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Chapitre 1

Introduction

En 1991, une équipe de théoriciens a découvert que la surface des métaux alcalins les plus
lourds devait avoir des propriétés de mouillage exceptionnelles pour ’hélium liquide, et que des

transitions de phase de mouillage et de prémouillage devaient pouvoir étre observées ( [1]).

A. Rappel sur le diagramme de phase de mouillage d’un systéme

simple

Rappelons que, pour un liquide simple en équilibre avec sa vapeur en présence d’une paroi,
la transition de mouillage est I’annulation pour une certaine température de I’angle de contact 6
du'liqujde avec la paroi, conduisant 4 un mouillage total de cette derniére. Pour un systéme ou
les interactions sont dominées par des forces & iongue portée (i.e. qui décroissent algébriquement
comme les forces de Van der Waals), un diagramme de phase tel que celui montré sur la figure
I.1 est généralement attendu. La transition de mouillage est prolongée en dehors de saturation
par une ligne de transition de prémouillage entre deux états de couverture de la paroi différents,
-appelé dans la suite “film mince” ou “surface séche”, et “film épais” ou “surface mouillée”
([2], [3]). Ces transitions sont du premier ordre, jusqu’au point critique de prémouillage du type
2D-Ising. Soulignons que ces prédictions sont relatives & des états d’équilibre pour une paroi
supposée parfaiterment homogene: Pour de tels systémes,. on s’attend donc & un saut discontinu
de la couverture lofsqu’on traverse la ligne de prémouillage, ’amplitude de ce saut étant infini &
saturation, et nul au point critique de prémouillage. A la transition, il peut y avoir coexistence
entre les deux états de couverture, ’interface entre les deux phases “film mince” et “film épais”
étant stabilisée par un gradient de potentiel chimique di par exemple & la gravité ou & un gradient
du pouvoir d’étalement, si la surface n’est pas strictement homogeéne. Enfin, comme pour toutes
les transitions du premier ordre, la nécessité de nucléer ’autre i)hase peut donner lieu & un retard
de la transition observée expérimentalement par rapport 4 la valeur du parameétre de controéle ou
il y a équilibre des phases. Ceci conduit en pratique a une hystérésis de la transition observée,
déterminée par le temps de nucléation de la phase devant apparaitre comparé & la durée de

I'expérience. L’évaluation des barriéres de nucléation et de I’hystérésis possible a été faite dans

3



4 CHAPITRE I. INTRODUCTION

le cas des transitions de prémouillage ( [4], [5]). La conclusion est que I’hystérésis peut étre trés
large comme lindique la position des lignes spinodales sur la figure I1.2.

Bien que les transitions de prémouillage soient en principe un phénomeéne général au voisinage
du point critique du fluide, elles n’étaient pas obéervées au début des années 90 pour des liquides
ordinaires. Ainsi, outre la vérification du non-mouillage de la surface des métaux alcalins par
I’hélium, les premiéres expériences visaient également & observer ces transitions et a établir le

diagramme de phase.

_(o) T, T
O4 > |

[}

il B c

a

{ 2 3
{b) {c)
r

Fig. I.1: Diagramme de phase de mouillage (en haut) dans le plan (température T)/(écart au potentiel chimique de
saturation p — ug). T est la température de mouillage, C’ le point critique de prémouillage. L’évolution de la couverture
T de la surface lorsqu’on traverse la température de mouillage & saturation est montrée en bas 4 droite. L’évolution &
température fixée en faisant varier 1’écart a saturation le long des chemins 1), 2) ou 3), est représentée en bas a gauche. La
courbe 2) représente une transition de prémouillage (figures reproduite de la référence [6]). Dans certains cas particuliers,
la ligne de prémouillage est absente et la transition de mouillage est du second ordre (voir la référence [7] pour une mise en
évidence expérimentale de transition du second ordre).

R T Yo

B. Notations

Le potentiel chimique ¢ du systéme sera repéré par son écart Ap par rapport & la valeur
tsqt(T) pour laquelle il y a équilibre liquide/vapeur a la méme température (cette derniere sera
largement au-dessous de la température critique du fluide). Numériquement, Ay sera donné par
la valeur de Ap/kp en kelvin.

La tension de surface de I’hélium liquide sera notée y. Nous utiliserons les valeurs expéri-
mentales de Eckardt et al. (ref. [8]).

L’interaction de la paroi avec les atomes du fluide est décrite dans les études théoriques

( {11, [9]) par un potentiel caractérisé par le coefficient de Van der Waals Cj et la profondeur D
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T

Fig. 5. The wetting phase diagram in 7', Au. Shown are the prewetting line Aup and the surface
spinodals A,u.*,',. Apsp, the metastablity limits of the nonwet and the wet surface states.

Fig. 1.2: Ligne de prémouillage et ses spinodales. D’aprés la ref. [5].

du puits de potentiel. D’aprés Vidali et al. ( [9]), pour le métal qui va nous intéressé dans cette
theése, le césium, C$® = 672 KA3. La relation de Frenkel Healsey Hill entre la désaturation Ap
et Pépaisseur e du film épais fait intervenir plutot la difféerence AC3 = C§* — CH¢ entre C* et
Pattraction C’f € exercée 4 grande distance par le liquide lui-méme :

AC3
63

D’aprés la référence [10], C37® ~ 120 KA3 de sorte que AC3 = 550 KA3,

De fagon macroscopique, l'interaction entre la paroi et le liquide est décrite par I’énergie de

Ap=—

surface o4, et celle avec la vapeur, beaucoup plus faible, par o,.

1l est intéressant de généraliser la notion de pouvoir d’étalement, qui s’écrit habituellement
pour le cas & saturation, pour le film épais & potentiel chimique constant. Dans le cadre d’un
modg¢le négligeant ,l,’épaisseur des interfaces et assimilant les interactions & leur partie longue .

distance, on peut 1'écrire (en s’inspirant de [11}) :
3
S=0g—|oa+7+ 5(Acg,)1/3A,)(—Au)2/3] : 1.1)

ou Ap = p; — p, est la différence de densité entre liquide et vapeur. S représente I’abaissement
d’énergie (algébrique) par unité d’aire de la surface quand la couverture passe du film “mince”
au film “épais”. Mentionnons dés maintenant que, pour les surfaces que nous considérerons,
les variations de S avec la température & Ay constant résultent essentiellement de celles de v
(d’autres groupes ont trouvé une dépendance de o5, — 04 en température, ce n’est pas notre

cas; voir figure II1.20):

AS |aux Ay
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Au contraire, & température constante, elles sont déterminées par Ay :

.
AS 7= =2 (ACe)*Ap [(—Aw)*F]

C. Revue des expériences de mouillage hélium/métaux alcalins

Avant de passer en revue les résultats expérimentaux concernant les transitions de mouillage
et de prémouillage de ’hélium sur la surface de métaux alcalins, il est utile de mentionner qu’en
paralléle avec les expériences précédentes, des transitions de prémouillage ont été observées (voir
tableau I.2) sur d’autres systémes. Parmi ceux-ci, le systéme cyclohexane/méthanol au voisinage
d’un point de démixion, étudié par Kellay, Bonn et Meunier, est particuliérement intéressant
( [12], [13]). La surface considérée pout le mouillage est la surface libre de la phase riche en
cyclohexane qui est en contact par l'intermédiaire des parois de la cellule avec un réservoir de
méthanol. Cette surface liquide est une bonne approximation d’une surface idéale invariante par
translation, et les phénomeénes observés sont tout & fait conformes au schéma précédent. On

observe en particulier une forte hystérésis se terminant par un saut de la couverture.

