) Cg - qla 120°C = 2.10'9 (O-.cm)"1
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Quelle que soit la valeur de &, cette condition n'est

plus vérifiée si U-l-{ < 0, soit :

QJ < él (111-8)
Ty €1

Nous nous sommes intéressés a deux nématiques, C8 et
40.8, qui, par le fait d'un préordre smectique, possedent une
anisotropie de conductivité négative dans un domaine de plusieurs
degrés au-dessus de la transition smectique - nématique et pour
lesquels la condition (III-8) peut ne plus étre vérifiée . L'ori-
ginalité de cette situation relance 1'intérét des études d'insta-

bilités électrohydrodynamiques dans ces nématiques .

III.2. Caractéristiques électriques des matériaux utilisés

La fig. III.3a présente la variation de l'anisotropie

de conductivité électrique du MBBA en fonction de la température .
T

Le rapport GEZ— est constant dans la phase nématique, il décroit
4

jusqu'a la valeur 1 prés de la phase isotrope [7] .

L'examen des courbes d'anisotropie de conductivité du

T
8 montre des valeurs du rapport ?Fél > 1 au-dessous
4

de la transition nématique-isotrope, puis une décroissance de ce

40.8 et du C
rapport jusqu'a des valeurs inférieures a l'unité . L'inversion du
signe de l'anisotropie se produit plusieurs degrés au-dessus de la

transition smectique-nématique (fig. III.3b et III.4) .

Comme l'anisotropie de la constante diélectrique est
faible et varie peu dans la phase nématique (fig. III.5), la dimi-

nution du rapport entraine la diminution du paramétre de

2 N 2
%;}frich (" jusqu'a des valeurs inférieures a 1 (L =0 lorsque
-E#¥'= —§d=) « Nous appelons ™ 1a température pour laquelle Q2= 1.
/ &/

Cette température différe selon les échantillons, car il existe
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des variations de plusieurs degrés de la température d'inversion
de l'anisotropie de conductivité selon la synthése et la conductivité

moyenne du matériau (fig. IIT.4) .

L'étude des instabilités électrohydrodynamiques dans ces
composés en fonction de la température, et donc la dépendance de [
avec la température, doit montrer la disparition des deux types
d'instabilités précédemment décrits quand Qa <1 (c'est-a-dire aux
températures T<fT*), ainsi que la divergence de la tension seuil

. 2
donnée par (III-5) quand { -» 1 .

Observations expérimentales

Nos résultats concernent des observations effectuées
dans le C8 ou le 40.8 . Les différences observées sont mentionnées

au fur et & mesure des descriptions successives .

Nous disposons de quatre parametres : champ, fréquence,
température et épaisseur . Nous avons distingué deux types de régimes
selon la fréquence de l'excitation : un régime diélectrique a haute
fréquence,et un régime de conduction a basse fréquence qui présente
des caractéristiques différentes selon l'épaisseur et la température .

Nous traiterons d'abord le cas, plus simple, du régime diélectrigue .

I1I.3.1. Bégime diélectrigpg

- — — = m——

A haute fréquence, nous avons observé prés de la tempé-

rature de transition nématique-isotrope , T des instabilités qui

NI?
présentent toutes les caractéristiques du régime diélectrique [31].

- Le seuil d'apparition est un champ seuil { fig. III.6) .

- La déformation est unidimensionnelle ; au deld du seuil, les

instabilités présentent 1l'aspect de ''chevrons'" . SRARE

- L'action d'un champ électrique stabilisant ( 1 kV/cm & f =5 kHz)

diminue le vecteur d'onde de l'instabilité, mais ne modifie pas

son seuil d'apparition .
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- L'intensité de la lumiére diffractée oscille a une fréquence

double de celle de l'excitation .

- Le carréduvecteur d'onde croit d'abord quasi-linéairement avec
" w, puis varie plus lentement jusqu'a une valeur maximale

(wy~1 kHz) au deld de laquelle k2 décroit faiblement (fig.III.7) .

Au-dessous d'une épaisseur critique d;' (déFnuZOpm pour le
40.8 et le CS),le régime diélectrique apparait a4 toutes fréquences * .
Pour les échantillons d'épaisseur d > d;', il existe une fréquence
limite w; a?-dessous de laquelle ce régime n'apparait pas . Cette
fréguence wc croit avec l'épaisseur jusqu'a une valeur maximale

que nous avons obtenue pour des échantillons d'épaisseur supérieure

a4 100 pm (fig. III.6) .

Lorsque la température diminue, ce type d'instabilité

n'apparait plus au-dessous d'une température T caractéristique du

t
matériau . Les seuils d'apparition augmentent fortement et wc—+ o

quand T —T' (fig. III.8) .

I111.3.2. Eégiﬂq_QE conduction

Nous avons vu que pour les petites épaisseurs
(d ~ 10 ym), le régime diélectrique s'étend a toutes les fréquences .
Pour les échantillons d'épaisseur d supérieure a l'épaisseur criti-
que d;ﬂ nous avons distingué deux régimes selon les valeurs du
rapport d/d: .

+

a) d >>de.

