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Introduction générale

La notion d’onde plane est omniprésente dans la physique de 1’état cristallin. Que 1’on
pense au théoréme de Bloch, lequel assure que les fonctions d’onde électroniques ont la
périodicité du réseau (i une phase prés); ou bien que l'on pense aux degrés de liberté
atomiques appelés "phonons", on retrouve toujours la notion d’onde plane. Il est assez
intuitif que cette notion va faciliter énormément la compréhension de tous les problémes
liés & la physique du transport. Par exemple, en ce qui concerne le transport de la chaleur, la
plupart des cristaux, & température ambiante, ont & peu prés les mémes propriétés puisque
la conductivité thermique de tous les cristaux est toujours de l'ordre de 0.3W/K/cm, & un
facteur 3 prés dans un sens ou dans ’autre. Pour ce qui concerne le transport électrique,
la question se complique & peine du fait de la statistique de Fermi Dirac, qui traduit le
principe d’exclusion de Pauli : ainsi, la conductivité électrique sera soit trés bonne s’il
existe des états accessibles libres & une distance en énergie inférieure a la température T,
et trés mauvaise si au contraire il faut franchir une grande bande interdite pour exciter les
électrons.

Ce travail se situe dans le vaste ensemble des recherches visant & appréhender la phy-
sique du transport dans les matériaux qui sont trés loin de présenter la perfection de la
périodicité cristalline. Nous allons en effet traiter de quelques questions relatives au trans-
port dans les "verres". Pour tous ces matériaux (parfois appelés "amorphes"), on ne peut
plus faire appel aussi naturellement & la notion d’onde plane, ce qui, immédiatement, com-
plique beaucoup la compréhension des phénoménes de transport. En effet, tant que I'écart
a la périodicité reste faible (comme dans le cas des cristaux comportant des défauts), la
notion d’onde "moyenne naturellement" 'effet de ces écarts a la périodicité idéale. Qu’en
est il lorsque la notion d’onde n’est plus aussi naturelle? Intuitivement, il semble que le
transport sera toujours 2 plus difficile que dans le cas cristallin équivalent. Nous décline-
rons cette intuition au travers de deux idées que nous retrouverons dans chacun des trois
chapitres de ce document :

e Le transport est si difficile dans les "verres" qu’il est fortement "inhomogéne", au-
trement dit il est dominé par une petite portion de 1’ensemble "contrainte exté-
rieure/systéme vitreux".

e [’étude du régime non linéaire, ou les effets produits sur le systéme cessent d’étre
proportionnels & la contrainte appliquée, est un trés bon révélateur de la nature de
cette "petite portion" qui domine le probléme du transport.

Ainsi, dans le chapitre 1, consacré & ’étude des échauffements produits dans des verres
isolants soumis & des micro faisceaux de particules, nous verrons que le probléme du trans-
port (de la chaleur) est dominé par les fluctuations temporelles de I'intensité du faisceau
incident : la somme des effets thermiques induits sera dominée par ce qu’il se passe durant
les brefs instants ou le faisceau est d’intensité "exceptionnellement" élevée. Toute cette
physique provient de la trés faible conductivité thermique du verre, 10 & 100 fois plus
faible que celle des cristaux, & Température ambiante.

Le chapitre 2 est consacré a 1’é¢tude de la conduction par sauts entre états électro-
niques localisés par le désordre. Dans ce cas, contrairement au chapitre 1, 'intensité de

2Cette idée souffre quelques exceptions, comme par exemple le fait que, pour 7 < 7K le Bismuth
transporte infiniment mieux le courant lorsqu’il est amorphe (il est alors supraconducteur) que lorsqu’il
est cristallin (il est alors normalement métallique). Mais il est bien connu, depuis les développements de
la Théorie de Landau des Liquides de Fermi, que l'instabilité supraconductrice joue un role tout & fait
exceptionnel pour les systémes électroniques.

1
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stable dans le temps. Cependant, nous verrons que ce sont alors les "fluctuations spatiales"
qu’il faut prendre en compte pour comprendre le transport. Nous montrerons, en effet,
que, suivant la valeur du champ électrique F', le chemin qui porte ’essentiel du courant
électrique, dans le verre, n’est pas du tout le méme : pour F — 0, il s’agira d’un che-
min de type "percolation isotrope", alors que dans la limite F — oo ce sera un chemin
de type "percolation dirigée". Nous montrerons que le comportement non linéaire courant
tension permet justement de "voir" cette transformation d’un type de chemin en ’autre, et
d’obtenir certains renseignements nouveaux sur la topologie de ces chemins de percolation.

Enfin, le chapitre 3 traite de la constante diélectrique basse fréquence dans les verres
isolants. Cette étude s’inscrit dans le cadre qu’on appelle "le modéle des doubles puits"
élaboré par Anderson, Halperin et Varma (et indépendamment par Philipps) au début des
années 70. Nous rappellerons que ce modéle, en dépit de sa simplicité extréme, permet de
rendre compte du comportement si particulier des verres, surtout aux plus basses tempé-
ratures. Cependant, nous montrerons qu’en y regardant de plus prés, le comportement non
linéaire de la constante diélectrique ne peut pas étre expliqué dans ce modéle. Nous propo-
serons alors, suivant un travail récent de Burin et al., que le probléme du transport dans
ces systémes est dominé par "des fluctuations spatio-temporelles" tout a fait particuliéres :
les doubles puits n’interagissent efficacement que s’ils sont quasi semblables (donc a priori
assez éloignés les uns des autres), et, de plus, U'interaction ne joue un rdle qu’a certains
instants bien précis de la période électrique, qui dépend des caractéristiques fines des deux
doubles puits considérés.

Nous nous permettons une remarque de forme : la longueur de ce document atteint la
limite supérieure autorisée a cause des efforts qui ont été faits pour le rendre "lisible". En
particulier, chaque sous-chapitre comporte une introduction exposant le probléme traité et
une conclusion synthétisant les résultats principaux. On peut donc sauter des sous chapitres
entiers, sans pour autant perdre le fil de la lecture. Une autre facon de lire ce document est
de ne considérer que les Figures et leurs 1égendes, qui constituent un sous ensemble suffisant
pour comprendre 1’essentiel de ce qui est dit. Enfin, bien siir, on peut, si on le désire, lire
ce travail en entier. Dans ce cas, ’exposition des problémes a été congue pour qu’aucune
consultation de la bibliographie ne soit nécessaire, méme pour une compréhension détaillée
des résultats obtenus.



Chapitre 1

Fluctuations temporelles et
thermométrie sous micro faisceau.

Introduction

L’étude des échauffements durant l'irradiation d’ échantillons solides a déja fait I'objet
de nombreux travaux [1], [2], [3], [4]. Cependant, les résultats que nous présentons ici &
ce sujet sont originaux [5], puisqu’ils répondent au besoin de prévoir les perturbations que
subit un échantillon étudié par un nouveau type de faisceau : celui d’'une "Microsonde
Nucléaire" [6], c’est & dire un faisceau d’ions légers (protons ou alphas de quelque MeV
d’énergie) de taille transverse micronique [6]. En effet, le Laboratoire Pierre Siie met a la
disposition de la communauté scientifique un tel outil & des fins d’analyse pour des thémes
scientifiques aussi variés que les sciences de la Terre, la microbiologie ou ’environnement.
Disons en un mot que l'analyse dont il s’agit est celle de la composition élémentaire de
I’échantillon que 1’on peut déduire & 1’échelle du micron & partir du spectre en énergie
des diverses particules secondaires générées par l'interaction faisceau/matiére (tels que les
photons X, les électrons émis, les ions rétro diffusés, etc ...). Il s’agissait donc de savoir
si avec des faisceaux aussi concentrés (et donc des densités accrues d’énergie dissipée), les
faisceaux d’ions légers conservaient, ou pas, leur caractére peu perturbatif.

Les verres étant parmi les solides qui conduisent le plus mal la chaleur, c’est a prior:
dans ce genre de matériau que les échauffements sont les plus élevés. C’est pourquoi nous
avons mis au point un réseau de micro thermocouples lithographiés sur un substrat de
verre, permettant d’avoir accés en temps réel aux échauffements produits dans ce verre
lors de son irradiation & la Microsonde Nucléaire. Nous verrons dans un premier temps le
principe de ce dispositif, ainsi que le fait que ’on peut rendre compte, par une résolution
élémentaire de 1’équation de la chaleur, des échauffements mesurés en tout point & condition
que ces derniers soient préalablement moyennés sur le temps.

En second lieu, nous montrerons que les fortes fluctuations de ’échauffement, mesurées
aux courtes échelles de temps, sont imputables aux fluctuations de 'intensité du faisceau
incident. Ceci a posé un probléme nouveau qui est la résolution de ’équation de la chaleur
lorsque le terme source est bruité, c’est & dire aléatoire. Dans le cas d’un bruit blanc,
nous donnerons la solution ezacte de ce probléme et montrerons que les fluctuations de
Déchauffement ont toujours tendance a dominer sur sa valeur moyenne pourvu que l’on
s’approche suffisamment prés de la zone irradiée. C’est cette découverte de la prééminence
des fluctuations temporelles pour le transport de la chaleur dans les verres qui a donné
naissance au titre de ce chapitre, et que 'on retrouve dans le titre de ce mémoire.

Enfin, le troisiéme point s’attache aux effets thermiques induits par les échauffements
dans deux cas bien distincts : le claquage optique d’un échantillon de Quartz irradié par
un laser femto seconde et la vaporisation d’une fine couche de Zn irradiée a la Microsonde
Nucléaire. Comme dans les prochains Chapitres, nous retrouverons alors 'importance des
non linéarités, importance soulignée dans le titre de ce mémoire.

3
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F1a. 1.1 — Micro thermocouples Au/a—YSi lithographiés sur substrat de verre (a—SiOg).
Le pouvoir thermoélectrique des semi-conducteurs, ici —aYSi, étant trés supérieur a celui
des métaux tels que 1’Or, ’échauffement, produit en tout point de la surface du verre lors
d’une irradiation au point M, génére entre deux barrettes d’Or une tension électrique V'
proportionnelle & la différence de température existant entre les deux points ol ces barrettes
interceptent ’a—YSi.

1.1 Mesures de I’échauffement moyen a ’échelle du pm.

Nous présentons ici le principe de fonctionnement de nos micro thermocouples, en in-
sistant sur les premiers résultats que ces dispositifs ont fourni, & savoir les mesures de
I’échauffement moyenné sur le temps. En effet, méme si ces résultats sont conformes aux
prédictions élémentaires de 1’équation de la chaleur, cette conformité méme nous permet-
tra d’établir la validité des mesures d’échauffements sous micro faisceau dont nous nous
servirons dans tout ce premier chapitre.

1.1.1 Micro thermocouples et cadre expérimental.

Comme le montre la Figure 1.1 page 4, nos micro thermocouples sont constitués d’une
microstructure déposée sur un substrat de verre par des techniques de lithographie stan-
dard. Vu de dessus, il s’agit d’un fin ruban (10pm de large) de semi-conducteur amorphe
(a—YSi que nous retrouverons au Chapitre 2) intercepté sur 5mm par des rubans d’Or de
dimensions analogues, ces rubans d’Or étant espacés de 200um. Du fait du pouvoir ther-
moélectrique bien plus faible pour les métaux (~ 1uV/K) que pour les semi-conducteurs,
I’échauffement produit, en tout point de la surface du verre, par une irradiation au point
M, ne générera de tension thermoélectrique notable que le long du ruban d’a—YSi. Cette
tension sera interceptée par les rubans d’Or, et la tension entre deux rubans d’Or sera
proportionnelle & la différence de température entre les deux jonctions Au/a—YSi corres-
pondantes.

La Figure 1.2 page 5 montre 1’étalonnage de ce dispositif, réalisé indépendamment
de toute irradiation, permettant de déterminer le pouvoir thermoélectrique S(7T), c’est
a dire le coeflicient de proportionnalité entre une tension thermoélectrique 6V résultant
d’un échauffement infinitésimal 66 autour d’une température moyenne T'. Ce coefficient est
presque 10 fois moins élevé que celui de semi-conducteurs dopés usuels, mais en revanche
il dépend négligeablement de la température du substrat 7', ce qui facilitera grandement
le dépouillement des mesures puisque l'on pourra écrire V' = S8 méme si ces grandeurs ne
sont pas des infiniment petits.
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Fi1G. 1.2 — Pouvoir thermoélectrique S de 'a — Y S4, mesuré indépendamment de toute
irradiation. Pour traduire les tensions thermoélectriques mesurées en échauffement, on
prendra S = 30pV /K a toute température.

Le dispositif de la Figure 1.1 est ensuite enserré par une de ses extrémités sur un porte
échantillon en Cuivre massif servant de réservoir thermique (symbolisé par "Thermostat").
Des pistes de cuivre (500um de large) indépendantes déposées sur du capton collé sur le
porte échantillon permettent recevoir des fils d’Or, soudés par ultra sons, qui font le lien
entre chaque ruban d’Or et chaque piste : ainsi on peut ressouder sur chaque piste un fil
"macroscopique" (d’une fraction de mm de diamétre) que l'on pourra amener a ’entrée
des amplificateurs de tension mesurant les signaux thermoélectriques. Les seules parties en
plastique sont les gainages des cébles coaxiaux protégeant les fils "macroscopiques" : ceci
limite la pollution du vide par dégazage et permet a I’ensemble du dispositif de fonctionner
dans la chambre d’irradiation ot le vide doit étre impérativement meilleur que 10~ mbar.

Le caractére in situ de ces mesures d’échauffement impose des contraintes supplémen-
taires : afin de pouvoir mesurer correctement l'intensité du faisceau incident, il faut po-
lariser le dispositif de la Figure 1.1 & 100V pour forcer les électrons "secondaires" (émis
par la surface de I’échantillon du fait de 'impact du faisceau) a retomber sur ’échantillon.
Cette polarisation statique exige en retour que les amplificateurs de tension soient par-
faitement découplés de la masse, ce qui n’est pas le cas pour les amplificateurs standards
pour lesquels la polarisation statique génére des courants de fuite de plusieurs pyA, mille
fois supérieurs au courant de faisceau que l’on souhaite mesurer avec 'ampéremeétre A de
la Figure 1.3. Il a donc fallu trouver des amplificateurs ol ’isolation entre la tension d’en-
trée et la masse est quasi parfaite (réalisée par isolation galvanique), amplificateurs dont
la résolution en tension est de 1 & quelques pV (suivant les conditions d’utilisation) soit
typiquement 0.01 — 0.1K pour nous.

En plus de cette résolution finie sur la valeur absolue de ’échauffement, le dispositif de
la Figure 1.1 a une résolution spatiale de l’ordre de la largeur des jonctions Au/a—YSi (voir
Figure 1.3) et une résolution temporelle liée au temps de thermalisation 7 du thermocouple
sur le substrat. Un raisonnement simple montre que 7 = Rce ol ¢ est la chaleur spécifique
volumique, e = 0.8um est I’épaisseur de la microstructure (Au +a — Y'S7) et R est la
résistance thermique de contact (par unité de surface) entre la microstructure et le substrat.
La valeur de R peut varier sur deux ordres de grandeur [7], [8], suivant les détails (trop fins
pour étre maitrisés par nous) de la technique de dépot : on arrive ainsi & estimer a priori
que 30us< 7 < 3ms. Nous verrons dans la derniére partie de ce chapitre que les impulsions
thermiques sous faisceau laser permettent de mesurer 7 ~ 0.4ms.
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F1G. 1.3 — En haut : la trés faible résistance du carré d’Or dans une jonction Au/a—7YSi
annule toute tension électrique entre les deux bords A et B, ce qui limite la résolution
spatiale sur le profil d’échauffement & la demi-largeur des barrettes d’Or (soit ici 5um)
dans le cas d’un faisceau parfaitement centré sur la jonction. En bas : Dispositif de mesure
autour de la chambre d’irradiation de la Microsonde, assimilée ici & une source de courant
parfaite : une série d’amplificateurs de tension multiplexés permet de mesurer chaque ten-
sion thermoélectrique toutes les 100us. L’ensemble du dispositif étant porté & une tension
continue de 100V (par rapport a la chambre d’irradiation constituant la masse électrique)
afin de re-piéger sur I’échantillon les électrons émis par la zone irradiée : ceci permet une
mesure fiable du courant de faisceau via I’ampéremeétre A.

Signalons les nombreuses embiiches qui auraient pu rendre la mesure infaisable ou
presque : les jonctions Au-a—YSi auraient pu ne pas étre ohmiques (se comporter comme
des "diodes"), les charges implantées dans 1’échantillon auraient pu perturber par effet
électrostatique les mesures de tension !, S aurait pu violemment dépendre de T'. Nous
avons vérifié que rien de tout cela ne se produisait, ce que vont confirmer les résultats
sur ’échauffement moyen et les prédictions de I’équation de la chaleur que nous abordons
maintenant.

1.1.2 Mesures (et théorie) de 1’échauffement moyen.

Nous présentons ici les prédictions de 1’équation de la chaleur pour 1’échauffement
dans le cas d’une source de chaleur indépendante du temps. Ces prédictions sont ensuite
comparées avec les profils spatiaux mesurés pour I’échauffement moyenné sur le temps afin
de tester la fiabilité de notre dispositif des Figures 1.1-1.3.

1.1.2.1 Prédictions de ’équation de la chaleur.

Un micro faisceau d’ions légers perd son énergie par interactions avec les électrons de
I’échantillon d’'une part et avec les noyaux des atomes de I’échantillon d’autre part. Le
premier de ces deux mécanismes (dit "élastique", par convention) domine typiquement
tant que les ions légers ont une énergie supérieure a 100keV, tandis que le second, appelé
"inélastique", domine en fin de parcours des ions, lorsque leur énergie n’est plus que de

'On pourrait penser que les charges implantées par le faisceau rayonnent un champ introduisant une
différence de potentiel entre deux rubans d’Or donnés, un peu comme dans un condensateur dont les
électrodes (ici I’Or) feraient face & un diélectrique chargé. Ceci ne se produit pas grace au court-circuit
constitué par le ruban d’YSi qui relie tous les rubans d’Or entre eux, rendant ’ensemble de la structure
équipotentielle.
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Fia. 1.4 — Echauffement moyen < 6 > en fonction de la distance r entre le faisceau et le
point le plus proche du couple de barrettes d’Or considéré. On a normalisé par la puissance
moyenne incidente < P >=< IV > ou V = 3MeV est I’énergie du faisceau. L’échauffement
produit par les protons (en foncé) et les alphas (en clair) est identique & grande distance,
ce qui est un point important pour assurer que les signaux mesurés sont bien d’origine
thermique. La prédiction de I’équation de la chaleur est reportée en trait continu. L’origine
des petites discontinuités ~ 0.1K visibles tous les 100um est donnée dans le texte.

I'ordre de quelques dizaines de keV. Il est important de noter que ces deux mécanismes
conduisent & dissiper entiérement dans I’échantillon la presque totalité de la puissance du
faisceau incident < P >=< IV > 2 . En effet, les autres mécanismes, qui aboutissent & la
perte d’énergie par I’échantillon du fait de ’émission de particules secondaires produites
par U'interaction faisceau matiére, représentent moins de 1% de P et sont donc négligeables
d’un point de vue bilan thermique, méme si ce sont eux qui contiennent toute I'information
exploitable en termes d’analyse de 1’échantillon.

La dissipation d’énergie d’un faisceau d’ions légers de ’ordre du MeV s’effectue sur une
distance R, comprise entre 10 et 100um typiquement, R, étant d’autant plus petite que le
numéro atomique de la cible est élevé et/ou que la masse de l'ion incident augmente. Notant
que cette échelle R, n’est pas trés différente du diametre transverse 2ry du micro faisceau,
nous considérerons que la dissipation de ’énergie du faisceau se fait dans une demi-boule
de rayon r; de matériau. Cette modélisation nous permet, en notant ¢ la chaleur spécifique
volumique et x la conductivité thermique, de pouvoir résoudre trés simplement 1’équation
de la chaleur donnant 1’échauffement 0 :

c%i’t) = KAO(T, 1) + p(7, 1) (1.1)

puisque la densité volumique de puissance incidente p(7,t) est alors & symétrie (hémi)-
sphérique :

<Iy> : <
_ Cms ST ST 1.2
p(?) {O sir>rg (1.2)

le facteur 2/3 ci-dessus traduisant que la source de puissance n’occupe qu’une demi-
sphére de matériau. Grace a la symétrie hémisphérique la solution de I’équation 1.1 est trés
simple :

2Les crochets servant ici 4 indiquer une moyenne sur le temps rappelant que jusqu’a nouvel ordre, nous
ne considérons pas les fluctuations temporelles de P.
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Fia. 1.5 — Détail de la Fig. 1.4 pour les courtes distances. Du fait de leur interaction plus
forte avec ’échantillon, le faisceau d’alphas s’arréte au bout d'une distance R, ~ 14um,
bien inférieure & la valeur correspondante pour les protons de méme énergie R, ~ 95um.
C’est pourquoi 1’échauffement mesuré en surface du verre par le micro thermocouple est
supérieur dans le cas des alphas que dans celui des protons.

<Iv> 3 2 :
<0>(r)= (s22) (3-27) itr<n (1.3)
<IV> ifr>r
2TKT ='s

les crochets rappelant que nous sommes face 4 un probléme indépendant du temps 2.

Avant de comparer cette prédiction avec nos mesures, signalons que 1’équation 1.1 dont
elle découle est une version simplifiée de ’équation de la chaleur. On a en effet négligé les
termes de convection car les expériences sont réalisées sous vide, ainsi que les termes de
rayonnement car les échauffements sont localisés sur des surfaces tellement petites (on est
en micro faisceau) que l'on peut montrer que ces termes sont toujours négligeables.

1.1.2.2 Prédictions de ’équation de la chaleur.

Les mesures de 6(r) présentées ici ont été réalisées en mesurant cycliquement les ten-
sions thermoélectriques apparaissant entre les 8 paires de rubans d’Or situées de part et
d’autre du faisceau focalisé en un point M proche du ruban d’a—YSi. Pour une position
M donnée on a donc 8 signaux, que l'on reporte sur la Figure 1.4 page 7, correspondant
a < O(rpp) — O(rpp + 200um) >, ol rp, désigne la distance entre M et la jonction Au/YSi
la plus proche pour le couple de jonctions considéré. On recommence 1’opération pour une
nouvelle position M, décalée de 10um le long d’a—YSi par rapport a la précédente et ainsi,
au bout de 10 opérations de ce type, on obtient ’ensemble de la Figure 1.4 page 7. Si-
gnalons que pour obtenir < € > & partir de 6(¢), on moyenne les mesures sur une dizaine
de secondes d’irradiation, en excluant de la moyenne, bien siir, les points correspondants
au régime d’ échauffement transitoire, régime qui s’étend, selon les valeurs de 7, de 1ms
a 1s 4. Enfin, on s’est affranchi de la valeur précise de l'intensité de faisceau < I > en
normalisant @ par P, utilisant en cela la linéarité de ’équation de la chaleur 1.1 ainsi que
de la prédiction 1.3.

3L’analogie de I’équation 1.3 avec le potentiel électrostatique rayonné (dans un demi-espace) par une
(demi)-sphére uniformément chargée est A signaler.

4On obtient cette échelle de temps par la relation, bien connue pour les phénomeénes diffusifs "standards"
tels ceux de propagation de la chaleur : 'rzp = Dt ot D ~ 107®m?s—1 est la diffusivité thermique.
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F1G. 1.6 — La faible épaisseur des micro thermocouples permet de mesurer I’échauffement a
Pintérieur de la zone irradiée de taille 2rg, X 2rg, puisque le faisceau peut passer & travers
la microstructure sans quasiment perdre d’énergie. Pour cela, une jonction Au/a—7YSi de
dimensions inférieures est positionnée dans la zone irradiée, puis déplacée parallélement
a la grande dimension du faisceau. Hors du faisceau, < # > 1/r mais a l'intérieur du
faisceau < @ > converge vers une valeur & peine supérieure & 6(rg;) comme prédit par
I’équation de la chaleur (trait plein) : cf. éq.1.3.

Sur la Figure 1.4, des discontinuités d’environ 0.1K, apparaissent tous les 100um. Nous
avons établi que cela provient de ce que 1’échantillon de verre est thermalisé seulement &
I'une de ses extrémités, ceci produisant une légére dissymétrie entre les couples de rubans
d’Or situés du coté de la thermalisation et les autres (ces derniers étant légérement plus
chauds, toutes choses égales par ailleurs). Soulignons que ’échauffement moyen produit &
grande distance r > 400pum par les protons ne difféere de celui produit par les alphas que
de quelques centiémes de K alors que cette différence augmente systématiquement quand r
diminue. Ceci se comprend bien car les alphas, qui s’arrétent au bout de R, = 14um dans
le verre, produisent une plus forte concentration volumique de puissance que les protons
(Rp, = 95um) : on s’attend donc & ce que I’échauffement de surface (que nous mesurons)
soit plus fort pour les alphas que pour les protons, comme cela est schématisé en encart de
la Figure 1.5 page 8. Ceci se produit d’autant plus nettement que r devient de ’ordre de
R, comme cela est montré sur la partie principale de la Figure correspondante.

Ayant établi que les signaux reportés sur les figures 1.4-1.5 sont qualitativement compa-
tibles avec des signaux thermiques, passons & un point de vue purement quantitatif. Pour
cela, nous considérons la prédiction 1.3 page 8 et, sans oublier que nous ne mesurons pas
< O(rpp) > directement mais en fait < 6(rp,) — 0(rpp + 200pm) >, nous obtenons avec
k = 1L.5W/(Km) le profil reporté en trait plein sur les Figures 1.4 page 7 et 1.6 page 9.
L’accord est globalement satisfaisant. Signalons que sur la Figure 1.6 nous avons reporté
les données correspondant aux alphas de V = 2MeV car alors R, ~ 9um~ rg ce qui si-
gnifie que c’est ce cas qui satisfait le mieux notre hypothése simplificatrice de géométrie
hémisphérique utilisée pour établir la prédiction 1.3. Rappelons que c’est I’épaisseur sub-
micronique e ~ 0.8um de notre microstructure qui permet au micro faisceau de passer a
travers les micro thermocouples, en y dissipant fort peu d’énergie. C’est ainsi que 'on a
pu obtenir le profil thermique a l’intérieur de la zone irradiée en positionnant nos micro
thermocouples les plus fins (jonctions Au/a—YSi de 5 x 2um?) au sein méme de la zone
irradiée : on constate alors que I'échauffement n’augmente plus que trés lentement lorsque
r diminue, comme prévu par la prédiction 1.3.
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Fi1G. 1.7 — Fluctuations temporelles d’échauffement §6, normalisées par la valeur de ’échauf-
fement moyenné sur le temps, pour un faisceau de protons de 2MeV. Les mesures ont été
réalisées trés prés du faisceau (& une distance r = 10um). Etant donné que 1’échauffement
dépend seulement de P et de r, les fluctuations enregistrées proviennent soit d’un mauvais
montage expérimental permettant des fluctuations de la position r de la microstructure
par rapport au faisceau, soit de fluctuations de P. La comparaison de cette Figure avec la
Figure 1.8 permet d’exclure les fluctuations de r et d’incriminer les fluctuations de P, plus
précisément les fluctuations de l'intensité de faisceau I, voir Figure 1.9.

Pour résumer, nous avons ici confronté 1’équation de la chaleur et nos mesures d’échauf-
fement résolues a 1’échelle du micron. Vu le caractére extrémement bien établi de I’équation
de la chaleur (depuis Joseph Fourier vers 1820!), il s’agissait non pas de tester cette équa-
tion mais bel et bien de savoir si notre dispositif inédit de mesures était fiable. Nous avons
constaté un accord raisonnable des mesures effectuées grice a nos micro thermocouples avec
les prédictions de I’équation de la chaleur. Pour aussi importante que soit cette constata-
tion, elle ne suffit pas & elle seule & totalement établir la fiabilité dont il est question. En
effet, un certain nombre de questions de droit se posent : qu’en est-il de la tension générée
par le courant de faisceau qui passe & travers le ruban d’YSi lorsqu’il rejoint la masse? Y
a-t-il un role joué par le fait que les électrons secondaires ne retombent pas exactement
dans la zone irradiée dont ils ont été émis ? Des réponses & toutes ces questions se trouvent
dans la thése de Mr. G. PLumereau. Vu le caractére synthétique du présent document,
nous ferons ’économie de ces questions et supposerons fermement établie la fiabilité des
mesures faites avec nos microthermocouples.
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Fi1G. 1.8 — Données similaires a celles de la Figure 1.8 page 11, & ceci prés que les me-
sures ont été faites 5 fois plus loin du faisceau (r = 50um). Les fluctuations temporelles
d’échauffement ont la méme intensité relative que dans le cas des mesures a r = 10um de
la Figure 1.7 page 1.7. Ceci exclu que les fluctuations de r soient responsables des fluctua-
tions mesurées car l'influence relative d’un bruit en position §r donné devrait s’atténuer a
mesure que la distance r entre la microstructure et le faisceau s’accroit.

1.2 Echauffement de Bruit

Nous présentons ici la découverte de 'importance des fluctuations temporelles de 1’échauf-
fement. Il nous a semblé utile de respecter la chronologie du travail que nous avons effectué
a ce sujet, c’est & dire de commencer par la découverte expérimentale, pour dans un second
point passer & la modélisation qui a été la ndtre. Cette modélisation a bien str suggéré
des mesures complémentaires et systématiques que nous présentons en troisiéme et dernier
point.

1.2.1 Découverte des fluctuations d’échauffement

Considérons les Figures 1.7-1.8 obtenues en augmentant jusqu’a 50kHz la cadence de
mesure des deux paires de rubans d’Or les plus proches du faisceau °. On constate que
I’échauffement mesuré fluctue fortement aux échelles de temps de quelques ms & quelques
dizaines de ms. Cette découverte inattendue était, dans la section précédente sur 1’échauf-
fement moyen, fortement masquée par le processus de moyenne interne réalisée par les
amplificateurs de tension dont nous avions réglé la constante de temps a 0.25s. Reprenant
I’équation de la chaleur 1.1, on devine que de telles fluctuations d’échauffement ne peuvent
venir que de fluctuations soit de la puissance incidente p (et donc de sa valeur P intégrée
sur le volume irradié), soit de fluctuations de r. En effet, les coefficients ¢ et k ne peuvent
pas étre raisonnablement mis en cause méme en invoquant d’hypothétiques effets d’irra-
diation : d’une part selon la loi de Dulong et Petit, ¢ est identique pour tous les matériaux
6. d’autre part les effets de variation de la conductivité thermique s sous irradiation sont
faibles et a priori non réversibles.

50n mesure systématiquement les deux paires de rubans d’Or les plus proches de facon 3 vérifier en
permanence que ces deux signaux sont opposés puisque le gradient thermique se retourne lorsqu’on traverse
la zone irradiée.

8Ce qui exprime que les degrés de liberté sont tous saturés d’énergie & température ambiante, c’est a
dire que énergie interne atteint son maximum de kpT/2 par degré de liberté, avec kp la constante de
Boltzmann.
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microstructure par rapport & ’échantillon, pour expliquer les données des Figures 1.7-1.8 7
Passant sur les précautions expérimentales systématiques réduisant ér, comme la mise du
porte-échantillon en appui d'un patin rigidement lié¢ au bati ultra-vide, la comparaison des
Figures 1.7 et 1.8 permet de conclure. En effet, supposons que dr soit la cause principale
des fluctuations constatées. On s’attend alors & ce que un bruit expérimental de position
donné ait une influence relative sur ’échauffement d’autant plus faible que r augmente. Or
nous constatons justement ’'inverse, a savoir que les fluctuations relatives de I’échauffement
sont sensiblement les mémes prés du micro faisceau (r = 10pm) que loin (r = 50pum). Ceci
permet d’exclure dr comme source principale des fluctuations d’échauffement.

Ce doit donc étre P = IV qui fluctue. Or, les accélérateurs d’ions légers sont concus
pour réduire les fluctuations de I’énergie du faisceau & un niveau insignifiant 7. Ceci est en
effet tout a fait impératif du fait que les processus générant les particules secondaires
par interactions faisceau matiére (réactions nucléaires, production d’X, rétro diffusion,
etc...) dépendent fortement de 1’énergie du faisceau incident. Par construction, on sait
donc que les fluctuations temporelles de V sont limitées & mieux que 1 pour mille. C’est
donc 'intensité de faisceau I qui doit étre la source des fluctuations d’échauffement. Nous
avons vérifié ce point par des mesures directes de 'intensité avec un ampéremétre rapide,
et qualitativement constaté que les fluctuations d’intensité de faisceau "ressemblaient"
nettement aux fluctuations d’échauffement. Cependant, pour des raisons explicitées en
légende de la Figure 1.9, nous ne pouvons pas effectuer en méme temps des mesures rapides
de tensions thermoélectriques et d’intensité, la conjonction de ces mesures étant seulement
possible dans le cas des mesures "continues" évoquées dans les Figures 1.1 & 1.6.
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Fi1G. 1.9 — Fluctuations de 'intensité du faisceau de protons de V = 2MeV utilisé pour
mesurer les données des Figures 1.7 et 1.8. On reconnait, au moins qualitativement, 1’échelle
de temps et la forme des fluctuations d’échauffement montrées précédemment. Les mesures
d’intensité sont faites en I’absence de tout couplage aux amplificateurs mesurant la tension
thermoélectrique. En effet, ces derniers injectent vers la masse un courant oscillant, & 50Hz,
dont I'amplitude est presque 10 fois supérieure aux intensités de faisceau reportées ici,
probablement & cause d’une isolation imparfaite entre ’alimentation de ces amplificateurs
et ’étage d’entrée.

Nous arrivons donc & un probléme inattendu : celui de 1’équation de la chaleur avec
un terme source spatialement localisé & 1’échelle du micron, mais fortement fluctuant en

"Gréce, en particulier & la mise en place d’un tri des particules primaires par un aimant extrémement
précis.
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1.2.2 Calcul de la température de Bruit

1.2.2.1 Mise en équation du probléme

C 96/8t = KAB + p(r,t) ) (T ()=">

P(P) ] 4 P(6)

V ol

<p=
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Fic. 1.10 — Résumé du probléme de "la température de bruit" : étant donné que dans
I’équation de la chaleur 1.1 la source p est une fonction aléatoire du temps, avec une
certaine loi de probabilité, quelles sont les caractéristiques probabilistes correspondantes
de I’échauffement, en tout point r donné de I’échantillon? En particulier, que vaut son
écart type T, et quelle est sa dépendance en r?

1.2.2.1.1 Caractérisation spectrale du bruit Du fait de la linéarité de I’équation
de la chaleur, nous nous intéressons désormais exclusivement & la partie aléatoire py,(7,t)
du terme source défini par :

pu(T,1) = p(T,1)— < p(T) >1= p(7,t)— < p > (7) (1.4)

Bien siir, p,(7,t) est une fonction aléatoire et elle ne peut pas étre décrite par une
fonction usuelle du temps dont on pourrait prendre la transformée de Fourier. Car si tel
était le cas, les valeurs passées suffiraient & prédire les valeurs futures de p,, qui ne seraient
donc plus du tout aléatoires. Avant toute chose, il nous faut donc introduire des moyennes
temporelles. Vu que < py(r,t) >;= 0, la plus simple serait la variance 02 =< p,(7,1)% >,
mais en fait il est plus pratique d’introduire une fonction plus générale [9] :

g(7P, 7', 7) =< pp (T, ) pn (P, t +7) >¢ (1.5)

On obtient ainsi g(7, 7,0) = 02 et pour 7 > 0 les valeurs de p,(7,1) et pn(ﬁ,t—l— T)
sont de moins en moins corrélées ce qui produit une décroissance globale g(7, 7', 7). Il est
pratique d’appréhender ce comportement avec 7 est d’introduire la transformée de Fourier
de g par rapport & 7 :

o7, 7 ) = / g(7, 7' 1) df (16)

Un signal aléatoire donné est spécifié par les valeurs de g(7, 7', f). Par exemple, un
bruit blanc est défini par : (7, 7', f) = Ap&(7,7") ot ApE(7,7') ne dépend pas de
f- Ceci revient a dire que le temps de mémoire du signal sur lui-méme est nul puisque alors

ona:g(7T, 7, 1) =A2p&(7, 7))
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dérerons le faisceau comme étant parfaitement ponctuel et parfaitement blanc, réser-
vant & plus tard une discussion de la levée de ces idéalisations. Donc nous choisissons

Apg (7, 7') = Agdd(7)6(T'), c’est a dire pour g :

g(7, 7', 7) = Agdd(7)6(7)6(7") (1.7)

Avec cette équation et ’équation 1.1, nous cherchons maintenant & calculer la fonction
d’auto corrélation de ’échauffement générale < 6,(7,t)0,(7’,t + 7) >. Pour cela, en
premier lieu, nous transformons de Fourier ’équation de la chaleur 1.1 par rapport & ’espace
et au temps, ce qui amene :

07, 1) = — L) (1.8)

- 4m2kv2 — 2imef

et permet donc d’obtenir pour la fonction de corrélation de 1’échauffement :

<p(@, flp(@', f') >

(4n2k1? — 2imef)(4n2k'? — 2imcf!)