Fluide Surface Tw, Tpw ou Tcr | Année | référence
méthanol cyclohexane Ter =39 °C 93 (12]
Hy Cs Tw ~20 K 98 [14]
He K Ter ~2K 98 [15]
He " Na CTer~17K 98 [15] 12)
Ne Rb Tor ~ 40 K 97 [16)
Hg Sapphire 1300-1500 °C 97 [17), [18]
phase uniaxiale | phase isotrope du Tpw = 90°C 97 [19]
d’'un cristal | méme cristal li-
liquide quide

Qu’en est-il de I’hélium a la surface des métaux alcalins 7 Les premiéres expériences ont étudié
le film de prémouillage éventuellement assez proche de la safufation, Flles ont été réalisées sur
le césium, puis sur le rubidium. A

La méthode utilisée au laboratoire ( [20], {21], [22]) reposait sur la mesure d’une résistance
thermique entre deux points de part et d’autre d’un anneau de métal déposé sur la paroi interne
d’un tube de verre vertical scellé et contenant de I’hélium au-dessous de T). La résistance ther-
mique mesurée, Ry, est sensible & la longueur de recouvrement entre le film d’hélium “épais” et
le métal. Elle est négligeable pour un taux de recouvrement supérieur a 40 um dans la gamme de
température 1-2 K. Elle devient finie et mesurable pour des valeurs inférieures du recouvrement,
saturant pour un recouvrement nul & une valeur R0 déterminée uniquement par les propriétés
du verre. Les figures 1.3 et 1.4 montrent deux exemples de variation de la résistance normalisée

Ry /Ripo en fonction du paramétre de contrdle, T ou (-Apu)?/3, sur le césium et le rubidium.
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Fig. I1.3: Variation de la résistance thermique au cours d'un cycle de mouillage-démouillage sur le césium, en fonction-de la
variation Ao (notée ici Av) de la tension de surface de I'hélium lorsqu’on varie la température (tiré de [20]). L’écart a la
saturation est de l'ordre de u — p,,, = —0.5 mK.

1.2 .
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b . )
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Fig. I.4: Méme observable que pour la figure précédente mais sur le rubidium en variant la désaturation ( [20]). (-Au)?/3
est proportionnel avec un signe opposé a la variation du pouvoir d’étalement moyen du film épais.
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On constate que la variation est continue et hystérétique. La variation continue de la longueur
de recouvrement avec le parameétre de controéle est incompatible avec une transition du premier
ordre. Notons que les états intermédiaires sont stables & I’échelle de la durée d’une expérience,
contrairement & ce que pourrait &tre un état transitoire lors d’un saut entre les deux couvertures

stables d’une transition du premier ordre.

P/Pg
0.924 0.968 0.984 0.991 0.995
<} ne 4
° 1 -
. o .
2 g o-O '] o.
:::g I Oooo . .o 1
o © Y -
< . ecm—80—0— c—oo—a—e

Fig. 1.5: Expérience de U. Mass. : Amplitude normalisée de transmission du 32™¢ son entre deux points de part et d’autre
d’un dép6t de césium, en fonction de la désaturation (ref. {23]). A température constante et partant d’une situation séche,
les symboles pleins montrent 'évolution en allant vers la saturation et les symboles ouverts le retour & la désaturation.

Dans V’expérience du groupe de U. Mass ( [23]), c’est une mesure de propagation de 3*™¢ son
qui détermine si le film est épais ou mince. Le 3°™¢ son est une onde de température et d’épaisseur
qui se propage dans un film superfluide ( [25]). Les expériences étaient réalisées & température
constante en faisant varier le potentiel chimique de I’hélium au-dessous de la saturation, et
mesuraient la transmission d’une impulsion de 3¢™€ son dans un film d’hélium sur une surface
de verre césiée. Le césium est ici déposé & froid & partir d’'une source que nous détaillerons au
chapitre 3. La figure 1.5 montre que le taux de transmission montre une hystérésis importante,
et que le saut d’un état & P’autre n’est pas brusque. Des points intermédiaires existent mais
sans que soit mentionné leur degré de stabilité. Ainsi, 14 aussi, la transition semble continue et
‘hystérétique. ) ' o

Le groupe d’Irvine mesurait la couverture avec une microbalance & quartz. Les microbalances
sont une technique typique d’adsorption car la modification de leur fréquence de résonance f
est directement liée & la variation de la masse adsorbée entrainée par l'oscillation. Les premiéres
expériences ont porté sur des surfaces de césium ( [26], [24]), et plus récemment ( [27]) des surfaces
de rubidium ont été également étudiées en détail. Dans les deux cas, le métal alcalin est déposé a
froid sur les électrodes d’or de la microbalance suivant le méme procédé que précédemment. La
figure I.6 montre la variation de la fréquence lorsque, pour une faible désaturation (Ay de ’ordre
de quelques dizaines de pK) et utilisant une surface de césium, la température est augmentée.
Les auteurs interprétent ces résultats dans le schéma d’une transition de mouillage du premier

ordre : ’augmentation rapide de la couverture vers 1.95 K est la transition de prémouillage,
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FIG. 4. Afu vs T, showing hysteresis in the ilm. Measure-
ment frequency is 5 MHz The lower branch corresponds to the
small values of Afs, defined by the top of isotherms for T < T,
such as Fig. 1{c). If the surface is covered by a thick film above
Tw and then cooled, a thick, superfluid, metastable film remains
on the surface even below 7., as shown on the upper branch.
The slope of the upper branch is due to the variation of the nor-
mal fAuid fraction with temperature,

0

Fig. 1.6: Expérience d’Irvine : Variation de la fréquence de résonance du quartz microbalance au cours d’un cycle de
prémouillage en fonction de la température { [24]).

la présence de film d’hélium épais sur la surface voisine du césium évitant tout retard a la
transition. L’absence de démouillage est au contraire attribuée & la métastabilité du film épais
par rapport & la nucléation du film mince. L’absence de réelle discontinuité de la couverture &
1.95 K reste toutefois inexpliquée dans une telle interprétation. Par ailleurs, les mémes auteurs
ont réussi plus tard sur des substrats ahalogues 4 observer le démouillage sur le césium vers 1.2
K par une autre méthode, sans que la caractére discontinu ou non ait été recherché.

Dans les études de prémouillage sur le rubidium du groupe d’Irvine, les transitions “mince”
— “épais” et “épais” — “mince” entre 0.8 K et 1.8 K lorqu’on varie Ap sont séparées par une
large hystérésis, mais aucune discontinuité de f n’apparait. Les auteurs mentionnent qu’une telle
hystérésis n’était pas observée dans les expériences sur le césium, mais aucune donnée n’a été
publiée_sur cette question. Notons que la variation de la fréquence observée ne s’interpréte pas
simplement en terme de variation de couverture : la superfluidité, lorsqu’elle apparait, découple
une partie de la masse; une topologie non connexe du film épais peut au contraire ajouter une

masse hydrodynamique.