1) .
En excitation continue et basse fréquence [0, wc], les
caractéristiques des instabilités sont identiques a celles du régime

de conduction d'un nématique habituel [19] :

Nous n'avons pas observé de variation notable de d;-avec la température .
Aux basses fréquences, les instabilités diélectriques se présentent

sous forme de focales inclinées par rapport a la normale & n. . Cette
modification ne surprend pas, car en plus des oscillations de la courbure :

il peut apparaitre des oscillations des charges, puisque ® <1/T .
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- Les striotions de Williams apparaissent a une tension-seuil qui

]
diverge quand w—>w {(fig. II11.6) .

~ La périodicité des striations est de 1'ordre de 1'épaisseur de

1'échantillon .

- Ltaction d'un champ électrique stabilisant augmente le seuil

d'apparition des instabilités sans changer la périodicitée .

- La dépendance temporelle de 1'intensité diffractée montre que la

courbure est quasi-stationnaire .

Deux importantes modifications surviennent lorsque la

température de 1l'échantillon décroit
- les seuils d'apparition augmentent .

t
- La fréquence limite wc entre le régime de conduction et le régime
diélectrique diminue (fig. I11I1.8) .
A l'approche de la température T+, les seuils d'appari=~
1)

tion des instabilités divergent, alors que la fréquence wc tend

vers zéro (fig. III.8 et III.12) . Aux températures inférieures a

la température T+, a laquelle le régime diélectrique disparait, le

régime de conduction n'existe plus .

Quelle que soit la température, la période des striations
de Williams “\ est toujours inférieure a4 1'épaisseur de 1'échantillon
d . Le rapport %%- est d'autant plus petit que 1l'épaisseur est grande .
Lorsque la fréquence de lt'excitation croit, 1la période-A-diminue
(fig. III.9) .

Ltabaissement de la température provoque un effet simi-
laire sur la périodicité de l'instabilité . A fréquence réduite 1;—
fixée, la période décroit trés rapidement prés de la température
critique * (fig. III.9) . Ce comportement ne se retrouve pas dans
les nématiques habituels : nous avons observé un trés léger accrois-
sement de la période des striations de Williams dans le MBBA en tem-

pérature décroissante .

L'intensité diffractée par les domaines de Williams est

quasi stationnaire aux basses fréquences ; cependant, aux fréquences




fig. I 3 . Modificalion des dormdines de Willigms

). Thelinaison des slvabons.
Cg-d. = 60pm . T = 123%c G x“700

b). Celvles hexagonales of Focles 3 on
grend dngle .
Cp-d= 60pm - T= 4’/73C G x 100
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proches de la fréquence de coupure, elle commence a osciller et
l'amplitude des oscillations croit avec la fréquence . Ainsi, nous
pouvons considérer un régime intermédiaire entre le régime propre
de conduction et le régime diélectrique que nous caractérisons

comme suit :

- I1 se manifeste dans un domaine en fréquences réduites :
Wy
( — 3 1) .

w'
c
- Les charges, ainsi que la courbure, oscillent .
- La tension de seuil d'apparition des instabilités croit avec

1'épaisseur (fig. III.6) .

Lorsque la température de 1'échantillon décroit, le
domaine d'existence de ce régime intermédiaire s'élargit : wi/w;-e o .
Aux températures proches de T le régime propre de conduction a
disparu, il n'existe plus alors, aux trés basses fréquences, que le

[ 4 . . 2 . *
regime intermédiaire .

+
b) d},dc .

Pour des échantillons d'épaisseur typique d ~ 50 um,
les instabilités que nous observons auXx basses fréquences (O, w;)
possédent les propriétés des instabilités du régime de conduction,
mais elles ne se développent plus uniformément éelon la direction
normale a ;; .

Prés de la phase isotrope nous observons les lignes de
Williams perpendiculaires a ;; . La premiére modification qui appa-
rait en températures décroissantes est 1l'inclinaison des focales
d'un petit angle de part et d'autre de la direction normale a H:
(fig. III.10a) . Si nous continuons d'abaisser la température,
1'instabilité apparait sous l'aspect d'un réseau bidimensionnel de
cellules hexagonales dént les branches normales a ;: peuvent se

raccorder a un angle (fig. III.10b) .

La diminution de la taille des cellules dans cette
direction provoque 1l'accroissement de 1'angle apparent des focales

-~ ‘—’
avec la normale a no .
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Les focales ne sont pas visibles en lumiére polarisée
perpendiculairement a E: : le directeur reste dans un plan (E’,:;) .
On note que les poussiéres en suspension dans le fluide décrivent
des cycles réguliers : elles se déplacent d'une électrode a 1l'autre

selon des trajectoires perpendiculaires aux focales .

Ce développement bidimensionnel des instabilités du
régime de conduction est trés important aux basses fréquences et
aux faibles épaisseurs d'échantillon . Il s'atténue et s'annule
lorsque iﬁ- —>1 et pour des épaisseurs supérieures a 100 um . Aux
faibles éﬁ%isseurs {d ~~ 30 um) nous pouvons définir un angle apparent
6 dans tout le domaine de température dans lequel l'instabilité
existe . Cet angle est faible prés de la phase isotrope et il croit
quand la température décroft jusqu'a T  (fig. III.11) . Pour des
échantillons plus épais, la déformation bidimensionnelle n'est plus
visible qu'aux températures proches de T . Quelles que soient
l1'épaisseur de l'échantillon et sa température, l'angle des focales

avec la normale a ﬁ; décroit quand la fréquence d'excitation augmente

I1 est toujours nul quand -1 ,

w!
(o}

La déformation bidimensionnelle existe dans les échan-
tillons de 40.8 comme dans ceux de 08 ; cependant, l'effet est plus

marqué dans ces derniers .