Il ne reste plus, pour achever de poser le probléme, qu’a insérer les caractéristiques
du bruit considéré, synthétisées par la fonction g que nous transformons de Fourier par
rapport a (7, 7', t,t + 7), pour obtenir < p(7, f)p(7', f') >= Agd(f + f'). Soulignons
que le facteur §(f + f'), qui va introduire une grande simplification du calcul, provient de
ce que, par construction méme, la fonction g(7,7’,7) ne doit pas dépendre du temps .
Par transformée de Fourier inverse, nous aboutissons & l’expression générale recherchée :

<O(P, )0, (Tt +7) >=

<OV, 1oV, f) >= (1.9)

//-/-/ Aq%&(f—l—f’)e_2i7r7?e_2i7rft6_2i7r7,?16_2i7rf’(t+T)dfd7df'dﬁ' (1 10)

(4n2kv2 — 2imcf)(dn2kv'? — 2incf!)

Nous allons maintenant donner les résultats exacts dans certains cas particuliers inté-
ressants.

1.2.2.2 Valeur de la température de bruit

1.2.2.2.1 Profil spatial de la 7,. Pour un faisceau ponctuel et un bruit blanc, exa-
minons d’abord le cas ott 7 = 0 et 7 = 7. En effet, dans ce cas, nous pouvons définir
I'amplitude typique des fluctuations d’échauffement 7, (7) par :

Tu(7) = /< 02(7,t) > (1.11)

Avec cette définition, 7, (7) est I'écart type des fluctuations d’échauffement pour une
position 7 donnée et nous appellerons dans la suite T},(7) la "température de bruit" au
point 7 considéré. Nous avons fait le calcul exact de la température de bruit dans tous
les cas & symeétrie simple : pour les échantillons "d = 3" (dont I’épaisseur est infiniment
grande devant R,) nous avons considéré une symétrie hémisphérique ; pour les échantillons
"d = 2" dont ’épaisseur h est faible devant R, nous avons choisi la symétrie cylindrique;
pour les échantillons "d = 1" dont les deux dimensions constituant la section S sont petites
devant R, nous avons choisi la symétrie droite-gauche. Nous obtenons finalement :

%(T) - (47?3%) 1-% si"d =37 (1120‘)

AgnvNa \ 1 9 7 __ o9
v ) L si’d =2 (1.12b)

_Aqm R 9 7
o) In (&) svd=1 (1.12¢)
ou N7 et Ny sont des constantes d’ordre 1 que 'on peut calculer exactement.

Soulignons que nous obtenons 7, (r) ~ rd%l alors que I’échauffement moyen < 6 > (r) ~

le,z comme il appert de I’équation 1.3 page 8 et de sa généralisation aux cas "d = 2" et
"d = 1" ci-dessus mentionnés. L’influence relative de I’échauffement moyen < 6 > (r) et de
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Fi1G. 1.11 — Lorsque la distance r au faisceau diminue, les fluctuations temporelles de
I’échauffement jouent un roéle croissant car, pour un bruit blanc, leur amplitude typique 7
augmente comme 1/r%~! alors que I’échauffement moyen < § > n’augmente que comme
1/r?=2. Ceci provient de ce & mesure que la distance r diminue, les fréquences de bruit
qui contribuent & 1’échauffement sont plus nombreuses, s’étendant jusqu'a f, = D/r2, les
fréquences supérieures ne contribuant quasiment pas car elles ont été largement amorties
durant leur propagation depuis la zone irradiée. Dans le cas d’un bruit "gris" dont le spectre

tombe & zéro pour f > fgp, on en déduit que la dépendance en 1/ r%1 cesse d’étre valable
F__Ago
dmwe <IV>

1/r%2. En encart on a représenté le cas o les fluctuations sont toujours négligeables dans
I’échauffement global du fait qu’elles étaient déja négligeables dans la source de puissance
p, c’est & dire le cas olt Agn est "petit".

aux distances plus courtes que 7,5 = et que T, augmente alors comme < § > en

la température de bruit 7, (r) dépend donc fortement de r : lorsque r — oo 1’échauffement
moyen constitue I’essentiel de I’échauffement global 6 ; mais en revanche lorsque r < rip =
ﬁ%, Tn(r) domine ’échauffement global, comme cela est décrit par la Figure 1.11.
Les équations 1.12a-c constituent donc le noyau de notre résultat majeur sur le transport
thermique : les fluctuations temporelles de l’échauffement sont susceptibles de dominer
Uéchauffement moyen lorsque l’on se rapproche de la zone irradiée. Les paragraphes qui

suivent vont permettre de comprendre plus en profondeur ce résultat.

1.2.2.2.2 Calcul des corrélations temporelles de 1’échauffement. Pour étudier
le comportement en temps des fluctuations d’échauffement en un point r fixé, nous considé-
rons, toujours pour un faisceau ponctuel et un bruit blanc, la fonction de corrélation C(r, 7)
de I’échauffement pour 7 # 0 et 7 = 7’. C(r, 7) s’obtient & partir de I’équation générale 1.10
page 14 puisque C(r,7) =< 0, (r,t)0,(r,t+ 7) >. Sans entrer dans les détails signalons que
contrairement aux équations 1.12a-1.12c qui sont exactes, le calcul de C(r,7) requiert de
faire une approximation dite "du col" (laquelle peut néanmoins étre controlée), ne donnant
accés qu’au comportement asymptotique C(r, 7 — 00).

C(r,1)

Puisque C(r,0) = T,2,..(r), il est naturel de poser D(r,7) = o)y e S|

7;L2m'se (T) ’
appert que pour le cas "d = 3" D(r,7) dépend seulement de ;—r ou T, = % est le temps
caractéristique déja vu de diffusion thermique. Le régime asymptotique correspond donc a
T > 7,. Ceci est montré sur la Figure 1.12 ou 'on donne le calcul numérique de D(r, )

en fonction de I-. Soulignons que : i) plus la dimensionnalité d est élevée, plus est rapide
T 1

la décroissance de D lorsque ;- augmente; i) C(r,7 — 00) ~ D(r,7 — 00) ~ - ou les
exposants p(d) sont ceux prédits par ’approximation du col :
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Fi1G. 1.12 — Décroissance temporelle de la fonction d’auto corrélation de 1’échauffement,
normalisée & sa valeur initiale. Plus la dimensionnalité d est élevée et plus vite les fluctua-
tions se décorrélent (plus rapide est la décroissance de D). Signalons que 7, = 2 /D est
I’échelle de temps naturelle du probléme. A 7 > 7, les calculs numériques redonnent les
valeurs prédites par l’approximation analytique "du col" : D « 1/7# ou p dépend de d.
Pour "d = 1" on a u = 0 c’est & dire une décroissance logarithmique, 1égérement fonction
du petit paramétre € = /R, oi R, est la distance entre le faisceau et le thermostat.

. p=3/2 si"d=3"

D(r,T > 1) ~ = ol w=1 si'd = 2"
T .

u=0 si'd=1"

Ici p = 0 signifie en fait une dépendance logarithmique, laquelle ne peut d’ailleurs pas
étre correctement prédite par "l’approximation du col". Numériquement, on trouve que

In(Z-)
pour "d=1":D(r,7 > 7,) ~ 1 _Aln(é)

avec A ~ 0.4. Pour plus de détails voir la note®

en bas de page.

Soulignons que les valeurs de p donnent une information nouvelle, non contenue dans
T (r). En effet, si 'on essaye d’injecter le < 2 >= D7 usuel dans les équations 1.12a-c,
on obtient les bonnes valeurs de u pour les cas "d = 1" et "d = 2" mais en revanche dans
le cas "d = 3" on obtient u = 2 ce qui n’est pas la valeur correcte.

1.2.2.2.3 Effet de la fréquence de coupure. Voyons maintenant si la dominance
des fluctuations temporelles aux courtes distances se produit dans le cas plus réaliste ou
le bruit n’est pas blanc. Pour fixer les idées, nous supposerons que le bruit de la source
est "gris", c’est & dire que le spectre de bruit est constant pour f < fg, ol feyp est une
fréquence donnée et qu’il tombe & zéro pour les fréquences supérieures.

Théoriquement, il s’agirait donc de reprendre le calcul précédent avec une nouvelle
fonction g. On peut éviter ceci en considérant ce qu’il se produit dans le cas d’une source
ponctuelle oscillante & la fréquence fy :

p(7,t) =< IV > [1 + cos(2n fot)] 6(7) (1.12)

8Pour étre totalement rigoureux, signalons que les valeurs de p données précédemment sont adéquates
pour décrire les échelles de temps 7 tels que 7, K 7 K Tres = RT; ol R, est la taille globale de 1’échantillon
c’est & dire I’échelle o a lieu la thermalisation par le thermostat. Du fait de cette thermalisation, lorsque
T atteint 7,.s., D décroit exponentiellement avec le temps. Cependant, comme r; ~ 10um est extrémement
petit devant R. > lmm, I’échelle 7,5 est extrémement grande.
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Fourier spatio-temporelle vaut :

1
p(@.1) =<1V > (S0 + 5607 = o) +5(7 + o)) (113)
ce qui inséré dans I’équation 1.8 ameéne, aprés transformées de Fourier inverses :
I _r
O(r,t) = % (1 +e "o cos(é) cos(27rf0t)) (1.14)
ou ry, = W%, en rappelant que D = ¢ est le coefficient de diffusion de la chaleur.

On constate que la partie oscillante de 1’échauffement est exponentiellement amortie au
bout d’'une distance rz, d’autant plus courte que fo augmente. Ceci correspond a un fait
d’expérience de la vie quotidienne : la température de la cave d’une maison est sensiblement
la méme & toutes les périodes de 'année, car une épaisseur de quelques métres suffit a
amortir complétement les variations saisonniéres de températures (avec D = 10~5m?s~!
et vy, = 3m on obtient en effet que fo ~ 10~ "Hz, ce qui correspond bien & une échelle de

4 mois environ).

0] 0.05 0.1 0.15
temps (s)

Fi1Gg. 1.13 — Echauffement instantané mesuré & r = 7pm d’un faisceau d’alphas de V =
2MeV, en ayant normalisé par la valeur moyenne de la puissance incidente P =< IV >.
Visiblement les fluctuations dominent sur I’échauffement moyen, (cf. Figures 1.16-1.17).

En conséquence ’accroissement relatif des fluctuations temporelles de I’échauffement de
la Figure 1.11 s’explique par le fait lorsque la distance r diminue, les fréquences de bruit-
source qui contribuent sont de plus en plus nombreuses puisque leur intervalle s’étend
jusqu’a f, =~ D/r?. Les fréquences supérieures & f,, en revanche, sont amorties et ne
contribuent que négligeablement & 6(r). C’est pourquoi, dans le cas d’un bruit "gris" dont
le spectre chute & zéro pour f > fs,, on s’attend a ce que les fluctuations cessent d’accroitre
leur poids relatif dans 6 aux échelles plus courtes que 7, = \/D/ fsup puisqu’il n’y a plus
de fréquences de bruit-source au deld de fs,, pour venir augmenter encore le role des
fluctuations d’échauffement. Au fond, pour r < 74,5 tout se passe comme si la source
était "continue" puisque aucun amortissement n’a lieu, ce qui permet de prédire que pour
7 < Ting, Tn et < € > évoluent similairement avec r. Ceci est représenté sur la Figure
1.11, soit dans le cas ol ;¢ est plus petit que 7. (oit r. est 'échelle ou 7, devient plus
grand que < @ >); soit dans le cas inverse, lequel correspond alors au cas d’une source
tellement peu bruitée que les fluctuations sont toujours négligeables dans 1’échauffement.
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F1G. 1.14 — Spectre de bruit des fluctuations d’échauffement de la Figure 1.13. Le bruit de
la chaine de détection ("bruit de fond") est nettement plus faible & toutes les fréquences.
Le spectre de bruit de ’échauffement présente une coupure vers 30H z ce qui correspond &
une distance 7, f ~ 170um en deca de laquelle (comme c’est le cas ici puisque r = 7um) les
fluctuations d’échauffement mesurées sont une image fidéle des fluctuations de la source.

Cette séparation entre le cas ou les fluctuations jouent un réle (r. > ri,f) du cas inverse
se traduit par :

Te 2 Ting équivaut & Agoy/ feup >< IV > (1.15)

1.2.2.2.4 Effet de la taille finie du faisceau. Pour prendre en compte les effets de
la taille finie 5 du faisceau, on doit convoluer les résultats donnés par les équations 1.12a-c
par le profil spatial de la puissance incidente P du faisceau. Pour éviter cela, signalons
qualitativement, par analogie avec les résultats de 1’équation 1.3 qu’a l'extérieur de la
zone irradiée (i.e. pour r > ry) la discussion du paragraphe précédent est correcte; c’est
4 dire que tout se passe comme si le faisceau était ponctuel. A l'intérieur du faisceau il
faut discuter selon I'ordre relatif des trois échelles 74,7, 7¢,75. Pour étre bref, le cas qui
nous préoccupe & la Microsonde Nucléaire est le plus simple qui soit puisque r; = 10um
est petit a la fois devant r. et rj; ces deux dernieres échelles étant au-dessus de 100pm.
Par application de ce que nous avons résumé dans la Figure 1.11 nous déduisons donc
qu’a I’échelle de la zone irradiée la source est "continue" c’est & dire que la dépendance
spatiale de 7, est la méme que celle de < 8 > donnée par ’équation 1.3. Il sera donc licite,
pour calculer les échauffements instantanés 0 dans la zone proche du micro faisceau d’ions,
d’utiliser l’égquation 1.3 en remplacant < I > par sa valeur instantanée I.

Les Figures 1.7-1.8 déja commentées suggérent que, dans le cas de la Microsonde Nu-
cléaire, les fluctuations d’échauffements dominent bel et bien prés du faisceau, c’est & dire
que 74,5 << 7c. L’objet des pages suivantes est de voir cela plus en détail.

1.2.3 Mesures des échauffements de bruit a la microsonde nucléaire.

Instruits par la modélisation précédente, il est naturel de présenter ici trois types de me-
sures : le spectre d’échauffement de bruit, la température de bruit, ainsi que I’échauffement
maximal atteint durant une irradiation.
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Fi1G. 1.15 — Profil spatial de la température de bruit pour des protons de ¥V = 2MeV. On
a normalisé par la valeur moyenne de la puissance incidente P =< IV >. La température
de bruit est typiquement 2 & 5 fois plus forte que 1’échauffement moyen.

1.2.3.1 Spectre d’échauffement de bruit.

Le plus naturel est de partir du signal d’échauffement tel qu’il est mesuré en fonction du
temps en un point r donné (cf. Figure 1.13) ot l'on a normalisé I’échauffement instantané
par la valeur moyenne < P > de la puissance incidente (ce qui donne des K/mW). On
calcule alors la fonction d’auto corrélation de I’échauffement selon ’équation 1.5 (en retirant
au préalable la valeur moyenne de ’échauffement, cf. équation 1.4) puis on en prend la
transformée de Fourier par rapport & 1’écart en temps relatif 7, et la racine carrée, ce qui
aboutit & une unité un peu inhabituelle : des K/(mW x+/Hz) ou les "racines de Hertz"
sont la trace du fait que la fonction d’auto corrélation ne dépend pas du temps absolu ¢
mais seulement de 7. On obtient alors le spectre de bruit de la Figure 1.14 ot ’on constate
que :

— le spectre de bruit enregistré en présence de faisceau est nettement supérieur a celui

enregistré en l'absence de faisceau ("Bruit de fond");

— le spectre de bruit de ’échauffement n’est pas blanc mais présente une fréquence
de coupure f* ~ 30Hz que 'on va qualitativement assimilée a la fréquence fg,p
évoquée ci dessus dans le paragraphe sur le bruit non blanc (cf. section 1.2.2.2.3).
Cette fréquence correspond & une échelle 7y, = y/D/f* ~ 170pum. Selon la théorie
ci dessus des fluctuations d’échauffements, on est donc amené & conclure que f* ne
provient pas de la distance r = 7um a laquelle les mesures d’échauffement ont été
faites (7pm correspond & une fréquence de 150Hz environ).

Le spectre de bruit de la Figure 1.14 est donc une image fidéle du spectre de bruit du

courant de faisceau d’alphas ce qui revient & dire que I'on est dans le cas ol 74,5 >> (7,75)
avec les notations de la section 1.2.2.2 .

1.2.3.2 Mesures de T,.

Passons a la température de bruit 7, c’est & dire a 1’écart type des fluctuations. Les
Figures 1.15 et 1.16 permettent de comparer le cas des protons et des alphas de méme
énergie. On s’apercoit que 7,, normalisée par < P >, est plus forte dans le cas des protons
que dans celui des alphas. Nous ne commenterons pas davantage ce point, qui a fait l’'objet
de recherches poussées pour tenter de comprendre ’origine du bruit dans la génération du
faisceaun a l'intérieur de la Microsonde Nucléaire (cf. la thése de G. Plumereau) ... mais qui
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F1G. 1.16 — Profil spatial de la température de bruit pour des alphas de V = 2MeV. On a
normalisé par la valeur moyenne de la puissance incidente P =< IV >. La température de
bruit est trés similaire & 1’échauffement moyen.

nous ameénerait trop loin hors du sujet de ce travail.

Soulignons que les profils spatiaux de 7, et de < 6 > sont quasi-paralléles tant que 1’on
peut mesurer 7, c’est & dire jusqu’a r ~ 100um environ. Ceci est cohérent avec le fait que
nous avons trouvé ci dessus 74,5 ~ 170um et que pour r < 7, ¢ on attend effectivement la
méme dépendance spatiale pour les fluctuations et pour I’échauffement moyen comme 1’a
montré la Figure 1.11.

Enfin, dans le cas des alphas, on trouve que 7, et < 8 > ont des valeurs quasi identiques,
alors qu’a premiére vue, les données correspondantes d’échauffement instantané semblaient
montrer de fagon évidente que les fluctuations étaient plus forte que I’échauffement moyen.
Ceci vient de ce que, "a l’oeil", on est plus sensible & I’échauffement maximal qu’a I’écart
type. C’est pourquoi nous nous intéressons maintenant a 1’échauffement maximal 6,,44..

1.2.3.3 Mesures de 0,,4;.-

Il s’agit ici de porter le profil spatial de I’échauffement spatial 6,,,,. enregistré lors
d’irradiations d’une dizaine de secondes environ. On retrouve, comme pour 7T,, que @mqz.
diminue parallélement & la moyenne < 6 > et que les fluctuations maximales sont plus
fortes pour les protons que pour les alphas (nous n’avons reporté que le cas des alphas
qui nous intéressera dans la prochaine partie). Il est & signaler qu’en protons 6,4, peut
atteindre 30 fois ’échauffement moyen.

Pour résumer, nous avons découvert, calculé et systématiquement mesuré les fluctua-
tions temporelles de I’échauffement et avons montré que leur importance est d’autant plus
forte que l'on est proche de (ou dans) la zone irradiée. Signalons que la température de bruit
(cf. équations 1.12a-c) diminue si la conductivité thermique augmente. Les fluctuations
d’échauffements joueront donc un roéle bien plus important dans les mauvais conducteurs
thermiques, tels que les verres isolants servant de substrats a nos micro-thermocouples, que
dans les cristaux et/ou les métaux ol k est en général 10 a 100 fois plus élevée. Nous re-
trouvons ainsi une des deux idées exprimées dans le titre de ce travail : I'importance toute
particuliére des fluctuations (ici temporelles) pour le transport dans les verres isolants.
Nous allons maintenant étudier les effets thermiques induits par ’échauffement ce qui nous
permettra d’illustrer la deuxiéme idée explicitée en titre : I'importance des non-linéarités.
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F1G. 1.17 — Profil spatial de la température maximale atteinte lors d’une irradiation de
quelques secondes par des alphas de ¥V = 2MeV. On a normalisé par la valeur moyenne
de la puissance incidente P =< IV >. La température maximale est plus d’un ordre de
grandeur supérieure & ’échauffement moyen.

1.3 Effets thermiques induits par le faisceau.

Puisque nous avons montré dans la section précédente I'importance des fluctuations de
I’échauffement, il nous a semblé utile de commencer, pour une fois, par une étude "théo-
rique" de l'influence que pouvaient avoir a priori, ces fluctuations sur les effets thermiques
affectant 1’échantillon durant son irradiation. Nous verrons que, sur des temps d’irradia-
tion "longs", ces fluctuations peuvent étre prises en compte en substituant & I’échauffement
"moyen" un échauffement "effectif" : ceci sera illustré en montrant les effets induits par
le micro faisceau sur une fine couche de Zinc. Nous présenterons enfin une expérience de
claquage optique sous faisceau laser femto seconde ultra intense qui illustrera les effets
d’irradiation aux temps "courts".

1.3.1 Calcul a prior: : domination des fluctuations géantes.

Nous nous intéressons ici aux dégats irréversibles causés par ’échauffement. De tels
effets thermiques sont a priori thermiquement activés avec une énergie caractéristique
que nous appellerons F,q,, signifiant par-14 que nous avons en téte surtout des effets de
vaporisation du matériau du fait de I’échauffement qu’il subit, auquel cas l'effet &£ est
I’épaisseur de matériau vaporisée par 1’échauffement consécutif & l'intensité de faisceau
1. Nous modélisons le caractére aléatoire du faisceau incident en tirant la valeur de son
intensité I au hasard toutes les 7y, et en gardant cette valeur constante entre ces intervalles
successifs de largeur 79. En notant 7y = 300K la température du thermostat auquel est
fixé I’échantillon, étant donné 1’effet

Evap

E(I) = EooeikB(T0+9(I)) (1.16)

-ou € est Veffet produit par un échauffement (donc une intensité de faisceau) infini
durant 7p- la question posée est de savoir comment se moyenne la somme cumulée S des
effets au bout de N = t/7y tirages de I avec :

N & (11"E S OT))
i1 Eoct FBT0FU

_ Eyap
NE e FpTotd(<I>))

S(t) = (1.17)



viu la liviiiialloaulvlil Ut ¢ pulllitl U applolll 1 Clall a la sltualivil vu autullc liuviuatlivull
de I n’est permise autour de < I >, auquel cas § vaut alors évidemment 1 en permanence.
Avec cette définition, S est automoyennante lorsqu’elle produit une droite horizontale sur
la Figure 1.18, ce qui signifie que le numérateur de S, correspondant & la somme cumulée
des effets, est alors proportionnel au temps.

Bien sir, il reste & préciser le lien entre 'intensité instantanée I et ’échauffement
6 correspondant : en utilisant le fait que 74,7 est trés supérieur aux distances r < 50um
auxquelles nous considérerons I’échauffement, nous concluons, d’aprés la section précédente,
que tout se passe prés du faisceau comme si la source était "continue" c’est & dire qu'il
est licite pour calculer 6 d’utiliser I’équation 1.3 page 8 donnant < 6 > en remplagant la
puissance moyenne < IV > par sa valeur instantanée IV.

Précisons les ordres de grandeur. Méme pour un matériau facilement vaporisable, tel
le Zinc que nous étudierons plus tard, Eyqp ~ 15000K et donc Eygp > (To+ < 0 >) ce qui
rend l'argument de l'exponentielle d’activation trés grand (et négatif). Ainsi, on comprend
que les valeurs élevées de I, méme si elles sont trés rares vont dominer la somme cumulative
S puisqu’elles vont produire une décroissance de ’argument de I’exponentielle résultant en
une énorme augmentation de l'effet instantané. On s’attend donc a ce que S soit dominée
par des valeurs anormales de I (c’est & dire nettement plus grandes que < I >) produisant
des fluctuations "géantes" de Ueffet associé E(I).

Ce role des fluctuations géantes est illustré sur la Figure 1.18 page 23 ot ’on a utilisé des
parameétres qui nous servirons dans la prochaine section : Eyqp ~ 15000K (cas d’une couche
de Zinc), < I >= 4.5nA (cf. Figure 1.20), k = 1.5W/Km (cas d’un substrat de verre),
rs =~ Tpm (correspondant au micro faisceau des Figures 1.19-1.21). On a considéré deux
types de distributions de probabilité pour I : soit une Poissonnienne, soit une distribution
constante limitée & [0.5x < I >;1.5x < I >].

Dans le premier cas (en haut sur la Figure), S ne converge vers une valeur indépen-
dante de t qu’au bout de plusieurs centaines de tirages (quelques secondes), et auparavant
elle progresse par "bonds géants" : ’essentiel de la valeur de S est constitué seulement de
deux événements, autour de ¢ = 0.2s et de t = 2s. Au-dela de quelques secondes S devient
constante, c’est & dire que la somme cumulée des effets (le numérateur de S) est propor-
tionnelle au temps, donc automoyennante. Cependant, dans ce régime a temps longs, S
converge vers une valeur 10° fois supérieure a ce qu'il se produirait si le courant ne fluctuait
pas du tout autour de < I >.

En revanche, dans le cas d’une distribution bornée entre la moitié¢ et 3/2 de < I >,
les effets de fluctuations géantes sont quasiment inexistants : & s’automoyenne au bout
de quelques tirages seulement et converge vers 10 x S(t, < I >). Ceci vient de ce que les
valeurs trés proche de Ipq; = 3/2 < I > sont atteintes trés rapidement.

Il y a bien stir moyen d’étre plus général, et plus précis, dans cette appréciation des
fluctuations géantes. Toute cette problématique s’insére dans la question générale de savoir
comment se moyenne une somme de variables aléatoires e tirées dans une loi de distri-
bution II [10], [11]. A ce sujet, le théoréme le plus connu est celui de Gauss exprimant
la convergence vers la Gaussienne pour la somme. Mais ce théoréme cesse d’étre valable
lorsque la variance < e> > — < e >2 est infinie, ce qui se produit dés que, pour les
grandes valeurs de e, II se comporte comme 1/e!*" avec 7 < 2. En effet soit, par exemple

= 1“%/2 qui entre dans la catégorie n = 1.5. Alors on constate que < e >= [;° 1+C%/zde
2

donne une valeur finie alors que < e? >= fooo HecT/zde donne une valeur infinie, ce qui
traduit intuitivement que les fluctuations vont avoir une influence bien plus forte que la
valeur moyenne. Cet argument permet de deviner que le role des fluctuations anormales
va persister tant que 1 < 2, puisque des valeurs supérieures de 1 donneront une variance
finie, autorisant alors 'utilisation du théoréme de Gauss.

Donnons rapidement le cheminement analytique permettant de prévoir les résultats les
fluctuations géantes de la Figure 1.18. Partant d’une distribution Poissonnienne II(I) =
e~!/<I>/ < T > on cherche la distribution correspondante pour Ueffet £ donné par 1’équa-
tion 1.16 en utilisant la loi de "conservation de la probabilite" II(I)dI = TI(£)dE. Sans
entrer dans les détails de I'expression de II(€) signalons qu’elle décroit de plus en plus vite
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Fi1G. 1.18 — Simulation numérique des effets thermiques induit par un faisceau délivrant une
puissance incidente bruitée dont on tire une valeur au hasard toutes les 79 = 10ms. L’effet
thermique & est supposé thermiquement activé (loi d’Arrhenius) ce qui le rend extrémement
sensible aux fluctuations temporelles de la puissance incidente, comme le montre la quantité
calculée sur le graphe de gauche représentant la somme des effets au bout de N = ¢/7
tirages S(t) = Z,]Cvzl E(Iy), somme que nous avons normalisée par 21]:]:1 E(<I>)=NEK
I >) pour montrer ce qu’il se passerait si le faisceau ne fluctuait pas du tout autour de
< I > (voir la ligne horizontale pointillée). En bas a droite, cas du faisceau dont l'intensité
fluctue dans l'intervalle [0.5x < I >;1.5x < I >] : la somme S s’automoyenne au bout
d’environ 10 tirages vers une valeur de ’ordre de 10. En haut & droite, cas d’un faisceau
dont la loi de probabilité est Poissonienne : la somme S s’automoyenne au bout d’un temps
beaucoup plus long, environ 300 tirages vers une valeur beaucoup plus grande, de l'ordre
de 10°.

a mesure que £ augmente. La question devient donc : a partir de quelle valeur de &, décroit
elle plus vite que 1/£*7 7 On trouve aprés ces calculs "simples mais laborieux" :

Evap

— VI oy T =%
En = Exe ol fp <00 >

(1.18)

Ces effets &, correspondent & des valeurs de I qui valent, compte tenu de ’équation
1.16,

I T
L A ——— (1.19)

<I> S <o(r) >
ce qui, vu I' > 1, conduit a des valeurs de I;, nettement supérieures & < I >. Lorsque
I'on tire au hasard dans II(I) le fait de tirer une valeur I, grande devant < I > est quelque
chose qui arrive "rarement". Pour préciser I’échelle de temps , que I’on doit attendre en
moyenne pour tirer la valeur I, il suffit d’écrire :
i > t
™ _ / (D)l don 7 = o<t (1.20)
t»,] I T0
On constate bien que ¢, peut devenir extrémement grand du fait que I, est nettement
supérieur & < I >. Cependant pour les mémes raisons, 'effet associé & I, est lui aussi ex-
ponentiellement grand devant celui associé & < I >. Finalement, d’aprés ce que nous avons
dit plus haut sur la (laborieuse) convergence vers la Gaussienne, nous pouvons déduire que
cet antagonisme entre "rareté" ( ¢, grand) et effet géant associé (&, grand) se résout pour
1 = 2. En effet, les événements I, sont "relativement fréquents" mais leur effet n’est
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I~ entrainent bien des effets "tout a fait gigantesques", mais ces événements sont sta-
tistiquement trop rares pour influer sur la somme cumulée des effets. On s’attend donc &
ce que la somme des effets cumulés devienne proportionnelle au temps lorsque t >> 9 et
que sa valeur & temps longs soit de l'ordre de (t/t2) x E. C'est ce qu’il se produit sur la
Figure 1.18 : processus d’automoyenne & temps longs, et domination d'un seul événement
(qui dure seulement 79 = 10ms!) lorsque ¢ < ta.

Retenons que le processus de moyenne des fluctuations d’échauffement dans la somme
d’effets thermiquement activés est un effet un peu subtil, mais que son analyse permet
de justifier pour les temps suffisamment longs, I’emploi d’un échauffement "effectif", ici
0 = 6(I3), qui va permettre d’oublier les fluctuations d’échauffement.

1.3.2 Les effets liés a I’échauffement "effectif".

Nous présentons ici des effets thermiques provoqués par le micro faisceau de la Mi-
crosonde Nucléaire. Le systéme choisi est une couche de Zinc (de 100nm) déposée par
meétallisation sur un substrat de verre. Nous avons concu cet échantillon spécialement pour
que les effets thermiques soient les plus importants possibles. En effet, d’une part la finesse
de la couche de Zinc fait que ’essentiel de 1’énergie du faisceau est dissipée dans le verre, le-
quel va produire un échauffement "fort" puisque sa conductivité thermique x = 1.5W/Km
est une des plus faibles parmi tous les solides. D’autre part, I’énergie de vaporisation du
Zinc est anormalement faible car ce métal a une énergie de cohésion faible du fait de sa
structure électronique de "quasi-gaz rare" (sa couche d est pleine) comme les deux autres
éléments de la méme colonne (de la classification périodique des éléments) que sont le
Cadmium et le Mercure.

En irradiant ce systéme avec un micro faisceau d’alphas de V = 2MeV (de demi-largeur
rs = Tpm), nous avons constaté que le Zinc disparaissait progressivement au cours de
Iirradiation, le trou commengant par apparaitre au centre de la zone irradiée pour s’étendre
radialement sur une distance toujours plus grande, laquelle distance pouvant ultimement
étre plus grande que rg pour une irradiation suffisamment longue. Nous avons suivi ce
phénomeéne de deux fagons.

1.3.2.1 Mesures in situ de la perte de Zinc

Nous avons enregistré en temps réel au cours de l'irradiation le spectre d’ions alphas
rétro diffusés : I'existence du Zinc s’y manifeste par un pic isolé & haute énergie. Le nombre
de coups présents dans ce pic dont l'intensité, pour un nombre d’ions incidents donné
(c’est & dire pour un temps d’irradiation donné) est proportionnel & ’épaisseur h de Zinc
& cet instant. La Figure 1.19 montre qu’au cours de l'irradiation le pic de Zinc disparait
progressivement, ce qui permet de mesurer in situ la cinétique de ce phénoméne, reportée
par exemple sur la Figure 1.20 page 26 dans le cas ou 'intensité moyenne < I >= 4.5nA
conduit a une disparition totale du Zinc en t,q, = 250s environ. Soulignons que tyqp est
extrémement sensible & < I > puisque pour 6.5nA on a ty,p ~ 10s; pour les intensités
supérieures & 8.5nA, 1,4, est inférieur & notre résolution en temps de 3s; enfin pour 1.1nA
aucune perte de Zinc n’est mesurée y compris aprés des milliers de secondes d’irradiation.

On peut rendre compte de tous ces comportements en utilisant le modéle de vaporisa-
tion esquissé avec les équations 1.15-1.20. La situation est particuliérement simple puisque
notre résolution en temps de 3s correspond au régime des temps suffisamment longs (voir
Figure 1.18) pour que la somme des effets cumulés, c’est a dire la fraction de Zinc perdu,
soit automoyennante. On utilise donc un échauffement effectif 6,7y dont le profil spatial
est donné par 1’équation 1.3 page 8 pour calculer la cinétique de perte de Zinc en chaque
point de la zone irradiée. Aprés intégration spatiale de cette cinétique sur toute la tache de
faisceau, on obtient une prédiction directement utilisable sur la Figure 1.26 portant sur la
fraction volumique v de Zinc restant dans la tache irradiée. Donnons tout d’abord le temps
to nécessaire a la création d’un "trou d’aiguille" (zone sans Zinc) en 7 = 0 pour N ~ 1000

vap
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Fi1G. 1.19 — Spectre d’ions rétro diffusion par notre échantillon "couche de 100nm de
Zinc/verre" pour un faisceau d’alphas de 2MeV. Le pic isolé & haute énergie correspond
uniquement lié¢ au Zinc : il disparait au cours de l'irradiation, indiquant que la quantité de
Zinc restant dans la tache irradiée est de plus en plus faible. La cinétique de cet effet est
extrémement sensible & l'intensité moyenne de faisceau (valant ici 4.5nA) puisqu’elle est
inférieure & 3s dés que < I > dépasse 8.5nA et virtuellement "infinie" pour 1.1nA.

Evap NP
to = 7,e"BT0F e s =0 avec 71, = Pzef.

(1.21)

ou Prep = 10~%mbar correspond & la vaporisation d’une mono couche atomique par
seconde, P; = 10°bar est la pression de vaporisation du Zinc a température infinie. On
trouve o =~ 10s pour < I >= 4.5 nA du fait de la valeur de 0.s7(r = 0) associée. Bien str,
la loi exponentielle ci dessus donne une variation trés rapide de ¢y avec < I >, ce qui rend
déja qualitativement compte de ce que nous avons mentionné plus haut, & savoir I’extréme
sensibilité de t,4p vis & vis de < I >.

Pour t < 1y, la fraction v est linéaire en temps :

v(t) = %% avec B = ln(f_—i) et A~ 2.2535(‘;)

tandis qu’au-dela de ty l’absence de Zinc dans une zone de plus en plus large au centre

du faisceau donne :

(1.22)
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Cette prédiction est reportée en trait continu sur la Figure 1.26 et rend compte raison-
nablement bien des mesures.

v(t)=A|1—

) (1.23)

1.3.2.2 Mesures ex-situ du profil du trou de Zinc.

Comme mesure complémentaire, nous avons, aprés irradiation durant un temps cor-
respondant & une charge en alphas de 2uC, mesuré le profil spatial du trou de Zinc par
microscopie électronique. Des considérations analogues a celles qui viennent d’étre résumées
ci dessus permettent la prédiction en trait continu sur la Figure 1.21. La aussi I’accord théo-
rie expérience est raisonnable. Soulignons que le fait que le trou de Zinc soit deux fois plus
large que le diameétre du faisceau est un argument fort en faveur de l'origine thermique
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F1G. 1.20 — Dépendance temporelle de la fraction v de Zinc perdue dans la tache irradiée
pour < I >=4.5nA. Le modéle de vaporisation, avec I’approximation des temps longs (au
sens de la Figure 1.18 page 23), ne dépend que de la température effective en un point
quelconque par exemple en bord de faisceau .sf(r;). Ce seul parameétre, dont la valeur
est cohérente avec les études précédentes de I’échauffement sous micro faisceau, permet de
rendre compte des données (trait continu) en utilisant les équations 1.21-1.23.

de la disparition du Zinc, par rapport & un hypothétique effet Coulombien lié & la charge
implantée par le micro faisceau dans le substrat de verre.

1.3.3 Mesures des impulsions d’échauffement sous laser femto seconde.

Ayant constaté que les effets thermiques sous micro faisceau peuvent étre totalement
dominés par ce qu’il se produit sur un temps trés court, nous présentons ici les mesures
thermiques faites sous impact laser femto seconde ou les effets thermiques se produisent
en un temps extrémement bref. Bien siir cette briéveté ne suffit pas a établir une filiation
compléte avec les considérations précédentes puisque le faisceau laser est tout sauf aléatoire !
Cependant, nous allons retrouver ’extréme non linéarité des effets thermiques puisqu’une
variation de 20% de I’énergie de 'impulsion laser suffira & passer d’une situation ou il n’y
a pas d’effets thermiques, & une situation ou ces effets sont macroscopiques.