En définitive, I'interprétation de ’hystérésis des transitions de prémouillage comme associée

4 un retard & la nucléation du film mince n’est pas complétement convaincante : la dynamique
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associée au saut de couverture qui doit se manifester a la sortie de métastabilité n’a jamais été
mis en évidence, contrairement aux expériences a la surface du cyclohexane. Si cette dynamique
est empéchée, il n'y a & priori pas de raison que cet empéchement ne se manifeste pas aussi
pour la transition “mince” — “épais”. On est alors amené 4 penser que les deux transitions sont
affectées par ’hystérésis. Ceci doit étre pris en compte quantitativement dans la comparaison
avec une théorie faite pour un substrat parfait.
Des expériences mettant en jeu le mouillage par un film d’hélium des métaux alcalins ont
aussi été effectuées par un groupe de Constance. L’écoulerhent d’une goutte d’hélium déposée
sur une surface césiée inclinée a été étudiée ( [28], [29]). La détection de I’hélium se fait par
microscopie par plasmons de surface. Les plasmons sont des ondes électromagnétiques voyageant
3 la surface des métaux. On peut les coupler avec une lumiére incidente par l'intermédiaire
d’une onde évanescente créée en éclairant la base d’un prisme sous condition de réflection totale.
La présence d’un film d’hélium & la surface du métal modifie cette condition. La variation de
réflectivité correspondante permet d’imager une surface recouverte d’hélium d’épaisseur allant
de quelques A a 750 nm, avec une résolution latérale de 20 pm. Selon la température, ’expérience
a montré deux régimes d’écoulement : Dans un régime basse température, la goutte s’écoule par
des canaux de 1 mm de large, tandis qu’a plus haute température (vers 1.85 K) elle s’écoule de
maniére compacte sans changer sa forme, en étant entourée d’un film d’épaisseur de 30 nm qui
s’étale & une vitesse de I’ordre du cm/s. La cellule étant légérement en désaturation par rapport
-a la goutte, Pavancée de ce film a été interprété comme une traversée spatiale du diagramme de
phase de prémouillage & travers la ligne de prémouillage. |
Deptﬁs ces études de film, d’autres expériences se sont attachées & caractériser le systéme
hélium-césium par la mesure d’angle de contact. Le groupe d’E. Rolley I’a fait par interférométrie
avec des franges d’égales épaisseurs ( [30]), et celui d’Irvine par visualisation directe par coté sur
des substrats préparés a froid ( [31], [32]). Une large hystérésis d’angle a été trouvé : A 1.4 K,
P’angle d’avancée est de I'ordre de 20°, contre 0° pour ’angle de recul. Pour certains substrats,
un angle de recul non nul a pu étre observé pour des températures inférieures a 1.2 K, compris
entre 0 et 10°. Notons que ce simple résultat exclut complétement I'interprétation de I’hystérésis
comme liée & la nucléation du film mince : on peut avoir coexistence d’un film mince et d’un film
_ épais vers 1.2 K, aussi bien qu’a 1.95 K. Il n'y a pas de transition de prémouillage bien définie.

- L’équipe de A.F.G. Wyatt a aussi cherché & mesurer les angles de contact de ’hélium sur
le césium mais a obtenu des résultats différents. Sa méthode repose sur ’ascension capillaire
entre de mutiples plaques de tungsténe exposées avant la mise & froid & du césium sous pres-
sion de vapeur saturante a4 200 °C. En augmentant la température entre 1 et 2 K, I’angle de
contact diminue et ’hélium monte entre les plaques. La quantité d’hélium dans la cellule étant
fixée, I’ascension entraine une diminution de la pression au fond de la cellule. La véxriation de
la pression est mesurée par une jauge capacitive et est traduite en angle de contact par un
étalonnage préalable. En abaissant la température, une réaugmentation de la pression a été ob-
servée et est interprétée en angle de recul en faisant ’hypothése que la ligne triple est libre de

se mouvoir. Cette méthode donne des résultats trés différents de ceux des autres groupes : il
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y a peu d’hystérésis sur la force mesurée, les angles d’avancée qu’on en déduit sont nettement
. plus importants, mais la température de mouillage est sensiblement la méme, ce qui implique
une forte dépendance en température de o,. Les auteurs attribuent ces résultats a la bonne
qualité supposée de leur surface, qui permettrait 1’existence de ’équivalent des ondes capillaires
a 'interface surface/liquide.

Le phénomeéne d’hystérésis de ’angle de contact est bien connu en physico-chimie ( [33]),
et est associé au désordre de la surface, c’est & dire au fait que ses propriétés de mouillage
ne sont pas homogenes. On sait qu'il peut exister de I'hystérésis dans I'angle de contact sans

- désordre microscopique de la surface (par exemple, un simple relief & grande échelle peut en étre

la cause; voir la référence [34] pour diverses causes d’hystérésis dans ’angle de mouillage). 11

est donc intéressart de délevrainer si ¢’est le méme désordre qui est responsable des propriétés - - -

d’hystérésis & la fois sur les angles et sur le film de prémouillage.

D. L’effet du désordre sur la transition de prémouillage et sa

“modélisation

L’effet de fluctuations figées du pouvoir mouillant de la surface sur la transition de pré-
mouillage a été étudié sur le plan théorique ( [36]). La conclusion est que la ligne de prémouillage
doit disparaftre, méme pour un désordre arbitrairement faible, pour &tre remplacée par une tran-
sition progressive entre une couverture moyenne faible et une couverture moyenne forte. Cette
prédiction est relative a 1’état d’équilibre du systéme (énergie minimum) & la limite thermody-
namique d’un systéme infini. Elle repose sur I’analogie entre le probléme de la couverture de la
surface par un film “mince” ou “épais”, et le modele d'Ising & 2D. Pour ce dernier, un champ
magnétique aléatoire figé de moyenne nulle détruit tout ordre & longue portée & température
finie ( [37]) au profit d’'un mélange de régions finies de spins @ et © en proportions égales. Cette
proportion change lorsqu’on applique un champ magnétique H au systéme, conduisant & une
variation continue de la polarisation moyenne autour de 0. S’agissant d’états d’équilibre, il n’y
a pas d’hystérésis. En résumé, les propriétés d’équilibre du modéle d’'Ising & champ aléatoire
(“Randow Field Ising Model” ou RFIM) interdisent Vaxistence d’une transition de prémenillage.
du premier ordre pour un substrat dééordonné, mais ne prédisent pas le comportement expéri-

mentalement observé.

Les considérations précédentes ne prennent pas en compte les conditions de croissance des
zones d’une couverture “épaisse” ou “mince” au détriment de ’autre lorsqu’on change la valeur
du parameétre de contréle. C’est cette évolution qu’il faut décrire pour rendre compte de la
transition observée expérimentalement. Elle rapproche la transition de prémouillage sur une
surface désordonnée de tout un ensemble de phénomeénes de croissance dans un milieu & désordre
figé. Citons par exemple, I'invasion d’un milieu poreux par un fluide, la disparition de la phase
normale dans un supraconducteur avec du désordre, le renversement de 1’aimantation dans un

ferromagnétique réel. On ne cherche plus quel est ’état d’équilibre du systéme, mais quelle



12 . CHAPITRE I. INTRODUCTION

est la dynamique de déplacement des parois de domaines en fonction du parameétre de contréle.
Comme pour les transitions de phase, le prémouillage est analogue au RFIM en dimension 2. Il est
naturel d’essayer d’étendre cette analogie aux propriétés dynamiques, et d’essayer de modéliser
les transitions de prémouillage telles quelles sont observées expérimentalement par la dynamique
de renversement de ’aimantation d’un aimant d’Ising 2D sur lequel agit un champ aléatoire figg,
lorsqu’on balaye un champ statique uniforme dans un sens ou dans ’autre. Un certain nombre de
travaux ( [38), [39], [40], [41]) ont porté spécifiquement sur ce probléme. Avant d’en discuter les
résultats, nous allons rappeler comment s’établit la correspondance entre le prémouillage d’une
surface désordonnée et un aimant d’Ising 2D a4 champ aléatoire.