L'évolution des caractéristiques de seuil de ces insta-
bilités avec la température est identique a celle des domaines de
Williams : les seuils d'apparition divergent et wé—e-O quand T-—>T+ .

Aux températures T < T+, ces instabilités n'apparaissent plus .

]

Dans un domaine de fréquences réduites [wi/wc’ 1], nous
retrouvons un régime intermédiaire identique a celui défini précédem-
ment . Ce domaine est d'autant plus large que l'épaisseur de 1'échan-
tillon est faible . Aux trés basses fréquences, les oscillations de
courbure s'ajoutent aux oscillations de charges dans un domaine
w
—+), W_croissant lorsque T décroit . A la température telle

Ye wo ©  wq , . g
que T ST il ne subsiste plus que le régime intermédiaire
[>] [+
dans lequel les seuils d'apparition des domaines de Williams augmentent

rapidement avec la fréquence de l'excitation .
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Interprétation des résultats expérimentaux

Quelle que soit 1'épaisseur de l'échantillon, nous
avons vu qu'il existe une température * caractéristique du nématique
au-dessous de laquelle ni le régime de conduction ni le régime diélec-
trique n'apparaissent . De plus, lorsque T-—>T+, la fréquence de

]
coupure entre les deux régimes wc-»o .

Pour les échantillons de 40.8, dont l'anisotropie de
conductivité correspond aux valeurs reportées sur la courbe (111.44),
la température T* est 65,5°C, alors que la température critique du
40.8 correspondant a la courbe (III.4 B) est T+==67,5°C . Nous avons
observé la disparition des instabilités électrohydrodynamiques de

flexion dans des échantillons de Cg & T = 116,5°C .

Nous avons comparé nos observations avec les prédictions
théoriques de D.V.G.P. pour des échantillons de 40.8 d'épaisseur
d > 100 pm, pour lesquels les caractéristiques des régimes restent
dans le cadre du modéle . Pour ces échantillons, il est raisonnable
de considérer que la fréquence de coupure mesurée w; est la fréquence

limite de validité du régime de conduction W, .

ITI.4L.1. gpgtifipation de l'igportance du_paramétre de Helfrigg

- —— — g  — — -t - - — — — o G — o e - —

a) Détermination de T*

Le modéle théorique prévoit la disparition des instabi-
lités a la température T* i laquelle §2==1 . La détermination de Qz,
d'aprés la relation (III-2) nécessite la connaissance des anisotropies
des paramétres électriques, ainsi que le rapport des coefficients de
viscosité 8 . Ce rapport n'étant pas connu pour les nématiques uti-
lisés, nous avons cherché un ordre de grandeur en supposant la théorie

valable prés de T . Nous avons mesuré la fréquence de coupure w,

NI

ainsi que la conductivité électrique ¥ (Vl.ﬂfqz,prés de T, _) sur

NI
notre cellule . Des valeurs de wc et T = —éiléz- , nous avons déduit

4
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2 2 .
la valeur de { par la relation : Qz- 1 = wc Tz . Nous avons trouvé

2 .
" ~ 3 prés de T pour le 40.8 (fig. III.4A), et en supposant

NI?
P N 2 N ;
cette théorie valable a T=72°C, la valeur { ~ 2 a cette température .

Des valeurs des anisotropies des paramétres électriques,
nous avons déduit la valeur du rapport 0 par la relation III-2

§ >~ 0,12 prés de T et 8~ 0,24 a4 T=72°C . Si nous supposons une

NI
variation normale du rapport 0 des coefficients de viscosité dans

la gamme de température (T+, T..), le report de la valeur 8 =0,5

NI
dans la condition d'existence des instabilités

permet, avec les valeurs des constantes diélectriqueset de conductiviteé
électrique (fig. III.4A), d'évaluer la température critique : ¥ 65,8°C

pour le 40.8 .

La valeur 0 = 0,2 nous donne une température critique
2 ..
™~ 66,5°C et la valeur §=1 pour laquelle la condition {~ > 1 s'écrit
?%/G]_> 1 donne la température T*= 65,3°C .

Ces valeurs sont en bon accord avec la température
- 65,5°C a laquelle nous avons observé la disparition des deux

régimes d'instabilités .

b) Justification de la diminution de la fréquence de coupure wc

avec la température .

La variation de la fréquence de coupure pour un échan-
tillon d'épaisseur d > dc est en accord avec les prédictions du
modéle (éq. III-4) . Elle diminue et s'annule avec Qz-i a la tem-
pérature ™ = 65,5°C a laquelle les instabilités disparaissent

(fig. III.12) .
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¢) Divergence des seuils d'instabilités avec la température .