Pour fixer un peu les idées, précisons que le laser dont il est question ici est un Ti-
tane :Saphir en mode bloqué qui délivre des impulsions de 50fs contenant des photons
de 790nm. Ces lasers permettent un physique nouvelle. Par exemple, en focalisant un tel
laser sur du Quartz, ce matériau peut devenir réflecteur, alors qu’il est normalement par-
faitement transparent pour ces longueurs d’onde. Le mécanisme induisant la réflectivité
du Quartz est désormais connu [12], [13] : les électrons de valence absorbent 5 photons a
la fois, ce qui leur permet de franchir le trou en énergie (E, ~ 10 €V) qui les sépare des
états de conduction. Ces absorptions multi-photoniques sont extrémement non linéaires,
au point qu’on peut définir une fluence seuil ¢y ~ 0.7J/cm? au-dessous de laquelle aucun
effet se produit, et au dessus de laquelle le Quartz devient notablement réflecteur. Ce qui
est moins bien connu, en revanche, c’est le mécanisme de désexcitation des électrons, une
fois qu’ils ont été brutalement injectés en bande de conduction. Or la compréhension de ces
mécanismes est importante pour comprendre le phénoméne dit du "Claquage Optique",
phénomeéne consistant en la formation d’un cratére, en surface du matériau, dés que la
fluence atteint ¢. ~ 7 x ¢g =~ 5J /cm?. Le "claquage optique" est-il un effet thermique [14],
[15], de vaporisation consécutive & I’échauffement local lié & la désexcitation, par couplage
électron phonon, des électrons injectés dans la bande de conduction 7 Ou bien s’agit-il d’un
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F1G. 1.21 — Profil du trou de Zinc (au centre) aprés une irradiation par Microsonde Nu-
cléaire de 2uC avec < I >= 12.5nA. Le modéle de vaporisation permet la prédiction en
trait continu.

phénomeéne "d’explosion coulombienne" [15], [16], lié & la formation d’une charge d’espace
macroscopique dans la zone d’impact (car les électrons se précipitent vers la surface pour
écranter la suite de 'impulsion laser), laquelle charge d’espace pourrait produire une expul-
sion des ions ? Telle est la question que nous allons aborder avec nos mesures thermiques.

Sur un échantillon de Quartz ultra pur, nous avons déposé des micro thermocouples
de méme structure que ceux de la Figure 1.1 page 4 et réalisé des mesures d’échauffement
comme dans le cas de la Microsonde Nucléaire. Signalons que nous n’avons pas pu rappro-
cher nos microstructures a mieux que r = 42um du point d’impact du faisceau laser, parce
que pour des r plus petits, les micro thermocouples disparaissaient avant que la moindre
mesure ne soit enregistrée. Nous avons compris que cela était lié au fait que dans les métaux
et les semi-conducteurs, les valeurs de ¢, sont typiquement 10 fois inférieures que dans
les diélectriques : la fluence laser contenues dans les "ailes" du faisceau principal est donc
suffisante pour produire du "Claquage Optique" dans nos microstructures dans les cas ol
r < 42pm.

Peut étre du fait de ces valeurs relativement "grandes" de r, nous n’avons pas détecté
de signal thermique pour ¢ < ¢.. Ceci signifie que nos mesures sous-estiment forcément les
échauffements puisqu’une partie de I’énergie absorbée quitte le matériau, emportée par la
matiére du cratére, et qu’elle ne participe donc pas a ’échauffement mesuré en r. Reprenant
I’équation de la chaleur 1.1 page 7 nous écrivons :

p(r,t) = a x poF(r,t) (1.24)

ol poF est la puissance volumique incidente (F est la fonction exprimant la forme
spatio temporelle de I'impulsion laser) et ol « est le coefficient d’absorption de l'énergie
laser par le Quartz. On peut voir nos mesures comme une fagon de déterminer c.

En effet, & part ce coefficient global «, les autres caractéristiques de la puissance vo-
lumique incidente sont calculables a priori. Ainsi, du fait de la structure Gaussienne du
pulse incident, et de sa durée ultra-bréve, il est naturel de poser :

F(r, z,t) = exp[—12/(2r?)] x exp(—z/z.) x §(t) (1.25)

ol la longueur d’absorption z, peut étre calculée par ’équation dite "de Helmholtz"
laquelle donne le champ électrique et donc la densité électronique d’excitation en tout point
de ’échantillon [12]|. La constante diélectrique est ensuite calculée par le modeéle de Drude,
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pour ¢ = 1.2 x ¢, = 6J/cm? on trouve z, = 200nm.

Ainsi définie, ’équation de la chaleur est totalement soluble [18], et aprés un calcul
ezract, on trouve, en posant notant F; = ¢7rrl2 I’énergie contenue dans le faisceau laser de

rayon 7y :
L
aEl e 2Tl2+4Dt
0 t) = t 1.26
(lr’z’ ) 27_{_02:* (21“l2 +4Dt)M( ,Z) ( )
ou
M(t, 2) = [/ G(Z4) + e /= G(Z_)]ePt/* (1.27)
avec Z+ = VDt/z, + z/V4Dt, et G(u) =1 — s(u)N(|u|) ou N(u) = 2//7 [ e dg
est la fonction erreur normalisée et s(u < 0) = —1 tandis que s(u > 0) = 1.
0.001 T
N -- Prédiction = &V,
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Fi1G. 1.22 — Tension mesurée pour un couple de rubans d’Or dont la plus proche des
deux jonctions Au-a—YSi se trouve & r = 42um du centre du faisceau laser. En tirets,
prédiction de I’équation de la chaleur pour la géométrie & symétrie cylindrique pertinente
ici aboutissant & 1’équation 1.26 : 'ajustement présenté ici est obtenu avec o = 0.16 et
D = 4.5 x 1075 m?s™!, ce qui est une valeur tout & fait réaliste pour le Quartz. Cet
ajustement ne rend compte du signal que pour ¢ > 0.6ms. En convoluant 1’équation 1.26
par une constante de temps de réponse des micro thermocouples de 7 = 0.4ms on rend
compte de la partie t < 0.6ms du signal mesuré. Cet ajustement en trait plein est réalisable
avec le méme 7 pour tous les signaur mesurés, & divers r et divers E;. De plus, la courbure
positive du signal & temps longs est un argument supplémentaire en faveur de ’origine
thermique de nos mesures : cela signe le caractére diffusif de la physique sous-jacente,
excluant de ce fait toute origine balistique au signal comme celle qui pourrait étre invoquée
a partir de considérations sur des phénomeénes d’onde de choc (ou de parcours balistique
macroscopique d’électrons) consécutifs & I'impulsion laser.

La Figure 1.22 montre le signal 6V (r,z = 0,t) mesuré & r = 42 pym en fonction du
temps ¢, pour la fluence incidente la plus forte utilisée ¢ = 28 J/ cm? ~ 6 x ¢.. En prenant
z = 0 dans I'équation 1.26, le fait que Dt/z? soit trés grand devant 1 (pour les échelles
de temps de la mesure) permet de trouver M(t,0) = 2z,/v/wDt. Ainsi pour une position
donnée r > 2r;, 6 est maximum lorsque ¢, ~ 72/D : en effet, le terme exponentiel de
I’équation 1.26 est responsable de la trés rapide croissance du signal pour ¢ < t,, tandis
que le facteur ¢3/2 produit la lente décroissance lorsque ¢ > t,. En laissant « et D libres
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a=0.16 et D = (4.54 1.5) x 10 % m2s~! comme le montre la ligne en tirets de la Figure
1.22. Cette valeur de D est tout & fait réaliste pour le Quartz.

Cette procédure d’ajustement ne fonctionne clairement plus lorsque ¢ < 0.6 ms. Nous
avons montré que la facon la plus simple de rendre compte de ce comportement & ¢t < 0.6
ms est d’invoquer la constante de temps 7 nécessaire pour que nos micro thermocouples se
thermalisent sur le Quartz. Nous avons déja vu que 7 = Ree (voir note') et que, du fait
des incertitudes sur R on avait 30 us < 7 < 3 ms. Cependant, en réalisant la convolution
temporelle de 1’équation 1.26 avec un temps de réponse de 7 = 0.4ms, nous avons pu
réaliser des ajustements quasi parfaits (voir la ligne continue sur la Figure 1.22) du signal
mesuré. Avec la méme valeur de 7, nous avons pu réaliser des ajustements de qualité
similaire pour tous les signaux mesurés a divers r et divers ¢. Ceci nous donne confiance
dans 'utilisation de 7 pour rendre compte en totalité des signaux thermiques.

0.45 1003 3

Q ] ~

~ 1 ® ®=28J/cm? E;%
&S10 3 3 o
E E__— emax~l/r N
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0.00 ‘ ‘ :
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Fi1G. 1.23 — En encart : échauffement maximal mesuré pour la fluence maximale ¢ =
28J /cm?, montrant que la loi en 1/r3 est valide. La figure principale donne les valeurs
du coefficient o d’absorption global en énergie par le Quartz, telle qu’elle est déduite des
mesures de ’échauffement maximal de la Figure 1.22. La connaissance de « permet de
remonter & I’échauffement maximal au centre de la zone irradiée par le laser, et de conclure
que les effets de vaporisation jouent un réle important dans la formation du cratére, tout
au moins deés que la fluence ¢ vaut 1.2 X ¢,.

En utilisant cette procédure, I’échauffement maximal mesuré 0,4, (r, 2 = 0) est celui
déduit de la ligne en tirets de la Figure 1.22, c’est & dire celle sans convolution par 7,
réalisant ’ajustement entre le signal et I’équation 1.26 seulement pour ¢ > 0.6ms. Pour
r = 42 pm, Opmaz(r,z = 0) = 30K (soit 900xV). Comme Opqz(r,z = 0) correspond a
t = t, ~ r?/D, nous déduisons de ’équation 1.26 que Opqz(r, 2 = 0) o« 1/r3. Comme le
montre I’encart de la Figure 1.23, cette loi est bien vérifiée pour les mesures faites a divers
r, et & fluence constante.

Toujours avec l’équation 1.26 on peut déduire des mesures a(¢) : comme le montre la
Figure 1.23, a(¢ = 1.2x¢.) = 8+2 %, avec une faible dépendance en ¢. De plus, on montre,
en utilisant I’équation 1.26 que, & l'intérieur du faisceau r < 7, et du moment que z < z,,
I’échauffement atteint son maximum pour ¢ — 0. En utilisant M(t — 0,2) = 2e%/%+ /\/x,
on trouve que O (r < 1,z < z,) = aEle*’2/2’?*z/z*/[2#3/20,2*7"?]. Pour notre fluence

®0On rappelle que 8V & T'(r, z = 0,t) — T(r + 200 pm, z = 0, ).
00n rappelle que e = 0.8pm est ’épaisseur de notre microstructure, c est la chaleur spécifique volumique,
et R la résistance thermique de contact par unité de surface [7], [8].
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la valeur calculée z, = 200 nm, on trouve T},,,(0,0) = 3000 °C. Pour le Quartz, ceci est
au-dessus et de la température de fusion T, ~ 1700 °C et de celle d’ébullition T} ~ 2600
°C. Nous concluons donc que les effets thermiques jouent un réle capital dans le claquage
optique dés ¢ = 1.2 X ¢.

Juste & ¢ = ¢, il n’est pas tout a fait évident de conclure. D’abord parce que l'on
trouve Tinqez(0,0) = 1500 °C, valeur intermédiaire entre T;,, et Ty, ce qui rend cruciale la
question déja mentionnée de la sous estimation de « par les mesures. De plus, autour de ¢,
la longueur calculée z, varie assez vite. Ceci renforce d’ailleurs le caractére "tout ou rien"
des effets thermiques puisque Tpnqz(0,0) o< 1/z,, et pourrait expliquer que l'on n’ait pas
détecté de signal au-dessous de 1.2 X ¢,.

Conclusion

On a présenté ici une étude finalement assez inhabituelle : ’étude des dégdts induits
par une méthode analytique, le micro faisceau d’ions légers, réputée quasi non perturba-
tive. Nous avons vu que cette réputation était trés largement méritée, puisqu’il nous a
fallu construire un échantillon trés particulier, avec un matériau trés volatil déposé sur un
substrat trés mauvais conducteur thermique, pour voir des dégats induits. Cependant, le
long de cette étude, plusieurs problémes intéressants se sont posés : expérimentalement, la
mesure de la température a I’échelle du micron (sous ultra-vide, etc ...) était inédite ; tout
comme 1’était la déduction des caractéristiques des fluctuations temporelles de 1’échauffe-
ment & partir de celles de la puissance incidente.

Bien stir ces problémes ont été traités avec des outils déja bien connus : lithographie,
caractérisation spectrale de signaux aléatoires, influence des fluctuations géantes, etc...
C’est pourquoi il nous semble opportun d’insister, pour terminer ce chapitre, sur les deux
idées qui servent de fil conducteur & ’ensemble de ce travail. A savoir, d’'une part ’im-
portance des fluctuations (ici temporelles) pour le transport (ici de la chaleur) dans les
verres isolants (qui nous ont servi de substrat en permanence); d’autre part 'importance
des non-linéarités pour le transport dans ces systémes, comme en témoigne, par exemple,
I'extréme dépendance de la vaporisation du Zinc suivant l'intensité du faisceau incident.
Il semble intuitif que ces non linéarités si fortes sont une autre fagon d’exprimer que le
transport est difficile dans les verres isolants, réalité que 1’on relie par ailleurs au fait que
ces systémes utilisent une partie trés spécifique des fluctuations présentes lors d’une ex-
périence de transport, comme nous l’avons vu dans nos réflexions sur la facon dont les
effets de vaporisation s’automoyennent. Finalement, pour illustrer encore les deux idées ci
dessus, disons que pour retrouver tout ceci dans un matériau cristallin et/ou métallique,
ou le transport de la chaleur est bien plus facile, il faut que la sollicitation du systéme
devienne immensément violente, comme cela a été le cas dans nos expériences de Claquage
Optique.



Chapitre 2

Fluctuations spatiales et

non-linéarités dans les i1solants
d’Anderson.

Introduction

Le travail que nous présentons ici, ainsi que celui du prochain chapitre, constitue une re-
cherche "amont" que nous avons entreprise en espérant pouvoir I’appliquer ultérieurement &
la réalisation d’un d’un bolométre pour la Microsonde Nucléaire du Laboratoire Pierre Siie.
Signalons rapidement qu’un bolométre est un détecteur de particules qui mesure l’énergie
de la particule incidente par 1’échauffement transitoire que cette derniére produit lors de
son absorption dans le bolométre. Les bolométres sont donc des détecteurs "nouveaux" par
rapport aux détecteurs classiques mesurant 1’énergie via le nombre de paires électrons-trou
crées lors de ’absorption de la particule. L’avantage des bolomeétres est qu’ils permettent
d’espérer un gain d’un ordre de grandeur sur la résolution en énergie de la particule, ce
qui accroit bien sir énormément la finesse de 'information analytique disponible dans un
instrument tel que la Microsonde Nucléaire. Par exemple, en imaginant qu’un bolométre
& ions légers soit opérationnel avec sa sensibilité théorique de 1keV sur des ions légers de
plusieurs MeV, on pourrait par ’analyse du spectre de rétro diffusion, avoir une informa-
tion sur la composition élémentaire qui serait résolue a 0.5nm environ, et ce jusqu’a une
profondeur de 10nm sous la surface. On aurait alors un instrument unique, permettant
de réunir la physique des surfaces (investiguée jusqu’a moins de 1nm de la surface avec
des techniques spécifiques) et la physique du volume ou les techniques d’investigation ont
d’habitude une résolution en profondeur supérieure & 10nm.

L’inconvénient des bolométres est qu’ils ne peuvent fonctionner qu’a trés basse tempé-
rature T' < 1K, car aux températures plus élevées ’échauffement produit par la particule
incidente est trop faible pour étre mesurable !. Pour justifier qualitativement la nécessité
de températures si basses, rappelons qu’un bolométre est un objet macroscopique 2 dont on
prétend mesurer trés précisément 1’échauffement produit par une seule particule incidente
de quelques MeV d’énergie. Un bolométre est donc avant tout un dispositif comportant
un thermomeétre subKelvin extrémement précis (lequel est déposé sur le solide servant de
lieu d’absorption aux particules incidentes). Or la maitrise de 1’élaboration de matériaux
pouvant servir de thermomeétres aux trés basses 1" est une chose rare, et la physique de la
grandeur servant de thermomeétre est encore mal comprise. Ceci explique que nous ayons
entrepris les travaux reportés ici et dans le Chapitre 3 (voir note 3 en bas de page).

'Et de plus, les fluctuations thermodynamiques de I’énergie interne du bolométre dégradent limitent
inacceptablement la résolution possible en énergie, dés que T' > 1K.

2Sa surface en effet doit étre au moins de 10mm? dans le cas de la Microsonde, et son épaisseur de
100pum-1mm pour arréter les ions légers de plusieurs MeV a coup sir.

3Pour étre tout & fait complet, soulignons que la réalisation concréte d’un bolométre requiert, outre des
moyens financiers (pour la cryogénie notamment), de pouvoir disposer d’une équipe de plusieurs physiciens
permanents impliqués quotidiennement dans le projet. En dernier ressort, c’est ce point 14 qui n’a pu
étre réalisé, du fait de I’extréme faiblesse du flux d’embauches en recherche fondamentale, et c’est cette

31
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subKelvin. En effet, la perte de la symétrie par translation discréte constitue une diminu-
tion extrémement forte des contraintes pesant sur les solutions possibles des équations du
probléme physique. En invoquant (qualitativement) le principe "de bon sens" formulé par
Pierre Curie ("les solutions d'un probléme sont au moins aussi symétriques que ’ensemble
des causes qui leur a donné naissance"), on s’attend a ce que ces systémes "répondent &
toutes les échelles d’énergie", c’est a dire & ce que la bande interdite en énergie soit sup-
primée : le systéme devrait donc étre sensible a toutes les échelles de température, d’oll un
intérét a priori en thermomeétrie subKelvin.

Comme cela a été montré par Anderson, & la fin des années cinquante [19], ces sys-
témes présentent une transition Métal-Isolant lorsque la quantité de désordre est accrue ou
lorsque le niveau de Fermi Ep est abaissé (en diminuant, par exemple, le dopage du semi-
conducteur). Comme suggéré précédemment, cette transition n’est pas liée a [’annulation
de la densité d’états au niveau de Fermi mais & un changement des fonctions d’onde avec
le désordre. L’idée principale est que lorsque le désordre est faible (ou que Ep est élevé)
les états propres électroniques restent délocalisés, alors que lorsque le désordre excéde une
certaine valeur critique (ou que Ep est inférieur a un seuil F,,.) les fonctions d’onde
deviennent exponentiellement localisées autour d’une origine ry et sur une longueur de lo-
calisation & : 9 o< exp —%. Cette localisation des états propres suggere ’existence d’une
transition Métal-Isolant & température nulle 7' = 0 et, pour fixer les idées, disons que des
traces manifestes de cette transition de température nulle subsistent jusqu’a 7' ~ 1Kelvin.

Nous étudions ici le transport subKelvin [20]-|26] dans des alliages a — Y;Si1_, avec
z ~ 0.19, qui sont des systémes réalisés par co-pulvérisation cathodique (o le plasma est
confiné par champ magnétique) sur un substrat refroidi a 77K de fagon a empécher toute
ségrégation des atomes incidents [27]-[32]. Puisque 'on a en vue des applications éventuelles
en bolométrie, on s’est intéressé aux effets de non-linéarités courant-tension, c’est & dire
aux effets "non perturbatifs" du champ électrique F' (de trés basse fréquence) appliqué a
I’échantillon. En effet, dans un bolométre, I’absorption d’une particule incidente se traduit
par un saut transitoire de courant (& F fixée), et bien sir, on cherche & maximiser ce saut en
travaillant & des valeurs élevées de F'. Cependant, & la limite des champs trés forts, I'utilité
"bolométrique" disparait puisque le transport devient indépendant de 7. Nous verrons en
premier lieu que, formellement, on peut déduire [33]-[41] le transport & champs forts de
celui & F' — 0 en remplacant T par F. Cependant, cette transposition formelle cache une
importante différence pour le transport dans ces deux cas extrémes que sont F — 0 ou
F — oo : la nature statistique du chemin portant 1’essentiel du courant n’est pas du tout
la méme dans les deux cas.

Ceci se manifestera dans notre deuxiéme point, consacré aux champs "intermédiaires",
oll nous montrerons que les non linéarités traduisent, pour une part, le passage graduel entre
ces deux types de chemin portant I'intensité, comme cela avait été prédit par les travaux de
Bottger et Bryksin [42]-[46]. Nous montrerons que, contrairement aux nombreuses études
menées aussi bien sur des amorphes [47]-[55] que sur des Semi-conducteurs dopés [56]-
[68], nos mesures ne peuvent étre correctement expliquées que par un modéle incluant
explicitement cet effet, et qu’elles permettent de mesurer la valeur d’'un exposant critique,
jusqu’ici inconnu, exprimant ce changement graduel du chemin de conduction.

Enfin, la troisiéme partie portera sur le modéle dit "des électrons chauds", dont nous
montrerons qu’il n’est pas pertinent pour nos systémes, information d’importance puisque
ce modéle est en revanche pertinent pour le comportement d’autres semi-conducteurs
amorphes, réputés trés voisins des noétres [65], [68]-[77]. Nous montrerons ainsi que, un
demi-siécle aprés le travail d’Anderson, nous sommes toujours en attente d’une vision uni-
fiee du transport dans ces systémes [77].

impossibilité qui a concrétement amené ma demande de départ du Laboratoire Pierre Siie.
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Nous donnons ici d’abord un argument intuitif sur le mécanisme de conduction par
saut & portée variable ainsi qu’un bref apercu du cadre expérimental. "Le décor étant
ainsi planté", nous examinons ensuite ’analogie formelle existant pour le transport entre
les deux régimes extrémes F' — 0 ou bien F' — o0o. En dernier lieu, nous soulignerons la
profonde différence existant entre ces deux régimes, au-dela de leur identité formelle.

2.1.1 Saut a portée variable et cadre expérimental.

2.1.1.1 Argument intuitif de Mott.

t ~~ Saut optimum
EMob . -

EFermi

F1G. 2.1 — Schéma "espace-énergie" des états électroniques d’un semi-conducteur amorphe :
pour les énergies inférieures au seuil de mobilité E,,q, les états deviennent spatialement
exponentiellement localisés sur une échelle €. La valeur Er du niveau de Fermi est fixée
par celle du dopage, qui correspond dans notre cas a la quantité d’Yttrium z présent dans
notre alliage a — Y;S%1 5. Le transport électrique se fait par saut entre états localisés : plus
T est faible, plus est grande la longueur du saut le plus probable (et plus est faible son
amplitude énergétique). C’est pourquoi on parle de transport par "saut & portée variable".

C’est Mott qui a prédit [20], dix ans aprés le travail originel d’Anderson, que, dans les
isolants désordonnés * , R diverge de facon trés spécifique lorsque T' décroit. L’argument
de Mott peut se résumer trés simplement : considérons deux états électroniques ¢ et j
respectivement localisés autour de r; et r; dans l’espace des positions, comme cela est
décrit sur la Figure 2.1 page 33. Désignons par E; et Ej; les énergies correspondantes et
supposons par simplicité que E; < p < Ej, ou p est le potentiel chimique 5. Mott considére
la probabilité P; ; qu’un électron dans I’état 4 se retrouve dans I'état j. Il écrit :

P;j x e_(riﬁi,j—i_’f;,;) (2.1)

ou kg est la constante de Boltzmann, r; ; = |r; — | et E; ; = E; — E; . L'idée clef est
que lorsque 7; ; augmente les deux arguments de I’exponentielle varient en sens inverse. En
effet, 'augmentation de r; ; décroit d'une part la probabilité que l'effet tunnel ait lieu -ce
qui est exprimé par le fait que exp — %L décroit- ; mais d’autre part accroit la possibilité que
E; ; soit petit. En effet, E; ; peut étre choisi égal a I’écart entre niveaux dans une boite de

4"solant" est & prendre au sens de la transition d’Anderson & T = 0, c’est & dire que R(T — 0) — oo.
®u intervient dans la statistique de Fermi Dirac, et u(T — 0) — EFr.



taille r; ; contenant donc %) sites de localisation, en notant par d la dimensionnalité

du systéme . Si Ty est I'écart de niveaux & 1’échelle &, on obtient, en tirant les niveaux
d’énergie indépendamment, :

£

c’est & dire une diminution de E; ; lorsque r; ; augmente. L'utilisation de cette derniere
expression dans F; ; permet de maximiser F; ; simplement en dérivant par rapport a r; ;.
Le saut le plus probable correspond a :

¢ (T kgT (To\” . 1
Tij = TMott = o\ et E;j = Enot — \7 ou v= m (2.3)

\—d
Ei; = kT (n_g> (2.2)

Ces deux quantités sont respectivement appelées "rayon de Mott" et "énergie de Mott"
et définissent les parametres du saut le plus probable a basse température. Notons que
lorsque T tend vers 0, rason diverge et que Eason tend vers 0. Ceci refléte que dans les
isolants désordonnés une optimisation peut étre réalisée entre l’effet tunnel et le désordre
en énergie. Ce mécanisme de conduction appelé "Saut & Portée Variable" dominera a basse
température car il produit une divergence extrémement lente de la résistance électrique
par rapport & ce donnerait une activation simple du type loi d’Arrhenius. En effet, en
supposant que R Pi,_j}Mott , nous obtenons la fameuse prédiction de Mott :

R o exp (%)7 (2.4)

L’argument de Mott ci dessus ne donne que la résistance associée & un saut électro-
nique typique. Nous verrons dans la section 2.1.3 comment on peut justifier cette loi en ce
qui concerne la résistance associée a un échantillon macroscopique, comportant un grand
nombre de sauts électroniques.

Précisons tout de suite les ordres de grandeurs pour notre échantillon : & ~ 7Tnm et
vers T = 100mK on trouve (Tp/T)” ~ 50 ce qui correspond & des sauts de longueur
ot =~ 200nm et d’amplitude en énergie o = 2.5K. Ces valeurs peuvent étre déduites
des expériences de transport dont nous décrivons briévement le cadre maintenant.

2.1.1.2 Cadre expérimental

Comme cela est montré sur la Figure 2.2 page 35, notre échantillon d’Yp 19.5%9.1 amorphe
est déposé sur un substrat de Saphir sur lequel deux électrodes d’Or en forme de peigne
interdigité ont été évaporées et gravées. L’espacement entre deux doigts d’Or consécutifs
appartenant & chacun des deux peignes est [ = 128um : c’est la longueur sur laquelle est
appliquée la tension V = FI produisant le courant I mesuré. A T fixée, ce courant I est
mesuré aprés avoir attendu t. > 100s pour laisser disparaitre tout effet transitoire lié,
via la résistance C' des cébles, & la nouvelle valeur de F' que ’on vient d’imposer. Pour
éviter toute contamination du courant mesuré par d’éventuelles fuites via le diélectrique
des blindages coaxiaux protégeant la mesure, nous avons limité les valeurs rapportées &
I > 10713A, valeur 1000 fois supérieure & la résolution de notre Ampéremeétre Keithley
617.

Comme le montre la Figure 2.2, nous avons pris beaucoup de soin & thermaliser correc-
tement notre échantillon sur le thermostat (constitué par la chambre de mesure en Cuivre
de notre cryostat a dilution 6) en soudant le plus grand nombre possible de fils d’Or entre
une piste métallique sur 1’échantillon est le porte échantillon. Nous montrerons dans la

5Pour atteindre des T aussi basses, on utilise la propriété qu’ont les mélanges Hes/Hes de se démixer en
deux phases & T < 0.7K. La phase riche en He4 est alors superfluide et ne contient qu’un faible pourcentage
d’Hegs. Elle joue alors vis & vis de la phase riche en Hegs le role d’'une phase de "vapeur" d’Hes. C’est &
dire que si 'on pompe sur cette phase riche en Hey, le flux sera essentiellement constitué d’Hes "sortant"
de la phase riche en Hes : cela produit alors du "froid" (le systéme fournit de la chaleur) comme & chaque
fois que I'on pompe sur un liquide & travers sa vapeur. Pour étre trés concret, le principe est le méme que
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F1G. 2.2 — Cadre expérimental : notre échantillon est une couche de 9um d’a — Yj.195%0.81
déposée sur un substrat de Saphir, avec des électrodes d’Or en peigne interdigité pour les
expériences de transport. La thermalisation de I’échantillon par le thermostat T est réalisée
par 43 fils d’Or soudés par ultra sons sur la large bande d’Or & gauche du substrat. Le
dispositif en haut & droite sert aux mesures indépendantes de conductance thermique entre
notre échantillon et le thermostat (cf. section 2.3) : une résistance submillimétrique, dont
la résistance est insensible a T, est suspendue entre deux fils d’Aluminium micro soudés.
Ainsi, pour T < 1K la chaleur dissipée par ’application d’une tension sur cette résistance
ne peut s’écouler que via le fil d’Or relié & ’échantillon, puisque les fils d’Aluminium sont
supraconducteurs et donc trés mauvais conducteurs thermiques. On dispose alors d’une
source de chaleur contrdlée directement couplée & 1’échantillon.

section 2.3 que cette thermalisation était suffisamment efficace pour que la température de
notre échantillon soit toujours trés proche de celle du thermostat, en dépit de la dissipation
de la puissance électrique IFl dans notre échantillon. Par ailleurs, nous avons vérifié que
le dispositif de régulation de T fixait la valeur de la température a mieux que 1% pres.

On obtient ainsi le réseau de courbes I(F) représenté sur la Figure 2.3 page 36. Ceci
constitue les données que nous allons exploiter durant tout le reste du chapitre. On constate
déja que lorsque F/T devient trés grand, le courant mesuré I n’est plus dépendant de T :
c’est ce que nous appellerons le régime F' — oo, par opposition au régime F — 0 pour
lequel la résistance R = Fl/I est indépendante de F' et ne dépend que de T'.

2.1.2 Analogie formelle entre les deux régimes extrémes.

Nous admettons ici ce qui ne sera montré qu’en section 2.1.3, & savoir que ’argument
intuitif de Mott (équations 2.1-2.4) est valide lorsqu’il s’agit, non pas seulement de la
résistance du saut localement le plus probable, mais de la résistance de 1’échantillon entier.
Nous étudions ici les régimes " F' nul" et "F infini", dont on peut établir qu’ils correspondent
respectivement & eF¢ < kT et a eFé > kpT.

celui qui fait que 'on a froid au sortir de la douche, du fait du pompage de I’eau liquide (recouvrant la
peau) par le vaste volume de la salle de bains. Sauf que 14 il s’agit d’'un mélange des isotopes de 'Hélium,
circulant en circuit fermé ultra propre, dans un cryostat que 'on a préalablement refroidi & la 4.2K en le
remplissant de plusieurs dizaines de litres d’Hélium (He4) liquide.
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FiG. 2.3 — Comportement du courant en fonction du champ électrique F' appliqué & notre
échantillon décrit Figure 2.2. On dispose de courbes I(F') & 36 valeurs de T comprises entre
29mK et 1.3K (on en a représenté que 18 par souci de clarté). Le régime F' — 0 suit une
loi d’Efros-Shklovskii (voir Figure 2.4 page 37), tandis que le régime & fort F', caractérisé
par la disparition de la dépendance en T suit une loi de Shklovskii, formellement analogue
a celle de F — 0 en remplacant T par F. En encart, on donne R(F — 0) en fonction
de 1/T pour les températures au-dessus de 4.2K : la ligne pointillée correspond & une loi
d’activation simple avec une énergie caractéristique 77 = 40K, énergie qui nous donne la
différence entre le niveau de Fermi Er et le bord de mobilité E,,.p.

2.1.2.1 Mesures a F' — 0 : loi d’Efros-Shklovskii.

Considérons ’encart en bas & droite de la Figure 2.3 page 36. On constate que pour les
températures supérieures & 10K on a :

T
R(F - 0)=RieT ot T)=40+4K et Ry =88+ 20Q (2.5)

Cette loi dite "d’activation simple" évoque, de facon évidente, une conduction par
excitation des électrons quittant le niveau de Fermi pour sauter par-dessus le bord de
mobilité Fjpsop défini sur la Figure 2.1 page 33. On a donc 11 = Epfop — EF.

En revanche pour T' < 8K, R(F — 0) croit moins vite quand T diminue que ce qui
serait attendu selon 1’équation 2.5 ci dessus. Ceci indique que le transport se produit par
un mécanisme plus subtil que "l"activation simple", ce mécanisme amenant une divergence
plus lente de la résistance. On pense alors naturellement au mécanisme de saut a portée
variable, qui se produit entre états localisés et qui, selon ’équation 2.4 page 34 produit une
divergence de InR en 1/T7 avec vy < 1.

Pour analyser précisément R(F — 0,7 < 8K), nous avons porté les données de la
Figure 2.3 selon une représentation (F/T,In (V/I)) correspondant & la Figure 2.7 page 42.
Les valeurs de G(F — 0) = 1/R(F — 0) ont été obtenues par extrapolation linéaire (des
premiers points de chaque courbe) vers les champs faibles. Vu la restriction que nous nous
sommes imposée sur les valeurs de I > 10713A, pour permettre une extrapolation précise,
nous ’avons limitée aux cas 0.4K< T < 1.3K. Nous avons vérifié que les valeurs obtenues
pour G(F — 0) dépendent négligeablement du nombre de points que nous sélectionnons &
bas champ. Pour trouver le meilleur exposant y rendant compte de nos mesures, il ne suffit
pas de porter In[G(F — 0)] en fonction de 777 car dans une telle représentation il existe un
large intervalle de valeurs de v pour lesquelles les mesures ont 'air de s’aligner d peu preés
sur une droite. En fait, pour comparer les divers -, le mieux est d’adopter la représentation
de la Figure 2.4, ou 'on constate que v = 0.5 est meilleur que v = 1/4 et que v = 1. Par
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U'on laisse v, Ty et Gy libres, on trouve que le meilleur jeu de parameétres est :

1
7=0472£002 et Ty=257+15K et Ro= - =92+50 (2.6)
0

UTY normalisé
o
N
I

18 20 22 24 26 28 30
In[R(F — 0)]

F1G. 2.4 — Valeur normalisée de T~7 pour 3 valeurs de y en fonction du logarithme de la
résistance & F' — 0. Ce qu’on appelle "valeur normalisée" de T~7 est (T —Ty,1 )/ (Tafl . —
TA}Zn) ol Thsin €t Thrqr sont les deux valeurs extrémes expérimentales de T'.

Faut-il conclure de cette valeur, en comparant avec l’équation 2.3 page 34, que pour
notre échantillon d = 17 Ce ne serait pas acceptable physiquement, puisque toutes les
dimensions de notre systéme sont trés grandes devant 1’échelle d’un saut électronique, et
que donc on attend d = 3 c’est a dire v = 1/4. En fait, cette valeur v = 1/2 est observée
depuis longtemps dans beaucoup de systémes similaires au notre et elle avait été prévue
par le modele d’Efros et Shklovskii [21]. Ces auteurs en effet ont proposé d’inclure les
interactions entre électrons localisés en modifiant la densité d’états au niveau de Fermi.
Au lieu d’une valeur constante pour la densité n(FE) autour du niveau de Fermi, Efros et
Shklovskii donnent des arguments prédisant que les interactions électron-électron, négligés
jusqu’ici, sont responsables d’une annulation continue de la densité d’états juste au niveau
de Fermi, avec une dépendance fonctionnelle de la densité n avec 1’énergie telle que vy = 1/2
quelle que soit la dimensionnalité d. Ces auteurs précisent que, si epe, est la constante
diélectrique du matériau, alors on doit avoir :

2.9¢2
kgTy = " (2.7)

ol l’on reconnait dans la formule précédente 1’énergie d’interaction entre deux électrons
éloignés de &, ce qui est naturel puisque Efros et Shklovskii considérent les effets d’interac-
tion entre électrons et que ¢ est la seule longueur fondamentale du probléeme. Toute I'astuce
d’Efros et Shklovskii tient donc dans 'argumentation qu’ils donnent au sujet de la dépen-
dance fonctionnelle de la densité d’états autour de EF leur permettant de prédire y = 1/2
quelle que soit d.

En utilisant les paramétres trouvés a 1’équation 2.6 et en utilisant I’équation 2.7 on
trouve que ceux ci sont compatibles avec £ = Tnm et €, = 29, cette derniére valeur étant
assez grande du fait de la relativement grande "polarisabilité" des électrons participant au
saut & portée variable. Sans entrer dans les détails, signalons que ces deux paramétres & et
€, peuvent étre extraits indépendamment l'un de l'autre [79]-[82] & partir des données de la
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au régime de champ intermédiaire, selon le modéle dont nous montrerons la pertinence en
section 2.2. .