Pour une surface uniforme en présence de fluide avec un écart a la saturation Ay, les films
“épais” ou “minces” sont deux minima locaux du grand potentiel par unité de surface (, Qépais'
et Qmince L5 transition de prémouillage a lieu lorsque AQ = Q¢pais _ Qmince 9annyle. Comme
AQ est opposé du pouvoir d’étalement généralisé pour le film épais nous poursuiverons en
raisonnant sur S.Pour une surface désordonnée, on admet simplement que S dépend du point
7= (z,y) sur la surface. On sépare S entre sa valeur moyenne S sur la surface, et ses fluctuations
6S(7) : S(¥) = S + 6S(7). S dépend des paramétres de controle Ay et T. Nous admettrons
qu’en premiére approximation 6S(7) n’en dépend pas. Pour faire la correspondance avec un
aimant d’Ising, les coordonnées 7 doivent étre discrétisées. La surface est pavée de carrés ou
d’hexagones de cc‘)té a assez petits pour que les propriétés de mouillage puissent étre considérées
homogénes. Le pavé ¢ est identifié avec un spin d’Ising dont les états @ et © représentent les états
de couverture “épais” et “mince”. La différence d’énergie entre ces deux états, S(7;) x a?, est
équivalente & un champ magnétique H + h; agissant sur le spin s;, H correspondant & la partie
homogene S x a?, et h; aux fluctuations 6S(¥) x a?. Enfin, le couplage ferromagnétique entre
deux régions voisines décrit le colit énergétique d’une région de couverture intermédiaire entre
“épais” et “mince” qui doit exister a la frontiére entre deux pavés de couvertures différentes.
Il est donc directement relié 4 la tension de ligne A associée & un bord entre un film épais et
un film mince. Notons que cela suppose implicitement que la taille de la région de transition
constituant le bord est petite par rapport & a. La couverture moyenne de la surface, en exces
par rapport a celle du film “mince”, est simplement proportionnelle & C = %G:_ﬁ-—l_)_ = % + %
ou M est 'aimantation moyenne. De fagon plus microscopique, les régions recouvertes d’nn film
épais; correspondent éux domaines de spin ©®. Ainsi I’envahissement de la surface par le film
épais lorsqu’on augmente la température correspond & étudier comment les domaines de spins
@ s’étendent lorsqu’on augmente le champ magnétique H.

Les études citées ont toutes été faites & température nulle, en admettant pour la dynamique
la régle simple qu'un spin change d’état dés que le champ magnétique total agissant sur lui
(champ des voisins) H + h; change de signe. Robbins et al. ont imposé une régle supplémentaire
de connexité pour l'invasion : seuls peuvent basculer des spins en contact avec d’autres spins
déja basculés. On exclut par 1a la nucléation de domaines indépendants.

Les résultats essentiels intéressants pour la transition de prémouillage sont les suivants :

i) La morphologie des domaines lors de la croissance fait apparaitre deux longueurs : une’
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longueur de corrélation & petite échelle, d’autant plus petite que le champ aléatoire -domine
1.’échange, et une morphologie a grande échelle de type percolation. La croissance est en général
isotrope, et la morphologie autosimiia.ire entre les deux échelles précédentes. Toutefois, a faible
désordre pour une distribution finie de h, on peut avoir une morphologie autoaffine.

ii) Lorque H croft, il existe un seuil bien défini H® ou la longueur de percolation diverge :
la croissance de la phase @ donne lieu & une transition critique en H®. Lorsque H décroit, la
croissance de la phase © est déterminée par un seuil HP différent de HP. Sauf pour le réseau
carré, H® et HS sont symétriques par rapport & H = 0. Ainsi le modéle prévoit pour la transition
de prémouillage deux transitions continues, I'une pour le mouillage, I’autre pour le démouillage,
symétriques par rapport 4 ce que serait la position de la transition pour un substrat homogéné
ayant comme pouvoir mouillant la moyenne de celui de la surface réelle. o

iii) La valeur de HE /e dépend du réseau et des hypothéses concernant la nucléation. L’ordre
de grandeur est déterminé par J.

Le modele RFIM a températureA nulle reproduit certains aspects des résultats expérimentaux
(hystérésis, deux transitions continues et distinctes). Toutefois, il contient certaines insuffisances :
I’hypothése de température nulle laisse indéterminée I’échelle de temps d’évolution du systéme;
la discrétisation sur une échelle a de 'ordre de ’échelle des fluctuations des propriétés de la
surface, mais petite devant la largeur du bord de film épais n’est pas forcément vérifiée dans la

réalité; enfin les hypothéses possibles sur la nucléation de nouvelles phases restent largement

arbitraires.

E. But poursuivi

Une observation microscopique de la morphologie du film & la transition de prémouillage
apparait comme particulierement intéressante pour caractériser les phénomenes, pour conforter,
infirmer, ou ameéliorer la modele précédent, ou pour en suggérer d’autres. Ainsi l'objectif de
cette thése était de faire expérimentalement 'image de la progression d’un film d’hélium sur une
surface de césium & la transition de prémouillage.

Le plan du mémoire est le suivant :

..z.Dans le chapitre 2 nous décrirons la méthode utilisée pour faire ces images ainsi que la
facon dont nous l’avons mis en oeuvre.

- Le chapitre 3 décrit la réalisation des surfaces de césium et la mesure des angles de contact
de 'hélium sur ces surfaces. ‘

- Le chapitre 4 décrit ’observation de la transition de prémouillage sur deux types de surface,
I'une_apparemment assez désordonnée et une autre sur laquelle un envahissement beaucoup plus

coopératif est observé.
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Chapitre 11
Dispositif expérimental

Ce chapitre est consacré a la description de certains éléments du montage expérimental et des
procédures utilisées. Nous commencerons par décrire en détail le principe et le fonctionnement
de I'appareil optique utilisé (section A), et les aménagements effectués pour ’adapter aux basses
températures (section B). La section C présente une discussion des performances obtenues en
terme de stabilité et fiabilité. La section D décrit la cellule dans laquelle sont réalisées les

expériences et son environnement.

A. Le profilométre optique de PESPCI

L’appareil utilisé est une adaptation d’un profilométre optique subnanométrique développé a
PESPCI par A. Boccara, P. Gleyzes et H. St Jalmes, réalisé a partir d’un microscope a contraste
interférentiel différentiel. Aprés avoir rappelé le principe du contraste de phase, nous décrirons

briévement les éléments essentiels de I’appareil de PESPCI.

1. Principe du contraste interférentiel différentiel

Le principe est décrit dans le cas d’un microscope travaillant en réflexion, avec une image
.intermédiaire a P’infini. La figure I1.1 représente le frajet d’un faiscean corresnondant 34 un poirit
du champ observé. Ce point est éclairé par les rayons issus d’un point de la source qui forment un
faisceau paralléle dans I'espace intermédiaire. Son image a l'infini & travers I’objectif sera reprise
par une lentille pour faire 'image finale observée. Pour constituer toute ’image dﬁ champ, il
faudra considérer I’ensemble des faisceaux correspondants. -

L’élément important est un prisme de Wollaston qui est constitué en accolant téte-béche
deux prismes biréfringents d’angle a au sommet dont les axes principaux sont perpendiculaires.
Pour les polarisations linéaires principales, il est équivalent & un prisme simple de déviation
ta(ne, — ne), o0 n, et ne sont les indices ordinaires et extraordinaires du milieu biréfringent.

Le faisceau incident, polarisé linéairement par le polariseur orienté & 45° des axes principaux,

est séparé en deux faisceaux -cohérents, correspondants aux deux polarisations principales, et

15
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Fig. I1.1: Schéma de principe du microscope & contraste interférentiel différentiel.
séparés de 'angle D :
D =2a(n, — ne) (IL.1)

Aprés passage dans l’objectif, les faisceaux se réfléchissent sur le miroir en deux points voisins
01 et o2, distants de 0;02 = fD, ou f est la distance focale de I'objectif. Un écart d’altitude 6z

entre o1 et o2 se traduit par une différence de phase é¢p :

bp = 27r2—ii | (I.2)

Au retour, jes faisceaux font fe chenin in-verse', sont recombinés dans ie Wollaston et forment
une image a 'infini. Un analyseur traduit en différence d’intensité lumineuse le déphasage 6¢.
La détection de variations d’intensité lumineuse de quelques pourcents conduit & une sensibilité
a des différences d’altitude entre les deux points 01 et o trés inférieure a M.

L’image de la surface apparait comme le gradient local d’altitude selon la direction de sépa-

ration du Wollaston, ce qui la fait ressembler & une photo aérienne prise sous un soleil rasant.