L'existence d'une température critique et la diminution
de la fréquence de coupure w_  avec la tempéra;ure nous ont permis
de vérifier l'importance de la variation de [ avec la température,
ainsi que la validité du modéle D.V.G.P. [19] . S'il est loisible
de déterminer expérimentalement la température a laquelle §2= 1,
par contre, nous ne pouvons connaitre la variation de Qz avec la
température : en effet,la valeur du rapport des coefficients de
viscosité 6 nous est inconnue . Nous ne pouvons donc comparer nos
résultats avec la forme prévue par 1'équation (III-5) pour la dépen-

dance en température des seuils d'instabilités .

A partir de la relation (III-5), nous avons vérifié la
validité de la dépendance en fréquence des instabilités du régime

de conduction en fonction de la température :

1+ [r?‘(T) - 1] wz/wcz

vz(T,-a)‘-‘-’—) = v3(1, 0) (I11-8)

2 2
1T - w /w
c / o

E//KB(T) kz(’l‘, 0) d°

2
avee V° (T,0) = =~ . (111-9)
’ €ofa £, Qz (1) -1

Sur la fig. II1I.13 est reportée la divergence des
tensions de seuil d'apparition des domaines de Williams en fonction
de la température . Comme la fréquence de coupure varie avec la

température, il est nécessaire de considérer les variations des

. . . . . w
tensions seuil aux mémes fréquences réduites m .
c

Alors que dans le modéle D.V.G.P. le vecteur d'onde k

. m , . .
est supposé constant : = nous avons observé une variation en

fonction de la fréquence et de la température du vecteur d'onde de

w uf
l'instabilité : k (T, ) (fig. III.9) .

“e ) ~AL(T, 7§L')
c
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Nous ne disposons d'aucun modéle théorique pour expliquer
cette variation; cependant une étude des instabilités produites par
une excitation alternative carrée prévoit une périodicité de l'insta-
bilité inférieure a 1'épaisseur de l'échantillon et qui dépend de la

valeur de gz-a [32] .

Nous avons inclus la dépendance en température et en
w
fréquence du vecteur d'onde k (T’-E—-) dans les équations (III-8) et
c

(111-9) .

. “ 5 K2 (T =) 14+ (21 wz/wcz
vi(r, —) =v7(T,0) 5 < = (111-10)
c k“(T,0) 1 - o/

De l1'évaluation de § et de T, ainsi que de la mesure
de w_ s nous déduisons que (Qz-1)<K 1 dans le domaine de température
ol les seuils divergent (T <70°C) . Cette approximation permet de
négliger le second terme du numérateur de (III-10) . Dans 1l'encart
de la fig. III.13 est reporté — 1
: 2 W

vi(r, )

c

en fonction de

k2(1,0)
21, iy ) 1 . Pour les différentes fréquences réduites,
ve(T,0) kK (T,w/we) 2 i
nous retrouvons comme pente des courbes les valeurs (1 - 2 ) .

La dépendance en fréguence prédite par la théorie D.V.G.PS est donc

vérifiée dans tout le domaine de température (T*, TNI) a condition

de tenir compte de la variation du vecteur d'onde de l'instabilité .

II1.4.2. Régime_intermédiaire

Nous avons principalement caractérisé ce régime par

l'oscillation des charges et de la courbure . Alors que le domaine

dtexistence en fréquences réduites L ’ 1] est restreint pour les

W
c
nématiques usuels,ainsi que puur les échantillons de 40.8 et de Cg

de grande épaisseur aux températures proches de TNI’ il s'élargit

lorsque T T" et d/d. — 1.




Ces oscillations de la courbure dans le régime de
conduction s'interprétent par le fait que la condition Tf$> T
n'est plus satisfaite aux petites épaisseurs et aux températures
T ~T* . En effet, 1l'expression (III-3) : —i—:—(—u;-)-:x [E02+ £2 (w)]

augmente, lorsque la température diminue, avec

1
montre que
2 ot 2 )
E°(w) car (251 et avec Eo car le vecteur d'onde de l'instabilité

. . . 2
augmente . Pour les faibles épaisseurs augmente avec Eo car

T
f
le vecteur d'onde k est inversement proportionnel a d . Nous avons

observé 1l'élargissement de ce régime, non seulement dans la région

haute fréquence ( sy 1), mais encore dans la région basse fréquence
w

w

c

(o, TfL)’ ainsi que la théorie le prévoit .
c




CARACTERISTIQUES PRINCIPALES DES INSTABILITES DE FLEXION ( ?;2 > 1)

REGIME DE CONDUCTION

REGIME DIELECTRIQUE

T

Aspect optique de
1tigstabilité

striations perpendiculaires a m qui
disparaissent en lumiére polariSée

perpendiculairement & W,
mouvement hydrodynamiqug

courbure stationnaire

- réseau unidimensionnel de lignes per-
. . —> . . a
pendiculaires & n° qui disparait
en lumiére polarisée perpendiculaire~
hy

—>
ment a no.
-~ la courbure oscille

ﬂw—‘-w

Vecteur d'onde de
l'instabilité

k,\,%"_
k augmente quand T diminue et quand
UJ/L,UC —_— 1

- 1/k ~_ quelques microns
- k est indépendant de 1l'épaisseur
- k2 o< (O aux fréquences (Y A)LL%