2.1.2.2 Mesures a F' — oo : loi de Shklovskii et effet tunnel a travers Fj -

Le cas des champs forts "F — oo" est défini par eF¢/(kgT) > 1. Dans ce cas, on
montre, & la suite des travaux initiés par B. Shklowskii [33]-[38], que le courant est porté
par des sauts entre des sites ¢ et j tels que leur différence en énergie F; ; vaut eF'r; ;. Au-
trement dit, pour de tels sauts il n’y a plus d’exponentielle d’activation thermique puisque
I'intégralité de I'énergie du saut est fournie par le champ électrique. C’est pourquoi, on se
convainc assez facilement que le courant I; ; entre ces deux sites vaut I; j o< exp —2r;; /&,
ce qui, aprés une certaine procédure d’optimisation que ’on exposera en section 2.1.3.,

ksTy

amene :
Fy\”
F e

ou N, est une constante numérique, qui fut calculée [36] dans le cas du saut & portée
variable de Mott : N,_,,4 = 4.8. Pour le cas qui nous préoccupe N;/, n’est pas connu a
Priori.

De fagon évidente, nos courbes (I, F') obtenues aux plus basses températures appar-
tiennent entiérement au régime des champs forts puisqu’on ne peut pas distinguer celle
enregistrée a 29mK de celle enregistrée & 49mK, et que la dissipation de l’énergie élec-
trique ne chauffe pas I’échantillon (cf. section 2.3). D’ailleurs avec £ = 7nm, on obtient
eF¢/(kpT) > 50 pour tous les points reportés sur la Figure 2.3 page 36 & T = 29mK, ce
qui vérifie largement le critére champs forts.

/

I = Iyexp avec 7' =7 et Fy=N, (2.8)

13 1 N 5 Saut sans ativation
Emob R Effet tunrel atravers
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F1G. 2.5 — Encart : A trés fort champ, le transport peut se faire soit par effet tunnel & travers
le bord de mobilité (fleche horizontale), soit par sauts entre états localisés ou I'énergie du
saut n’a pas a étre fournie par les phonons puisqu’elle est fournie par le champ électrique
(fleche arquée vers le bas). Figure principale : Valeur critique du rapport (F/T). pour
lequel le transport devient de type "champ infini", c’est & dire indépendant de T' puisque
F, est défini par I(F,,T) = k x I(F,29mK) avec k = 1.1. Quelle que soit la valeur de k
choisie proche de 1, on observe que (F/T'). dépend de T', ce qui suggeére (par comparaison
des équations 2.8 et 2.12 avec 7 = 7' et @ = ') que le saut sans activation n’est pas le
seul mécanisme de conduction en régime des champs forts, par exemple du fait de Deffet
tunnel a travers le bord de mobilité.
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7' = 1/2 mais Fy et Iy libres, nous trouvons Fy = (3.8 +0.05) x 10" V/m, ce qui conduit &
4 < Nyj <11 compte tenu de la marge d’incertitude sur £ autour de sa valeur optimale de
7 nm. Ces valeurs sont raisonnables, comme cela avait été déja constaté dans [51], [53], [64],
[67] (le cas de [52] faisant seul exception). Cependant, I’écart normalisé x? entre chaque
point de donnée et I’équation 2.8 est un peu grand, ce qui améne & mettre en question
l’ajustement avec I’équation 2.8. D’ailleurs, si on laisse 7/ libre dans I’ajustement, sa valeur
optimale n’est pas 0.5 mais 0.65, cette derniére diminuant nettement le x2.

Nous avons montré qu’il était raisonnable de penser que ces (menus) problémes prove-
naient de ce qu’au moins un autre mécanisme est susceptible de venir "concurrencer" le
transport par sauts assistés par le champ F' : & savoir la possibilité qu'un électron quitte
son niveau localisé, et, par effet tunnel & énergie constante, se retrouve au-dessus du bord
de mobilité E,,., avant de retomber quelque part dans la bande d’états localisés. Un tel
mécanisme produit un courant [54] :

I o exp [—( 4 ) 2mksTi)? | _ [—i] (2.9)

3eF h? F

oll, comme nous ’avons vu plus haut, kpT} est I’énergie séparant le niveau de Fermi de
Epmob €t m la masse de I'électron. Avec Ty = 40 K, I'équation 2.9 prédit F; = 1.4x 10 V/m.
Un ajustement de I(F,29mK) avec I’équation 2.9 fournit un x? par point un peu meilleur
que celui obtenu avec 1’équation 2.8, ainsi que comme valeur optimale F; = (5.540.05) x 10°
V/m, ce qui constitue une valeur seulement 2.5 fois plus faible que la valeur prédite.

Pour achever de prouver que la loi de Shklovskii, & elle seule, ne rend pas compte du
transport en champ fort, nous pouvons considérer la Figure 2.5 ou ’on a reporté la valeur
critique du rapport (F/T). pour lequel le transport devient de type "champ infini", c’est
a dire indépendant de T' puisque F; est défini par I(F,,T) = k x I(F,29mK) avec k = 1.1.
Le fait que (F/T). dépende nettement de T prouve que I’équation 2.8 n’est pas la seule en
jeu : ceci apparaitra en section 2.2.

2.1.3 Différence des types de chemin de conduction pour F' — 0 et F' — oo

Jusqu’ici, nous n’avons pas réellement établi le comportement de la résistance d'un
échantillon macroscopique . En effet, il doit exister de nombreux cas ou I’électron ne trouve
pas de niveau €loigné de lui de o, Enrort- Or la conductance G ; entre deux sites 7 et j
dépend exponentiellement de r; ;, F; ; . Il n’est donc pas évident de savoir dans quel sens les
fluctuations du couple 7arott, Farort vont jouer. Va t-il y avoir compensation entre les sauts
favorables (Gi; > Guott) et les sauts défavorables (G;j < Gumont) ? La réponse demande
une analyse statistique fine (initiée par Ambegaokar, Halperin et Langer [22] et complétée
ensuite [23]-[26]) dont nous donnons un apergu.

Partant d’un réseau d-dimensionnel de sites tous reliés entre eux par les conductances
Gi; x P; ; définies par I’équation 2.1, la question est désormais de savoir comment estimer
la conductance Gpqero totale & 1’échelle macroscopique. Le fait que G; j varie exponentiel-
lement vite avec les parameétres du saut exclue que l'on se contente de prendre la valeur
moyenne de ces paramétres pour obtenir G,qer0- En effet, lorsque les fluctuations entre
conductance de sauts sont fortes, la résistance totale d’'un chemin de conduction n’est pas
seulement déterminée par le nombre de résistances rencontrées -i.e. par sa longueur- mais
aussi par la valeur des résistances les plus fortes rencontrées. Il va donc y avoir compétition
entre des chemins "directs" -donc courts- mais comportant forcément quelques résistances
trés fortes, et des chemins trés tortueux -donc longs- mais qui réussissent & éviter toute
résistance trop forte. Cette optimisation se théorise au moyen de ce que 1’on appelle gé-
nériquement "les modéles de percolation" et le travail d’Halperin et al. en est un exemple
adapté au transport dans le régime de saut a portée variable. Les auteurs commencent par
classer tous les liens existant entre tous les sites par conductances décroissantes. Par la
pensée, ils enlévent tous ces liens et les rajoutent un par un en commencant par les plus
conducteurs. A chaque étape, on teste pour savoir s’il existe un chemin traversant 1’échan-
tillon. Dés qu’'un tel chemin existe, on stoppe le processus, car les liens que ’on pourrait
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F1a. 2.6 — Percolation dans un réseau de 100x100 sites reliés chacun & leurs quatre premiers
voisins. Le chemin tortueux est optimal si la résistance R;; reliant deux sites voisins est
lognormalement distribuée , i.e. si R;; = expn;; ou les 7;; sont normalement distribués. Ce
chemin trés tortueux est analogue a celui du transport en régime de saut a portée variable,
pour une valeur de T donnée. Le chemin presque droit est optimal vis & vis de variables
distribuées de fagon étroite et dont on cherche a optimiser la somme le long d’un chemin
traversant le réseau. Pour construire un tel chemin, on a donc posé R;; = n;; ou les n;;
sont normalement distribués. C’est le chemin du régime F' — oc.

rajouter ont une importance négligeable puisqu’ils se retrouvent en paralléle avec des liens
exponentiellement moins résistants qu’eux. On convient d’appeler "conductance critique"
G, la derniére des conductances rajoutée lors de la construction du chemin.

La Figure 2.6 page 40 illustre ce processus d’optimisation. Sur un réseau de 100x100
sites on a affecté une résistance R; ;, entre sites premiers voisins, lognormalement distribuée,
puisque R;; = exp(n; ;) ot l'on a pris les n; ; normalement distribués. Ensuite, on a -
comme ci dessus- enlevé toutes les résistances et on les a réintroduites une par une dans
l'ordre des résistances croissantes. La procédure a été stoppée dés qu’un chemin traversant
complétement 1’échantillon s’est formé. Le chemin optimal obtenu est trés tortueux, ainsi
que nous ’avions qualitativement annoncé, et ceci est lié & la trés large distribution des
R; ;. En effet, le chemin optimal correspondant aux n;; a aussi été calculé et il se révéle
beaucoup plus droit que celui optimisant R puisqu’il correspond a la ligne pointillée de la
Figure 2.6. Ces deux types de chemins correspondent & deux classes d’universalité étudiées
dans ce que l'on appelle les problémes "d’optimisation en milieu aléatoire" [24] [23] : le
chemin tortueux appartient a la classe d’universalité dite "de percolation isotrope", tandis
que 'autre appartient & la classe d’universalité de la "percolation dirigée".

Notons pour terminer que :

— l'on retrouve la loi de Mott & ’échelle macroscopique mais que la valeur de Ty est
affectée d’un facteur 4v, ~ 16 provenant spécifiquement de la nature percolative du
probléme et que nous n’avions bien siir pas obtenu par ’approche intuitive exposée
en section 2.1. . Ce facteur correspond a un facteur (4v,)? pour In R par rapport a
I’équation 2.4 page 34. Signalons que, en toute rigueur, on ne peut pas directement
faire appel aux résultats de percolation sur réseaux pour estimer v, car les liens du
chemin de conduction ne sont pas tous de longueur égale, et 'on ne se trouve donc
pas sur un réseau régulier. En effet, les valeurs de r;; et de E;, E; fluctuent de lien
en lien et la seule contrainte que ’on impose pour construire le chemin de conduction
est G > G.. C’est pourquoi, il n’est pas surprenant que, suivant les auteurs, ce
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— Par des arguments généraux de percolation [26], on peut établir I’existence de la lon-
gueur typique de percolation £, qui est la taille de ce que ’on appelle les "blobs",
c’est & dire 1’échelle au-dela de laquelle le systéme redevient homogéne. Concréte-
ment, cette longueur diverge lorsque la température diminue, puisque alors les ré-
sistances sont de plus en plus largement distribuées -et donc de moins en moins
automoyennantes- ce qui revient a dire qu’il faut explorer un volume de plus en plus
vaste avant d’échantillonner suffisamment la distribution des G;; pour avoir une
grandeur représentative du comportement macroscopique. De maniére équivalente,
on peut dire que £, diverge au seuil de percolation p. . Pour donner une image
concréte, on peut suggérer que, & l'intérieur d’un blob il existe au moins un chemin
ne comportant pas de résistances locales trop fortes; mais qu’a chaque extrémité de
blob se trouve une résistance "dominante" de l'ordre de R, = 1/G,, c’est a dire a
la fois forte et incontournable, dont la valeur influe notablement sur la résistance
macroscopique. On peut montrer que si 7, est la longueur typique du saut de Mott,
on a :

To\ " 4
Ly,=rm (?) ou vp(d=2)= 3 et vp(d=3)=0.9 (2.10)

Soulignons que dans ’expression ci-dessus on retrouve bien une divergence de £, lorsque
I’on tend vers le seuil de percolation. Sur la Figure 2.6 la longueur de blob £, est d’environ
10 fois la taille d’un saut élémentaire.

Pour résumer, nous avons établi que le saut & portée variable (avec 'exposant y = 1/2
d’Efros et Shklovskii) rend bien compte du transport subKelvin dans chacun des régimes
extrémes : soit F' — 0, auquel cas les sauts sont "pilotés par T" ; soit ' — oo, auquel cas
c’est "F qui pilote". Au-dela de I’analogie formelle entre les lois de transport, nous avons vu
cependant que les chemins de percolation associés a ces deux types saut & portée variable
sont tres différents. Nous allons maintenant établir que le passage, lorsque F' augmente,
du chemin "tortueux" au chemin "presque droit", influe notablement sur les non-linéarités
I(F) en régime de champ "intermédiaire".
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F1G. 2.7 — Représentation des données de la Figure 2.3 adaptée au test de I’équation 2.11 :
selon cette prédiction les mesures a 1" donnée devraient former des droites, ce qui est presque
le cas. Cependant, un regard plus attentif révele des courbures, systématiquement positives
a basses valeurs de F'/T, et négatives a fortes valeurs de F'/T. De méme, la confrontation
entre les valeurs de L(T) extraites via 1’équation 2.11 et le meilleur ajustement avec la
prédiction L o< T~7, en trait plein, suggére qu’une théorie plus fine est nécessaire pour le
transport & champ intermédiaire.

Il s’agit maintenant de décrire le transport lorsqu’on ne peut ni négliger l'effet de 7" ni
celui de F' pour les sauts électroniques. Nous commencons par donner la relation la plus
simple susceptible de décrire le transport en champ intermédiaire, et nous montrons qu’elle
semble presque rendre compte des données si I’on veut bien les regarder "d’un peu loin". En
second lieu, nous exposons, briévement, les divers essais théoriques au sujet du transport
en champ intermédiaire, ce qui, vu la complexité des problémes rencontrés, nous amenera
4 douter un peu plus encore du fait que la relation la plus simple exposée tout d’abord
puisse réellement rendre compte des données. Enfin, nous montrons qu’un seul des modéles
exposés est pertinent pour nos données et que plusieurs grandeurs inconnues jusqu’alors
peuvent étre déterminées du fait de cette confrontation théorie-expérience.

2.2.1 Relation la plus simple pour les champs intermédiaires.

Le plus simple est d’écrire que, dans I’argument de Mott, I’énergie d’activation E; ; est
diminuée par le travail que le champ électrique fournit lors du saut de Mott de longueur
Tm = &/2(Ty/T)”. On aboutit donc [36] & :

ZZ; ot L= Cry = C(%)(%)V

ol la constante C est censée étre un nombre d’ordre 1. Donc, puisque L ne dépend que
de T, dans la représentation de la Figure 2.7, on s’attend a ce que les mesures forment un
réseau de droites, dont la pente sera eL/(kpT) permettant ainsi d’avoir accés a L pour
chaque température 7.

Il est frappant de constater que sur la Figure 2.7 les données semblent s’aligner a peu
prés sur des droites, comme cela est le cas dans la grande majorité des études de non-
linéarités réalisées précédemment [49]-[50], [52], [56]-[63], [66]. En y regardant de plus prés,
c’est & dire en regardant ces droites non pas "par-dessus" mais "en incidence rasante", on

G(F,T) = G(0,T) exp

(2.11)
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est systématiquement vers le haut & faible valeur de F/T, tandis qu’elle s’oriente systé-
matiquement vers le bas pour les fortes valeurs de F'/T. De méme il semble y avoir une
oscillation, en encart de la Figure 2.7, entre les valeurs de L(T') obtenues et la prédiction
L= LO(%)’V ou l'on a forcé 7 & valoir 1/2 en ou l'on laisse Lg libre. On trouve alors que
Lo = (0.52 +0.01) nm avec un x? par point de 1.1 . En plus de ces courbures systéma-
tiques détectées sur la Figure 2.7, I'insuffisance de I’équation 2.11 est confirmée par deux
remarques :

— si on laisse  libre dans ’ajustement de L(7') la meilleure valeur v = 0.65 produit un
x? deux fois inférieur & celui produit par la valeur attendue vy = 0.5.

— si on extrait L non pas & partir des quelques points proches de 1’origine des "droites"
de la Figure 2.7 mais & partir de ’ensemble des données on obtient quasiment les
mémes valeurs de L(T) alors que le x? s’est dégradé énormément. Ainsi, il semble
que l'extraction de L(T') ne soit pas une méthode extrémement discriminante vis a
vis des données.

Les deux sections suivantes vont donc consister & extraire I'information physique conte-

nue "dans les courbures systématiques" de la Figure 2.7.

2.2.2 Théories du transport en champ intermédiaire.

Les diverses théories du transport en champ intermédiaire que nous discutons mainte-
nant arrivent toutes a une expression, pour le courant I(F,T), de la forme :

I(F,T) =1, exp{—(%)7 1 —A%JFB(%)B 1} (2.12)

ol bien siir, les exposants «, o/, 8 ainsi que les prefacteurs A, B dépendent de la modé-
lisation effectuée 7. La complexité de I’équation 2.12 provient de ce que trois effets doivent
étre pris en compte simultanément dans le régime des champs intermédiaires :

(i) Pour un site 7 appartenant au chemin de percolation, la densité des sites qui lui sont
liés par une conductance non négligeable (supérieure & G.) dépend de F. Un exemple
extréme de ceci a déja été vu lorsque I’on a décrit le saut "activé par le champ" dans
le cas des champs forts (voir I’équation 2.8 et la Figure 2.5).

(ii) Le potentiel chimique local u; peut fluctuer assez fortement autour de sa valeur
moyenne donnée par eF'r; et entrainer de fortes fluctuations des résistances locales,
lesquelles sont susceptibles d’optimiser le passage du courant : le systéme peut concen-
trer le champ qui lui est appliqué sur les conductances les plus faibles, de fagon a
augmenter le courant global.

(ii) A F — 0 le chemin de percolation est trés tortueux (cf. Figure 2.6) ce qui se
traduit par le fait qu’il contient de nombreux "retours", c’est a dire des portions de
chemin o1 les électrons sautent contre la force électrique. Ces retours qui permettent
au chemin d’étre optimal & F' — 0 vont progressivement devenir des points de blocage
du courant lorsque F' sera devenu non négligeable.

Passons d’une phrase sur les modeéles prédisant que o # o [34],[39] qui sont fort
critiquables théoriquement et parfaitement non pertinents pour nos données puisque comme
le montrent les Figures 2.8-2.9 pages 45-47, le transport & champ intermédiaire ne dépend
que de F/T, ce qui restreint les modeéles pertinents a ceux qui prédisent a = /.

Parmi les modéles prédisant o = o' deux catégories sont & distinguer :

(a) Les travaux qui négligent totalement V’effet (77i), auquel cas B =0 : .

— Selon Pollak et Reiss [36], & la suite de Hill [35], c’est l'effet (i) qui domine sur
Veffet (i), ce qui permet & ces auteurs de prédire que a =1 et A = 3/32.

— En revanche selon Shklovskii [37], c’est exactement l'inverse : en concentrant ’es-
sentiel du champ appliqué sur les quelques conductances critiques G, situées aux
extrémités des blobs, il construit un modeéle montrant que les non linéarités I(F)
doivent étre beaucoup plus fortes que ce que prédisent Pollak et Riess. En effet,

"Sans parler du pré facteur I; qui lui n’est tout simplement jamais calculé.
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produit un démarrage beaucoup plus vif des non linéarités lorsque F' augmente.
(b) Les travaux qui prennent en compte l'effet des "retours" c’est a dire le changement
de percolation. Il s’agit 14 uniquement des travaux de Bottger et Bryksin. Le probléme
étant extraordinairement compliqué, de nombreux articles ont été nécessaires [42]-
[46], et finalement, les prédictions les plus fiables s’appuient en partie sur des résultats
numériques [43]-[44] : « = 1, A = 1/6, B ~ 0.02 et 1/ ~ 1.1. Signalons que
ce dernier exposant § n’est prédit qu’avec une marge d’erreur de 50% du fait des
méthodes numériques utilisées. L’analyse de nos données va justement permettre de
déterminer cet exposant B dont nous verrons qu’il décrit la fagon dont la longueur A
des "retours" diminue & mesure que F' augmente. Bien siir le fait que B soit positif
exprime que les non-linéarités I(F') vont étre moins fortes que dans le cas B =0 : on
retrouve bien 'idée que les "retours" vont jouer comme des goulots d’étranglement
lorsque F' augmente.

2.2.3 Détermination de I’importance des "retours"

Nous établissons ici trois points principaux : d’abord que les non-linéarités sont une
fonction universelle du parameétre F/T, ensuite que la prise en compte des points (i) et
(7i) est insuffisante pour rendre compte des données, enfin que, en prenant en compte
les "retours" via le modéle de Bottger et Bryksin on peut rendre compte des données
correctement et déduire des informations sur le comportement des retours lorsque le champ
F augmente.

2.2.3.1 Les non-linéarités en champ intermédiaire sont une fonction univer-
selle de F//T

Afin de tester ’équation 2.12 qui résume les divers modeéles du transport en champ
intermédiaire, nous définissons :

[T I(F,T) % To
U(F,T) = \/T:()ln (W) ,avec Ig.g(F,T) = o &P [—(?)1/2] (2.13)

ou V="FIl, Ry =929 et Ty = 257 K (voir ’équation 2.6) et I g (F,T) est le courant
qu’on attendrait s’il n’y avait pas du tout de phénoméne non linéaire, c’est & dire si la loi
d’Efros-Shklovskii de I’équation 2.4 page 34. Avec cette définition, on montre aisément que,
si ’équation 2.12 concerne les non-linéarités de G(T, F') (au lieu de celles de I(T, F)), ¥
vaut simplement A(eF¢)®/(kpT)® —B(eF&/kpT)?. Nous avons été amenés a réaliser notre
analyse sur les données concernant G(T, F) = I(T, F)/(F'l) plutdt que sur celles concernant
I(T, F) du fait qu’aucune des théories proposées ne permet réellement un raccord entre
les champs intermédiaires et le régime "linéaire" (F' — 0) puisque, en faisant F' — 0
dans I’équation 2.12, on trouve I(F — 0) = I exp [—(Ty/T)"], ce qui ne correspond pas
a l'équation 2.4 page 34. Cette difficulté est d’ailleurs systématiquement ignorée dans les
études expérimentales de transport en champ intermédiaires, lesquelles étudient toutes
G(F,T) au lieu de I(F,T). Cependant, en plus du probléme de I’extrapolation aux champs
nuls, on peut donner un argument numérique justifiant ce choix du test des théories sur
G(F,T) : c’est que la dépendance exponentielle de I avec F' dans I’équation 2.12 a une
influence bien plus forte que le dénominateur dans G(F') ~ I(F)/F.

Bien siir, on ne traite ici que des champs intermédiaires, ce qui demande d’exclure au
préalable les points des données de la Figure 2.3 correspondant aux champs forts, c’est a
dire ceux tels que I(F,T) < 1.1 x I(F,29mK) (voir note 8 en bas de page). Une fois les
points "champs forts" éliminés, on calcule ¥ pour chacun des 7164 points restants.

Comme le montre la Figure 2.8 page 45, U(F,T) est une fonction universelle de la
variable F'/T sur plus de trois ordres de grandeur, ceci bien que les 7164 points de la

8Encore une fois quel que soit le nombre proche de 1 que ’on prend & la place de 1.1 pour définir les
champs forts, les résultats sont les mémes.
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Fi1G. 2.8 — Représentation des données de la Figure 2.3 adaptée au test de I’équation 2.12 :
le fait que I’ensemble des données (une fois les points "champ fort" enlevés) s’aligne sur
une seule courbe prouve que le transport en champ intermédiaire ne dépend que de F/T', ce
qui implique @ = ' dans I’équation 2.12. Parmi les modeéles restants, on peut exclure tous
ceux qui supposent que les "retours" ne jouent aucun role dans les non linéarités c’est a dire
qui supposent B = 0. En effet, dans ce cas, les points devraient s’aligner sur une droite de
pente a (en pointillé, cas ot @ = 1 correspondant au modéle de Pollak et Riess [36], lequel
est équivalent & 1’équation 2.11 page 42). Le trait continu représente 'ajustement par le
modéle de Bottger et Bryksin (voir les paramétres dans le texte), ajustement qui demande
de minimiser & la fois ’écart constaté sur cette Figure et en méme temps celui constaté
sur la Figure 2.9 page 47, selon la méthode exposée dans les équations 2.14-2.15 page 46.
Ceci provient de ce que les deux termes de la théorie sont opposés et que leurs exposants
sont proches. L’encart correspond & un grossissement sur la région F/T < 2 x 10* V/Km,
en échelles linéaires, ce qui permet de voir que 1’écart a la prédiction de Pollak et Riess est
présent y compris aux plus faibles F/T.

Figure 2.8 correspondent & 36 températures différentes comprises entre 49 mK et 1.29
K. Comme annoncé dans la section précédente, le fait que U(F,T) ne dépend que de
F/T implique @ = o, ce qui exclue définitivement, pour notre échantillon, les modéles
prédisant des valeurs différentes pour « et o'. De plus, la pente (en échelle log-log) de
U (F/T) auz faibles valeurs de F/T est trés proche de 1 et clairement plus grande que la
valeur 1/(v + 1) ~ 0.53 prédite par Shklovskii [37] (voir note ?).

Ceci dit, nos données sont mal décrites par le modeéle de Pollak et Riess [36] selon
lesquels ¥ ~ F/T. En effet, la pente "log-log" de ¥(F/T) décroit & mesure que F/T. On
s’apercoit du fait que la représentation de la Figure 2.8 est beaucoup plus discriminante que
celle de la Figure 2.7 ou il semblait que la prédiction de Pollack et Riess (qui se raméne &
l’équation "intuitive" 2.11) soit valide. Cette impression avait déja été mise en doute sur des
arguments qui avaient pu paraitre "faibles" (existence de petites courbures systématiques,
valeurs de x2, etc...). La Figure 2.8, elle, ne permet plus de doute au sujet du caractére

9Le fait que la concentration du champ appliqué sur les conductances les plus faibles se révéle non per-
tinente reste difficile & comprendre [40], tant cette construction proposée par Shklovskii semble ingénieuse :
Levin et Shklovskii [41], sur la base de simulations, ont expliqué que cette concentration ne se produisait
que lorsque on se trouve trés "loin" dans le régime isolant, précisément lorsque (TO/T)l/ 2> 70. En effet,
les résistances locales sont alors trés largement distribuées, c’est & dire que la longueur de blob £, est
trés grande devant celle d’un saut, ce qui renforce la nécessité de concentrer le champ électrique sur les
conductances critiques en bout de blob puisqu’elles sont si faibles par rapport & celles de 'intérieur d’un
blob.
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Avant de passer & la théorie de Bottger et Bryksin, signalons que les tentatives d’ajus-
tement de ¥(F/T) par des "fonctions simples" ne donnent pas de bons résultats : si I'on
essaye par une loi de puissance unique (F/T)O‘” ou o' est libre, le résultat est mauvais quel
que soit o particuliérement du fait des points de la région F/T > 3 x 10*V K 'm~.
De méme, si 'on essaye un polynoéme %™, a;(F/T)* l'ajustement est systématiquement
mauvais méme si on prend m = 5 termes indépendants.

2.2.3.2 Pertinence du modéle de Bottger et Bryksin.

Nous développons ici une analyse des données visant & tester la pertinence du modéle
de Bottger et Bryksin pour notre échantillon. Ce test n’est pas simple & faire du fait que
la prédiction de ces auteurs est que U doit étre la différence de deur puissances de F/T
dont les exposants peuvent étre proches, la proximité des exposants étant rendue possible
sans étre certaine du fait de l'incertitude sur la valeur de 8. Nous avons donc & chercher le
meilleur ajustement entre les valeurs de U(F/T) extraites des données et la fonction :

F F

r——A(=)? 2.14

=~ A(z) (214
ouI', A, 8 sont des parameétres libres. Du fait que les valeurs de ¥(F/T) sont réparties

sur plusieurs ordres de grandeur, nous réalisons l’ajustement sur In (¥), c’est & dire que

nous cherchons a minimiser [’erreur relative par point £. Cette erreur £ est définie par :

e Y (10 (- D) ))]2+x[ln(F(F/T) ~ (D))

716452 = D(F/T); — A(F/T)} A(F/T);
(2.15)

ol z est un poids & choisir dans l'intervalle [0,1] et s = ((In(¥)— < In(T) >)?)
(0.08)2 est la variance de In(¥) extraite des données.
Pour comprendre mieux pourquoi nous avons mis en place I’équation 2.15, soulignons
que le premier terme du membre de droite est ’erreur relative par point sur ¥ tandis
que le second est ’erreur relative par point sur le "second terme de Bottger et Bryksin"
A(F/T)P, exprimant I'influence des "retours". La minimisation de ces deux termes & des
effets opposés sur la valeur de 5. En effet :
— si l'on choisit de ne garder que le premier terme (en posant x = 0), on obtient
B = 1.38£0.03 et on constate a la fois un bon accord entre les valeurs de ¥((F/T);)
et la courbe prédite, mais en méme temps I’écart entre ['(F/T); — U((F/T);) et
A(F /T)Jﬂ devient manifestement trop grand, en particulier dans la région F/T <
5x 10V K™ m~!
— Réciproquement, si l'on choisit z = 1, on trouve 8 = 1.03 £ 0.03, avec un bon accord
entre I(F/T); — Y((F/T);) et A(F/T)], mais un écart manifeste entre les valeurs
de W((F/T);) et la courbe prédite, particuliérement pour les valeurs fortes de F/T.

— En gardant x dans lintervalle [0.05,0.95], on trouve que les valeurs optimales de
B(x) sont toujours dans l'intervalle [1.05,1.15], et que cette incertitude est & peine
supérieure & celle que l'on obtient pour S en fixant la valeur de z (par exemple
z =0.5).

Nous concluons de cette étude, que méme en gardant 'intervalle d’incertitude le plus
grand, les valeurs optimales & adopter dans le modéle de Bottger et Bryksin pour rendre
compte de nos données sont : B = 1.15+ 0.1, I = (1.25 £ 0.5) x 10 K m/V et A =
1.4%x 10 %(m K/V)? (AY8/T = 0.70+0.07). L’accord obtenu est alors excellent, comme le
montrent les traits continus sur les Figures 2.8-2.9 pages 38-39 obtenues avec (ﬂ =1.15T=125x10°VmV~}
Uerreur relative par point est alors seulement de (£(z = 0.5) = 0.72) et le seul petit écart
systématique entre le modéle et les données se situe aux valeurs extrémes de F/T', c’est &
dire lorsque 1'on est tout proche de passer dans le régime "champs forts".

Signalons qu’en comparant les équations 2.13 page 44 et I’équation 2.14 on trouve I' =
Aeé /kp ou selon les auteurs du modéle A = 1/6. Vu que on a déduit des données que I' =
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Fi1G. 2.9 — Représentation des données de la Figure 2.3 adaptée au test du terme de Bott-
ger et Bryksin exprimant I'influence de la disparition progressive des "retours" lorsque F'
augmente : selon ce modéle, les 7164 points ici présentés doivent s’aligner sur une droite de
pente . Par comparaison avec la ligne en tirets (correspondant & une pente 1) on déduit
que § > 1. Le modéle de Bottger et Bryksin [42]-[46] correspond & la ligne continue : les
parameétres optimaux (voir texte) ont été obtenus en minimisant & la fois ’écart entre les
points et la ligne continue sur cette Figure mais aussi en faisant en méme temps de méme
pour l'écart correspondant sur la Figure 2.8 page 45. L’encart est un grossissement sur la
région F/T faible, en échelles linéaires.

1.25x107° m K/V, on déduit que A¢ = 1.1nm, soit £ ~ 7 nm, valeur qui avait été annoncée
juste aprés ’équation 2.7 page 37. Autrement dit, en combinant ’équation 2.7 donnant Ty
& partir du comportement & F — 0 et la valeur de I que l'on déduit du comportement en
"champs intermédiaires", on peut extraire indépendamment les deux parameétres inconnus a
priori que sont la longueur de localisation ¢ et la constante diélectrique relative €,. L’ordre
de grandeur de €, étant donné [80]-[81] par (¢/Ar.r.)? avec A1 est la longueur d’écran de
Thomas Fermi [82], la cohérence des parameétres extraits de ’ensemble des modéles peut
étre appréciée puisque la longueur de Thomas Fermi est grosso modo de quelques fractions
de nm dans notre systéme comportant ~ 20% d’électrons "libres" par atome, électrons qui
participent a la localisation d’Anderson.

2.2.3.3 Extraction de la longueur maximale des "retours".

Ayant établi la pertinence du modéle de Béttger et Bryksin pour le transport & champ
intermédiaire dans nos échantillons, nous disposons désormais d’une information sur I'im-
portance des "retours" du chemin de percolation vis & vis de la conduction. Comme expliqué
plus haut, le second terme de I’équation 2.14 page 46 donne, via 8 et A, des informations
au sujet de la longueur typique A des retours et de la facon dont cette longueur diminue
lorsque F' augmente. En effet, selon Bottger et al. [44], en notant ¥ = In[I(F,T)/I;] (T
est ’argument de ’exponentielle de ’équation 2.12 page 43), A est donnée par :

ACT) = 261, (= ’_fcrc) s (TmT:

ot l'exposant ¢ = 1.040.3 et le coefficient § ~ 0.25 sont des constantes numériques [44],
et ou T, (respectivement Y,,) correspond au seuil de percolation isotrope (respectivement
dirigée).

T>C (2.16)



4Jallp 1 tyyuaulivil 4.10, 1T pPLlTILLILITL Labilbul 1all Yubo ll\ 4 — J.C} 7 A, LOOL 4 Ul YU auctvull
courant ne circule juste au seuil de percolation isotrope. En effet, on peut montrer qu’une
température T' donnée correspond a Y. = (Tp/T)", et, en régime linéaire F — 0 on
trouve Y(F — 0) ~ Y.+ 1 [25] ce qui donne une valeur finie & A(F — 0). Lorsque F
augmente hors du régime linéaire alors T augmente, et donc A décroit (cf. équation 2.16).
En augmentant encore davantage F', T atteint Y,, et A s’annule, ce qui indique que les
chemins de conduction sont désormais de type "percolation dirigée".

Ainsi, la longueur maximale A, des retours s’obtient juste au démarrage du ré-
gime "champs intermédiaires", ce qui correspond & T = (T/T)" + 1 ainsi qu’a ainsi qu’a
(Yoo = 1)/ Yo = (Yo — Tin)/Ye = Nper avec Nyep =~ 0.07 (cf. [44]). Ceci, en utilisant I’équa-
tion 2.16 améne 3 :

1 1
T\ kg (To\ R
Appas = E6NS, [ 22 —AsB (22 .
maxr 55 ret(T) e (T) (2 17)

o la derniére égalité est obtenue en utilisant la prédiction de Bottger et al. A =
(NFoideé k) [44].
Ainsi, on peut comparer Apqg & la longueur de blob £, = £(T) /T)7(1+" ) déja donnée

dans ’équation 2.10 page 41. On obtient :

Amam . A%k}B (TO),Y(EV) ~ A%]{:B (2 18)

L, e€ T ef
ol la derniére égalité provient du fait que, pour les valeurs expérimentalement déduites
de B, Apmag €t L, ont des exposants critiques trés proches puisque 1/ — v est dans
'intervalle [—0.08,0.07]. Autrement dit, nous trouvons que le rapport Ay,qq(T)/Ly(T) ne

dépend pas de la température T .
En utilisant kp/(e§) = A/I' dans 'équation 2.18, nous trouvons Ayq(T)/L,(T) =

A%/I‘A = (0.70+0.07) A ~ 0.12, o2 nous avons utilisé la valeur A%/l" = 0.70+0.07 déduite
de 'ajustement de nos données par le modeéle de Béttger et Bryksin. Ainsi, Apyq(T)/Ly(T)
n’est pas trés inférieur & sa valeur maximale, & savoir 1.

En conclusion, [importance que les "retours” jouent pour le transport (en champ in-
termédiaire) dans nos échantillons est forte. Si l'on supprimait le terme correspondant aux
"retours" dans l’équation 2.12 page 43, les non-linéarités I(F'), a T fizée, seraient beaucoup
plus violentes, puisqu’elles ne seraient plus freinées par le goulot d’étranglement que consti-
tuent les "retours” lorsque F augmente, retours qui "fondent progressivement” a mesure
que F' augmente. Nous allons maintenant montrer que les autres modéles de non-linéarités,
fondés sur des effets de découplage thermique, ne sont pas pertinents pour notre échantillon.
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Durant toute la section 2.2, nous avons supposé que la température de notre échantillon
était bien celle du thermostat. Nous présentons ici les éléments de preuve justifiant cette
hypothése, en montrant en premier lieu que les phonons de notre échantillon d’a —Y S% sont
bel et bien a la température du thermostat. En second lieu, nous montrons que le modeéle
des "électrons chauds" n’est pas pertinent pour nos échantillons. Ceci permettra de faire
une opposition franche avec d’autres travaux oil justement ce modéle rend extrémement
bien compte des non-linéarités.
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FiG. 2.10 — Valeur de la résistance thermique Ry, existant entre 1’échantillon et le ther-
mostat. Le comportement en 73 est attendu (modeéle de résistances interfaciales dit de
Kapitza). la valeur de Ry, mesurée permet d’assurer que les échauffements de ’échantillon
par rapport au substrat sont plusieurs ordres de grandeurs trop faibles pour rendre compte
des non-linéarités de la Figure 2.3 page 36.

2.3.1 Mesure de 'impédance thermique a — Y Si-thermostat

La mesure de la résistance thermique Ry, entre notre échantillon et le cryostat a été
réalisée grice au dispositif annexe de la Figure 2.2, page 35, comportant la petite résistance
de 1MXS2 suspendue entre deux fils supraconducteurs, ce qui force la puissance électrique
qu’on y dissipe & s’écouler vers le thermostat via 1’échantillon.