2. L’appareil de 'ESPCI

L’appareil de ’'ESPCI est un microscope & contraste interférentiel différentiel en réflexion

Olympus, dans lequel le systéme d’analyse de la polarisation, la source lumineuse et la fagon
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de produire I'image, ont été modifiés pour obtenir une grande sensibilité. Il est décrit dans la
these de P.Gleyzes [42], dans le rapport de stage de M.Lebec [43], et dans plusieurs publications

( [44] [45]). Nous nous contenterons ici d’en décrire les éléments essentiels.

a. Partie optique

L’analyseur linéaire A originel est transformé en analyseur de polarisation circulaire en in-
terposant une lame de phase ajoutant & ¢ un déphasage y,;. Ce déphasage est modulé dans
le temps et prend alternativement des valeurs opposées auxquelles correspondent deux images
Ig(z,y) et Ig(z,y). Considérons un pixel donné. Soit I3 'intensité qui I’atteindrait si on avait
6o = ¢ppr = 0 et P et A paralléles. L’intensité avec les polariseurs croisés et des valeurs quel-
conques de déphasages est I(6p) = & [1 — cos(6¢™+ ¢a7)). Pour de petites valeurs de §p, en
faisant osciller ), symétriquement autour de 0, on obtient directement un signal

- I
SE-————I€B e

I.3
To i lo (IL.3)

proportionnel a 6p et indépendant de I.

Fig. I1.2: Modulateur acousto-optique

La lame de phase ou modulateur, est constituée d’un barreau de silice parallélipédique excité

a sa fréquence de résonance longitudinale 3~ = 50 kHz, par deux plaques piézo-électriques (figure
- 1L2). En se-dilatant ou-en se comtractant perpendiculairement & Paxe opbiqué sur-un plan de
"Symétrié du barreau, le barreau devient biréfringent, le déphasage oscillant de fagon symétrique

par rapport & zéro (ppr(t) = ¢y sinwt). L’acquisition de I'image ® se fait pendant une demi-
période de l'oscillation, celle de 'image © pendant 'autre demi-période. Comme les caméras
courantes ne peuvent pas acquérir une image en 10 us (durée d’une demi-péfiode), la source
lumineuse est pulsée de fagon synchrone avec 'une ou l'autre des demi-périodes du modulateur
pendant la durée d’acquisition d’une image (7, = 30 ms dans notre cas). Chaque image & ou
© résulte ainsi de I'intégration d’un nombre 7y, d’impulsions lumineuses (Nimp < 5= X Tq), C€
nombre étant limité par la saturation de.la caméra. Pour pouvoir étre modulée au rythme de 100
kHz, la source lumineuse continue du microscope est remplagée par une diode électroluminescente

IR (Hitachi, A = 761 nm, P=35 mW, ref. : HE7601SG, distribuée par Omnitech) pulsée de
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Fig. I1.3: Appareillage de ’acquisition et ses branchements, Les fléches indiquent l'ordre de la chaine de commande.

facon synchrone avec les oscillations du modulateur. Les images @ et © sont transférées & un
ordinateur ou elles sont additionnées jusqu’a un nombre N fixé & ’avance. On réalise ainsi sur
toute I'image une détection synchrone a la fréquence 1/27, (~ 17 Hz) avec une constante de
temps d’intégration de 27,N (=~ 6 s pour N = 100). On élimine ainsi tous les bruits basses
fréquences qui seraient présents si on faisait la différence de deux images prises & plusieurs

secondes d’intervalle.

b. Electronique de commande et systéme d’acquisition

Un appareil appellé “séquenceur” est chargé de synchroniser le modulateur, la source lumi-
neuse, la caméra, et I'ordinateur recueillant les données (voir ref. [43] nonur plus de détajls). Tin ..
schéma d’ensemblé est donné sur la figure I1.3. - |

La sortie “référence” du boitier de commande du modulateur fournit une sinusoide synchrone
avec 'oscillation du modulateur qui sert de référence au séquenceur. Ce dernier commande 1’al-
lumage de la source aux moments ou le modulateur a la phase désirée et la caméra est préte a
acquérir une image. La sortie OPH, exactement en phase avec ’alimentation de la LED, permet
de vérifier a I’oscilloscope la synchronisation. Les images de la caméra (Dalsa, CAD1, 256 x 256
pixels) sont digitalisées sur 8 bits par une carte d’acquisition (IC-PCI d’Imaging Technology,
avec module analogique AM-VS). Le pilotage du séquenceur et de la carte d’acquisition est effec-
tué par un programme général fonctionnant sous Labview. L’interface comporte les parametres

ajustables suivant : le nombre N de sous-images constituant chacune des images Ig et Ig, le
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nombre N, d’impulsions de la source constituant chacune des sous-images, les seuils de digi-

talisation de la carte vidéo, le déphasage entre le modulateur et la LED, ’intensité du courant
dans la LED.

c. Les signaux recueillis

Regardons comment s’exprime le signal recueilli en fonction des différents parameétres. Aux
déphasages 6p(z, y) et @) s'ajoute le déphasage pyy introduit par le Wollaston. Pour un appareil
correctement réglé, ¢y est indépendant de I’angle d’incidence, donc des coordonnées (z,y) du
pixel considéré. Il dépend par contre linéairement de 1’écart Xy entre le centre du Wollaston ‘
et I'axe optique (le facteur 2 en téte de formule vient du fait que le faisceau passe deux fois a

travers le Wollaston) :

2
ow = 2 X 2a(n, — ne)XW—;- = 47rD‘§W

(IL.4)

Il faut également tenir compte du fait que le taux de polarisation de la lumiére n’est pas
parfait. L’intensité I comprend également une partie non modulée Iy, celle-ci incluant le courant
d’obscurité du détecteur. Si I; est I'intensité maximale qui passe, I’expression de I'intensité regue

par un pixel (z,y) & un instant ¢ devient alors :

I@,9,0) = o+ LT 1 cos(Bp(a,u) + 0 (9) + ow) (115)

Les intensités Iy et g, enregistrées lorsque la phase ¢y est respectivement positive et né-
gative, s’obtiennent facilement & partir de 'expression (IL.5). Le calcul est détaillé dans I'annexe

I. Le résultat peut s’exprimer, en oubliant la référence a chacun des pixels, sous la forme :

Ig — Ig sin ag sin(6¢ + ow)
S = ==—— = Smax
Ig + Ig 1 — cosag cos(6p + pw)

(I1.6)

Smax est la valeur maximale de S, atteinte pour §y + ww = ag. Les parameétres ag et Smax

< glexpriment -en Toriction de Parnplitédede odulation ¢y v du contrasve

Iy

C=I1

entre l'intensité minimum et maximum que l'on peut recueillir sur la caméra d’aprés la
formule (IL.5) :

1-c¢c
14+c

cosap = Jo(¢ar)

4 (1-c\ 1 N Joki(dar)
Smax = = (1+c) sinaoz 2k +1
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ou les fonctions J; sont les fonctions de Bessel.

Pour de faibles valeurs du déphasage 6¢ + ¢y, la relation se linéarise sous la forme

1
= be +ow)

avec

2k + 1
r_tc — Jo(#ar)

16 Z Jok+1 ¢M)

(IL7)

D’aprés la formule (I1.2), I’écart d’altitude 8z s’exprime directement en fonction de S si on
régle oy =0

8z(z,y) = kAS(z,y) ' (II.S)

La figure I1.4 montre x pour différentes valeurs du contraste et de ¢,,. La détection d’un

taux de polarisation S de I'ordre de 10~2 pour un contraste de 0.1 conduit & une sensibilité
optique de l'ordre de 30 pm.

(TS

0 0.5 1 1.5 2 : 25 3 3.5 4
amplitude de modulstion (rad)

Fig. II.4: La sensibilité « fonction de ’amplitude de la modulation ¢,, pour plusieurs valeurs du contraste c.