Seuil

tension seuil

champ seuil E2 o¢ W

Dépendance en tempé-
rature décroissante

les seuils augmentent

des oscillations de courbure apparaissent
quand T —3 T* les seuils divergent

- les champs seuils augmentent
- les instabilités disparaissent a T = T¥*

et u)c —> O
- les instabilités disparaissent & T = T*
Accord avec la théorie Quantitatif plus d'instabilités a Plus d'instabilités 4 T = T* tel que
T=T*te1que7 = 1 7z=1

Effets de l'épaisseur

d <’dc (~ 20 um) ce régime n'apparait
pas

d k’dc réseau bidimensionnel de
cellules et oscillations de courbure

d < dc ) =0

c
11 existe des instabilités diélectriques
4 toutes les fréquences

Action d'un champ
stabilisant

]

le seuil augmente
la périodicité ne change pas

- k diminue
- le champ seuil n'est pas modifié
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- Chapitre IV -

AUTRES TYPES D'INSTABILITES

*
Les deux types d'instabilités 4 T< T (C?‘< 1)

Nous avons vu, dans le chapitre précédent, que,
conformément &4 la théorie D.V.G.P. [19], les deux types d'instabi-
lité de flexion ne se développent plus aux températures pour les-
quelles Q2<< 1 (T < T*) . Aux températures T < T* nous avons
observé, suivant les valeurs de la fréquence excitatrice, deux
régimes d'instabilités qui se distinguent essentiellement par les
valeurs du vecteur d'onde de la distorsion : un régime basse fré-

d
avec-;r— ~ quelques microns .

1 . .
quence (w < wl) avec k nv— , et un régime haute fréquence (w)>w2)'

Iv.1.1. Bégig_e_bgs_s_e_f_r;égugng_g

Ce régime ressemble beaucoup au régime basse frégquence
des instabilités de flexion caractérisé par les domaines de

Williams, avec toutefois quelques différences importantes :

- Les focales sont paralléles & la direction d'orientation des
*
molécules ;: . A des températures proches de T elles s'inflé-

chissent légérement de part et d'autre de/EZE(fig. Iv.1a),
. —— Lo ;AL —
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tandis que plus prés de la phase smectique elles sont rectilignes
—_—
(fig. IV.1b) . En lumiére polarisée perpendiculairement a n_ les

-
focales disparaissent : le directeur reste dans le plan (E, ﬁ;) .

- L'instabilité est caractériséepar un champ seuil, comme le montre

la fig. IV.2 .

- I1 existe des mouvements hydrodynamiques du fluide : l'observation
des poussiéres en suspension dans le nématique met en évidence
deux types de mouvements : un mouvement cyclique normal aux focales
et confiné entre elles, et un mouvement plus lent paralléle aux

focales .

- La périodicité des focales prés de T* est du méme ordre de grandeur
que celle des striations de Williams juste au-dessus de T*; sans
8tre égale a 1l'épaisseur d, elle augmente quand d augmente . Elle
diminue lorsque la température décroit . La disposition des focales

est plus réguliére aux faibles épaisseurs d'échantillons .

- La variation temporelle de l'intensité de la lumiére diffractée
par l'échantillon déformé traduit des oscillations de la courbure
pour toutes les épaisseurs d'échantillons que nous avons étudiées

(30 pm < d < 120 ym) .

- Un champ stabilisant de haute fréquence (quelques kV/cm a 5 kHz)
augmente le champ seuil d'apparition de lt'instabilité, mais ne

modifie pas la périodicité de la distorsion,

Iv.1.2. Bégime haute fréquence

Au dela d'une fréquence limite Woy nous observons un
régime présentant des caractéristiques trés semblables a celles du
régime diélectrique habituel a l'exception d'une seule : l'arrange-
ment des focales est bidimensionnel (fig. IV.3) . Mais comme pour le
régime diélectrique :
- Les périodicités sont indépendantes de 1l'épaisseur de 1'échantillon

et de 1'ordre de quelques microns . f
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~ Les vecteurs d'onde de 1'instabilité parallele et perpendiculaire
a ;2 augmentent avec la fréquence excitatrice jusqu'a des valeurs

maximales atteintes & une fréquence f, ~ 1 kHz (fig. IV.4) .

M

~ Les fbcales disparaissent en lumiére polarisée perpendiculairement

- L'instabilité est caractérisée par un champ seuil qui augmente
avec la fréquence . Si la température décroit, le champ seuil

croft (fig. IV.5) .

- L'analyse temporelle de la lumiére diffractée met en évidence des
oscillations de courbure : l'intensité oscille a une fréquence

double de celle de l'excitation .

- Un champ stabilisant diminue les vecteurs d'onde de 1l'instabilité,

sans changer la valeur du champ seuil .