Nous avons procédé en appliquant un voltage constant V' = FI[ & notre échantillon,
ce qui a produit un courant I(F,T) dépendant de la température T du cryostat. Ensuite,
nous avons dissipé une puissance électrique 1nW < P < 100nW dans la petite résistance
de 1 MQ. Cette puissance, en s’écoulant vers le thermostat via le substrat de 1’échantillon
a produit un échauffement 7" de ce dernier, amenant une variation §I du courant mesuré.
Nous avons vérifié que §I était bien proportionnel a P.

Supposons pour linstant que les non-linéarités I(F) ne sont dues au chauffage de
léchantillon : nous déduisons de 61 la valeur de la résistance thermique Ry, = 6T/P
existant entre le substrat. La Figure 2.10 montre ’évolution Ry, en fonction de T', et par
exemple on y constate que Ry, (74 mK) ~ 10 mK/nW. Pourtant, on voit sur la Figure 2.3
page 36 que les courbes I(F,74mK) et I(F,124mK) se confondent pour une puissance
dissipée IV ~ 0.04nW correspondant, du fait de la valeur de Ry, & 0T ~ 0.4mK. Cette
valeur de 07 est trés inférieure a l’écart de 50mK entre ces deux courbes I(F'). Nous
confirmons donc I’hypothése faite plus haut affirmant que ce n’est pas ’échauffement de
I’échantillon qui produit les non-linéarités courant tension. Si nous avions fait I’hypothése
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linéarités de la Figure 2.3 et celle mesurée par le dispositif thermique aboutissant a la
Figure 2.9.

On peut facilement refaire ce raisonnement & toutes les températures et ’on trouve a
chaque fois que ’échauffement de ’échantillon via la puissance IV est négligeable. Signalons
pour finir que I’on trouve sur la Figure 2.10 Ry, ~ T3, ce qui est la dépendance attendue
pour une résistance thermique d’interface (dite de Kapitza) entre deux matériaux. Dans
notre cas, 'interface en question est celle reliant le substrat de Saphir et la piste d’Or
(& gauche sur la Figure 2.2 page 35) sur laquelle sont soudés les 43 fils d’Or assurant la
thermalisation.

2.3.2 Les électrons d’a — Y'S7 ne sont pas chauds.

Nous testons ici la pertinence éventuelle du modéle dit "des électrons chauds" dont 'idée
consiste a rendre compte des non-linéarités I(F,T) par un découplage de la température T
des phonons de celle des électrons localisés lesquels sont supposés étre & une température
Te supérieure & T a cause de la finitude de la conductance thermique g qui les relie aux
phonons [65]. Nous discuterons les questions physiques posées par un tel modeéle au prochain
paragraphe.

- T T T L)
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Fi1a. 2.11 — Valeur de dP/dT, déduites des données, via I’équation 2.19 page 50. Le fait
que ’on obtienne ni une droite ni une courbe unique suffit & montrer que le modeéle des
électrons chauds ne s’applique pas dans notre cas

L’idée est donc de dire que toutes les non-linéarités sont contenues dans la valeur de la
température électronique 7, définie par :

R(T,F) = Ry exp ((To/Te)?) ou T, est donnée par P+ P, =1V =g(T] - T") (2.19)

avec g et 1 qui caractérisent le lien thermique "électrons-cryostat" et P, désignant la
puissance parasite injectée dans 1’échantillon du fait du blindage limitée, des vibrations
non amorties, etc ... Puisque nous avons exclu, & la section précédente, un chauffage entre
le substrat de saphir et le thermostat, la résistance thermique dont il s’agit dans 1’équation
2.19 est :
— soit la résistance de Kapitza entre le substrat et 'a — Y S7, auquel cas n = 4[75]
— soit la résistance thermique existant entre les électrons localisés de I'a — Y St et les
phonons de I'a — Y Si auquel cas n = 5 to 6 [65] [73][76], [72] [69], [70], [71], [68], [74].



4 vul oot Lo LLIUVUtlc LLIUUsS avulls Laltulo, a4 palill Ut UULLLITES UL 1la 1 15UlT 4.9 Pagt JU,
les valeurs de T, correspondant & chaque couple expérimental I, V. Nous en avons déduit
ensuite numeériquement les valeurs de dP/dT,, lesquelles sont censées, selon le modéle,
valoir gnTen_l, et donc ne dépendre ni de T' ni de P,. La Figure 2.10 montre que :

— les valeurs de dP/dT, dépendent de T', dans la plupart des cas, ce qui est en contra-

diction avec le modéle de I’équation 2.19;

— pour les basses T il y a une certaine tendance & une plus faible dépendance en T
pour dP/dT,, mais d'une part I’exposant 1 dépend de T, (les points ne s’alignent pas
sur une droite) et d’autre part 'exposant 7 est d’ordre 9 c’est & dire bien plus grand
que ce qui est attendu;

— si 'on prend les valeurs de g et de 1 des systémes ot le modéle des électrons chauds
fonctionne (tels le systéme au Ge dopés par Transmutation neutronique, ou bien des
alliages a — Nb;Si1_4, voir prochain paragraphe), on trouve des valeurs de dP/dT,
103 & 106 plus fortes que celles que nous trouvons pour notre échantillon sur la Figure
2.10.

Nous concluons que le modeéle des électrons chauds n’est pas pertinent dans notre cas.

2.3.3 Les électrons chauds nécessitent-ils une "mutation conceptuelle" ?

Alors que tout semble réglé en ce qui concerne le transport par saut & portée variable
dans notre échantillon, pour toutes les valeurs de F, nous pensons important de souligner
que des systémes réputés trés similaires au notre ne se prétent pas du tout & la méme
analyse. Ainsi, un certain nombre de travaux ont analysé avec succés le transport en régime
non linéaire dans le saut a portée variable en utilisant le modeéle des électrons chauds ci
dessus décrit [68]-[74].

Il est impossible d’analyser tous les travaux en question, nous choisissons donc d’évo-
quer un des plus récents et des plus convaincants, réalisé par L.Dumoulin et son équipe au
C.S.N.S.M. d’Orsay [77]. Il s’agit du systémes a — Nby.9Sigp.91 réalisé par co-évaporation,
méthode beaucoup plus "douce" et précise que la pulvérisation cathodique sur cible froide
utilisée pour élaborer notre a — Y).19S5%9.81. Cependant, au dela de cette différence de mé-
thode d’élaboration, la similitude des compositions est frappante.

La similitude s’amplifie lorsque l'on regarde le transport subKelvin & champ faible :
dans les deux cas on trouve une loi d’Efros Shklovskii (y = 1/2), la valeur de Ty étant
cependant plus faible dans les a— Nbg 9S%9.91 étudiés (Tp ~ 10K) que dans notre échantillon
(To ~ 257K). Cependant cette différence est atténuée par le fait que nos données couvrant
Pensemble des régimes de F' (de F' — 0 jusqu’aux champs forts) ne concernent que 7' >
350mK ; tandis que pour a — Nby9Si9.91 les études correspondantes sont menées jusqu’a
30mK. Finalement, en dépit d’un facteur 25 sur la valeur de Ty entre ces deux systémes,
les valeurs expérimentales de (Tp/T)/? sont trés proches.

Pourtant les non-linéarités du transport dans a — Nbg.9Sip.91 sont trés bien modélisées
par l'équation 2.19 page 50 avec g ~ (130 + 30) W/(K5cm?) et n = 5. De plus, des
expériences trés probantes viennent d’étre faites avec des dispositifs bolométriques ol a —
Nby.9Sip.g1 sert de thermométre :

— le réseau de courbes non linéaires est mesuré et ajusté par ’équation 2.19, ce qui
donne accés a la conductance thermique Ge (déduite de g via un facteur trivial)
entre les électrons et les phonons de a — Nby.9S%9.91.

— un dispositif annexe permet de mesurer la capacité calorifique des électrons localisés
de a — Nbo_gS’io_gl.

— des particules alpha sont envoyées sur le substrat, produisant des impulsions de cou-
rant qui relaxent avec un temps 7.. Le résultat impressionnant est que ces trois
grandeurs mesurées indépendamment sont liées par la relation attendue pour un bain
d’électrons avec une température bien définie puisque la relation est T = Ce/Ge.

On est donc fondé en droit & se représenter les électrons localisés comme formant un
systéme qui a sa propre température. Ce genre de concept a bien str déja été élaboré pour
les métaux, en développant 1'idée que, lorsque F' augmente, ’énergie gagnée par un électron
de Fermi entre deux chocs "électron-phonon" est supérieure 4 celle qu’il perd dans le choc;
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électronique supérieure a celle des phonons, lorsque F' augmente.

Cependant, dans le cas des électrons localisés par le désordre, ce scénario est moins
naturel puisque les électrons ne voyagent pas balistiquement entre deux chocs mais bien au
contraire avancent par sauts entre états localisés. L’électron ne gagne donc pas insensible-
ment de I'énergie cinétique en avangant puisque les états proches en énergie sont éloignés
dans l'espace du fait méme de la localisation par le désordre : ceci contraste totalement avec
le cas des métaux qui dont les états électroniques se recouvrent toujours les uns les autres
puisqu’ils sont délocalisés. Le succés (manifeste et magnifique) constaté pour le modéle
des électrons chauds sur certains systémes pose donc une question de droit : qu’est-ce qui
rend possible un tel succés? La réponse se trouve stirement dans la droite ligne de ce qui
a été proposé par L.Dumoulin et son équipe [77]. A savoir une justification par les sauts
"multi-électroniques" : lorsqu’un électron arrive sur un site nouveau, il modifie I’énergie
potentielle des électrons localisés au voisinage et peut donc induire une cascade de sauts
successifs. Ceci correspondrait & une sorte de thermalisation de I’énergie de ’électron inci-
dent, ou encore & une forme de mutualisation, entre électrons, des cotits énergétiques des
sauts portant le courant. Ainsi I’expression "saut & portée variable assisté par interaction
électronique" a été proposée.

Conclusion

Pour clore ce Chapitre, soulignons que les isolants d’Anderson font partie des "verres

isolants" puisque leur conduction est nulle & T' = 0 et que le désordre y joue un réle majeur.
Que ce soit & champ "nul" ou "infini", nous avons expliqué (ce qui était déja connu) que le
transport se fait par saut & portée variable puisqu’il y a toujours moyen d’optimiser entre
le désordre et ce qui produit le saut (c’est a dire la température & F — 0 et le champ F
lorsque l'on est en champ "infini"). Limitée est cependant ’analogie entre ces deux types de
sauts & portées variables de régimes extrémes, puisque les chemins de percolation portant
le courant appartiennent & deux classes d’universalité différentes (percolation isotrope ou
bien dirigée). Autrement dit, suivant qu’on est & F "nul" ou "infini", le systéme n’utilise
pas du tout le méme sous-ensemble de fluctuations spatiales pour assurer le transport.
Nous retrouvons ainsi la premiére des deux idées exprimées dans le titre de ce travail.

La deuxiéme idée, & savoir I'importance des non-linéarités dans les verres isolants vient
naturellement puisqu’elle trouve son application dans I’étude des non-linéarités en champ
intermédiaire oll nous avons mis en lumiére I'influence du changement graduel de chemin
de percolation sur le transport : les "retours" du chemin de percolation isotrope, si néces-
saires & champ faible pour trouver le meilleur chemin de conduction, deviennent, lorsque
F augmente, des goulots d’étranglements qui ne disparaissent que progressivement, ce qui
réduit 'ampleur des non-linéarités courant tension (et donc la sensibilité bolométrique
éventuelle).

Enfin, nous avons tenu a montrer rapidement que, 50 ans aprés la découverte de la
localisation par Anderson, le probléme du transport dans ces systémes reste trés ouvert [78],
comme en témoigne le succes du modéle des électrons chauds [77], alors que ce méme modéle
n’est pas encore complétement justifié vis & vis des concepts originaux de la localisation.
C’est pourquoi il est presque certain que des progrés conceptuels vont étre faits en ce sens,
ce qui renouvellera certainement notre vision des isolants d’Anderson.



Chapitre 3

Fluctuations spatio-temporelles et
verres structuraux

Introduction

Comme nous ’avons déja expliqué en Introduction du chapitre 2, les bolométres sont
une source potentielle de développement pour la Microsonde Nucléaire du Laboratoire
Pierre Siie. Dans ce cadre il est naturel de chercher & acquérir la maitrise de 1’élément
central du bolométre, & savoir un thermométre subKelvin. Vu la finalité de ce document,
nous n’avons exposé au chapitre précédent que les résultats permettant une avancée dans la
compréhension "fondamentale" du transport dans ¢ — Y S%, sans mentionner les retombées
concrétes en termes d’applicabilité a la bolométrie. Or, du point de vue bolométrique,
nos études nous ont montré que a — Y S% ne constituait pas un thermomeétre exploitable en
bolométrie car sa méthode d’élaboration par co-pulvérisation cathodique ne permettait pas de
maitriser suffisamment la valeur de sa résistance subKelvin : dans une série d’échantillons
réalisés en méme temps, nous obtenions des systémes qui, & T < 1K, se révélaient soit
légérement métalliques, soit 1égérement isolants, soit trés isolants. En termes de détection
bolométrique, ceci n’est pas acceptable puisque la valeur de la résistance du thermométre
doit étre parfaitement adaptée vis & vis de la chaine de détection mesurant les impulsions
thermiques.

Nous nous sommes donc tournés vers d’autres matériaux, en souhaitant en maitriser
la synthése suffisamment pour en faire des thermomeétres subKelvin exploitables. Puisque,
comme nous 1’avons expliqué en introduction du chapitre 2, les amorphes sont "sensibles &
toutes les échelles de température", nous sommes restés dans le cadre des verres. Nous avons
choisi les "verres structuraux", c’est a dire la famille trés large de matériaux comportant
aussi bien la silice amorphe pure (a — Si02), que des matériaux a base de polymeéres
(capton, mylar, polystyréne ...) et dont le plus connu est tout simplement "le verre a
vitre" (a — Si09 auquel sont mélangés de nombreux éléments tels que certains alcalins ou
bien d’autres oxydes). Ces matériaux présentent tous un incontournable désordre chimique
local et on a constaté qu’ils avaient tous, malgré leur extréme diversité de composition, des
propriétés trés similaires et fort différentes de celles de leurs équivalents cristallins. Parmi
ces propriétés "spécifiquement vitreuses", on trouve la forte dépendance en température
de la constante diélectrique €., y compris lorsque celle ci est mesurée a des fréquences aussi
basses que le kiloHertz (ou moins). Cette dépendance de €, avec T persiste jusqu'aux plus
basses températures (par exemple 10mK) et c’est pourquoi nous nous y sommes intéressés
en espérant une application thermométrique et/ou bolométrique.

De méme que dans le chapitre 2, nous ne détaillerons que les aspects de "compréhension
fondamentale" qui ressortent de notre étude des verres structuraux, sans détailler les raisons
qui font que (une fois encore!) les matériaux étudiés ici ne sont pas de bons candidats a
une thermométrie de précision. D’un mot, mentionnons que ceci vient des instationnarités
constatées dans ces verres structuraux : a T fixée, €, décroit lentement lorsque le temps
passe, et ces instationnarités ne semblent jamais se résorber y compris sur des échelles de
temps de lordre de plusieurs 10°s. Ceci est bien sfir incompatible avec une thermométrie
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1 pour mille puisque le lien entre €, et T change constamment (les instationnarités de ..
correspondent & un glissement de quelques mK par jour).

Méme si nous ne présentons pas le détail de ces instationnarités, soulignons qu’a la fin
de ce chapitre 3 leur existence semblera naturelle puisque nous aurons montré que dans ces
systémes désordonnés les interactions entre entités participant & €, jouent un réle physique
majeur. On sera donc en présence d’un probléme ol coexistent fort désordre et fortes
interactions, ce qui, par analogie par exemple avec les verres de Spin, rendra "intuitive" la
présence d’instationnarités.

Le plan du chapitre est le suivant : en premier lieu, nous montrerons que le modéle
"des systémes & deux niveaux quasi-indépendants", élaboré dés les années 70, est, malgré
son extréme simplicité, & premiére vue capable de rendre compte des propriétés vitreuses
telles que la dépendance €,(T') si particuliére aux amorphes. Avec un raffinement assez
marginal, nous montrerons méme que ce modéle est capable de rendre compte d’un effet
inattendu, & savoir le petit effet du champ magnétique H sur ¢,. En second lieu, nous
montrerons que ce modéle ne peut cependant pas rendre compte des effets non linéaires que
le champ électrique F' produit sur la constante diélectrique €,. Nous retrouverons 14 l'idée
déja exprimée dans les chapitres précédents, a savoir que l'étude des effets non linéaires
dans les verres isolants est spécialement riche d’enseignements car elle révele quel est le sous
ensemble particulier de fluctuations qui dominent le transport. Enfin, en troisiéme partie,
nous donnerons des éléments, & la fois théoriques et expérimentaux, indiquant justement la
nature de ces fluctuations dominant le transport : nous montrerons qu’une délocalisation
dynamique des excitations entre les entités élémentaires suffisamment "semblables" est
responsable du transport dans les verres structuraux a basse fréquence : nous baptiserons
ces entités collectives "dipolitons", par analogie avec les autres entités collectives bien
connues que sont les "magnons" ou les "phonons".

3.1 Pertinence du modéle des systémes & deux niveaux quasi-
indépendants

Nous commencons ici par donner un apercu du mode d’élaboration de nos échantillons
vitreux ainsi que du comportement "vitreux" €.(7T") étudié dans ce chapitre. En second lieu,
nous exposons briévement en quoi le modéle si simple des "systémes & deux niveaux quasi-
indépendants" permet & premiére vue de rendre compte de €.(7). Enfin, nous montrons
comment une modification, somme toute trés marginale, de ce modéle permet de rendre
compte d’un effet inattendu : la dépendance de €, avec le champ magnétique H.

3.1.1 Elaboration des échantillons et "thermomeétrie capacitive".

Nous présentons ici d’abord le mode d’élaboration de nos échantillons, pour donner
ensuite un exemple typiquement "vitreux" du comportement de €,(7T") avant de présenter
le modéle explicatif usuel des propriétés vitreuses des "verres structuraux".

3.1.1.1 L’expérience "PRALINE"

La Figure 3.1 page 55 présente le schéma de principe de notre expérience "PRALINE"
dont le nom est ’acronyme de "Préparation et Analyse en Ligne d’INterfaces Expérimen-
tales". Les trois chambres sont munies de groupes de pompages permettant d’atteindre un
vide de quelques 10~7 mbar en utilisation de routine (jusqu’a quelques 10~% mbar dans
certaines parties si besoin).

Ces trois chambres peuvent étre isolées les unes des autres, afin qu’elles remplissent
chacune une fonction sans "polluer" les autres :

— la chambre du centre est munie d’un évaporateur de Cuivre a bas flux (déposant

seulement 0.1nm/s).

— la chambre de gauche est dédiée a la synthése par "déposition de vapeur assistée par

plasma" : un systéme d’injection de vapeur de "TEOS" (Tetra Ethyl Ortho Silane :



F1G. 3.1 — En encart : schéma des échantillons Cuivre/verre/cuivre dont on mesure la capa-
cité diélectrique C' et la conductance de fuite G. Ainsi, on a accés, respectivement, 4 la partie
réelle et imaginaire de la constante diélectrique €, du verre structural a — S0z, ,0yH,, le-
quel est synthétisé par plasma radiofréquence a partir de vapeurs de TEOS dans la chambre
de gauche. L’ensemble de I’élaboration se fait sans retour a l’atmosphére ambiante grace aux
transferts mécaniques entre les chambres. L’analyse par faisceau d’ions permet de détermi-
ner les épaisseurs des couches réalisées et leur composition. L’encapsulation de I’échantillon
par une couche supplémentaire de verre structural (non représentée) est possible afin d’évi-
ter une possible perturbation par I’adsorption de couches (d’eau surtout) qui pourraient
faire un lien parasite entre les deux électrodes.

S104CsHyy) permet, sous une pression de quelques Pascals, de créer un plasma (par
injection de quelques Watts de champ radiofréquence) qui génére un dépot amorphe
de composition a —Si0z4;O0yH,, ot v =~ —0.3, y ~ 0.7, z =~ 0.3 ; valeurs pouvant étre
un peu ajustées par injection dans le plasma de gaz tels que I’Hélium ou I'Hydrogene.

— la chambre "du haut" est dédiée a I’analyse de nos échantillons puisqu’elle est reliée

au faisceau d’ions légers (de taille transverse millimétrique) du Laboratoire Van de
Graaf de 'INSTN. On peut ainsi déterminer z, ¥, z ainsi que les épaisseurs des couches
constituant I’échantillon.

Nous avons ainsi (sur des substrats soit de a — SiOq soit de S7) obtenu les échantillons
décrits dans ’encart de la Figure 3.1 olt une couche isolante vitreuse est enserrée entre deux
électrodes métalliques, ce qui permet la mesure des composantes réelles e, et imaginaires
el de la constante diélectrique du verre via celles de la capacité C' et de la conductance
paralléle de fuite G données par :

! n
€o€.S wege. S
=T et G= T

== h

(3.1)

ol § ~ 10 mm? est la surface en regard des électrodes, h est I’épaisseur du diélectrique,
et w =1 kHz la fréquence du champ alternatif F' utilisé pour la mesure.

Soulignons que ’ensemble de I’élaboration se fait sans remise & Iair, grace aux transferts
mécaniques reliant les trois chambres, ce qui évite que les interfaces métal-isolant soient
"polluées" par une quelconque réaction avec I’atmosphére ambiante. Par ailleurs il est
facile d’encapsuler ’échantillon, en le recouvrant d’une couche de verre supplémentaire
pour éviter tout effet de couches adsorbées qui pourraient, par effet de bord, "polluer" la
mesure de la capacité en faisant "un pont" entre les deux électrodes. Tous les échantillons
de la section 3.3 ont été ainsi encapsulés, puisque leur trés faible épaisseur les rendaient a
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F1G. 3.2 — Axe de gauche : Capacité diélectrique C o €. ou €. est la partie réelle de la
constante diélectrique, mesurée & 1 kHz. C est sensible a la température T de I’ambiante
jusqu’aux plus basses températures. Axe de droite : Conductance de fuite G o € ou €] est
la partie imaginaire de la constante diélectrique [83].

3.1.1.2 Comportement physique spécifique des verres structuraux.

Les Figures 3.2-3.3 pages 56-57 sont un exemple typique de propriété "vitreuse" [83] au
sens ol d’une part elles sont nettement différentes de leur équivalent dans les cas cristallins ;
d’autre part elles se caractérisent par une sensibilité & toutes les échelles de T', comme nous
I’avions annoncé en introduction. Signalons que, dans ces systémes, d’autres quantités
montrent de telles caractéristiques "vitreuses" [84], [85] : la propagation du son, la capacité
calorifique, la conductivité thermique, ... sont autant d’observables dont on peut rendre
compte en utilisant le méme modéle que celui que nous développerons pour comprendre le
comportement de €,. Nous nous intéresserons a la partie réelle €. (de préférence a €/!), tout
simplement car cette quantité est naturelle pour caractériser un isolant. Nous allons voir
dans la prochaine section les idées fondatrices du modéle & deux niveaux qui est usuellement
utilisé dans ces systémes.

3.1.1.3 Le modéle des systémes a deux niveaux quasi-indépendants.

Le modéle a deux niveaux, élaboré pour les verres, part de deux constatations simples :
i) la densité massique des verres est inférieure (typiquement de 10%) a celle des cristaux
de méme composition chimique; i) ’absorption dans ces systémes (par exemple celle des
excitations acoustiques) peut étre saturée a basse T pour peu que l'on augmente un peu
I'excitation correspondante. De la premiére constatation on arrive a 1’'idée que les verres
contiennent des "trous", c’est & dire des endroits anormalement vides d’atomes. De la
seconde constatation on arrive & 1’'idée que certains degrés de liberté n’appartiennent pas
4 un continuum de niveaux mais 4 un ensemble discret de niveaux.

Ainsi, au début des années 70, deux groupes [86] ont indépendamment proposé le modeéle
a deux niveaux schématisé sur la Figure 3.4 : 'existence de "trous" permet & certains atomes

!Signalons que I’encapsulation joue un réle sur la valeur de C' mesurée & température ambiante, mais
aucun role pour 7' < 1K ou atmosphére résiduelle n’est constituée que des rares atomes d’Hélium qui
n’ont pas été pompés lors de la descente en froid. De plus pour les échantillons les plus épais (800nm)
Pencapsulation ne change quasiment rien, méme & ’atmosphére ambiante.
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FiG. 3.3 — Méme représentation que la Figure 3.2 page 56 mais restreinte aux plus basses
températures. €. est minimum pour ce que l'on appelle la "température de réversion"
Trev =~ 50 mK. Autour de Ty¢, les variations de €. sont en +1n7T'. Ceci est l'exemple type
d’une propriété "vitreuse" a laquelle nous allons nous intéresser durant tout ce chapitre 3.

de fluctuer entre leur position d’origine et I’endroit vacant. Ces fluctuations participent &
la constante diélectrique €. pour peu que l’atome en question soit électriquement chargg,
autrement dit pour peu que les liaisons de cet atome aient un caractére ionique (méme
faible) : suivant que I’atome se trouve d’un coté ou de l'autre du double-puits son moment
dipolaire se renverse. Les deux positions entre lesquelles I'atome fluctue forment un double-
puits de potentiel qui se caractérise a priori par deux énergies : la dissymétrie A en énergie
potentielle, et la hauteur W de la barriére séparant les deux cotés du puits. Bien sfir, du fait
du désordre chimique local, on s’attend & ce que W et A soient trés largement distribuées
en énergie. L'inconvénient de cette distribution est qu'une moyenne sur le désordre est
requise avant toute prédiction. L’avantage, cependant, est que l'on peut raisonnablement
espérer que cette distribution masquera tous les détails fins du double-puits (telle que son
profil exact de potentiel, etc ...), rendant les prédictions assez "solides".

A "haute" température, les fluctuations de positions atomiques ont lieu par saut clas-
siquement activés par dessus la barriére de potentiel. Ceci explique que la constante di-
électrique diminue contintiment avec T' depuis I’ambiante. Comme les seules les barriéres
susceptibles d’étre franchies classiquement sont celles oit W n’est pas trop grand devant
kpT, on s’attend & ce que ¢. diminue avec T, comme le montre la Figure 3.2 2. Le net
ralentissement de la pente de €. avec T qui s’amorce vers 150 K traduit la mise hors jeu
des sauts classiques qui deviennent exponentiellement rares lorsque 1" diminue trop.

Nous nous intéresserons particuliérement au régime 7' < 1 K, dans lequel il est certain
que tous les sauts classiques ont disparu. Les variations de e, s’expliquent alors par le
fait que la barriére d’un double-puits donné peut étre franchie par effet Tunnel. Cet effet,
spécifiquement quantique, permet de préciser ’écart entre les niveaux d’énergie du double-
puits. En effet, une énergie cinétique Ay est associée a la délocalisation permise par 'effet
tunnel et on a :

(3.2)

2mW
Ag = )y exp [—a 7]

ol a est la largeur de la barriére tunnel et Ay est le niveau fondamental d'un simple

2Pour €, le maximum atteint vers T = 220 K s’explique par le fait que wr ~ 1 ol 7 est le temps de

saut classique par-dessus la barriére et w la fréquence du champ excitateur F' [85].



1 E= 02+

A Ay~ exp(-WY2)
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T>>1K : activation T<1K : effet Tunnel (A,)

Fi1G. 3.4 — Le modéle & deux niveaux des verres suppose l'existence de "trous" permettant
un mouvement de va et vient d'un atome voisin (ici le noir) pour lequel le "trou" représente
un site d’énergie potentielle proche de celle de son site originel [85]-[88]. L’atome fluctue
donc dans un double-puits de potentiel, caractérisé par deux énergies A (dissymétrie en
énergie potentielle) et W (la hauteur de la barriére). Du fait du désordre local, A et W
sont distribuées sur une trés grande gamme en énergie (de lordre de T, ~ 1000 K, la
température de trempe du verre). Ces fluctuations d’atomes, lorsqu’ils sont électriquement
chargés, contribuent & €. puisqu’elles participent au moment dipolaire P du matériau. A
T > 1K, les fluctuations se font par saut au-dessus de la barriére du double-puits, tandis
que, a basse T', ces transitions se font par effet tunnel & travers la barriére : le double-puits
se comporte alors comme un systéme quantique dont les deux niveaux sont séparés par un
écart en énergie E = /A% + AZ ou A est Iénergie associée & la délocalisation tunnel.

puits de largeur b, c’est & dire I’énergie quantique de confinement h%/(2mb?). L’argument
le plus simple est de supposer que A et W sont distribuées uniformément sur l'intervalle
[0; kpTy ~ 10%K], ce qui améne a la densité d’états :

P

P(A,Ag) = A

(3.3)

Dans I’équation précédente P est une constante du fait que nous avons négligé toute
interaction entre les atomes occupant les divers double-puits : nous avons seulement compté
le nombre de double-puits ayant le méme A, Ay sans tenir compte de la modification
possible exercée par les double-puits voisins. Nous allons voir en effet que cette version
"sans interactions" du modéle & deux niveaux permet de rendre compte, & premiére vue,
de l'essentiel des propriétés "vitreuses" et donc de déduire des mesures, par exemple, I’ordre
de grandeur de P. Nous montrerons aux sections 3.2 et 3.3 que ce modéle de systémes &
deux niveaux quasi indépendants est cependant tout & fait insuffisante lorsqu’on y regarde
de plus prés, et que certains auteurs proposent de modifier la densité d’états ([89], [90]).

Montrons donc en quoi la dynamique de double-puits indépendants permet de rendre
compte de comportements tels que celui de la Figure 3.3 page 57. Pour cela [85] nous nous
appuyons sur la Figure 3.9 page 67 qui montre les deux composantes de €.,

— en premier lieu €, comporte une composante dite "de relaxation", qui exprime sim-
plement le fait que le champ F servant & la mesure déplace quelque peu 1’équilibre
thermodynamique du systéme. En effet, a tout instant ¢, F' change ’asymétrie en
énergie potentielle A d’une quantité pF(t). Dans le cas ou A et pF(t) sont de méme
signe, ceci améne une augmentation de 1’écart entre niveaux F et donc une dimi-
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E au-dessus de 1’état fondamental. Un raisonnement similaire établit que pour les
A opposés a pF(t) il y a au contraire une augmentation du poids d’états excités.
Contrairement & ce qui se passait a F' = 0, les double-puits dont les A sont opposés
ne se compensent donc plus & F fini : une polarisation nette apparait donc, et cette
polarisation est proportionnelle & 'amplitude de F' tant que pF < kgT 3. Bien sir,
du fait de l'intervention du poids Boltzmannien, seuls les double-puits pour lesquels
E n’est pas trop grand devant kg7 contribuent & ce mécanisme "de relaxation" (les
autres sont "gelés dans leur état fondamental" 4). C’est pourquoi on prévoit que la
contribution de relaxation va diminuer avec T'.

— en second lieu, €. comporte une composante dite "de résonance", d’origine spécifique-
ment quantique. En effet, imaginons qu’un double-puits est dans son état fondamental
& l'instant ¢ = 0 ol le champ F' passe par la valeur nulle. Le point important est que
le systéme ne va pas pouvoir rester exactement dans cet état aux instants ultérieurs
ou F sera fini. En effet, F' déforme le double-puits de potentiel (en modulant A de
pF(t)) : I'état fondamental, de durée de vie infinie & F = 0, n’est donc plus un état
propre a F fini. Autrement dit, lorsque F' # 0, le systéme va se mettre dans un état
superposé entre son état de plus basse énergie et le seul autre état disponible, & savoir
I’état excité d’énergie E. Sur la Figure 3.9 page 67 on a représenté la probabilité
d’étre dans ’état excité & 'instant ¢ du fait de cette superposition des états : my
oscille en temps avec la fréquence h/E dite de "Bohr", et le fait qu’en moyenne
soit positive implique que la valeur du moment dipolaire du double-puits change sous
Veffet de F, ce qui apporte une contribution a €., dont on montre (cf. section 3.2)
qu'elle ne dépend pas du signe de A 3. Pour trouver le sens de variation de cette
contribution "résonnante", il suffit de considérer ce qu’il se passe pour les puits qui
sont dans I’état excité a ¢ = 0 : les oscillations de 7 sont en opposition de phase avec
celles obtenues lorsque le systéme était dans son état fondamental & ¢ = 0. Finale-
ment, pour que la contribution résonante soit forte, il faut que la population de puits
excités soit négligeable par rapport a celle des puits dans leur état fondamental ; dans
le cas contraire les interférences destructives entre les deux évolutions de 74 de la
Figure 3.9 page 67 annulent cette contribution. C’est pourquoi, la contribution réso-
nante augmente lorsque 7" diminue. Ceci n’est pas surprenant vu ’origine quantique
de la contribution "résonante" : les effets quantiques, en général, augmentent lorsque
T baisse.

La température de réversion est donc un "crossover" entre un régime de relaxation et
un régime de résonance. Dans la limite perturbative ot F — 0, une étude quantitative du
modeéle & deux niveaux sans interactions permet de retrouver que le comportement de e, doit
étre en InT" au-dessus de T, et en — InT" au-dessous : ceci est remarquablement observé sur
la Figure 3.3 page 57. Cependant signalons déja que selon cette analyse sans interactions,
la pente |d¢el. /0 InT| devrait étre deux fois plus forte au dessous de Tye, qu’au-dessus. Ceci
n’est pas observé dans notre échantillon qui présente des pentes & peu prés égales de par
et d’autre de Tyey de méme que tous les autres verres étudiés dans la littérature. Il y a
la P'indice d’une insuffisance du modéle sans interactions (cf. sections 3.2-3.3), insuffisance
soupconnée par un certain nombre de travaux récents [91]-[100].

3.1.2 Preuve de ’existence d’un effet de champ magnétique.

Nous montrons ici que €. dépend un peu du champ magnétique H appliqué [101]. Cet
effet a été découvert quelque mois avant nous par un autre groupe [102]-[104] (ce que nous
ignorions durant nos expériences) et a constitué une véritable surprise puisque des mesures
antérieures n’avaient pas détecté un tel effet [105]. En effet, puisque l'on peut oublier les

311 suffit de faire un développement limité de E(F)/(ksT) pour s’en convaincre.

4Et leur contribution 4 la relaxation est exponentiellement petite, donc négligeable.

5Car, de méme que pour la relaxation, lorsque I'on passe de A a —A, deux quantités changent de signe
a la fois : la polarisation de I’état fondamental, et la "force" exercée par F' sur le double-puits. Ces deux
changements de signe se compensent et les contributions des valeurs opposées de A s’ajoutent.
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H n’aura quasiment aucun effet sur €, dans le cadre des systémes a deux niveaux quasi
indépendants. En effet, A étant insensible & H, la seule dépendance que 1’on puisse trouver
serait une dépendance de Ay avec H. Effectivement la transparence tunnel d’une barriére
de taille a est influencée par des champs de I'ordre de H, = h/(ea?) ol e est le quantum
de charge, mais vu @ ~ 0.1 nm, nous obtenons H, ~ 105 Teslas, valeur colossale qu'il
semble raisonnable "d’oublier". Plus précisément, de tels champs produisent un déphasage
entre les divers chemins de Feynman situés "sous la barriére interdite" ce qui, par effet
d’interférences, améne une diminution de la transparence tunnel :

2
080(H) =— (£> ou 0A¢(H)=A¢(H)— A¢(H =0) (3.4)
A0 Hc

et avec H, ~ 10° Teslas, nous obtenons dAg(H)/Ag ~ —1071% ce qui a priori semble
si faible qu’on n’attend aucun effet mesurable de H sur e),.

Nous exposerons d’abord en quoi la mesure des effets de H sur €, est difficile [101] pour
ensuite donner la preuve que de tels effets existent dans les mesures, et sont bien plus forts
que prévu. Enfin nous expliquerons comment 1’on peut extraire ces effets des mesures.

3.1.2.1 La difficulté de ’expérience

La mesure de petits effets magnétiques (tels que ceux que nous cherchons ici) est trés
difficile & basse température. En effet, la thermomeétrie subKelvin usuelle consiste & mesurer
la valeur de la résistance Ory02 d'un systéme d’Oxyde de Ruthénium qui suit des lois de
saut & portée variable telles que celles que nous avons étudiées au chapitre 2. Or ces oxydes
présentent une légére magnétorésistance, dont ’existence est connue, mais qu’il est bien stir
trés difficile de mesurer précisément. En effet, lorsque 'on augmente H, la dissipation par
courants de Foucault dans les piéces métalliques du cryostat produit un apport de chaleur
impossible & annuler totalement : si I’on mesure @ryo2(H) en augmentant simplement
le champ H sans rien changer par ailleurs, une partie du signal proviendra des effets
d’échauffements du cryostat par le champ. La technique utilisée pour trouver 1’ordre de
grandeur de la magnétorésistance est la suivante [29] :

— & H = 0 on calibre d’abord la relation entre la Puissance P injectée volontairement

dans le cryostat et la température constatée T'.