B. Adaptation du profilométre optique aux basses températures

Pour pouvoir étudier les propriétés de mouillage d’une surface par ’hélium liquide, cette

derniére doit &tre enfermée dans une cellule étanche placée dans un cryostat. La surface est ainsi
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séparée de l’extérieur par au moins deux fenétres, I'une fermant le cellule, ’autre séparant le vide
d’isolement de 1’extérieur. Pour assurer une bonne isolation thermique, il est préférable d’avoir
deux autres enceintes, donc deux autres fenétres, 8 4K et 77K. Lorsqu’on observe l’intérieur de
la cellule avec un microscope situé & ’extérieur, une premiére difficulté est que lés fenétres se
trouvent dans la partie convergente du faisceau et qu’elles induisent des aberrations. Le fait que la
distance entre ’extérieur et la surface soit nécessairement de plusieurs centimeétres est en soi une
deuxiéme contrainte si on veut conserver un grossissement impoftant pour observer la transition
de prémouillage 4 I’échelle la plus petite possible. Nous discuterons divers arrangements possibles
pour résoudre ces problémes et les raisons du choix que nous avons fait Nous présenterons
ensuite les aménagements pratiques du profilometre qui ont été réalisés et le reste du dispositif

expérimental.

1. Choix d’une solution

Une premiére méthode consisterait & garder le microscope a I’extérieur et a utiliser un objectif
a grande distance de travail (voir par exemple les produits proposés par Ealing). Si on conserve
la longueur standard de tube de microscope (160 mm), le grossissement est limité & x3 pour des
distances frontales de plusieurs centimétres. Pour accéder & des grossissements plus importants,
il faut travailler avec un objectif de plus grande focale et éloigner proportionnellement ’image.
Il faut de plus que ’objectif soit spécialement cbmpensé des aberrations dues aux fenétres. Dans
cet arrangement, il faut également assurer une stabilité de la surface observée par rapport au
microscope meilleure que la résolution latérale. Or la partie la plus interne d’un cryostat n’est
fixée & l'extérieur que par le haut et la cellule se retrouve ainsi au bout d’un bras de levier
de Pordre d’un métre. Cette méthode implique donc quelques contraintes : optique spéciale et
encombrante, précautions & apporter pour éliminer les vibrations. Un tel dispositif a néanmoins
été réalisé avec d’excellentes performances ( [46]).

Une deuxiéme possibilité serait de mettre I’ensemble de l'optique, jusqu’a la caméra, & froid.
Des montages de ce type ont été réalisés & Helsinki (ref. [47]). Si on évite ainsi un certain

nombre de fenétres, une telle solution n’était pas envisageable dans notre cas car les prismes de

- Wollaston rn.peuvent, 8tre refroidis sans dommages. Ils sont en effet réalisés en.collant ensemble . ._.

et perpendiculairement & leur axe des matériaux dont les coefficients de dilatation sont trés

anisotropes.

Nous avons choisi une troisiéme possibilité, consistant & placer ’objectif & froid et le reste '
du microscope & chaud. On peut alors utiliser des objectifs de courte focale. Les fenétres se
trouvant dans la partie paralléle du faisceau, les problémes d’aberration sont éliminés, et les
éventuelles oscillations de la cellule n’ont plus d’impact sur 'image. Le prix & payer se situe &
d’autres niveaux. Tout d’abord, pour faire la mise au point et changer le champ, il faut bouger
le miroir par rapport & ’objectif, et ce a 'intérieur de la cellule étanche. Ensuite, le microscope
étant maintenant en deux parties séparées, il faut pouvoir aligner leur axe optique (comme les

faisceaux sont paralléles dans cette région, ce réglage ne joue que sur un diaphragme supplémen-
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Fig. II.5: Nécessité de placer le Wollaston dans le plan focal image de I'objectif. Parce qu’un faisceau entrant dans la
lentille en ressort symétrique par rapport au point focal image F’, on a, si le centre du Wollaston est en F', I = I3 et
Iz = l4, quelque soit P’angle d’incidence. Les chemins optiques sont alors identiques pour les deux polarisations et valent
(1 +12)(no + ne). Si le prisme est déplacé dans le plan focal, cela ajoute une lame & face paralléle biréfringente et les deux
chemins optiques difféerent d’une constante.

taire éventuel d’un des faisceaux). Le choix de l'objectif a froid a également une conséquence
concernant le Wollaston. L'image du miroir se formant & partir des diverses directions des fais-
ceaux de la source, il ne faut pas que ces faisceaux acquiérent une phase différente les uns et
les autres lors du double passage & travers le prisme de Wollaston. Pour que cela soit réalisé,
il faut placer le Wollaston au foyer image de ’objectif, comme cela est rappelé dans la figure
I1.5 et dans ’annexe II. Si 'objectif a une courte focale, ce foyer est & 'intérieur du cryostat.
Or nous avons vu qu'’il était impossible de mettre ces prismes a froid. Nomarski, 'inventeur du
microscope interférentiel différentiel, a proposé différentes méthodes (ref. [48]) pour déplacer le

prisme du foyer image : utiliser le prisme portant son nom (un prisme de Wollaston dont les

s e st et ey ey e e PO T T e e T ST I il T T 0
< T EReSTPIITICipatX "aed milieux” biréfringents ne sont plu§*perpendiculaires] ou bien utiliser deux

Wollastons. Nous avons choisi la deuxiéme solution, car elle permet une plus grande flexilibilité.

2. Reéalisation pratique

La figure II.6 montre ’ensemble de la cellule et du bas du cryostat. La figure I1.7 détaille la

partie optique que nous présentons maintenant.

a. L’objectif

Nous avons utilisé pour objectif une lentille asphérique (fabricant Thorlabs) de focale 18.4

mm, de diamétre utile 5.8 mm, traitée anti-reflet 600-1050 nm. Dans la suite, nous donnerons
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Fig. 11.6: Schéma de la cellule et de son environnement.
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Fig. I1.7: Projection de 'optique sur un plan vertical. L1 et Lo : lentilles de collection de ’éclairage; dp : dépoli; do :
diaphragme d’ouverture ; dc : diéphragme de champ; L3 : lentille de champ. P: polariseur ; Ws et Wi : prismes de Wollaston ;
ob : objectif; M : modulateur; A : analyseur; C1 : caméra de l'acquisition; oc : oculaire; C2 : caméra d’observation du
niveau du liquide. L’encadré montre la méme optique projetée dans le plan paralléle au miroir. En traits pleins figure
la position de l’ensemble pour avoir une séparation verticale des Wollastons, et en pointillés, celle pour une séparation
horizontale.

Pouverture des optiques sous la forme N A =rayon utile/distance focale; on a donc ici NA =0.1.
Cette focale donne un grossissement de 8.7 et compte tenu de la taille de la CCD, un champ de
450 pm. On trouve également chez le méme fabricant des lentilles de focale 4.54 mm, de diameétre
3.7 mm (NA =0.4), qui permettraient d’obtenir un grossissement de 35. L’objectif est utilisé
comme fenétre d’entrée de la cellule (index (1) sur la figure IL1.6). Il est monté sur le flasque
avant de la cellule avec deux joints d’indium pour I’é¢tanchéité selon le schéma de la figure IL.8.

L’examen entre polariseur croisé ne révele pas de biréfringence induite par le serrage.

A eiEe R T L cL e .

Le systéme de prismes de Wollaston a été entiérement modifié. Les deux prismes Wi et W
sont intégrés dans un bloc cylindrique, bridé sur 1’enceinte extérieur du cryostat. Le reste du
microscope vient se fixer sur ce bloc par le systéme de fixation standard conique du microscope
Olympus. Le systéme de bridage permet une translation latérale de £0.5 cm dans toutes les
directions pour pouvoir ajuster I’axe du microscope sur celui de I'objectif, et laisse également la
liberté de tourner ’ensemble du microscope par rapport au cryostat afin de choisir 1’orientation
de la séparation des Wollastons par rapport au miroir.