Il ne nous a pas été possible de déterminer avec précision

la fréquence limite wo entre les deux régimes ; en effet, la transi-
tion est masquée par un important mouvement hydrodynamique . Nous

n'avons pas noté de variation importante de cette fréquence de tran-
sition avec 1'épaisseur de 1l'échantillon . Dans le domaine de tempé-

*
ratures,(TSN, T), wb augmente lorsque T.._>TSN

La fréquence th représente en fait la limite supérieure

d'existence des instabilités '"basse fréquence' caractérisées par les
\ . —> , .
focales paralleles a n . Aux températures T proches de T*, les insta-
bilités bidimensionnelles que nous venons de décrire peuvent étre
observées a4 des fréquences W <:u)tpour des seuils d'apparition infé-
s N . d . .

rieurs a ceux des focales paralleles a no, elles disparaissent cepen-

dant toujours quand W —p Wwe.

"Mécanisme" proposé pour l'instabilité basse fréquence

Les caractéristiques optiques du régime basse fréquence
ne peuvent s'expliquer que par l'existence d'une distorsion de .ﬁ‘
torsion périodique et de vecteur d'onde perpendiculaire a ;; « Une
telle distorsion se traduit bien par des focales paralléles a EZ ’

. g . . R . . s > .
qui disparaissent en polarisation perpendiculaire a n_ , puisque le
> -

directeur reste toujours dans le plan (E, no) . Pour rendre compte

de cette instabilité, il faut donc imaginer un mécanisme capable

d'amplifier des fluctuations ?e torsion de l'orientation moléculaire .
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La fig. IV.6 décrit trés sommairement un tel mécanisme .
Considérons une fluctuation de torsion de l'orientation du directeur,
dans un nématique dont l'anisotropie de conductivité est négative
(V]_> V}» . Dans les zones d'orientation distordue , les lignes de
courant sont infléchies, les charges préférant s'écouler perpendicu-
lairement aux molécules . Si nous supposons l'existence d'un mouve-
ment du fluide paralléle aux lignes de courant, il apparait dans ces
régions une composante de 1'écoulement paralléle a EZ et un gradient
de vitesse perpendiculaire a ;2 . Le couple visqueux exercé par cet
écoulement sur les molécules est caractérisé par le coefficient de
friction 03 {357 . SiC><3 est positif, ce couple est destabilisant
et la fluctuation d'orientation du directeur peut étre amplifiée .
Dans les nématiques usuels<¥3[36} est négatif, ce qui entraine, en parti-
culier, que les molécules ont un angle d'orientation stable dans un
écoulement paralléle a E; + Mais,récemment, des nématiques dans
lesquels o% est positif ont été mis en évidence [36] [37 ], et il a
été prédit que, au-dessus d'une transition smectique - nématique,
les fluctuations d'ordre smectique pouvaient entrainer un changement
de signe de 03, et méme une divergence positive de ce coefficient de

friction [38] . Nous avons vérifié, en utilisant un dispositif mis

au point par Pieranski et Guyon [37], que X, était positif dans toute

3
la phase nématique du 40.8 (au moins jusqu'a des températures proches
de TNI)’ ainsi que dans toute la phase nématique du C8 . Le mécanisme,
que nous venons de décrire, peut donc exister dans toute la gamme de

température oﬁ(T; est négatif et oX_ est positif .

3

Ce mécanisme ne permet que de rendre plausible l'existence
d'une instabilité associée a une déformation de torsion . Il est
compatible avec l'existence d'un mouvement hydrodynamique paralléle
aux focales, mais des calculs détaillés sont nécessaires pour faire
apparaitre explicitement le champ seuil . Si nous cherchons a trans-
poser les calculs D.V.G.P., le probléme du couplage entre la charge
d'espace et la courbure de la distorsion reste entier, et ne pourra
sans doute se résoudre que par un calcul complet a deux ou trois
dimensions, la déformation n'étant vraisemblablement pas de pure
torsion . Dans ces conditions, nous ne pouvons encore interpréter

l1'instabilité haute fréquence .
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Retour sur le développement bidimensionnel des instabilités de flexion

dans le régime de conduction

Nous avons vu que pour T > T*, les instabilités du régime
de conduction, tout en gardant un comportement conforme aux prédictions
du modéle D.V.G.P. en ce qui concerne 1'évolution en température du
seuil, de % 2 et de LUC, peuvent se présenter sous formes de focales
faisant un angle O avec la normale a ﬁz (fig. III.10).

Le mécanisme unidimensionnel proposé par D.V.G.P. ne rend
pas compte de cette modification par rapport aux nématiques usuels.

Considérons les mouvements du fluide qui s'établissent
au~dessus du seuil d'apparition des domaines de Williams. Compte-tenu
des "effets de bord", il existe des régions dans lesquelles 1l'écoule-
ment est paralléle aux molécules et le gradient de vitesse perpendi-
culaire aux molécules (fig. IV.7.).

Dans ces régions, les molécules sont soumises au couple
visqueux caractérisé par 0&3; pour 0(3 positif des fluctuations de
torsion peuvent étre amplifiées. L'instabilité ne se développe plus
uniformément dans la direction normale a ;Z : l'apparition d'une
distorsion de torsion revient & briser le rouleau en plusieurs mor-
ceaux qui se décalent les uns par rapport aux autres.