— & P constant on monte alors la valeur de H et on attend suffisamment pour qu’il soit
raisonnable de penser que toute la chaleur dissipée par la montée de H a la valeur
considérée a été évacuée par le systéme cryogénique. On affecte 1’écart constaté entre
la valeur de g, 02 que I’on lit alors et celle qu’elle avait & champ nul comme provenant
uniquement de la magnétorésistance de la RuQ.

Avec cette technique on obtient les données de ’encart du bas de la Figure 3.5 page

61 : la magnétorésistance dépend de T et de plus elle change de signe & bas champ. On
pourrait envisager de tenir compte de ces données pour corriger des variations de T que
lon génére lorsque I'on augmente H en maintenant @r,02 constant (voir encart du haut
de la Figure 3.5 page 61). Cependant, en corrigeant ainsi nos données on les "pollue" plus
qu’on ne les corrige car la mesure ci dessus décrite de magnétorésistance de la RuO2 repose

6Cette question n’est pas facile & traiter du fait du manque d’information quasi complet au sujet de
la nature microscopique des espéces fluctuant dans les double-puits : il peut s’agir aussi bien d’atomes,
avec un électron célibataire ou pas, que de liaisons électroniques covalentes qui au lieu d’étre rectilignes
flambent entre deux positions "arquées". Ainsi, s'il est certain que I'effet Zeeman sur les spins nucléaires
est beaucoup trop faible (0.3 mK/Tesla), 'effet Zeeman sur d’éventuels spins électroniques donne une
énergie de 0.7 K /Tesla, dont I'ordre de grandeur est susceptible de jouer un réle aux températures ou 'on
travaille. Cependant, ’essentiel des effets de H se produisant pour T < Ty, on peut arguer du fait que,
dans ce régime, ¢, provient des transitions tunnel induites par le champ F, et que de telles transitions
ne sont permises qu’entre états de méme spin [101]. D’autres arguments, expérimentaux eux, existent,
tels que ’étude systématique des effets de H dans des cristaux contenant des défauts qui sont régis par
le méme genre d’effets Tunnel que ceux existant dans les verres : 'avantage de ces cristaux est que ’on
peut parfaitement contréler qu’ils ne contiennent aucune impureté magnétique. Le fait qu’ils présentent les
mémes sensibilités & H que les verres vient alors exclure que de tels effets soient liés au spin éventuel des
espéces tunnel dans les verres.
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F1G. 3.5 — Figure principale : Axe de gauche : comportement en température de la capacité
C « €. mesurée & w = 1 kHz sous un champ de F = 3.75 MV/m; Axe de droite :
comportement correspondant de R = 1/G ot G « we! est la conductance de fuite du verre.
Encart du bas : Variation avec H de la résistance g, 0, d’Oxyde de Ruthénium servant de
thermometre usuel dans les expériences subKelvin [29]. Ces variations sont mesurées par
une technique trop imprécise (voir texte) pour que ’on puisse s’en servir pour corriger les
variations de T" qui se produisent lorsque H augmente. En effet, comme le montre 'encart
du haut, les mesures se font en forcant Opr,02 & rester constant quelque soit H, ce qui
génére des variations de températures 6T(H). Il faudra donc trouver une autre fagon de
corriger les effets de 6T'(H) pour l'interprétation de nos mesures (voir Figure 3.6 page 62.

sur une hypothése approximative : on suppose que la "courbe de puissance" c’est & dire la
relation P(T) ne dépend pas de H. Or ceci ne peut pas étre rigoureusement vrai, du fait,
par exemple, que méme lorsque le champ est parfaitement établi & sa valeur nominale, les
vibrations du systéme cryogénique 7 dans le champ magnétique produisent une dissipation
de chaleur qui perturbe T'. Nous avons montré que les données de ’encart du bas de la
Figure 3.5, une fois traduites en termes de ¢T(H), n’étaient pas précises & mieux que
quelques pour-cent prés. Cette marge d’incertitude est trop forte dans notre cas, car nous
verrons que les effets de..(H) /el une fois traduits en équivalent thermique, correspondent
des variations équivalents & moins de 5% de T'.

3.1.2.2 Existence de ’effet magnétique et obtention de son ordre de grandeur.

3.1.2.2.1 Preuve de l'existence de l’effet Nous allons cependant apporter une
preuve simple et peu contestable de 'existence d'un effet de H sur e... Considérons pour
cela la Figure 3.6 page 62 montrant les valeurs de 6C(H) = [C(H) — C(0)]constant Bruo, OU;
comme l’indique l'indice, on a forcé Or,02 & rester constant quel que soit H -les valeurs
de T sont celles mesurées & H = 0-. Le point important est de remarquer que les effets
liés & 0T (H ) ne peuvent pas expliquer toutes les données, méme qualitativement. En effet,
quelque soit 6T (H), si d¢,(H) était nul, 6C(H) et dR(H) s’annuleraient pour la méme va-
leur de H : ceci est clairement démenti par les données (& chacune des températures). Il est
donc certain qu’une dépendance €.(H) existe dans notre échantillon mais qu’elle demande
pour étre extraite qu’une correction extrémement précise des effets de §7'(H) soit faite vis
& vis des mesures de la Figure 3.6.

"plus précisément ceci n’est vrai que parce que le systéme cryogénique comporte des parties métalliques.
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FiG. 3.6 — §C(H) mesuré en forgant Oryo, & rester constant lorsque H augmente (les
valeurs de T' reportées sur les courbes sont & H = 0). Encart : Mesures correspondantes
pour dR(H) (mémes symboles). Le fait que R(H) et §C(H) ne s’annulent pas au méme
H ne peut pas s’expliquer en faisant seulement référence a des effets de 0T (H) et implique
forcément qu’une dépendance de,(H) est mesurable dans notre échantillon. Les barres
d’erreurs sur C et sur R valent respectivement cpoise = £107° pF et Tpoise = £107° G :
elles sont bien plus petites que la taille des points.

3.1.2.2.2 Meéthode permettant d’obtenir de.(H) a un facteur multiplicatif preés.
Nous allons maintenant montrer qu’en utilisant a la fois SR(H) et 6C(H), on peut éliminer
trés précisément les effets liés a §T'(H) et extraire des données de la Figure 3.6 ’ordre de
grandeur de de,.(H), c’est a dire de connaitre sa valeur & un facteur 7 preés, ou 0.1 <
7 < 10. Cet intervalle peut sembler trés grand, mais nous verrons a la section 3.1.3 que
linterprétation physique que nous proposerons ne met en jeu que In(n).

L’idée principale est que, puisque les effets recherchés correspondent a de trés faibles
variations relatives, les développements limités (au premier ordre le plus souvent) permet-
tront une description précise. Nous définissons pour toute quantité X mesurée en fonction
de H a Opyo2 constant, la quantité 6 X (H) par X (H) — X(0), et, pour C, nous obtenons :

o) = (52 ) ST(EH) + i (1) (35

ot dC(H) est la valeur mesurée sur la Figure 3.6 page 62, ot 6Cjy;.(H) est proportion-

nelle & la variation intrinséque de.(H) que l'on cherche, et ou jusqu’a nouvel avis, toutes

les dérivées partielles par rapport a 7' sont prises & H = 0. En introduisant la quantité

correspondante dR;,¢ (H) pour les mesures de R, nous obtenons une équation similaire &
la précédente :

OR
En combinant les deux équations précédentes on peut éliminer précisément 0T (H), et

obtenir :

§Cim (H) =17 ((‘3—%) SR(H) — 5C(H)) (3.7)
int. (%) .

oun= y avec a défini par :



_ 6Rint.(H) (g_g)

“ 7 $Cim.(H) (2E)

Ici, nous avons introduit a pour essayer d’éliminer une des trois quantités inconnues
que sont 0T (H), 6Cint. (H) et 6 Rint.(H) puisque nous ne disposons que de deux quantités
mesurées, & savoir 0C(H) et dR(H). Malheureusement, nous ne pouvons pas calculer «
a priori car, comme nous le verrons aux sections 3.2-3.3, il manque toujours une théorie
exhaustive de la dynamique des double-puits et de €., surtout aux fortes valeurs du champ
F' que nous avons utilisées pour augmenter le rapport "signal /bruit" dans nos mesures.

Nous allons donc faire une hypothése : a savoir qu’il n'y a qu’un seul paramétre fon-
damental du probléme, noté Y, qui varie avec H. Autrement dit, les variations relatives
des autres paramétres sont supposées bien plus petites que celles de ). Nous verrons en
section 3.1.3 que ce parameétre ) est Ag. Sous cette hypothése (assez peu générale puisque
Pon ne précise pas )), on s’apercoit que « et 1 ne peuvent pas dépendre de H. En effet,
ne conservant que les termes du plus bas ordre, nous obtenons que les variations relatives
des parties réelles et imaginaires de de,(H) (c’est a dire §Cjpe.(H) et dRjpe. (H)) seront
proportionnelles au méme terme 6Y(H)/ ).

Il n'y a pas d’argument équivalent disant que @ et n = 1/(a — 1) ne peuvent pas
dépendre de T. Cependant nous avons montré [101], & partir de la forme des courbes de
la Figure 3.6 et d’arguments assez généraux, que, o chacune des températures étudiées, n
est positif et se situe forcément dans l'intervalle [0.1, 10]. Pour résumer, nous avons montré
(voir I’Appendice de [101]) que l'influence de 6T (H) sur les mesures de C(H) et de dR(H)
augmente lorsque H augmente : la dépendance quasi linéaire de 6C(H),dR(H) visible a
fort H sur la Figure 3.6 provient des effets de 0T (H).

(3.8)

3.1.2.3 Extraction de de.(H) a T fixée.

Puisque nous avons établi que 0.1 < 1 < 10 & toutes les 7', l'ordre de grandeur de
0Cint.(H) s’obtient en faisant n = 1. Il n’y a plus qu’a utiliser 1’équation 3.7 et les données
de la Figure 3.6 page 62 pour obtenir la variation intrinséque §Cj,¢. (H) que nous cherchions.
Sur la Figure 3.7 on constate que 0Cj,:. (H) est essentiellement positif aux plus basses T et
qu’il devient négatif aux T plus élevées, c’est & dire aux environs de Tp¢,y.. Ce changement de
signe survient vers 200 mK, ou 'on constate que 6Cjps. (H) ~ 0 jusqu’a 3 Teslas. Signalons
que le comportement de la Figure 3.7 a été reproduit sur un deuxiéme échantillon similaire.

L’encart de la Figure 3.7 détaille ce qu’il se passe pour §C(H) juste a la température
de réversion Ty, . Signalons qu’ici, pour améliorer encore le rapport "signal/bruit" on a
encore accru le champ puisqu’on a utiliseé F' = 8.75 MV /m. A faible H, la contribution
de 6T (H) a 6C(H) est négligeable puisque 0C/0T = 0 juste & Tre,. (& fort H ceci n’est
plus vrai du fait de ’augmentation de 07T (H)). Le point important est ici la décroissance
de 60C(H,Tyey.) a faible H : elle confirme en effet que 6Cjpy. (H) est négatif prés de They.
et que 7 est bel et bien positif & 400 mK, comme nous ’avions obtenu, & F' = 3.75MV /m,
par 'analyse des données a 400 mK de la Figure principale en utilisant 1’équation 3.7.

On peut transcrire les données de la Figure 3.7 (obtenues, on le rappelle, avec n = 1) en
équivalent thermique en définissant 0Tjn.c = Cine.(H)/ (g—g). On trouve que 0Tjpn:.c(H)
vaut toujours moins de 7% de T quelle que soit T'. Ainsi, au-dela d’un effet toujours possible
li€é o la différence de composition chimique des verres, ceci pourrait expliquer pourquoi les
expériences précédentes de Frossati n’avaient détecté aucun effet de H sur €] [105]. En effet,
la précision relative sur la mesure de T était alors de 5%. En ajoutant quadratiquement
les incertitudes des deux termes de 1’équation 3.7 page 62, 'incertitude finale ¢, sur les
valeurs 0C;y,;.(H) de la Figure 3.7 vaut :

Cerr = W\/(Cnoise)Q + (""noiseg_g)Z(g_i)_Q (39)

Sur la Figure 3.7, cerr a été reportée une fois pour chaque 7' : du fait de la forte
augmentation de OR/9T, cette incertitude est bien plus forte a 0.4 K qu’a basse T" ou elle
excéde a peine la taille des points. Cependant méme & 0.4 K, c¢,r équivaut & une incertitude
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F1G. 3.7 — §Cips.(H) x del. est déduit de la Figure 3.6 page 62 en utilisant I’équation 3.7
page 62 et n = 1. Par souci de clarté la barre d’erreur (voir I’équation 3.9) n’est reportée
que pour un seul H a chaque T : elle est beaucoup plus forte & 400 mK qu’au dessous
de 100 mK ou elle excéde alors & peine la taille de points. En encart : JC(H) mesuré
juste & Tyep. (avec un champ de mesure encore plus fort F = 8.75 MV /m pour améliorer
encore le rapport "signal/bruit"). Du fait que 0C/0T = 0 & Tyey., 'équation 3.7 n’est plus
nécessaire a faible H puisque d7(H) n’a aucun effet sur 6C(H) qui vaut alors §Cjp(H).
La comparaison avec les données de la Figure principale a4 400 mK (ou F' = 3.75MV /m)
renforce 'idée que n > 0 4 400 mK. A plus fort H, §T'(H) n’est plus négligeable et produit
la ré augmentation de C(H).

sur T' de £0.5%, dix fois plus faible que dans les expériences de Frossati [105], et nettement
plus faible que l'incertitude pesant sur les mesures indépendantes de la magnétorésistance
de la RuQs.

Soulignons que dCipns. (H)/cerr ne dépend pas de la valeur choisie n = 1 : les tendances de
0Cnt.(H) sur la Figure 3.7 sont donc fiables & chaque T', méme si la possible dépendance de
7 avec T empéche toute comparaison précise entre les courbes §Cjt, (H) & des T différentes.
En comparant nos données avec celles de Strehlow et al. ayant découvert 1’effet de H avant
nous [102]-[103], nous constatons que notre dépendance de,.(H) est un peu plus faible que la
leur, mais qu’elle a le méme ordre de grandeur. Le travail de Strehlow et al ayant découvert
que del.(H) est piquée a faible H ~ 0.05 T, nous avons cherché un tel pic sur les seules
données (celles & 50 mK) que nous avions dans cette gamme de H : il est difficile de conclure
dans notre cas car, si effet il y a, il est proche de notre incertitude cepy.

3.1.3 Modélisation dans le cadre des double-puits quasi-indépendants

Passons a 'interprétation physique des données de la Figure 3.7. Tout d’abord, notons
que du fait de la dépendance en T des données (comme leur changement de signe par
exemple), on peut exclure aussi bien le role des cables que celui de "la matrice" entourant
les double-puits. De plus, on a déja signalé, en note de bas de page en introduction de
la section 3.1.2., que l'on pouvait exclure les effets de spin pour peu que l'on s’intéresse
a ce qu'il se passe suffisamment au dessous de Tre, 8. C'est ce que nous ferons, en nous

8 Au voisinage de Trey et au-dessus, Ueffet dominant est celui des transitions assistées par le thermostat
de phonons. Dans ce cas, si un effet de spin électronique entre en jeu, la dynamique d’un systéme & 4 niveaux
doit étre calculée, puisque le thermostat "fournit" la possibilité de renverser les spins. C’est pourquoi, vu
la complexité du probléme, et vu le manque d’information microscopique sur la nature des double-puits,
on n’interprétera pas les effets de H lorsque T > 200 mK.
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montre que de,.(H) est positif, et que son augmentation avec H est visiblement sous-linéaire.
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FiG. 3.8 — En encart : représentation schématique du désordre de potentiel dans une bar-
riére de taille a entre deux sites (cercles gris) représentant les deux parties du double-puits :
les fluctuations de potentiel sont modélisées par un ensemble "d’impuretés" espacées entre
elles de A dont les énergies sont tirées au hasard soit trés au-dessus, soit trés au-dessous
des deux niveaux du double-puits. Figure principale : Ag est la somme cohérente de toutes
les amplitudes le long des chemins reliant les deux sites : du fait du terme de phase sup-
plémentaire introduit par H, < In Ay > augmente avec H, la dépendance en H? & trés bas
champ (non montrée) se transformant petit & petit en une dépendance en H%? & plus fort
H. On a ici noté par des crochets la moyenne d’ensemble sur les diverses configurations
d’impuretés et ici H, = X"gl Les trois courbes pour a/A¢ > 100 sont des simulations numé-
riques dues & E. Medina et M. Kardar [106] et les données & 100 mK ont été extraites de la
Figure 3.7 page 64 en utilisant I’équation 3.10 page 65. Les calculs numériques de Médina
rendent compte & la fois du signe et aussi de la dépendance sous-linéaire de nos données. En
extrapolant le comportement logarithmique calculé aux grandes valeurs de a/\¢; on trouve
a/Ae; ~ 5 — 10 pour notre échantillon. Ceci correspond a un dipole élémentaire p ~ 10 D
assez proche de ce qui est obtenu d’ordinaire par mesure d’échos de dipoles dans les verres.

3.1.3.1 Lien entre 0Cj,;. (H) et 6Ag ez (H)

Pour la partie Cpp de C qui provient spécifiquement des "double-puits", le résultat
usuel [110] au-dessous de Tyey, st : Cpp = CIn (Epar/kpT) ot By = \/A2 + A2

mar 0,mazx

est ’écart entre niveaux maximum pour un double-puits, et ou la constante C ~ 0.03 pF est
déterminée par I’ajustement de la dépendance mesurée sur la Figure 3.5 page 61 au-dessous
de T,ey avec la loi énoncée ci dessus.

Puisque a la fois A et C ? sont indépendants de H, nous interprétons la dépendance
del.(H) comme provenant de celle Ag ez avec H, ce qui ameéne :

25Cz'nt. (H) — 6A0,maw(H) —In (AO,maw (H)
C AO,ma.a: (O) AO,mouv (O)

) (3.10)

9Dans le régime linéaire, on montre en résolvant les équations de Bloch de la section 3.2 perturbative-
ment, que C est proportionnelle au dipéle élémentaire p et au pré facteur P de la densité d’états, c’est &
dire & des grandeurs indépendantes de H.
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gauche de 1’équation précédente.

3.1.3.2 Modéle microscopique donnant 0Ag 44 (H)

Dire que Agmqz dépend de H revient & dire que la transparence tunnel est affectée par
H. Ceci est bien connu dans les isolants d’Anderson (tels que ceux étudiés au chapitre 2)
qui finalement sont une autre forme d’isolants désordonnés. Comme nous 1’avons expliqué
au chapitre 2, le transport dans ces systémes se fait par saut & portée variable 10,

On rend compte des effets de H dans ces systémes [29], [31] en étudiant la dépendance
en H de la transparence tunnel Ay entre deux sites séparés par une barriére désordonnée
comme celle décrite en encart de la Figure 3.8. L’effet tunnel entre les deux sites du double-
puits (quasi-symétrique, c’est a dire que A ~ 0) séparés par une taille a est fortement affecté
par le désordre de potentiel provenant du désordre structural présent dans la barriére. On
modélise ceci par un réseau tridimensionnel "d’impuretés" (dont la longueur fondamentale
est le libre parcours moyen élastique ;). La valeur de A résulte de la somme cohérente
de toutes les amplitudes de transmission le long des chemins reliant les deux sites. A H = 0
un chemin est affecté d’un facteur —1 dans son amplitude de transmission & chaque fois
qu’il rencontre une impureté dont I’énergie e; est inférieure & celle des niveaux du double-
puits. Bien siir, du fait que les e; sont tirés au hasard, Ay doit d’abord étre moyenné sur
le désordre, ce que nous noterons dans cette section par des crochets (< >). Le résultat
hautement non trivial est que < InAy > augmente avec H du fait du terme de phase
quantique supplémentaire introduit par H. Ceci est montré sur la Figure 3.8 dont les
courbes proviennent des calculs de E. Medina et M. Kardar (dans ces calculs H, = Wﬁ?z)

3.1.3.3 Le modéle des barriéres désordonnées et les mesures de de..(H)

Nous allons voir que, en dépit de la modélisation effectuée et de ’absence d’informations
précise sur la nature microscopique des double-puits, le modéle de 'effet tunnel & travers les
barriéres désordonnées permet de rendre compte des principales caractéristiques mesurées
pour e, (H) aux plus basses T

En utilisant ’équation 3.10 avec C = 0.03 pF et A\¢; = 0.2 nm, la dépendance de.(H)
observée 4 100 mK sur la Figure 3.7 page 64 peut étre reportée sur la Figure 3.8 page 3.8.
La comparaison avec le modéle de leffet tunnel dans une barriére fortement désordonné
révéle que :

— ce modéle permet de rendre compte du signe positif de de.(H), alors que sans
désordre, nous avions vu en introduction de la section 3.1.2 qu’on attendait un signe
négatif.

— ce modele permet de rendre compte de la dépendance sous-linéaire del.(H)
observée, alors que sans désordre nous attendions une dépendance quadratique en
fonction de H. C’est cette dépendance sous-linéaire qui a accru de 6 ordres de gran-
deurs effet del.(H)/€l., par rapport au cas sans désordre vu en introduction.

— par extrapolation du comportement < 6In(A¢(H)) >x a/Ag calculé a fortes va-
leurs de a/)\g, on trouve que nos données sont quantitativement compatibles avec
ce modeéle pourvu que ’on prenne a ~ 5\ ~ 1 nm, ce qui correspond & un dipole
élémentaire p ~ 10 D dont l'ordre de grandeur est en accord avec les mesures de p
faites par écho de dipéles ou l'on trouve p ~ 4 D [113].

Pour résumer, ce modeéle, en dépit de sa simplicité, rend compte de l’essentiel de nos
données. Plus généralement, il explique aussi pourquosi la thermométrie capacitive n’est pas
plus avantageuse vis o vis de la dépendance en H que la thermométrie basée sur le transport
dans les isolants d’Anderson. En effet, pour ce qui concerne la dépendance en H, ces deux
systémes pourraient étre régis par la méme physique.

~ JJ0-6£0.2

0t le long d’un chemin de percolation traversant tout le systéme tant que la fréquence du champ de
mesure F' est assez basse. A plus haute fréquence, ce chemin se brise en morceaux disjoints, car seuls
les sauts plus rapides que la fréquence de F subsistent : & la limite des hautes fréquences, les sauts sont
totalement disjoints entre eux, et on a alors une collection de systémes & deuz niveauzs (indépendants ?)
pour lesquels il serait intéressant d’appliquer les méthodes décrites en sections 3.2 et 8.3.
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tion monotone sous linéaire avec H et en aucun cas rendre compte du pic mesuré [102]-[103]
par le groupe de Strehlow et al. pour de.(H) vers H ~ 0.05 Teslas. Ces auteurs proposent
d’ailleurs une interprétation en termes d’interactions entre double-puits [102], [104], [107].
Méme si leur modéle initial a été contesté, au profit d’'un modéle semblable & celui que
nous présenterons dans la prochaine section [108], ce pic de de.(H) invite & prendre ses
distances avec le modéle & deux niveaux sans interactions mutuelles, y compris dans la
version quelque peu raffinée que nous venons de présenter en incluant le désordre de po-
tentiel & 'intérieur méme des barriéres tunnel. Passons donc aux effets d’interactions entre
double-puits.

- Relaxation: gel s e
E/T > relax
o] S e B
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Fic. 3.9 — Explication schématique des deux composantes de €. : i) la composante de
relaxation est un simple déplacement (produit par F') de 1’équilibre thermodynamique
entre les deux niveaux. Cette contribution diminue donc avec T puisque aucun des double-
puits dont le gap E est trés grand devant kT ne contribue & cette composante de la
réponse. #i) la composante de relaxation provient de ce que, méme si le double-puits est
dans un état pur a 'instant £ = 0 ot F' = 0, ultérieurement son état est forcément une
superposition cohérente avec ’autre état, du fait de la déformation que le champ F' impose
au relief d’énergie du double-puits. Cependant, cette contribution dite "résonante" n’est
notable que si le nombre de puits excités est nettement inférieur au nombre de puits dans
I'état fondamental. Dans le cas contraire, en effet, les contributions des deux types de
puits s’annulent par interférences destructives. C’est ainsi que le modéle des double-puits
sans interactions rend compte de l'existence d’un minimum pour €. se produisant & une
température Ti ¢, ~ 50 mK, avec une variation en +1n7T de part et d’autre de Tj¢y-
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indépendants

Nous retrouvons ici une de nos deux idées clefs : & savoir que ’étude des non-linéarités
est trés riche d’enseignements dans les verres isolants car elle fournit des informations sur
la nature des fluctuations, parmi toutes celles possibles, que ces systémes utilisent pour le
transport. En effet, nous présentons ici une étude numérique des non linéarités produites
par le champ de mesure F sur €.(7T"). En premier lieu, nous présentons un argument in-
tuitif suggérant que le sens de l'effet observé est contraire & ce que l'on serait en droit
d’attendre pour un systéme de double-puits sans interactions mutuelles. En second lieu
nous mettons en place les équations de Bloch des double-puits et montrons comment on
peut les résoudre non perturbativement. Ceci aboutit & montrer quantitativement que le
modéle des double-puits quasi indépendants ne peut pas rendre compte des non-linéarités
observées. Enfin, nous étudions l’effet produit par la prise en compte des "dipolitons", qui
sont les quasi-particules correspondant & la délocalisation des excitations entre double-puits
"suffisamment semblables". Nous montrerons que ce mécanisme, imaginé récemment par
Burin et al. [99], permet effectivement de rendre compte, au moins qualitativement, des
non-linéarités observées.

3.2.1 Argument intuitif : la "saturation quantique".

403.5 —o— 0.33kV/m
--o-- 0.59kVim.
et 105kVim

403.0 —=—-- 187kV/m
-o 333kV/im

I 4025 weteees 593 kV/m
R -—x— 10.53 kV/m
&) —x%- 18.73 kV/m

402.0 2 3333 kVim
--1-- 5933 kV/m

4015 --m-- 105.3kVim
—-e—- 187.3kV/m

1+ 3333kV/m

4010 -—-v--- 5933 kV/m

Fia. 3.10 — Effets non linéaires que le champ de mesure F exerce sur €. a une fréquence
w ~ 2 kHz. On a choisi de montrer ces données extraites du travail de Rogge et al. [110] car
elles présentent en une seule fois tous les effets intéressants : 1) & T fixée €, augmente avec
F et cette augmentation a surtout lieu pour T < Tp., ; 44) les effets non linéaires débutent
pour environ F' ~ 1 kV/m; iii) la pente |0e./dInT| augmente avec F pour T < Tpey, sa
valeur étant sensiblement la méme de part et d’autre de Tp.y ; 1) €. devient insensible &
T pour T < Tpqr ~ 5 mK et la valeur de la susceptibilité associée e;’plat augmente avec
F méme lorsque T4 est insensible & F'. Nous verrons qu’aucun de ces quatre effets n’est
susceptible d’étre expliqué par le modéle des double-puits quasi-indépendants, pas plus que
par un quelconque effet de chauffage de I’échantillon par la puissance électrique dissipée
par F.

La Figure 3.9 page 67 résume les deux composantes dites "de relaxation" et "de réso-
nance" qui constituent la constante diélectrique €., comme nous I’avons expliqué en section
3.1.1.3. Etant donné que ’amplitude 74 des transitions induites par F' augmente comme
F?, on s’attend a ce que les effets non linéaires de F apportent un surcroit de puits excités



puUul ullo LTllplaluUlT UULLLITT. LVULLLLLIT L1UUS aVULLD TAPLIYUT 4Uub 1o pullo TALLILCS ULLLLILIUCTLIL
(par interférences destructives) la réponse résonnante, on s’attend a ce que les effets non
linéaires de F consistent en une diminution de €}, surtout pour T' < Ty, ou la contribution
"résonante" domine la réponse globale, selon le modéle des double-puits sans interactions.
Or sur la Figure 3.10, extraite de la référence [110] (voir aussi [109]), nous constatons que
les mesures donnent exactement le comportement inverse. Il y a 14 une étonnante contra-
diction entre les mesures et le fait que, dans le modéle des double-puits sans interactions,
augmenter F' revient 3 augmenter 7', c’est & dire & peupler les niveaux excités.

Comme cela est extrémement bien expliqué par Rogge et al. [110], ’essentiel du com-
portement de la Figure 3.10 ne peut pas trouver son explication dans un hypothétique
chauffage de 1’échantillon du fait de la dissipation de la puissance électrique liée au champ
F. En effet, si Fj;;, est le champ maximal pour lequel €. est encore indépendant de F, on
s’attend a ce que les effets de chauffage soient plus forts, pour ¥ donné, lorsque 7" diminue :
c’est a dire que le chauffage est censé étirer la courbe €.(T') d’une quantité croissante a
mesure que T baisse et donc on attend comme effet pour la susceptibilité diélectrique €/, :

del.
orT

!
‘aer (3.11)

or

F>Fyin F<Fyn

a basse 7', c’est & dire surtout pour T' < Trey.. Les données de la Figure 3.10 présentent
exactement le comportement inverse.

A plus basse T, dans la région du plateau de €, pour T' < Ty =~ 5 mK, il est plus
délicat d’exclure totalement les effets de chauffage. Comme cela est expliqué par Rogge
et al. il est possible que le chauffage soit responsable de I'augmentation de Ty avec F
que l'on observe pour F > 10 x Fj;,. En revanche, le chauffage ne peut pas expliquer ce
qu’il se passe & "champs plus modérés" F < 10 x Fy;, puisque e'lr,plat augmente avec F
alors que T, lui reste insensible & F'. Puisque nous nous concentrerons dans cette section
sur ce domaine des champs "modérés" F < 10 x Fj;, (pour des raisons qui apparaitront
plus tard), nous pouvons totalement exclure de notre esprit tout effet de chauffage, méme
au-dessous de Tpyq-

Il s’en suit que le fait que €. augmente avec F' & basse T est contre intuitif du point
de vue du modéle des double-puits quasi-indépendants. Cependant, ceci n’avait jamais
été noté avant nos travaux [111], du fait de 'existence de "’approximation adiabatique",
approximation qui avait prédit [112] que €. augmente avec F a T fixée, ce qui était qualita-
tivement en accord avec les mesures. Nous verrons que cette prédiction est une conséquence
du fait que 'approzimation adiabatique néglige les effets de cohérence quantique au sens ol
elle supprime purement et simplement 1’échelle de temps 7o qui exprime le temps de "sur-
vie" des effets de cohérence quantique : cette échelle de temps est justement celle qui est
mesurée par les expériences célébres "d’écho de dipoles" [113]-[116] qui sont ’analogue des
expériences "d’écho de spin" bien connues en Résonance Magnétique Nucléaire. De plus,
dans le cas particulier de €, la cohérence interne de approximation adiabatique n’est pas
assurée puisque d’une part elle ne peut pas décrire la dynamique des puits & trop faible
Ao ''; et d’autre part il apparait que les effets non linéaires dans €. sont dominés par les
faibles Ag. Enfin, certaines des prédictions de I’approximation adiabatique ne sont pas ob-
servées, comme par exemple le fait qu’au lieu de T, x F7 avec v > 1, les mesures donnent
v < 1/2; ou encore le fait que e;’pl . 1€ devrait pas du tout dépendre de F, contrairement
a la Figure 3.10.

C’est pourquoi nous allons aller "au-dela de I’approximation adiabatique", méme si
quelques hypothéses simplificatrices nous empécheront de prétendre avoir fait un calcul "a
partir des seuls premiers principes".

"précisément ceux [112] pour lesquels Ag < /pFhw ce qui pour F ~ Fj, ~ 1 kV/m et w = 1 kHz
donne, avec p = 1 D, Ag min ~ 3 pK alors que les effets instationnaires [124] montrent que des valeurs
nettement inférieures existent pour Ao dans les verres.
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Considérons un double-puits de moment dipolaire p. Du fait de son couplage tunnel
Ay, ses états propres sont délocalisés entre les deux cotés du double-puits, ce qui fait que
I'opérateur position r n’est pas diagonal dans la base propre. Il en résulte que, lorsqu’un
champ électrique F est appliqué au double-puits, le Hamiltonien de couplage gE.r n’est
pas, lui non plus, diagonal dans la base propre [124] (sur laquelle tous les opérateurs seront
exprimés). Le Hamiltonien total vaut :

1/ E 0 A Lo
_ 1 E
H_Q(O —E)+(§ _%)p.Fcoswt,

c’est & dire sous forme vectorielle H = —s.€2, ol s = gE (avec X désignant les trois
matrices de Pauli), et ot € représente un champ "magnétique" externe dont les compo-
santes seront données plus loin. Ceci montre qu'un opérateur "effectif" de "spin" s est
associé au double-puits. L’usage systématique d’un langage de "spin" vient du fait que les
trois matrices de Pauli (combinées avec 1'Identité) forment une base générale pour la phy-
sique de tous les systémes a deux niveaux, quelle que soit leur origine physique. Pour tous
les systémes & deux niveaux, par exemple, on peut toujours exprimer 'opérateur densité
associé p par : p = (1/2)I + (1/h)S.X, ou S est la valeur quantique de 'opérateur de spin
s. Ceci montre que S; et Sy décrivent les effets de cohérence contenus dans les termes hors
diagonaux de p, tandis que S, est proportionnel & la différence de population entre les
niveaux (dont les probabilités d’occupation sont données par les termes diagonaux de p).

La dynamique de p, et donc la susceptibilité diélectrique, découle des propriétés dyna-
miques de S. Pour un double-puits parfaitement isolé (ce qui implique en particulier que
T = 0), 'évolution de S dans le champ "magnétique externe" € est tout simplement une
précession autour de I'axe du champ effectif €2. Ceci se déduit de I’équation de Schrédinger
dont on montre [124] qu’elle aboutit & 9S/0t = S x Q.

3.2.2.1 Structure des équations de Bloch a champ F "modéré".

A T finie, il faut inclure dans la dynamique des double-puits leur relaxation vers leur
valeur d’équilibre thermodynamique, puisque chaque double-puits interagit avec son envi-
ronnement, constitué soit par le bain de phonons soit par les autres double-puits environ-
nants (dont on supposera qu’ils interagissent trés faiblement entre eux, d’ou le qualificatif
de double-puits "quasi-indépendants"). Ces interactions avec ’environnement étant, par
définition méme, aléatoires pour un double-puits donné, I’équation dynamique doit évidem-
ment porter sur des propriétés moyennées sur un ensemble de double-puits semblables (de
méme valeurs de A et Ag) que nous noterons S. Les équations d’évolution correspondantes
[117] sont dites "de Bloch" et s’écrivent :

a_S:gXQ+S_<S>relaw

3.12
ot Trelax ( )

ot le dernier terme exprime justement qu’un terme de relaxation de S vers les valeurs
"dictées par l'environnement" < S >,.q doit étre ajouté a la dynamique hamiltonienne
quantique. Dans I’équation 3.12, on a supposé que la relaxation d’'une composante donnée
de S, disons S, se produit avec une échelle de temps bien définie, disons 7, [118]-[121].
Lorsque I’on veut rendre trés précisément rendre compte des signaux "d’écho de dipdles",
il est nécessaire d’aller plus loin que cette approximation car ces signaux ne décroissent
pas comme une simple exponentielle ([122], [123]). Cependant, 'important ici est que ces
signaux finissent bel et bien par s’annuler, sur une échelle de temps courte que nous appel-
lerons 79 (voir plus loin). En effet, nous ne nous intéressons [124] qu’a la solution & temps
longs de 1'équation 3.12, puisque nous calculons e€).(1kHz), ce qui nous permet de nous
focaliser sur le cas wrp < 1 (voir plus loin). De fagon similaire, on peut se demander si
d’éventuels termes de relaxation plus généraux, tels qu'un terme Sy /75,4, ou la dépendance
éventuelle de 75 avec F [127], devraient ou pas étre pris en compte dans la relaxation de S,
[125],[126]. Nous expliquons dans la référence [111] (voir I’Appendice B) que de tels termes
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nous nous restreindrons aux champs "modérés" en nous concentrant sur le "démarrage”
des effets non linéaires (pF' n’excédera pas beaucoup kgT).

3.2.2.1.1 Relaxation liée au bain de phonons. Penchons nous d’abord sur la re-
laxation liée au bain de phonons. Les probabilités d’occupation étant modifiées par 1’ab-
sorption ou ’émission de phonons, on trouve [85] que S, relaxe avec un temps 71 =
k1/(EA3) tanh %, oll k1 est une constante, légérement dépendante de ’échantillon, dont
on peut déduire ’ordre de grandeur des expériences. Par ailleurs, ces processus d’émis-
sion/absorption de phonons survenant aléatoirement et indépendamment pour chaque
double-puits, ils brisent la cohérence de phase de ’ensemble formé par les double-puits
semblables : ceci produit une relaxation avec un temps 271 pour Sy et Sy [85].

Quelles sont les valeurs thermodynamiques < S‘w,y,z > vers lesquelles relaxent S‘w,y,z ?
C’est une question difficile qui s’étudie en développant au second ordre les fonctions de
corrélation dynamiques du probléme, et Abragam a montré [117] que cette relaxation se
produit vers les valeurs dites "d’équilibre instantané" données par < Sy, ,(t) >= Tr(<
p(t) > Spy.) ot < p(t) >= exp(—H(t)/(ksT))/Tr(exp(—H(t)/(ksT)) est justement
l'opérateur densité instantané. Pour que ceci soit exact, plusieurs conditions sont requises,
dont la plus restrictive est, de loin, : |p.F|7. < i ou 7. est le temps de corrélation du
petit champ électrique aléatoire agissant sur un double-puits donné du fait des ses faibles
interactions avec ses voisins (voir prochain paragraphe et [128]).