La figure II.9 montre comment la succession des deux prismes de Wollaston W; et Wj,

de déviations respectives D; et- Dy comptées algébriquement, est équivalente & un prisme de
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Fig. 11.8: Montage de 'objectif (échelle 6 :1). 1 : flasque avant de la cellule. 2 : rondelle. 3 : joints d’indium de diametre
0.8 mm. 4 : anneau de serrage. 5 : objectif.

déviation D = D + Dy placé en FW tel que
Di\WiFw + DaWaFyy =0 (H.g)

(ref. [48]). Pour que F soit a l'extérieur des deux prismes physiques, qui sont hors du cryostat,

il faut que D; et D5 soient opposées. Le calcul détaillé de la phase entre les deux faisceaux

aprés un aller-retour dans les deux prismes est fait dans l’annexe II. Ce calcul montre les points
suivants :

i) Si Fyw est confondu avec le point focal image F' de 'objectif, I'invariance de cette phase
au 1°7 ordre par rapport a ’angle d’incidence 7 est réalisée dans le cas des deux Wollastons.

ii) Au 2°™e ordre en 4, cette phase a une variation en selle de cheval du type i2 —ifj, qui résulte
de la dépendance quadratique de ’indice extraordinaire avec I’angle d’incidence. Cela se traduit
par l’addition & I'image réelle d’un fond en forme de selle. L’utilisation de deux prismes faits
avec des cristaux uniaxes d’anisotropies opposées permet de supprimer cet effet, et de rendre le
fond plat & un ordre supérieur a 2.

iii) Pour éviter les réflexions parasites, les faces des prismes doivent &tre inclinées sur I’axe
optique. Pour conserver un fond plat, les inclinaisons doivent étre opposées pour des prismes
d’anisotropies de méme signe, et vice et versa.

Pcur. avoir upe.imapgs du gradient Jlaltitude bz -avee.la meilleu_rg...réso}ntién possible, - D
est prise au minimum autorisé par la diffraction. Le minimum de D est dohé égal au pouv;)ir

séparateur de l’objectif, c’est & dire quand le centre d’une des taches de diffraction est sur le

1.22)

1¢" minimum de ’'autre, i.e. Dyin = TR

To = 2.9 mm, Dpin = 1.6.10™4 rad.

Nous avons d’abord utilisé deux Wollastons en quartz avec D1 = 2’ et Dy = 2.68', avec

, avec 1, rayon de P'objectif. Soit pour A = 760 nm et

W1iF =4 cm et WoF = 3 cm. La distance entre W5 et 1’objectif, 4.8 cm, est suffisante pour que
les Wollastons se retrouvent a 'extérieur du cryostat. La séparation totale est D = Dy — Dy =
0.68' = 1.98.10~* rad et ’espacement entre les deux taches est 0j02 = f.D = 3.64 um. Ensuite,
afin d’avoir un fond plus plat, le 2¢™¢ prisme a été changé pour un prisme en saphir tout en

gardant le méme Ds.
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Fig. I1.9: Deux prismes de Wollastons W; et W, jouent le méme réle de séparateur angulaire qu’un seul Wollaston qui
serait placé en Fyy. La séparation angulaire est la somme algébrique des séparations de chacun des prismes.

Le prisme W5 est monté sur une platine de translation paralléle a ’axe optique pour réaliser
finement la condition (IL.9). Le prisme' W1 peut également étre translaté, mais perpendiculai-
rement & P’axe optique pour faire varier py, et 'ajuster & 0. On peut également réglef son
inclinaison sur l'axe optique. On fait ainsi coincider la direction autour de laquelle py est

indépendant de l'incidence avec la direction moyenne du faisceau optique.

c. L’éclairage

Le systéme d’éclairage a été également modifié pour étre adapté a la nouvelle géométrie. Le
diaphragme d’ouverture (do sur la figure I1.7) a été rapproché de la lentille L3 de fagon a ce que
son image se fasse sur I'objectif. Pour des raisons d’encombrement cette condition ne peut étre
remplie exactement. Le diaphragme de champ reste au foyer de la lentille L3 de facon a ce que
son image a travers l’objectif soit dans le plan de la surface observée.

Pour avoir un contraste 1dent1que sur toute l'i 1mage on a intérét a avo1r un eclalrage aussi
“Ghitorme que puasﬂ:)le dans le plan de l’i 1mage Pour “Cela on utilise le fait que Uintensité Iummeuse
de la LED est constante sur un demi-angle d’ouverture de 45°. On fait alors 'image de la lentille
L) (f =3.1 mm, NA=0.7) qui recueille la lumiére de la LED sur le diaphragme d’ouverture par
la lentille Ly (f=18.4 mm, N A=0.16). Toutefois I'ouverture angulaire de la source ainsi faite
(NA =0.09) est insuffisante pour couvrir celle (NA =0.16) de 'objectif. On conserve donc le

dépoli dp du microscope Olympus pour 1’élargir.

d. L’imagerie

La caméra DALSA est placée au bout du tube image du microscope. Elle recueille I'image

produite par la lentille L4 de focale 160 mm. Sa surface sensible (4.1x4.1 mm pour 256 x256),
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correspond & un champ de 480x480 (um)?. Pour observer la totalité du champ du microscope
(¢ 2.5 mm), on dispose d’une deuxiéme caméra vidéo installée 4 la place d’un des oculaires. Elle

permet de surveiller en particulier le niveau du liquide lors du remplissage de la cellule.

C. La cellule et son environnement

Un schéma de la cellule dans son environnement est donné dans la figure II.6. Nous en

décrirons seulement les éléments principaux.

e. Description de la cellule

La cellule est constituée d’une plaque centrzale indexée en (1), portant le miroir (2), reliée
par deux soufflets (3) en nickel mince aux deux flasques avant et arriére qui sont fixes. La plaque
peut étre déplacée selon quatre mouvements sur quelques mm : trois selon un arréngement point-
trait-plan, et un pour une translation transversale perpendiculaire & la figure. La résistance des
soufflets est d’environ 1N/mm, que ce soit pour un déplacement longitudinal ou transversal. Les
mouvements sont produits par des vis (4) au pas de 0.5 mm. Nous avons essayé d’actionner
les pignons avec des moteurs & courant continu Portescap préparés pour fonctionner & basse
température selon la méthode mise au point par C. Guthmann (ref. [49]). Toutefois la suppression
de toute lubrification rend les moteurs inaptes 4 une utilisation intensive, les balais s’usant trés
rapidement. Finalement, les pignons sont actionnés par des flexibles (5), reliés par une boite
d’engrenage (6) & une commande qui se trouve & la téte du cryostat. Suivant le tirage de la
commande, sa rotation entraine un des quatre mouvements.

Pour controler les déplacements, compter les tours réalisés sur les flexibles n’est pas pratique.
Un circuit LC résonant fonctionnant & quelques MHz va fournir une mesure plus directe : des
noyaux de cuivre sont fixés par une de leur extrémité & une tige fixée & la plaque centrale
et leur autre extrémité est 4 moitié enfoncé a l'intérieur d’une bobine (7) qui constitue avec
une capacité le circuit résonant. Les noyaux de cuivre blindent le flux et diminue la self de
la bobine proportionnellement & leur pénétration dans celle-ci. Le changement de fréquence de

résonance du circuit LC est donc proportionnel au déplacement du noyau sur une certaine plage.