L'angle E) varie avec la fréquence excitatrice et 1l'épais-
seur de l'échantillon dans le méme sens que la vitesse du fluide,

qui, d'aprés Grﬁler[33lpst proportionnelle au vecteur d'onde de la
Tl

d 9
augmente. Nous avons vu que "l'effet d'angle'" était plus prononcé

déformation k ~ et qui diminue quand la fréquence de l'excitation

pour des échantillons de faible épaisseur (d ~ 30 um) et qu'il s'atté-

nuait en fréquence croissante ( 6 — o quand YW/ w c — 1).

Transitions entre les différents régimes ad ThA T*

Les deux types d'instabilités que nous avons décritsaux
températures T < T* peuvent apparaitre en fait & des températures lége-
rement supérieures & T* (de 1'ordre de 0,5°C). Selon l'épaisseur et la
conductivité moyenne de l'échantillon, nous avons observé 1'un, 1l'autre
ou les deux types d'instabilités apparaitre entre les deux régimes
d'instabilités de flexion. Quatre régimes peuvent ainsi se présenter

en fréquences croissantes :
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- aux trés basses fréquences,des focales, type "striations de Williams",
; . =
faisant un angle avec la normale a n_.
- aux fréquences supérieureslles focales s'alignent parallélement
. =
an_.
o
- au~dessus d'une fréquence(k)aapparait le régime bidimensionnel
de la fig. IV.3.
- ce régime bidimensionnel se transforme continiment en régime dié-
lectrique avec une distorsion unidimensionnelle de flexion lorsque

l1'on augmente encore la fréquence de l'excitation.

Cette succession de quatre régimes peut généralement
s'observer aux faibles épaisseurs (d ~ 30 um) et lorsque la fréquence
UJE est inférieure 4 la fréquence de coupure u% entre les deux régimes
d'instabilités de flexion. Par contre, lorsque UJE>.u)C)1'instabilité
bidimensionnelle de petite période n'apparait plus entre le régime de
conduction et le régime diélectrique d'instabilités de flexion; cepen-
dant,pour les fréquences supérieres a uJEAelle peut apparaitre pour
un champ seuil supérieur & celui du régime diélectrique de flexion
(fig. IV.5).

Dans tous les cas, lorsque T —>» T* le domaine d'exis-
tence en fréquences des focales faisant un angle avec la normale a
;Z s'amenuise et tend vers zéro alors que la fréquence d'apparition
des instabilités diélectriques de flexion augmente et que celles-ci

disparaissent a T = T*.




CARACTERISTIQUES DES INSTABILITES QUI APPARAISSENT A T < T*

REGIME BASSE FREQUENCE

REGIME HAUTE FREQUENCE

Aspect optique

- focales paralléles a ;’ qui dispa-
raissent en lumiére polarisée per-
pendiculairement a & .

- mouvement hydrodynamgque

- oscillations de courbure

- Réseau bidimensionnel invisible en
lumiére polarisée perpendiculairement
a no

- oscillations de courbure

Vecteur d'onde de
1'instabilité

1
1/k & 'a-

k augmente quand T —» TSN

- 1/k v~ quelques microns, indépendant de
1'épaisseur
- k2 ¥ W aux fréquences (.A)r\)u)l

Seuil

Champ seuil qui augmente avec la
fréquence

Champ seuil qui augmente avec la fré-
fréquence

Dépendance en tem-
pérature

Les seuils d'apparition eto\‘)B augmen-
tent quand T —» TSN

Les seuils augmentent (Ti_+ T;N)

Action d'un champ
stabilisant

- le champ seuil augmente
- la périodicité ne varie pas

~ le champ seuil ne change pas
- k diminue
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- Chapitre V -

QUELQUES OBSERVATIONS
RELATIVES A L'ACTION D'UN CHAMP ELECTRIQUE
SUR UNE PHASE SMECTIQUE A OU C

Nous avons effectué quelques observations sur l'action
d'un champ électrique sur les phases smectiques des deux composés
étudiés : 08 et 40.8 . Contrairement aux effets observés dans la
phase nématique, qui sont identiques quel que soit le type de la
phase smectique qui précéde en température la phase nématique, le
champ électrique agit différemment selon le type de la phase smec-

tique A ou C .

Instabilités électrohydrodynamiques dans une phase smectique C

Si 1'on refroidit lentement un échantillon nématique mono
domaine de C8 jusque sous la température de transition smectique C

nématique, on obtient un échantillon de smectique C qui comporte

de grands domaines d'orientation uniforme séparés par des disclinai-
sons . En ce qui concerne les effets de champ, ces domaines sont
suffisamment étendus pour que l'on puisse les considérer chacun comme
étant un échantillon smectique orienté . La surface des domaines de

méme configuration planaire est de l'ordre de©O.1 mmz.
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Selon la fréquence de l'excitation, nous avons observé

deux régimes d'instabilités qui se distinguent par le vecteur d'onde

.. , >
de la distorsion k : un régime basse fréquence (w <’wt) avec ka1/d et k

perpendiculaire 3 E';, et un régime haute fréquence (w>w2) avec 1/k

g
de 1l'ordre de quelques microns et k paralléle a EZ'

V.1.1. Régime basse frégpgpgg

— o e o g —

Ltapparition de focales plus ou moins paralléles a ;Z
(fig. V.1la) semble étre liée a un champ seuil ; elle est précédée
d'un mouvement hydrodynamique mis en évidence par le mouvement cy-
clique des poussiéres . Ce seuil d'apparition est élevé, de 1l'ordre
de 20 kV/cm . Il y a continuité, pour les champs seuils et la pério-
dicité des instabilités, avec les instabilités du régime basse
fréquence dans la phase nématique, juste au-dessus de la transition
smectique-nématique . Les seuils d'apparition de ces instabilités

augmentent quand la température décroit .