Pour résumer, les phonons produisent dans les équations de Bloch un terme (S, (t)— <
S,(t) >)/m pour la relaxation des populations, et (Sg4(t)— < Sz,(t) >)/(211) pour la
relaxation des termes cohérents. Ici, 71 ne dépend pas du temps, pour des raisons expliquées
en note 2.

Avec les relations ci dessus on obtient pour < p1,1(t) > et < paa(t) > :

1 Q h/Q2 + Q2
<pra(t) >=5+ *_— tanh R (3.13)

2 2
Qo VR (314

tan
24/Q2 + Q2 2kpT

< pog(t) >=

N =

Pour les éléments hors diagonaux on obtient :

fi/Q2 + 02
< ) >=< t) >= z t e 3.15
p1,2 (1) p2,1 (1) SN R an nT ( )

N

ou

21,3 question de la dépendance temporelle de 71 est assez délicate. Par un c6té, des arguments ont été
construits pour dire que 71 ne dépend pas du temps du moment que la fameuse condition |p.F|7. < A,
évoquée plus haut, est respectée [117]. Cependant, les tenants de ’approximation adiabatique [112] affirment

que, puisque F module 'énergie A, il faut écrire 71 (t) = k1/(FessA3) tanh %, ot Aesp = A+pF coswt

et Eepp = 4/A2 st A} proviennent de la diagonalisation du Hamiltonien total H, en dépit du fait qu’il

dépend de t. Bien str l'utilisation de 71(t) est naturelle dans le cadre de ’approximation adiabatique [112]
puisque cette derniére consiste justement "a diagonaliser en temps réel" H. Dans notre approche pleinement
quantique, la question est plus délicate, elle reléve sirement d’une théorie soignée de la décohérence.
Cependant, en ce qui concerne notre cas particulier, a savoir 'étude de €, (1 kHz), il est facile d’expliquer
que les résultats sont extrémement proches que 'on utilise 71 ou bien 71 (t). En effet, 71 (¢) et 71 ne différent
que pour les double-puits dont ’écart entre niveaux se situent dans 'intervalle E < pF. Mais ainsi que
le montrent les encarts des Figures 3.12 et 3.16 pages 76 et 84, les double-puits amenés en régime non
linéaire par F' sont bien plus nombreux : ceci est un des résultats principaux de notre approche quantique.
Ainsi on ne s’attend pas a un changement détectable selon que 'on utilise 71 ou 71(t). Nous avons vérifié
numériquement que cette différence était bien négligeable, en effectuant tous les calculs reportés ici dans
chacune des deux hypothéses. Par simplicité nous considérerons que 71 ne dépend pas du temps. Ceci
s’appuie aussi sur des résultats expérimentaux favorisant ’hypothése usuelle que la distribution est bien
4 Péquilibre thermique dans les verres et qu’il n’ y a pas de goulot d’étranglement pour la thermalisation
des phonons émis par les double-puits [129].
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O (1) = —250% cos wit (3.16)

Q) = —% — 2%% cos wt (3.17)

Finalement, on trouve pour la contribution des phonons :

. Q) fin/Q2 + Q2
< Sp >= 2 tanh et % (3.18)
2/Q2 + 02 2kgT

. Ny
LLE AL RALe (3.19)

< 8§, >= tan
T /22 2kpT

sans oublier que < S’y >=0.

1
S
11 — y(), U/t = (0.1K)? -
. ---y(®),u=0 0.1
ST —— z(t), u’/t; = (0.1K)2 400
— 0.5 1
o ~ - -
=
O -
_0-5 T T T T
0 10 20 t/ T¢ 30 40 50

FiG. 3.11 — Dynamique d’un double-puits (A =1 K, Ay = 0.01 K) soumis & un champ
électrique aléatoire en temps correspondant & une énergie de couplage aléatoire de u/(/7. =
0.1 K ou le temps de corrélation du champ aléatoire 7. a été choisi valant le quart de la
période de Bohr h/y/A? + A%). z, la valeur quantique de S,, n’évolue quasiment pas (ligne
pleine avec les symboles carrés), c’est a dire que cette quantité est "insensible" aux champs
aléatoires. En revanche, y, qui est la valeur moyenne quantique de Sy, est fortement affectée
par le champ électrique aléatoire : les oscillations de Bohr ne sont plus périodiques comme
elles I’étaient en ’absence de champ aléatoire (ligne pointillée). Au cours du temps ces
oscillations sont "tordues" de plus en plus par le petit champ électrique aléatoire. C’est
pourquoi la fonction d’auto corrélation normalisée Cy de y(t) décroit exponentiellement
avec le temps sur une échelle de temps 75 (voir encart).

3.2.2.1.2 Relaxation liée aux trés faibles interactions entre double-puits. Pas-
sons maintenant aux effets d’interactions entre double-puits. Pour un double-puits donné,
I'effet des transitions thermiques des double-puits voisins est supposé trés faible. Ainsi, on
le modélise par un petit champ électrique aléatoire en temps, c’est a dire comme des petits
termes fluctuants 6H(t) < E,kgT. Du fait de cette hypothése de double-puits "quasi-
indépendants", on s’attend & ce que la relaxation des populations, c’est & dire S,, ne soit
pas affectée par §H (t). Comme le montre la Figure 3.11 page 72, que nous avons obtenue
par intégration numérique de I’équation de Schrddinger, les oscillations de Sy 4(t), pour un
double-puits donné, ne sont plus périodiques mais progressivement déformeées par le terme
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par divers double-puits, la moyenne d’ensemble produit, par interférences destructives entre
les divers double-puits semblables [120], une décroissance de S, vers zéro (alors que Sy,
reste fini pour un double-puits donné). Autrement dit, les interactions entre double-puits,
tant qu’elles sont supposées faibles, produisent l'effet d’'un "bain de double-puits", diffé-
rent du bain de phonons, dont 'effet global est de "tuer" les termes hors diagonaux sur un
temps caractéristique 19. Ceci produit un terme supplémentaire S’E,y /T2 pour la relaxation
des termes de cohérence.

Ces termes S, /T2 sont la principale différence entre notre travail et "I’approximation
adiabatique" [112]. En effet, cette approximation diagonalise en temps réel H et de ce
fait peut "absorber l’effet d’un champ aléatoire" par une simple redéfinition de A ou
A(t) = A+ JA(t). Du fait que dA(t) € A, aucun effet physique n’est attendu pour
le champ aléatoire. C’est pourquoi dans ’hypothése adiabatique, les interactions double-
puits/double-puits, ainsi que To, disparaissent purement et simplement. La Figure 3.14 page
79 montrera & quel point cette approximation change les effets non linéaires sur e/.

Rappelons que dans les expériences d’écho de dipoéles, faites sur différents verres struc-
turaux [113]-[116], on mesure que 79 vaut typiquement 10 — 100us pour 7' = 15mK. On en
déduit que, pour w dans la gamme du kHz, on a ow < 1 : ceci permettra une simplification
tout & fait décisive du probléme. Mentionnons que, méme si 7o a toujours le méme ordre de
grandeur, sa dépendance en 7' ne semble pas étre universelle : certains travaux [114], [115]
donnent 75 ox T~! et d’autres 75 oc 772 [116]. Ces différences peuvent provenir aussi bien
du fait que l'interprétation détaillée des signaux d’écho demande des considérations extré-
mement subtiles [122], que du fait que plusieurs mécanismes microscopiques participent
9. En effet, selon les premiers travaux théoriques [119], on devait avoir 7o &< T2, mais
des travaux récents soulignent qu’il est possible [121] que 73 o« T ! aux plus basses T.
Comme ces travaux récents sont fondés sur des considérations similaires & celles que nous
utiliserons a la fin de la section 3.2, nous prendrons ici 79 = ko /T, et nous varierons large-
ment la constante k9 pour tenter de couvrir le plus large spectre possible de mécanismes
microscopiques sous jacents 3.

3.2.2.1.3 Forme finale des équations de Bloch. FEn insérant les termes de relaxa-
tion que nous venons d’établir dans ’équation 3.12 page 70, nous obtenons les équations
de Bloch de notre probléme :

dsS, 0 S,—<8,> S,
(1) 5, + g+, =0 (3.20)
ds, 5 s Sy Sy
M2 B)F+ =0 (3.21)
B 0, ()8, + 25> (3.22)
dt T

otl tous les termes du type S/7 proviennent des processus de relaxation, tandis que
tous ceux de la forme QS proviennent de la dynamique quantique, c’est & dire du fait que
H et s ne commutent pas.

Remarquons que les équations 3.20 et 3.21 peuvent aussi s’écrire :

s, . S ) L <S>
—++1Qz(t)5++_+:7’Qw(t)Sz+7x

2
dt Ty (3.23)

21

o 8y =8, +iSy et 75 = FAI
Soulignons que l'apparition de 1’échelle de temps 75 est liée aux deux termes S'z,y /(271)
dans les équations 3.20-3.21. Ces termes sont bien siir nécessaires (sans eux il n’y aurait pas

relaxation vers < Sx,y >), cependant ils ne sont pas présents dans les équations de Bloch

13Enfin, rappelons que pour des raisons exposées dans I’Appendice B de [111], nous négligeons, vu notre
hypothése de champs F' "modérés", toute dépendance de > avec F'.
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([114], [115], [116]), soit & interpréter les effets d’instationnarités sur €. [124] . En fait ces
deux termes jouent un role négligeable dans la susceptibilité non linéaire (voir note 4 ol
I’'on montre que les effets non linéaires sont tous a l'intérieur du domaine des double-puits
vérifiant 71 > 79).

3.2.2.2 Résolution non perturbative des équations de Bloch.

Les trois équations de Bloch 3.20-3.22 ne peuvent pas se résoudre analytiquement, et
méme leur résolution numérique, dans le cas le plus général, semble extrémement délicate.
Cependant, du fait des basses fréquences w qui nous intéressent, nous pouvons mettre en
place une méthode non perturbative efficace [130]. En effet, puisque 75 est bien inférieur
au temps typique (~ Ow—l) nécessaire pour modifier les populations, on peut considérer que
S, est constant [130] dans le membre de droite de I’équation 3.23. Autrement dit, il est
raisonnable de penser que les termes de cohérence vont suivre "contintiment" les évolutions
des populations. Autrement dit encore, les termes de cohérence atteignent si vite leur état
stationnaire que cet état peut se calculer avec des termes de populations "gelés". Soulignons
la différence entre cette approche et ’hypothése adiabatique [112] : ici on prend en compte
T9.

Ainsi I’équation 3.23 peut se résoudre indépendamment de I’équation 3.22 :

5 Q5,4+ < 5 > /21
T iQ, +1/73

ce qui, aprés insertion dans ’équation 3.22 améne une équation différentielle ne dépen-
dant plus que de S, :

(3.24)

ds, /s L S—<8.> Q0 <S>
dt  Q2+1/73277 T Q2 41/m? 2m

(3.25)

Pour résoudre cette équation, on développe S,(t) en série de Fourier (puisque cette
grandeur est forcément w périodique) et l'on cherche 1’état stationnaire. Bien siir, on se
limite & un nombre fini d’harmoniques, mais ce nombre (~ 10) n’est fixé qu’a posteriori,
lorsque 'on a trouvé une solution stable et précise. Ainsi, on a un systéme de n équations
linéaires & résoudre par rapport aux harmoniques de Fourier S?.

Ensuite, on trouve S, () par transformée de Fourier inverse. Les termes de cohérence
Sy et S’y se déduisent alors de ’équation 3.24 ou ’on insére S, (t), c’est a dire la solution de
'équation 3.25. Enfin, on cherche le premier harmonique S} de S (t) qui est nécessaire a
la détermination de la susceptibilité diélectrique x’ comme nous allons le voir maintenant.

Rappelons en effet que la susceptibilité [124] d’un double-puits unique s’écrit :

_ -2 |p| A Szl A() S%
4+ =z 2
X = | ‘ cos 0 ( (3 6)

et que cette susceptibilité doit étre moyennée sur la distribution P(A, Ag) [124] ainsi
que sur l’angle @ existant entre ’axe du double-puits et le champ F. On obtient ainsi la
susceptibilité dipolaire totale de 1’échantillon :

__ Amaac AOmaac dA() 1
X = P/ dA —/ d(cos0) ¥ (A, Ay, 0) (3.27)
0 AOmin AO -1

14Notons d’abord que tant que 71 > 72, on a 75 ~ T3, c’est & dire que nos équations de Bloch sont alors
identiques a la version la plus simple si souvent utilisée. Le point important est que, dans le plan (A, Ag),

ce domaine ot 71 > T est grand : avec 7> = k2/T et 71 = ki/(EA})tanh %, on montre facilement

que ce domaine contient au moins tous les double-puits tels que E < ej 2 = (mT/m)l/S. Comme cela
est montré en encart de la Figure 3.12 page 76, e12 ~ 0.2 K | ce qui est trés supérieur aux valeurs de
pF étudiées ici. Ainsi, les double-puits qui se situent en dehors du domaine 71 > 7> ne devraient pas étre
affectés par F', et devraient rester en régime linéaire (ol les développements perturbatifs suffisent). Bref,
les effets non linéaires ne devraient physiquement provenir que du domaine 71 > 7 ol les deux termes
Sz,y/(271) sont négligeables. Nous montrerons ceci analytiquement plus loin.
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est reliée linéairement a la capacité C de ’échantillon via la constante diélectrique €., :

€ —1=2= (3.28)

3.2.3 Résultats numériques : prééminence de la saturation quantique
des niveaux.

3.2.3.1 Reésultats obtenus par la méthode non perturbative

Nous avons utilisé les valeurs standards [85] pour @ — SiOy : p = 1 D, P = 3 x 10*
Jm™3, k1 = 1078 sK? (toutes les énergies dans le pré facteurs de 7; sont prises en Kelvins),
Aomin = 107% K, Agmaz = 10 K, Apez = 10 K. comme nous 'avons expliqué plus haut,
nous avons pris 7, = ko/T, et I'on a largement varié ko (entre 3.107! sK et 1077 sK).
Ainsi notre hypothése simplificatrice principale, & savoir wre < 1 est vérifiée quelle que
soit T' > 0.5 mK. Enfin, nous avons pris grand soin d’obtenir une précision relative qui
dans tous les cas est meilleure que 1073 . Ceci a été vérifié trés soigneusement, & la fois
en augmentant le nombre d’harmoniques dans la résolution de I’équation 3.25, et en méme
temps en laissant les procédures successives d’intégration converger jusqu’a mieux que
10~*. Pour chaque ensemble de paramétres E, T, k1, K2, Ay min au moins 4 X 10* couples
de valeurs de (A, Ag) ont été calculées.

La Figure 3.12 montre les résultats de nos simulations. La réponse résonante (celle a
basse T') est fortement réduite par ’augmentation de F', alors que la contribution de relaxa-
tion (haute T') n’est presque pas affectée. Ceci va parfaitement a [’encontre des résultats
expérimentaur tels que ceux exposés sur la Figure 3.10 puisque, expérimentalement l'aug-
mentation de F' produit & la fois une augmentation de la réponse résonante et en méme
temps une augmentation de la pente |del./OT| pour T < Tey. Il est important de souligner
que la courbe appelée "réponse linéaire" sur la Figure 3.12 a été obtenue indépendamment
par un développement perturbatif des équations de Bloch [124], et que nos calculs non
linéaires convergent tout & fait précisément vers cette courbe de référence lorsque F — 0.

La dépendance extréme de la résonance vis & vis de F' est tout & fait frappante puis-
qu’elle survient alors que |p.F| << kgT'. Il semble que la réponse cohérente a basse T' soit
"détruite par I'environnement" (c’est & dire par F') alors que la perturbation liée & F' est
bien plus faible que toute quantité thermodynamique. Ainsi, on suspecte fortement que cet
effet est d’origine quantique. Pour s’en convaincre, considérons 1’encart de la Figure 3.13
montrant l'influence de variations de T' et de 79 sur éx/(F,T) =1 — x'(F,T)/x'(0,T) : a
F donné, plus T est basse, plus I'effet dx' est grand, ce qui se comprend puisque les effets
quantiques augmentent généralement a mesure que 7' diminue. De méme, §x’ augmente
lorsque ko devient plus petit, c’est & dire lorsque la cohérence quantique est plus "fragile".
Enfin, la quantité sans dimension §x’ dépend non seulement de F,T, ko mais aussi de x1.
On montre sur la partie principale de la Figure 3.13 que ces dépendances se synthétisent
en une fonction universelle de la variable sans dimension 7 :

01xn if n<l1 pF ki
5 I: . = — @ 329
X { 01xIn(p) if n>1 1= 3 7(72,) (3:29)

ol a ~ 0.45 + .05 et ou le In(n) pourrait laisser la place a une loi de puissance de 7
dont I’exposant serait inférieur & 0.1. Ce comportement universel de dx'(n) n’est valide
que lorsque la partie relaxationnelle de x’ peut étre négligée, c’est a dire a suffisamment
basse T. Ainsi, dans la Figure 3.13, on a représenté seulement les données correspondant
a T < 10 mK. Pour ces basses T', 6x’(n) reste universel méme lorsque I’on varie (k1, K2, E)
sur des ordres et des ordres de grandeur. Finalement, le terme x1/(T%k2) dans 7 devient
si grand & basse T' que les effets non linéaires se produisent & des champs F' toujours plus
petits a trés basse T'.
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FiG. 3.12 — Encart : A T = 10 mK, x; = 1078 sK?, et ko = 1078 sK, le domaine des
double-puits tels que 79 < 7 est un domaine grand qui contient tous les double-puits dont
le gap F est inférieur a e = (mT//ﬁg)l/?’, voir note en bas de page de la section 3.2.2.2.
Méme pour le plus fort des F' étudiés, c’est & dire pF = 5.12m K, ce domaine est plus grand
que celui contenant les double-puits qui sont amenés en régime non linéaire par le champ F
considéré, puisque ce domaine est défini par E < Eppset ~ 70 mK (voir texte). Soulignons
que Eypset > pF (pF est la toute petite zone noire a 'origine) : ceci explique pourquoi
les effets non linéaires sont notables méme pour des champs extrémement petits, comme
le montre la Figure principale. Figure principale : Susceptibilité diélectrique de a — Si0s
4 1 kHz en fonction de T'. Les calculs sont faits & différents champs F, les valeurs de pF
correspondantes étant indiquées sur les courbes. Les paramétres utilisés sont : p = 1 D,
k1 = 1078 K3, ko = 1072 sK, Agmin = 107% K, Apaz = Agmaez = 10 K, P = 3 x 10
Jm™3. La susceptibilité & basse T s’écroule rapidement lorsque F augmente, du fait du
phénomeéne de "saturation quantique" exposé en section 3.2.1. Il est & noter que la courbe
"réponse linéaire" a été obtenue indépendamment par un développement perturbatif des
équations de Bloch.

3.2.3.2 Interprétation physique.

Pour comprendre plus physiquement le comportement universel de dx’(n) et établir son
origine quantique, nous entreprenons de retrouver sa trace au sein méme des équations de
Bloch. En utilisant 'identité Q, < S, >= Q, < §; >, I’équation 3.25 peut étre réécrite :

. - - | 1 (Q73)?
ds, 8, <S> ) mi = 7_1 (1 + §1+(Qf};)2) (3.30)
T ’ 1 _ (Qa73)? ’
a o g = R ()
Dans cette équation, nous obtenons lorsque F' — 0 : 7, = 7,1 = 71. Nous avons

expliqué plus haut que les effets non linéaires devraient provenir des double-puits tels que
71 > T9. En nous restreignant a de tels double-puits, nous constatons que, dans I’équation
3.30, une augmentation de F' réduit 7, beaucoup plus vite qu’il ne réduit 7, ;. Nous allons
montrer que ceci réduit fortement la réponse hors diagonale. Mais auparavant, calculons
les caractéristiques des double-puits qui sont amenés en régime non linéaire par F.

3.2.3.2.1 Calcul de E,,;;. Calculons d’abord, & partir de I’équation 3.30, la valeur
critique F* pour laquelle 1/7, devient plus grand que 1/7,1. En nous restreignant aux
double-puits dont 1’écart entre niveaux F appartient au domaine 71 > 75 (pour lesquels on
a donc 75 ~ 79), F* se détermine par la condition T2 ~ 14 QQTQ, c’est a dire :
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Fic. 3.13 — Encart : dx' = 1 — x(F,T)/x'(0,T) en fonction de pF (en Kelvins). La
courbe A correspond 4 p = 1 D, k1 = 1078 sK3, ko = 1077 sK, Ao min = 107% K,
Amaz = Domaz = 10K, P = 3x10* Jm™3 et T' = 2 mK. Les trois autres courbes montrent
Veffet sur le phénoméne de "saturation quantique" du changement d’un parameétre (dont la
nouvelle valeur sert d’étiquette a la nouvelle courbe) : le fait d’augmenter 7', ou de diminuer
k1, diminue 8y’ ; tandis que le fait de diminuer ko augmente 6x’. Ceci se comprend bien du
fait de la nature "totalement quantique" de §x’. Figure principale : L’influence des divers
paramétres peut se synthétiser en une fonction universelle de la variable sans dimension
n= &—FT(TQLZ)O‘ avec a = (.45 £ .05 d’aprés nos résultats numériques. La droite en tirets
montre que 0y’ o« /7 lorsque n < 1. Les divers paramétres ont été variés sur des ordres
de grandeurs : 2mK< T < 10mK, 10710 sK3< k; < 1078 sK?; 3 x 107! sK< Ky < 1077
sK; 1076 K< Ao min < 107% K; 1078 K< pF < 3 mK. Les données de la Figure ont été
obtenues dans le cas particulier § = 0.

o hT :
PE — m S1 kBETQ < h (3 31)
B = B2  sikgEm>h ‘

ol toutes les énergies sont exprimées en Kelvins. Avec les valeurs usuelles x; = 1078
sK3 et k9 = 1079 sK, nous constatons que pF* est beaucoup plus petit que E. Par exemple,
pour 7' = 10 mK on trouve pF*/E = 2.107° pour les plus faibles E suivant "le haut"
de I’équation 3.31, et, pF*/E < 3.10 3 pour les double-puits E ~ kT qui sont régis par
l'autre partie de I’équation 3.31. En inversant, pour ces double-puits 1a, I’équation 3.31
par rapport & F, on trouve qu'un champ donné F' correspond & un écart entre niveaux
caractéristique :

K2

- N
Eopset = va — (332)

ol toutes les énergies sont en Kelvin. Pour les valeurs les plus fortes étudiées ici pF ~
5.12 mK, nous obtenons Fy,ser ~ 70 mK. Comme le montre ’encart de la Figure 3.12 page
76, Eonset st & la fois bien plus grand que pF et en méme temps plus faible que e; 2 ce qui
assure que notre hypothése de départ 71 > 79 n’est pas pénalisante.

3.2.3.2.2 Diminution de la réponse hors diagonale induite par . Pour montrer
que F*, dans 1’équation 3.31, est effectivement le champ critique qui déclenche les non
linéarités des Figures 3.12-3.13, nous comparons maintenant x'(F < F*) et x'(F*).
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résolution de ’équation 3.30 est alors facile et donne pour ’harmonique n de S, (¢) :
- <S>
S = T 2wrs? (3.33)
1+ n*w?T{

ott < 87 > est harmonique n de < S,(t) >. Puisque notre région d’intérét est B <
E,pset, il est facile de vérifier que wr; > 1 pour & peu prés tous les double-puits considérés.
On déduit donc de I’équation 3.33 que S,(t) ~< SY >. De plus, comme pF < E du fait des
équations 3.31, nous obtenons < S,(t) >~< S? >. Ceci, une fois combiné avec Iidentité
Q< S,(t) >= Q, < S;(t) >, améne S,(t) ~ Q, < Sy(t) > /. Une fois reporté dans
I’équation 3.24, on obtient :

& L < Sa(t) >

S.l0) = T (027) (3.34)

ot dans le dernier facteur on a utilisé le fait que Q272 > 75/(271) !5, pour négliger
T2 / (27‘ 1).

Si F = F* Nous obtenons, a partir de I'équation 3.30, 7,1 ~ 7 et 71 /2 < 7,(t) < 71.
Le fait que 7, est désormais plus petit que 7,1 est responsable de l'irruption des effets
non linéaires. On peut s’en apercevoir en faisant 7, = 71/2 & chaque instant de la période
électrique. Avec cette simplification, on obtient, avec la méme méthode que ci dessus :

5 < Sz(t) > 1
Sa(t) = %(59%) (335)

La partie hors diagonale de la réponse, en phase avec F, vaut X, o S./F. Elle se lit
directement sur les équations 3.34-3.35 pour peu que I’on rappelle que < S; > F coswt.
Ainsi, on obtient ¥, (F = F*) ~ 1%,(F < F*), ot le facteur 1/2 provient de la simplifi-
cation du cas F' = F™* pour lequel on a fait 7, = %Tz,l. Ainsi, méme si la comparaison ne
peut étre que semi-quantitative, on retrouve les deux aspects majeurs du phénoméne de
"saturation quantique" :

- X(E") < X(E < E"),

— cet effet provient de la partie hors diagonale de la susceptibilité, il est donc purement
d’origine quantique. En effet, notre raisonnement étant fait & trés basse 7', nous
sommes fondés & négliger la partie relaxante de la réponse puisque les double-puits
qui pourraient contribuer & cette partie 1a sont tels que E < kgT', et leurs 7, sont
tellement grands que 1’on voit sur ’équation 3.33 que S. est négligeable du fait de
sa division par (w)?2.

Pour résumer, nous avons ici un effet de décohérence quantique [131] induit par le champ

F'. Il n’est pas surprenant que ceci n’ait pas été accessible dans le cadre de ’hypothése
adiabatique puisque dans cette approche 79 disparait, ce qui ne laisse, pour le démarrage
des effets non linéaires, pas d’autre possibilité que |p.F| ~ kgT'. De plus, nous avons montré
que la saturation quantique dépend précisément du couplage entre les trois équations de
Bloch, c’est a dire du fait que 7, varie plus vite avec F' que 7,1 : ceci est bien str hors
d’atteinte de ’approximation adiabatique puisque cette approche ne contient plus qu’une
seule équation différentielle [112] au lieu des équations 3.20-3.22. Pour finir, soulignons que
les non-linéarités des Figures 3.12- 3.13 ne dépendent pas du mécanisme microscopique
précis dominant 79 mais seulement du fait, expérimentalement bien établi, qu’il existe un
vaste ensemble de double-puits pour lesquels 7o < 71 : ceci est la raison principale des non
linéarités de ' constatées sur nos simulations.

3.2.3.3 Effet de la densité d’états.

Puisque quelques modifications de la densité d’états usuelle P/Aq ont été proposées
([89], [90]), nous présentons ici un argument analytique permettant de tester si la saturation

1 . . . . . N
Sceci reste vrai pour n’importe quel couple physiquement raisonnable des paramétres x1 et ko
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Fi1G. 3.14 — Non-linéarités calculées dans le cadre de I’hypothése adiabatique, dont le cadre
est tel que 79 ne peut pas étre pris en compte : le sens des non-linéarités est l'inverse
de celui des Figures 3.12-3.13, car on est en quelque sorte ici dans le cas 79 — o0 ce qui
fait disparaitre ’essentiel de la saturation quantique. C’est la dépendance temporelle de 77,

c’est a dire son remplacement par 71(t) = k1/(EessA3) tanh %, ol Agpp = A+pF coswt

et Eepr = 4 /Az it A% qui augmente la réponse des double-puits lorsque F' augmente. En

effet, méme si A est arbitrairement petit (et donc 71 (¢) arbitrairement grand quel que soit
t), le premier harmonique (1/71)"=! est non nul, ce qui produit une participation & x’ via
le terme (1/ 7'1)":152. La signification physique de ce terme reste cependant peu claire.

quantique est robuste vis a vis de changements de la densité d’états.

A partir de ’équation 3.31 du "bas", qui est celle qui concerne la grande majorité
des double-puits amenés en régime linéaire par F', notons d’abord que le champ seuil F’*
augmente comme +/k2/k1 . Ceci suggere que la dépression induite par F sur x' dépend de
F\/k1/Ka, ce qui, en rappelant que k1 /K2 est homogéne & T2, conduit naturellement 4 la
variable sans dimension pF/(kpT)+/r1/(T?k2) comme paramétre mesurant l'intensité du
phénomeéne de saturation quantique. Cette définition de 7 correspond exactement & celle
que nous avions forgée & partir de nos simulations.

Par ailleurs, d’aprés la discussion précédente des équations 3.34-3.35, les double-puits
E < Eynset sont tous déja dans le régime non linéaire, tandis que les autres double-puits
sont encore en régime linéaire. Il est donc naturel de considérer que le nombre de double-
puits en régime non linéaire est un bon estimateur du phénomeéne de saturation quantique
mesuré par 1 — x'(F,T)/x'(0,T), ce qui ameéne & :

Eonset
1—x'(F,T)/x'(0,T) / P(E)dE x VF « /7 (3.36)
Emin
ol la derniére égalité est obtenue en utilisant la relation mentionnée ci dessus F' « n;
tandis que la seconde relation utilise la définition établie plus haut pour E,;, s ainsi que le
fait que la densité d’états usuelle correspond & P(FE) =constante. Soulignons que 1’équation
3.36 redonne exactement celle que nous avions établie d’aprés nos simulations.
Cet argument nous permet d’estimer a priori que les petites corrections proposées
a la densité d’états usuelle seront de faible importance en ce qui concerne la saturation
quantique : il suffit pour s’en convaincre d’injecter dans ’équation 3.36 les modifications
proposeées aussi bien par la référence [89] que par [90].

Pour résumer, en résolvant les équations de Bloch, nous avons mis en évidence que
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nomeéne que nous avons appelé "saturation quantique". Cet effet subsiste pour une trés
large gamme des paramétres principaux que sont k1 et ko, et il provient des double-puits
tels que ' < Eyyse¢ < €1,2. Pour un ensemble de double-puits de densité d’états standard
P/Ay, leffet de saturation quantique croit comme F%3, ce qui justifie a posteriori le fait
que nous ayons employé une méthode non perturbative. Enfin, cette saturation quantique
débute pour des champs F* < kpT'/p, ce qui en fait une prédiction incontournable pour
les expériences, puisque, dans les mesures, F' est décru bien au dessous de kgT'/p. Le fait
que toutes les non-linéarités reportées dans la littérature aillent systématiquement dans le
sens inverse de celui de la saturation quantique nous améne & remettre trés sérieusement
en question le modéle des double-puits quasi-indépendants. Nous allons voir dans la pro-
chaine section que si ’on injecte les interactions, on retrouve des non linéarités conformes
& l’expérience.
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Fi1G. 3.15 — En haut : Deux double-puits ¢ et 7, verront leurs niveaux excités étre délocalisés
si leurs écarts entre niveaux originels F;, F; différent de moins que leur interaction mu-
tuelle U. Ainsi, on montre que tous les double-puits dont les écarts entre niveaux différent
de moins de eg;, = pF forment un ensemble infini de double-puits couplés sur lequel il y
a délocalisation des excitations (si F' n’est pas trop petit). Cette délocalisation survient
malgré le désordre, grace a l'intervention du champ F qui module les FE; et les rend pé-
riodiquement égaux, fut-ce pendant un laps de temps petit devant la période électrique.
Pour illustrer cette délocalisation on a représenté en a,b,c un ensemble de double-puits
dont les valeurs de F sont toutes les mémes a eg;, pres, condition qui n’empéche par leur
désordre orientationnel : a) tous les double-puits sont dans leur état fondamental; b) cas
a F — 0 ou il n’y a pas délocalisation des excitations, les puits numéro 2,6,9 (en partant
de la gauche) s’excitent indépendamment ; ¢) Délocalisation des excitations & F' non négli-
geable, les double-puits soulignés sont des "noeuds d’excitation", les autres participent de
fagon notable & l'excitation collective.

3.3 Preuves de 'importance des interactions dipolaires entre
double-puits.

La section 3.2 nous a montré les lacunes du modéle standard des double-puits quasi-
indépendants. Deux possibilités apparaissent : soit tenter de construire un modéle profon-
dément différent du modeéle des double-puits [94], soit tenter d’améliorer le modéle standard
en y incluant, par exemple, des effets d’interactions entre double-puits. Cette derniére voie
est spécialement difficile du fait du manque d’informations microscopiques sur les double-
puits : certains auteurs prétendent que les interactions entre double-puits sont trés fortes
(191], 192, |97], [97], [104], [103], [107]), d’autres qu’elles sont faibles ([90], [95], 98], [100]),
d’autres qu’elles sont renormalisées & zéro pour cause de "frustration" [93]. C’est pourtant
cette voie d’inclure les interactions dans le modéle des double-puits que nous choisissons :
d’abord parce qu’elle est moins démesurée que I'autre, puisqu’elle vise "seulement" & renou-
veler notre compréhension des verres, sans pour autant la changer du tout au tout ; ensuite
parce que le mécanisme de délocalisation cohérente des excitations, construit récemment
par Burin et al [99], nous permettra de prévoir et d’expliquer deux faits nouveaux, (1'un
numeérique, l'autre expérimental) incompatibles avec la version standard du modeéle sans
interactions. Nous commencons donc par exposer l'idée de Burin avant de montrer ses
conséquences sur la simulation de x’ ainsi qu’une prédiction expérimentale nouvelle sur les
effets que 1'épaisseur h du diélectrique a sur ...
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semblables.

Nous présentons ici le mécanisme de délocalisation cohérente des excitations entre
double-puits, mécanisme fortement médié par le champ de mesure F' appliqué au sys-
téme. Si 'idée de la "délocalisation cohérente des excitations du fait des interactions" a
déja été émise au milieu des années 90 [90], il a fallu attendre Juin 2001 [99] pour que le
r6le tout & fait moteur du champ F' dans cette délocalisation soit imaginé.

L’idée est de considérer un double-puits excité d’écart entre niveaux FEy et de cher-
cher la probabilité p pour qu'une telle excitation se délocalise en "sautant" sur un autre
double-puits, d’écart entre niveaux E', situé & une distance A\ du premier double-puits. La
probabilité p ne sera importante que si |Ey — E'| < U(A) ou U(X) est linteraction qui
couple ces deux double-puits. En prenant la densité d’états usuelle P (indépendante de E)
d’écarts entre niveaux pour les double-puits dans les verres, on trouve que p est extréme-
ment petite lorsque F' = 0, mais qu’une valeur finie de F' augmente trés considérablement
p- Ceci provient du fait qu'un champ F fini module périodiquement 1’écart entre niveaux,
d’une quantité egy, = pF/eg o p =~ 1 D est le dipole des double-puits et ¢, ~ 5 est la
constante diélectrique du verre 6 [124], [110]. Ainsi, selon Burin et al., tous les double-puits
dont I’écart entre niveaux se situent dans I'intervalle [Ey — egip; Eo + eqip] appartiennent
au méme "amas infini" sur lequel les excitations des double-puits sont délocalisés. Ceci,
répétons le, provient de la modulation par F' de A (et donc de F) : deux quelconques
double-puits appartenant a cet intervalle voient la différence E — E’ s’annuler durant une
bréve fraction de la période électrique w, ce qui est suffisant pour que la délocalisation des
excitations ait lieu.

La fréquence w doit donc étre suffisamment basse pour que cette modulation ait ef-
fectivement lieu, sans que des questions d’éventuelles "non adiabaticités" ne se posent.
Ceci n’ajoute pas de restriction supplémentaire au regard de notre hypothése fondamen-
tale wry < 1 qui cantonne nos résultats au domaine des fréquences de quelques kHz au
maximum. Par ailleurs, le travail de Burin et al. suppose que pF' < kT, ce qui, 14 aussi
n’est pas plus contraignant que notre hypothése de "champs modérés" F < 10 x Fyy,.

L’idée principale est qu'une augmentation de F accroit la probabilité de délocalisa-
tion cohérente (dite encore de "saut cohérent") d’une excitation. Du point de vue du
double-puits qui vient ainsi de "perdre" son excitation, ceci revient & une relaxation vers
I’état fondamental. Ainsi, un canal de relaxation de 1’énergie supplémentaire apparait il,
en concurrence du canal "phonique" usuel. Burin et al. montrent que la fréquence de ce
canal de relaxation croit comme v/F. Pour prendre en compte ce mécanisme, nous insérons
donc dans nos équations de Bloch 3.20-3.22 une nouvelle définition du temps de relaxation
diagonal 71 qui vaut désormais 7, 1= Ty, I}h- + 75 E} ol 71 pp, est le temps de relaxation usuel
associé aux phonons et ou :

__B_ (3.37)

TI\B =
V |p.F|

. la constante B valant B = 10~° sK/2 pour des valeurs raisonnables des paramétres
physiques dans les verres [99].

En utilisant ’équation précédente, nous avons constaté qu’en augmentant F' & T fixée on
obtenait toujours une augmentation de x'. Cela montre déja que le mécanisme de Burin est
suffisant pour contrebalancer les effets de la "saturation quantique" des Figures 3.12-3.13.
Ceci n’est pas surprenant puisque, avec les valeurs standard k1 = 1078 sK3 et B = 107°
sK'/2 pour les double-puits symétriques (E = Ag), on trouve (pour pF = 1mK, E = 10mK
et T =~ Tpep ~ 50mK) que 71p =~ 0.2ms< 7y pp, =~ 10ms. Autrement dit, le mécanisme de
Burin et al. augmente notablement l’efficacité de la relaxation. Cependant, les courbes
obtenues (non rapportées) sont en trés mauvais accord avec les mesures typiques (comme

18T a constante €, dont il s’agit ici est celle du matériau entier, comportant donc a la fois la "matrice"
et les double-puits, ces derniers ne contribuant & €, que par la petite quantité que nous avons appelée ;.
C’est €, que nous étudions dans ce chapitre, car c’est la seule partie de la constante diélectrique globale ¢,
(eg > €r) qui varie en T'.
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est trop fort puisque ’augmentation globale de x/(T'), lorsque F augmente, est d’autant plus
forte que T est élevée. Ceci est dii aux trés nombreux double-puits dont la transparence
tunnel est trés faible Ay < FE : dans la section 3.2, de tels puits ne participaient pas
du tout a la réponse de "relaxation" du fait de la trés grande valeur de leur 7y pp.. Avec
I’équation 3.37 ils donnent tous une contribution relaxante du moment que leur écart entre
niveaux F est inférieur & kT : le nombre de ces double-puits "participant brutalement"
a x., augmente avec T, et donc leur contribution supplémentaire fait de méme.

Puisque les comportements précédents et ceux de la Figure 3.12 "encadrent" le com-
portement non linéaire expérimental, il est naturel de se demander si I’on ne pourrait pas
interpoler entre ces deux comportements. A ce sujet, on constate que 1’équation 3.37 ne
comporte pas d’effet de T'. Or, d’une part les effets des interactions disparaissent, générale-
ment, & haute 7'; d’autre part pour obtenir I’équation 3.37 on a supposé que la cohérence
quantique était préservée durant le processus de délocalisation. Intuitivement, on aurait
envie de requérir que 7,5 devienne négligeable (c’est & dire infini) lorsque 7" augmente,
par exemple au-dessus de 100 mK -voir [100]-. Cependant, le développement de cette idée
est difficile, comme le montrent les travaux de Burin lui-méme : dans les articles les plus
anciens, [98], les effets de T sur la délocalisation sont pris en compte, mais ceux de F' # 0
ne le sont pas; inversement, dans ’article le plus récent traitant de la délocalisation induite
par F' [99] et aboutissant & ’équation 3.37, les effets de T ne sont pas abordés.

Or il apparait certain, d’aprés la Figure 3.12 qu’il faut que le mécanisme que l'on
ajoute aux équations de Bloch : i) soit d’autant plus efficace que F' augmente; ii) concerne
la réponse diagonale puisqu’on a montré que la réponse hors diagonale s’écroule lorsque
F augmente un tant soit peu. Ainsi, il semble physiquement raisonnable de privilégier le
travail de Burin qui traite de l'effet de F', et ensuite de le modifier heuristiquement, en y
incluant 1’idée intuitive que ce mécanisme devient négligeable lorsque 7" augmente. Tous
les essais que nous avons fait en ce sens ayant fourni le méme genre de résultat pour x/,
nous ne présentons ici que ceux obtenus avec la loi la plus simple :

T1B

T1B (T) = 1TB/T avec TB =15 mK (338)
—e

ou 115 est donné par ’équation 3.37 et I’exponentielle d’activation thermique est censée
modéliser une constante de couplage entre dipdles valant Ts = 15 mK : cette derniére
échelle d’énergie peut étre déduite de la Figure 3.10 page 68 puisque c’est la température
Tpiat o0t x' devient indépendante de T, et que cette température ne change pas, méme
lorsqu’on est & des champs F' dix fois supérieurs a Fj;,. Bien sir cette échelle Tg peut
étre ajustée empiriquement puisque la valeur de Tpq; dépend du matériau. Notons, enfin,
que puisque U = g/A3 et que [124] pour a — SiOs, on trouve g ~ 10 Knm?, Tp ~ 15mK
correspond & une distance Ap entre plus proches voisins sur "’amas infini" de typiquement
10 nm.

3.3.2 "Retournement" des effets non linéaires

Nous présentons ici les résultats numériques obtenus en insérant 1’équation 3.38 dans nos
équations de Bloch, en plus du couplage usuel aux phonons. Nous donnons une explication
du comportement simulé et ensuite comparons en détail les simulations aux expériences.

3.3.2.1 Reésultats numériques.

La Figure 3.16 montre les résultats obtenus avec ’équation 3.38. On a limité les valeurs
de |p.F| 4 10 mK du fait de notre hypothése "de champs modérés" qui, rappelons le, est
nécessaire pour l’écriture des équations de Bloch. Par rapport a la Figure 3.12, on observe
sur la Figure 3.13 une tendance inversée : x' augmente avec F & T < Tpey, ce qui est
qualitativement compatible avec les mesures de la Figure 3.10.

En calculant séparément les composantes x/ et x’,, nous avons vérifié que ce "nouveau"
comportement de la Figure 3.16 provenait de x,. Ceci n’est pas surprenant puisque les
arguments développés en section 3.2 pour expliquer la saturation quantique sont toujours
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F1G. 3.16 — Figure principale : Simulation de la susceptibilité & 1 kHz de a—S70s en fonction
de T en incluant le temps de relaxation supplémentaire de Burin 1ié & la délocalisation des
excitations. Les autres parameétres sont les mémes que dans la partie principale de la Figure
3.12. Le sens des effets non linéaires s’est renversé par rapport a la Figure 3.12, redevenant
compatible avec les expériences. Les simulations montrent un régime linéaire qui persiste
jusqu’a des valeurs de pF' bien plus fortes que sur la Figure 3.12, ces nouvelles valeurs
étant bien en accord avec 'expérience. De méme, 1’évolution de T}, avec F' est proche de
ce qui est mesuré. En revanche la pente |0x'/0InT| au-dessous de T, est toujours presque
deux fois trop forte, puisqu’elle est 1.7 fois plus forte qu’au-dessus de Ty, ; de plus, on ne
constate pas un plateau de x’ aux plus basses T mais seulement un net ralentissement de la
dépendance de x' avec T. En encart : pour pF < kgT, dans le plan (A, Ag), < S} > est non
négligeable seulement dans le domaine £ < 27'. Méme pour pF = 0.8 mK, le sous domaine
hachuré ot 7, < 7,1 est de taille non négligeable par rapport & ce domaine F < 2T : ceci
produit une contribution supplémentaire dépendante de T' & la susceptibilité diagonale x/,.
Cette contribution compense la décroissance de x’, induite par F' (la "saturation quantique"
de la Figure 3.12) et donne une augmentation de x’ avec F' & T fixée, enfin compatible avec
les mesures.

valables ici, la nouvelle valeur de 7, ne faisant que diminuer un peu, sans le changer, 1’effet
de diminution de x, induit par l'augmentation de F. Voyons, briévement, pourquoi x/
change de comportement.

3.3.2.1.1 Comportement au-dessus de T}¢,. Signalons d’abord que 715(T) est dé-
sormais la valeur maximale possible de 71, méme pour les double-puits qui ont des va-
leurs extrémement faibles de Ag et donc une tres forte valeur de 7y 4. Constatant que
wrig(T < Tg) < 1, la coupure en 1/(w?7?) de S, de I’équation 3.33 a désormais disparu,
ce qui permet de négliger le terme dS,/dt dans ’équation 3.25 et d’obtenir :

S.(t) ~ 2= (5,(t)) (3.39)
Tz,1
oll T,,T,,1 sont définis dans I’équation 3.30 page 76. Lorsque F' — 0, on a 7, ~
T,1 =~ T1, ce qui avec 'équation 3.39 améne S, (t) ~ <5’z(t)> En remarquant de plus que
(SUE < 2T)) ~ hpF/(4kgT) tandis que (S}(E > 2T)) ~ 0, on obtient, avec la densité
usuelle P/A, que x,(T) oc +1InT : ceci est bien la tendance au-dessus de T, .
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dessous de Tjey, le point important est que, pour un grand domaine du plan (A, Ap) on
trouve 7, /7,1 < 1: du fait de la dépendance de ce facteur vis a vis de T', le comportement
que nous venons juste de déduire pour x%,(T' > Tye,) va étre changé. En effet, en exprimant
la condition 7,/7,; < 1, on montre qu’elle équivaut & :

A
E < 2pF (\/TlB(T)/TQ sin ¢ + cos (;S) avec ¢ = arctan KO (3.40)

ce qui se traduit par le domaine hachuré dans l’encart de la Figure 3.16 page 84.
Meéme pour la plus faible valeur de F' étudiée sur la Figure 3.16, ce domaine hachuré n’est
pas négligeable par rapport au domaine dont provient x, & savoir le domaine E < 2T
Soulignons que dans le domaine hachuré 7,/7,1 ~ 70Q2/(1102) : ce facteur reste donc
dépendant de T méme au-dessous de Tp, c’est a dire méme lorsque 715(7") a atteint sa
valeur minimale.

Avec (SH(E < 2T')) ~ lipF/(4kgT), en intégrant 'équation 3.39 sur le domaine hachuré
on obtient une contribution dx’, oc F3/4/T/2. Ainsi :

— ce terme augmente lorsque 1" décroit ;

~ dx., augmente avec F, il peut donc compenser et retourner la tendance lie & la

décroissance de x/, induite par F.

En négligeant la petite difféerence entre 1’exposant de &y, o« —F/2 pour la saturation
quantique et celui de dx,, o< +F 3/ on peut donc considérer le régime "linéaire" de la
Figure 3.16 comme la compensation de ces deux effets opposés. A plus fortes valeurs de F,
laugmentation de dx’, I’emporte sur la décroissance de x/, induite par F', ce qui produit un
effet global d’augmentation de x' avec F'. Signalons que x4 (F') devient indépendant de T
lorsque T' < pF/kp : en effet, dans ce cas, <5'; (E < 2T)> ne dépend plus de T'. On constate
alors une forte diminution de la dépendance en T de x’ (cf. les deux plus fortes valeurs de
F sur la Figure 3.16 page 84.

Enfin, la susceptibilité hors diagonale x’. oc S} se comporte principalement comme dans
la section 3.2 : la "saturation quantique" est toujours présente, bien qu'un peu moins forte
du fait de la diminution de 7;. Soulignons que les variations avec T' de x/, sont toujours
plus faibles que celles de x’, sauf dans le cas que l'on vient d’évoquer ou T < pF/kp. La
faible dépendance en T de x'(T < Tg;pF > 5 mK) est donc le seul cas ou x) domine le
comportement en T de x'.

Pour résumer, plus F' est grand, plus le temps associé a la délocalisation des excitations
est petit, ce qui renforce la réponse de relaxation a basse T lorsque F' augmente. Pour F'
fixé, la remontée de x/(T' < Tpey) est liée au fait que 7 reste dépendant de la température,
y compris au-dessous de Tg. Tout ceci est donc parfaitement hors d’atteinte de I’hypothése
adiabatique dans laquelle, répétons le, 79 a disparu. Nous avons, griace au mécanisme de
Burin, retrouvé un comportement non linéaire conforme, au moins qualitativement, aux
expériences. Cependant, c’est au prix d’une ré interprétation séveére de x’ puisque cette
quantité est désormais presque toujours dominée par sa partie diagonale, laquelle se renforce
a mesure que F' augmente.

3.3.2.2 Comparaison aux expériences.

Sur la Figure 3.16 page 84, on constate que le régime pseudo-linéaire (ou x' est indé-
pendant de F') persiste jusqu’a pF ~ 0.05kgT. Ceci concorde avec les expériences telles
que celle de la Figure 3.10 page 68, et plus globalement, suivant les matériaux, on constate
que le régime linéaire s’étend jusqu’a ce que pF/(kgT) atteigne [0.02;0.12] (voir [110]).
Nous avons vérifié numériquement que ’extension de ce régime linéaire est trés sensible a
I'exposant 3, défini par 7 p(T) x E~# :

— si B < 1/2, par exemple si # = 0.1, alors la "saturation quantique" domine et ’on se

retrouve avec les mémes problémes qu’en section 3.2, Figures 3.12-3.13.

— si 8> 1/2, par exemple 8 = 1, alors le comportement qualitatif est celui de la Figure

3.16 mais le régime linéaire ne s’étend que jusqu’a pF/(kpT) < 0.01.
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concerne le régime linéaire. Il en va de méme en ce qui concerne 1’évolution de T}, avec
F. En notant F,¢, le champ électrique auquel les non linéarités apparaissent & T' = T}y,
on trouve que Tye, augmente d’un facteur 3 lorsque F' = 30 X Fiey, ce qui est en accord
avec la Figure 3.10 page 68. En revanche, avec 8 = 1, T}, augmente beaucoup trop vite
aveC F : Tpey(F = 30 X Epey) = 30 X Ty (F = 0). Nous n’avons pas trouvé d’argument
analytique au sujet de cette valeur clef constituée par g = 1/2.

Fi1G. 3.17 — Diélectrique d’épaisseur h entouré par ses deux électrodes (zones grillagées).
Deux dipoles dont les écarts entre niveaux sont égaux, & eq; = pF' pres, sont représentés.
Lorsque 'un ou l'autre se retourne, le potentiel électrostatique ne change que dans un
domaine d’extension h au voisinage, du fait de l'effet d’écran produit par les nombreux
électrons libres des électrodes (zones grillagées denses) : la concentration des électrons
intercepte et annule le champ, ce qui annule l'interaction dipolaire aux distances supérieures
a h. On s’attend & ce que cet effet d’écran supprime peu ou prou la remontée de x/'(T <
Trev), si le mécanisme de Burin est véritablement responsable du comportement au-dessous
de Trey, comme on 1’a évoqué plus haut.

Le principal désaccord entre les simulations et les mesures est la valeur du rapport des
deux pentes 9x'/0InT de part et d’autre de Tye,. Dans nos simulations ce rapport vaut
-1.7 :1 au lieu de sa valeur proche de -1 :1 constatée dans toutes les expériences [110]. Par
ailleurs nos simulations ne présentent pas de plateau pour x' au dessous de Tpqr = 10 mK,
mais seulement une forte réduction de la dépendance en T de x' lorsque F n’est pas trop
petit. Il est probable qu’a ces températures si basses, I'importance des interactions soit
si forte que le modéle des double-puits n’est plus théorisable par les équations de Bloch,
ftit-ce en y incluant les interactions par le biais de 7, g(T). On peut penser alors qu'une
transition vers un authentique "verre de dipdles" a lieu [91],[96], et que dans cet état la
susceptibilité x’ est gelée : par continuité, ceci pourrait affaiblir la pente au-dessous de Ty,
jusqu’a la valeur expérimentale proche de -1 :1. Signalons pour finir que certains matériaux
ne présentent pas le moindre signe d’une telle "transition vers un verre de dipdles", et ce
méme & des températures aussi basses que T' = 0.6 mK.

Pour résumer, le modéle de délocalisation cohérente des excitations entre double-puits
"suffisamment semblables" a permis de retrouver des non-linéarités calculées dont la ten-
dance est compatible avec les mesures. L’accord n’est cependant pas complet, c’est pourquoi
il est important de voir si I’on peut tester certains effets nouveaux, intrinséquement liés &
ce nouveau mécanisme de délocalisation cohérente dont on vient de prétendre qu'il est la
principale cause du comportement de €, au-dessous de Tyey.
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Nous montrons ici tout d’abord que le mécanisme de Burin et al. permet de prédire
un fort effet de I’épaisseur h du diélectrique sur le comportement de €.(T' < Tgey), effet
qui n’est pas prédit par le modéle standard des double-puits quasi indépendants. Nous
examinons ensuite des résultats expérimentaux a ce sujet.

3.3.3.1 Prédiction de ’effet.

Dans les échantillons dont I’épaisseur h est inférieure & la distance Ap séparant deux
plus proches voisins appartenant "a ’amas infini de Burin", le canal de relaxation 7 5(7")
doit étre purement et simplement supprimé. En effet, comme ’illustre la Figure 3.17 page
86, lorsqu’un dipdle se retourne, la modification de potentiel électrostatique que produit
ce retournement ne s’étend pas sur des distances supérieures & h. Ceci provient de l'effet
d’écran des trés nombreux électrons libres des deux électrodes, lesquels électrons inter-
ceptent et annulent tout champ incident, au point, pourrait-on dire, "d’enfermer chaque
double-puits dans une cage de Faraday" de volume h3.

Ainsi dans la situation h < Apg, on peut prédire que ’on devrait supprimer la déloca-
lisation cohérente des excitations, et donc se retrouver dans le cas des double-puits quasi
indépendants de la section 3.2. Autrement dit, on attend que la remontée de la constante
diélectrique pour T' < T}, soit supprimée, puisque le mécanisme de Burin est jugé respon-
sable du comportement au-dessous de T;¢,. En revanche, & mesure que 1’on augmente h, &
F fixé, on s’attend & retrouver un comportement "usuel" tel que celui de la Figure 3.10.

Estimons ’ordre de grandeur de Ap. Puisque tous les double-puits dont 1’écart entre
niveaux difféere de moins de eg;, = pF' appartiennent au méme "amas infini de Burin", la
distance entre plus proches voisins sur cet amas vaut donc :

Ly

AB (edipp) (3.41)
ce qui avec F' =~ 10 kV /m et la valeur usuelle de P produit A ~ 60 nm. Cette échelle de
longueur est bien stir beaucoup plus grande que la distance entre double-puits plus proches
voisins. Ceci provient du fait que E est a priori réparti sur une vaste échelle d’énergie. Ainsi,
deux double-puits voisins ont des F a priori trés différents et il faut "passer en revue" un
trés grand nombre de tels voisins avant d’en trouver un qui satisfasse la condition d’avoir

un écart entre niveaux identique a celui du double-puits de départ, & eg;, pres.

3.3.3.2 Effets d’épaisseur mesurés.

Nous présentons ici les résultats obtenus sur une série d’échantillons d’épaisseurs h va-
riables. Soulignons qu’on a gardé toutes les conditions de "synthése plasma" rigoureusement
identiques pour tous les échantillons, et que ’on a varié h en variant le temps de dépot.
L’effet de ce temps de dép6t sur la valeur de h a été vérifié de trois facons supplémentaires :
i) nous avons pratiqué une interférométrie laser (visible) sur un substrat de Silicium voisin
du substrat de verre, durant le plasma, afin de suivre en temps réel 1’épaisseur déposée;
i) le dépot de verre sur Silicium a été ensuite bombardé par des deutérons de 910 keV, ce
qui par spectrométrie de I’Heg émis par la réaction nucléaire "deutéron+QOq6" permet un
contrdle de h; ii1) la valeur de la capacité diélectrique C' donne une indication de h. Ainsi,
la valeur de h a t elle été trés bien connue.

Sur la Figure 3.18, §C(T') = C(T) — C(0.5 K) et §Caz = C(0.5 K) — Crpin, 00t Cipiry €5t
la valeur minimale de C' constatée sur notre gamme expérimentale de température, & savoir
[14 mK; 0.5 K] : cette Figure montre, pour un champ F' = 40 kV/m, que lorsque h diminue
au-dessous de 100 nm, la remontée de C pour T < Tjey, devient de plus en plus faible. Ty
diminue méme au point qu’elle disparait purement et simplement pour 1’échantillon le plus
fin.

La Figure 3.19 montre que cette tendance a la diminution de T}, avec h est observée
pour tous les champs F' > F;,. Rappelons que Fj;;, ~ 5 kV/m est le champ en dega duquel
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F1G. 3.18 — Pour F = 40 kV/m, effet de I’épaisseur h du diélectrique sur C(T). A mesure
que h diminue, la remontée de C(T < Ty, ) s’affaiblit, jusqu’a ce que Ty, disparaisse pour
I’échantillon le plus fin A = 12 nm. En encart : Méme représentation mais avec 1’échelle de
T linéaire (on a décalé verticalement de +0.2 la courbe h = 22 nm pour plus de clarté) :
Péchantillon A = 12 nm ne suit pas la loi usuelle §C(T) « +1In7T, mais suit une loi de
puissance de T' (voir texte).

X'(T) ne dépend pas de F (en particulier T}, est insensible & F) et au-dela duquel les
non-linéarités apparaissent.

Enfin, la Figure 3.20 montre que lorsque F' augmente on retrouve une valeur de Tj,
mesurable, méme dans ’échantillon le plus fin.

Ces comportements sont tout & fait ceux prédits par le modéle de délocalisation cohé-
rente des excitations puisque l'on s’attend dans un tel modéle a ce que l'effet d’écran des
électrodes affaiblisse la remontée de C' au dessous de Tye, dés que h décroit au-dessous de
60 nm environ 7. De plus lorsque F augmente, la décroissance de Ag ox F~1/3 autorise a
ce que l'on retrouve une valeur mesurable pour T}, pour I’échantillon le plus fin, comme
le montre la Figure 3.20.

Il est intéressant de montrer que les quatre autres explications simples que 1’on pourrait
évoquer pour expliquer ces comportements sont, en fait, contredits par les mesures :

¢(1) La question de chauffage éventuel de ’échantillon par la dissipation de la puis-

17Signalons qu’une transition entre les deux états d’un double-puits change le champ de contraintes du
matériau en déformant la "matrice" voisine du double-puits : ceci constitue ce que 'on appelle la défor-
mation "élastique" et existe méme si le double-puits n’est pas chargé (ne porte aucun dipéle élémentaire
p). Rappelons que les deux types d’interactions (élastiques ou bien dipolaires) produisent des interactions
entre double-puits qui ont la méme dépendance fonctionnelle, soit U o 1/)\?, les pré facteurs exprimant la
différence de nature entre ces deux parties de l'interaction U.

Montrons maintenant que la partie élastique de U n’est pas responsable de 'effet d’épaisseur constaté
sur les Figures 3.18-3.20. Etant donné une énergie w séparant deux écarts entre niveaux |E — E'| < w, la
distance A séparant typiquement les deux double-puits correspondants varie comme A w~ /3 tant que
A < h, mais comme X o< w™ /2 dés que A > h. Ce "simple effet géométrique" augmente quelque peu A et
donc diminue U aussi bien en ce qui concerne sa partie dipolaire qu’en ce qui concerne sa partie élastique.
Dans expérience de friction interne a quelques kHz de [132], aucun effet d’épaisseur n’a été détecté, y
compris jusqu’a h = 2 nm : méme en imaginant que dans cet échantillon la plupart des double-puits
n’étaient pas chargés (auquel cas seule subsiste la partie élastique de U), dans cette expérience la partie
élastique était bel et bien réduite par "effet géométrique" décrit ci dessus. Nous concluons donc soit que
cet effet géométrique est trop faible pour changer le comportement vitreux, soit que la partie élastique de
U est trop faible pour jouer un réle physique (soit les deux). Il est donc certain que l'effet d’épaisseur des
Figures 3.18-3.20 est lié & la suppression de la partie dipolaire de U et que cette suppression est due &
Ueffet d’écran des électrodes.
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F1G. 3.19 — Effet de I’épaisseur h du diélectrique sur Ty, Le point majeur est qu’en régime
non linéaire (F' > 5 — 10 kV/m), on observe que Ty, diminue avec h dés que h < 100
nm. Ceci n’est pas compatible avec modéle des double-puits quasi-indépendants, pas plus
qu’avec un effet de chauffage, ni un effet de couche interfaciale, ni un effet de rugosité
(voir texte). En revanche, nous avions prédit cet effet dans le cadre du modeéle de Burin
et al. ou la remontée de C pour T < Ty, est liée & la mise en place d’une délocalisation
cohérente des excitations entre double-puits suffisamment voisins. Cette délocalisation est
de plus en plus génée par l'effet d’écran des électrodes lorsque h diminue : cet effet d’écran
annule le champ électrique propageant les interactions entre double-puits responsables de
la délocalisation des excitations.

sance électrique P liée a la mesure peut elle étre tenue pour responsable des effets
d’épaisseur observés? La réponse est clairement non, puisque les mesures de la Fi-
gure 3.18 sont faites & F constant et que P o< F?h. Donc P augmente avec h, ce
qui signifie qu’un effet de chauffage devrait étre d’autant plus fort que 1’échantillon
est épais. Or les effets de chauffage augmentent lorsque T diminue, ce qui revient
a étirer la courbe C(T') d’une grandeur croissante & mesure que 7' baisse. Un effet
de chauffage diminue donc T}, par rapport a sa valeur nominale. En regroupant les
deux idées précédentes on aboutit a la conclusion que les effets de chauffage devraient
donner une décroissance de T;¢, lorsque h augmente, ce qui est I’exact contraire du
comportement des Figures 3.18-3.19. Pour étre complet, signalons que les effets de
chauffage ne jouent un roéle que pour les échantillons les plus épais et les champs F' les
plus forts. En effet dans la gamme F' > 1 MV /m, T}, diminue lorsque F' augmente,
pour les A > 100 nm. Pour vérifier que ceci provient d’un effet de chauffage, il faut
estimer ’ordre de grandeur de la résistance thermique R entre un échantillon et le
cryostat, ce que l'on peut faire de la fagon suivante :

— on suppose que pour un échantillon parfaitement thermalisé la loi The, x VF est
valide pour F' > Fy;, ~ 5 kV/m. Cette loi peut en effet se déduire de I’équation
3.38 page 83 donnant 71, (7). En effet, le mécanisme de Burin ne commence a
avoir un effet notable sur la réponse diagonale x/, que lorsque wry g(T") < 1, ce qui
ameéne & prédire que Ty, est donnée par wty g(Trey) = 1.

— on attribue alors au chauffage le faible écart entre cette loi pour Ty.e, et la valeur
mesurée, ce qui permet de déduire R(T).

— on constate alors d’une part que R oc T2, ce qui est bien la dépendance attendue
pour une résistance d’interface entre matériaux (dite de "Kapitza"); et d’autre
part que R(7T" = 100 mK) ~ 50 MK /W, ce qui est le bon ordre de grandeur pour
rendre compte de la diminution de 7}, constatée vers 1 MV /m.



F1G. 3.20 — Comportement non linéaire pour 1’échantillon A = 12 nm. Pour les 4 plus faibles
champs F', C(T) ne présente aucun minimum, y compris jusqu’a 14 mK. Pour les trois plus
forts F', en revanche T}¢, > 35 mK. La courbe en gris F' ~ 0.4 MV /m présente peut étre un
minimum pour T, ~ 19 mK. Dans le cadre de la délocalisation des excitations induites
par F, la distance entre voisins sur "amas infini de Burin" varie comme Ag o F~1/3,
ce qui permet d’expliquer que l'on retrouve & forts F' une situation Ap < h et donc un
minimum pour C.

— on peut donc conclure que les effets de chauffage n’ont qu’une influence marginale
sur le comportement des échantillons A > 100 nm et pas d’influence détectable sur
les échantillons A < 100 nm.

¢(2) Par ailleurs, on pourrait imaginer que le comportement des Figures 3.18-3.20 pro-
vient d’une variation de la composition du verre avec h, en dépit du fait que le mode
de synthése plasma a été gardé rigoureusement constant pour tous les échantillons.

En effet, un mélange entre les espéces réactives du plasma et le Cuivre de la premiére

électrodes est susceptible de créer une couche "interfaciale" d’épaisseur by dont la

composition chimique (et donc les propriétés vitreuses) serait trés différente du reste
du verre "normal" (d’épaisseur h — by). La question est donc de savoir si une telle
couche "interfaciale" peut ou pas rendre compte des données des Figures 3.18-3.20.

La réponse est clairement non, comme le montrent les deux arguments suivants :

— Supposons que les propriétés de la "couche interfaciale" soient données par 1’échan-
tillon A = 12 nm. Celles du verre "normal" sont données par les échantillons
h > 100 nm (les deux échantillons les plus épais se conduisent de facon identique
comme le montre la Figure 3.19). On teste alors le modeéle de "la couche interfa-
ciale" en extrayant des données les susceptibilités de chacun des deux diélectriques
et en les ajoutant en série. Pour ’échantillon de h = 22 nm par exemple, on trouve
que le comportement devrait étre majoritairement piloté par la couche interfaciale
de 12 nm et peu par le "verre normal" de 10 nm. En effet, pour 1’échantillon
de 12 nm, on n’a plus la dépendance usuelle §C(T) o« £1In7T, mais au contraire
0C(T) o< T* ou (T > 70 mK) = 1.35 £ 0.05 et a(T < 70 mK) = 2.7 £+ 0.05.
Quel que soit F' fixé, cette loi de puissance en T' devrait dominer de loin le com-
portement de I’échantillon h = 22 nm, ce qui n’est pas le cas puisque ce dernier
montre le comportement usuel 6C(T") o +1nT', comportement constaté pour tous
les échantillons A > 22 nm, ainsi que pour tous ceux étudiés précédemment dans
la littérature [110].

— Méme si ’échantillon h = 12 nm est écarté de I'analyse, pour cause de compor-
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"interfaciale" est constituée de 1’échantillon h = 22 nm qui, lui, a un comportement
en +1nT. On trouve alors que ’échantillon h = 75 nm devrait étre quasi indistin-
gable des échantillons A > 200 nm : par exemple, T}, ne devrait, pour A = 75 nm,
n’étre inférieure que de 5 mK par rapport & la valeur que cette grandeur prend
pour les échantillons épais h > 200 nm. Ceci est contredit par la Figure 3.19.

e (3) On pourrait songer a un effet de rugosité faisant que les échantillons fins auraient
une épaisseur localement trés fluctuante, et donc qu’ils subiraient des valeurs de F
en paralléle trés différentes, contrairement aux échantillons épais qui eux subiraient
des variations relatives de h (et donc de F') trés faibles. Il est facile de voir qu’un tel
scénario, ol I’on supposerait que T}, ne dépend que de F et pas du tout de h, est
contredit par les Figures 3.18-3.19. En effet, il ménerait & une augmentation de Tjey
lorsque h diminue, puisque Tre, ne fait qu’augmenter avec F'.

¢(4) Enfin, rappelons que le modéle & deux niveaux quasi indépendants ne peut pas
rendre compte d’effets de h dans la gamme h de quelques dizaines de nm. La raison
principale en est que "tout se passe & I’échelle de chaque double-puits", et que cette
échelle est sub-nanométrique. Pour étre plus précis, le modéle standard inclut 1’effet
des interactions entre double-puits via le temps de relaxation hors diagonal 5. Mais
ce temps est si long 72(7 = 15 mK) ~ 20 us, que I’énergie quantique associée x 1/79
ne vaut que 1 pK, ce qui est tellement faible que cela n’a aucune influence sur x'(7).
D’ailleurs, méme si influence il y avait, en diminuant A, on réduit les interactions et
donc on allonge 79 ce qui, dans le modele standard, devrait renforcer un peu x. et
rendre donc plus vigoureuse la remontée au-dessous de Tpey.

Nous concluons donc & la fois que le modéle de délocalisation cohérente des excitations
entre double-puits "semblables" permet de rendre compte de toutes nos données, et en
méme temps que les quatre modéles concurrents (chauffage, couche "interfaciale", rugo-
sité, modele standard) ne le peuvent pas. Nous sommes donc fondés a conclure que Veffet
d’épaisseur est une trés forte confirmation du modéle de Burin et al..

Conclusion

Au terme de ce chapitre 3 nous voudrions rappeler que le modéle standard des double-
puits quasi indépendants a permis un énorme bond dans la compréhension des verres, et ce
dés le début des années 70 [86], [85]. Grace & ce modéle on est passé d’un ensemble épars
de mesures de propriétés vitreuses [84] (manifestement "non cristallines") sur la chaleur
spécifique, la conductivité thermique, les propriétés ultra-sonores ou diélectriques ... & une
compréhension unifiée par un seul concept : celui d’espéces fluctuant entre deux positions
métastables formant un double-puits de potentiel. La force de ce modéle réside en partie
dans le fait que la moyenne sur toutes les valeurs possibles pour les deux énergies para-
métrant chaque double-puits rend les prédictions insensibles aux innombrables parameétres
supplémentaires que ’on serait en droit d’exiger pour résoudre le probléme "ab-initio" :
forme exacte des double-puits, nature de I’espéce qui tunnelle, influence des niveaux supé-
rieurs, ... rien de tout c¢a n’est pertinent lorsque 'on utilise les deux outils puissants que
sont la moyenne sur le désordre et les basses températures.

Les innombrables succés de ce modeéle standard ont posé un probléme de droit. En
effet, en extrayant du modéle les paramétres tels que le moment dipolaire élémentaire et
la densité d’écart entre niveaux P, on s’apercoit vite que I’interaction dipolaire entre deux
double-puits voisins (distants de 1 nm) est de 10 K. Comment était il donc possible qu'un
modeéle de double-puits quasi-indépendants soit si efficace aux températures sub-Kelvin 7 I1
s’agissait donc de prendre le modeéle standard "en flagrant délit d’insuffisance". L’exemple
de la sensibilité au champ magnétique, développé en fin de section 3.1, montre que ceci
n’est pas facile : ’essentiel du comportement observé peut, en effet, étre expliqué par une
modification somme toute marginale du modéle standard consistant & imaginer que le relief
de potentiel des barriéres tunnel est fortement désordonné.

Les sections 3.2 et 3.3 présentent deux types de "prise en flagrant délit" du modéle
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sujet des effets d’épaisseur. On peut voir dans ces résultats :

e une confirmation des deux idées clefs exprimées dans le titre de ce document. A
savoir, que le transport est si difficile dans les verres isolants que, d’une part, il est
dominé par un ensemble restreint de fluctuations spatio-temporelles parmi toutes
celles possibles dans I’échantillon ; et que, d’autre part, les phénomeénes non linéaires
sont un bon révélateur de ce sous-ensemble dominant le transport. C’est effectivement
bel et bien le comportement non linéaire qui nous a permis de désigner le réle majeur
du "dipoliton", nom que nous proposons de donner aux quasi-particules provenant de
la délocalisation, induite par le champ F', des excitations entre double-puits chargés
suffisamment semblables. En retour, les réflexions sur le fait que le dipoliton soit lié
aux interactions dipolaires a permis de prédire ’effet d’épaisseur ... que nous avons
nous-mémes observé.

e une confirmation du roéle de la chance dans la recherche des lois de la nature. Sans
le travail de Burin, 'impossibilité & rendre compte des effets non linéaires par le
modeéle standard aurait fortement été suspecté d’étre lié a des problémes numériques.
Si la distance entre voisins "sur l’amas infini de double-puits semblables" (ou se
constitue le dipoliton) avait été dix fois plus faible, nous n’aurions observé aucun
effet d’épaisseur puisque notre synthése ne permet pas de diminuer A au-dessous de
6 nm. Sans le travail de White et Pohl [132] et leur résultat négatif (absence d’effet
de h sur la friction interne de verres nanométriques), nous n’aurions pas pu exclure,
lors de l'interprétation de notre effet d’épaisseur (voir note de bas de page en section
3.3.3.2), le role des interactions élastiques ni celui de "l'effet géométrique simple" lié
& la raréfaction de la quantité de double-puits disponibles & distance donnée, dans
un échantillon fin.

Soulignons que dans notre esprit ces deux idées sont compatibles entre elles, et que

nous avons la faiblesse de les tenir toutes deux pour vraies.



Conclusion générale.

Malgré la grande diversité des problémes abordés dans les trois chapitres de ce do-
cument, nous avons a chaque fois retrouvé les deux idées que nous avions annoncées dés
I'Introduction Générale.

En premier lieu, nous avons montré que le transport dans les verres était, dans tous
les cas étudiés ici, dominé par ce que nous avons appelé "quelques fluctuations" : ainsi les
fluctuations temporelles d’intensité des microfaisceaux produisent ils la "température de
bruit" qui joue un réle majeur dans 'importance des effets thermiques induits par l’irra-
diation sur ’échantillon. Pour le transport par sauts entre états localisés "d’Anderson", les
"convulsions spatiales" du chemin portant ’essentiel de l'intensité jouent un réle profond.
Pour la constante diélectrique des verres, "la délocalisation dynamique des excitations entre
double puits semblables couplés par interaction dipolaire", que nous appelons "dipolitons"
(pour étre brefs), indique que ce sont certaines "fluctuations spatio temporelles" qui jouent
un role majeur.

En second lieu, ’étude systématique du régime non linéaire a, a chaque fois, fourni
nombre de précisions sur la nature de ces "fluctuations dominantes" : non linéarités des
effets thermiques avec I'intensité du microfaisceau incident ; non linéarités courant tension
dans les isolants d’Anderson faisant apparaitre la transition de percolation ; apparition du
"dipoliton" au travers de 'effet que 1’épaisseur h du diélectrique produit sur le compor-
tement non linéaire de la constante diélectrique des verres. Nous voyons 1& une seconde
facette de 1'idée selon laquelle le transport est "si difficile" dans les verres.

Nous terminerons en soulignant que, dans nos activités futures, nous continuerons,
autant qu’il sera possible, & nous tenir a l’intersection de la théorie et de 'expérience. En
effet, aucune des recherches que nous venons d’exposer n’aurait abouti si nous ne nous
étions pas efforcés de nous tenir & ce carrefour.
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