V.1.2. Régime_haute_ fréquence

Au dela d'une fréquence wl il apparait, pour un champ
seuil, de fines lignes brillantes disposées soit perpendiculairement
;;, soit faiblement inclinées de part et d'autre de la normale a
(fig. V.1b) . La périodicité de ces focales est de l'ordre de
quelques microns, elle est indépendante de 1'épaisseur dans la gamme
étudiée (30 um s d < 120 pm) . L'intensité de la lumiére diffractée
par le milieu déformé oscille a la fréquence double de la fréquence

excitatrice : la courbure oscille a la fréquence de l'excitation .

Lorsque l'on diminue la température de 1'échantillon,
le champ seuil de l'instabilité augmente et la fréquence de coupure
entre le régime basseﬁgféqutnce et le régime haute fréquence décroit

(fig. V.2) .

S'il semble exister une continuité entre le régime basse
fréquence en phase smectique C et le régime basse fréquence en phase

. *
nématique dans la gamme [T T ], les instabilités haute fréquence

SN?
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de la phase smectique présentent un aspect unidimensionnel, alors
*
que les instabilités correspondantes en phase nématique (TSN<< T<T)

sont bidimensionnelles .

Instabilités électrohydrodynamiques dans une phase smectique A

Quels que soient la tension et la fréquence excitatrices
et 1'état de polarisation de la lumiére incidente, il n'apparait
pas de déformation dans les échantillons monodomaines de smectique A
(40.8) . Seul un mouvement cyclique des poussiéres strictement perpen-
diculairement a EZ permet de déceler un mouvement hydrodynamique en
rouleaux . L'amplitude de ces cycles diminue lorsque la température
décroit, et le seuil hydrodynamique croit. En configuration planaire
les plans smectiques sont perpendiculaires a ;: ; les écoulements
n'entrainent l'apparition d'aucune focale en raison des contraintes

qui obligent les molécules a rester normales aux plans smectiques.




CONCLUSIONS

Cette étude a essentiellement été entreprise dans le but
d'analyser l'effet des fluctuations d'ordre smectique sur le dévelop-
pement des déformations électrohydrodynamiques dans les cristaux

liquides nématiques.

Les matériaux que nous avons utilisés nous ont permis de faire
varier continiment en fonction de la température la valeur du paramétre
de Helfrich ? 2 depuis des valeurs supérieures a 1 jusqu'a des valeurs
inférieures & 1. Nous avons constaté que le comportement électrohydrody-

namique du cristal liquide dépend trés fortement du signe du paramétre

52 _ 4.

Pour ? 2 > 1, nous observons, comme pour les nématiques usuels,
le développement d'instabilités de flexion. Quand 57 2 tend vers 1 par
valeurs supérieures, les seuils d'apparition des deux régimes d'insta-
bilités (régime de conduction et régime diélectrique) augmentent et la
fréquence de coupure (W _ tend vers zéro. Pour une température.critique
T*, pour laquelle 5 2 est égal &4 1, les instabilités de flexion
disparaissent. Dans tout ce domaine de températures (T* < T < TNI)’ les
conditions de seuil peuvent é&tre interprétées de fagon trés satisfaisante

dans le cadre du modéle DVGP.

Par contre, pour %72 <.1, les instabilités de flexion
disparaissent, nous observons alors deux nouveaux types d'instabilités.
Nous avons proposé une interprétation sommaire qui rend compte du régime
basse fréquence : une déformation de torsion peut étre amplifiée si le
coefficient de friction <x3 est positif et si ie rapport des conduc-
tivités électriques paralléle et perpendiculaire aux molécules est
inférieur & 1'unité. Des calculs détaillés faisant intervenir un modéle
4 plusieurs dimensions -car la déformation n'est vraisemblablement pas

de pure torsion- sont nécessaires pour faire apparaitre explicitement

le champ seuil et les deux régimes.
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Si nous avons pu séparer et classer les différents types
d'instabilités observés, les transitions entre les régimes n'ont pas
été clairement établies. Une étude précise des instabilités aux
températures proches de T* doit permettre la détermination des conditions
d'existence des nouveaux régimes et faciliter l'élaboration d'un méca-

nisme qui rend compte de ces instabilités.

Enfin, les observations préliminaires que nous avons pu
effectuer dans les phases smectiques C ont montré que les caracté-
ristiques des instabilités électrohydrodynamiques étaient trés voisines
de celles que l'on peut obtenir dans la phase nématique & des tempé-

ratures légérement supérieures & T_ . On peut donc en déduire que les ex-

périences effectuées dans la phase izmatique, pour T k,TSN)sont riches
d'enseignements sur le comportement que devrait présenter la phase

. smectique C : ceci est d'autant plus intéressant que la technique de
préparation de lames monodomaines de smectique C est actuellement trés

mal maitrisée.

i e
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