. .. -L’incertitude sur la mesure dez dénlacements-est de Uerdee de 0.1 mm. ot zuffit A retrouver une - .

région du miroir déja observée. '

Outre I’objectif (8), le flasque avant comporte les deux évaporateurs de césium (9), dont
I'utilisation sera décrite plus tard. Un cache en téle d’inox (10), glissé sur le miroir, permettra
d’obtenir une ombre du flux de césium, afin de mesurer I’épaisseur du dépét. Une plaque aimantée
(11) tournant autour de ’axe de l’objectif, permet de bloquer dans sa position horizontale, le
flux des évaporateurs. Elle est actionnée de I’extérieur par deux grosses bobines. La position de
cet écran peut étre vérifié au moyen de contacts de butée qui se font en position verticale et
horizontale. :

Le flasque arriére comporte une fenétre (12) qui permet de surveiller le niveau du liquide

-dans la cellule, et le tube de pompage (13). Ce dernier peut étre fermé par une vanne métallique
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(14). Elle est actionnée par la méme tige de commande que les mouvements de la plaque, dans
une cinquiéme position. La vanne n’est toutefois pas étanche au superfluide, mais permet de.
réduire les oscillations thermiques, qui dans certaines conditions se déclenchent dans le tube de

pompage.

L’ensemble de la cellule est accroché A environ 20 cm au-dessous du fond en cuivre du vase
4 hélium du cryostat par un ensemble de barres d’inox triangulé pour augmenter la rigidité. Il

permet quelques réglages pour disposer la cellule en face des fenétres.

L’ensemble du cryostat est incliné de 10° par rapport a la verticale. Ainsi, lorsque le niveau du
liquide atteint le milieu du miroir, il n’a pas encore atteint 'objectif. L’horizontale est indiquée

par un trait incliné sur la figure.

f. Thermalisation et remplissage

La cellule est entourée d’une enceinte étanche en cuivre thermalisée au bain d’hélium. Suivant
les besoins, le volume autour de la cellule peut étre évacué, ou bien rempli d’hélium comme gaz
d’échange. Dans le premier cas, on peut chauffer la cellule jusqu’a 100 K, en conservant le bain &
4 K. Ceci est utile pour conserver un vide propre dans la cellule tout en élevant sa température,

les impuretés éventuelles se piégeant plus haut le long du tuyau de pompage de la cellule.

Il était prévu de refroidir la cellule par un réfrigérateur & hélium 4. Pour éviter dans un
premier temps des modifications trop nombreuses du cryostat existant, le réfrigérateur n’a pas.
été mis en place, et le refroidissement de la cellule se fait en pompant le bain d’hélium, ce qui
permet d’atteindre 1.4K. Notons que lorsque le tour de la cellule est vide, la thermalisation de
la cellule au bain se fait essentiellement par le film superfluide dans le tuyau de pompage. La
température est mesurée par une résistance carbone fixée sur la plaque centrale en cuivre de la
cellule, qui est en contact avec ’hélium de la cellule et le miroir. La résolution est de 'ordre
du mK & 1.8 K. L’inertie thermique du bain, en particulier prés de T, permet de stabiliser
la température & quelques mK sur plu51eurs heures. La quantlte d’hehum du bam autorlse June
durée d’expenence inaxunale d’environ 24 h a 2 K. On peut descendre la temperatule de la
cellule & 1.2 K en pompant I’hélium de la cellule, dans des conditions d’équilibre thermique

cependant plus discutables.

Le remplissage de la cellule en hélium est fait & partir d’une bouteille d’hélium N55 de
Air Liquide. Les éventuelles impuretés sont condensées par passage du gaz dans une section de
capillaire plongée dans un bidon d’hélium. Le débit de gaz vers la cellule est réglé par une vanne
pointeau. Il est évalué en regardant le temps de vidage d’un petit volume tampon V de 200 cm?®
placé avant cette vanne (figure I11.10). L’hélium atteint la cellule par le capillaire (15) aprés avoir
traversé le bain d’hélium, ou il se condense en liquide. II faut environ 20 cm® de liquide pour

que le niveau du liquide soit au milieu du miroir, qui sont condensés en environ 1 h.
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Fig. I1.10: Circuit de remplissage de la cellule. Les croix cerclées représentent des vannes.

D. Performances et limitations

Nous discutons dans cette section différentes causes d’incertitudes et d’erreur qui affectent
les mesures effectuées avec le profilométre. Le bruit du systéme d’acquisition est le plus facile &
évaluer. Nous décrirons ensuite comment les signaux sont calibrés et comment certaines compo-
santes parasites des images sont éliminées. Enfin, nous discuterons plus en détail les grandeurs

physiques de la surface auxquelles les signaux optiques détectés donnent acces.

1. Bruit du systéme d’acquisition

Nous considérons ici une surface aussi lisse que possible pour laquelle les signaux optiques
recueillis sont traduits comme une carte de gradient d’altitude 6z(z, y) selon la formule (I1.2). On
observe que la différence entre deux images'prises successivement dans des conditions identiques
n’est pas nulle. On obtient un “bruit blanc” dont ’écart quadratique moyen o(§z) pour un pixel

- est-donné dans le tablesu I1.10.pour différents nombres.de sous-imzsges moyennges. N .-

N 1 |10 | 100
o (pm) 458 | 148 | 48 (I1.10)
MJE—lz(pm) 458 | 145 | 46

Le bruit o(6z) représente la limite de sensibilité du dispositif. Il varie clairement comme /N,
ce qui traduit simplement le moyennage de ce bruit avec le nombre d’échantillon. Une analyse
de la formule 6z = kKAS pour des intensités moyennes Ig ~ Ig = I, dont les fluctuations sont.

non corrélées et de méme variance o(I), montre que :

BPNC)
o(6z) = 2;-:)\T-

et
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Fig. II.11: Bruit de I'acquisition en fonction de P’intensité lumineuse maximale I1. Sur ’échelle log-log, la fonction est une
droite de pente -1.

La figure I1.11 montre comment varie o(6z) lorsqu’on augmente 'intensité lumineuse. o(6z)
décroit avec I avec une puissance proche de —1. Ceci suggére que o(I) est enéore dominé
par un bruit constant probablement d’origine électroniQue qui masque le bruit de grenaille
du photodétecteur. On aurait donc intérét a augmenter I'intensité lumineuse pour augmenter
la sensibilité du dispositif. Toutefois, par crainte de perturber par des effets thermiques les
phénomeénes observés, nous avons utilisé des puissances de ’ordre de 20 uW en sortie de la LED,
bien inférieures a sa puissance maximale. En mesurant I’échauffement de la plaque centrale de
la cellule lorsqu’elle est vide et isolée, nous avons pu estimer que sur un miroir de cuivre, la
puissance absorbée est de ’ordre de 0.3 uW. _

En conclusion, dans les conditions de fonctionnement choisies, la sensibilité de ’appareil est

limitée & une différence de hauteur d’environ 50 pm sur une distance de 3.6 um.

. . , - . . . . A - Che e enleea
R ataa :

2. Calibration et traitement des images

a. Deétermination des parameétres

s

Le signal S(z,y) est calculé & partir des deux images Ig(z,y) et Ig(z,y) fournies par le
systéme d’acquisition. Pour remonter au déphasage 6yp(z,y) d’ot lon tirera 6z(z,y) par la -
formule (II.2), ou bien la pente §z(z,y)/0102, on utilise la formule (II.8) si 6y est petit ou bien
le programme de traitement d’image inverse numériquement la relation (I1.6). Pour cela, il faut
connaitre précisément le contraste ¢ = Ip/I; et 'amplitude de la modulation ¢,,. A un contraste
.donné correspond une valeur optimum de ¢,, qui minimise le facteur x de I’équation (II.7).

Pour des raisons historiques, la valeur couramment utilisée est ¢, = 1.97, soit 1 — Jp = 0.75
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et E‘;Z—,;:% = 0.62. L’étalonnage de ¢,, a été fait en introduisant un déphasage fixe entre
les deux polarisations avec une lame A/4, pour avoir un signal constant sur toute 'image. En
comparant I’amplitude de ce signal avec le signal théorique lorsqu’on varie la tension d’excitation
du modulateur, on peut déterminer le coefficient de proportionnalité entre le voltage Vs qui
repére 'amplitude d’oscillation du modulateur et ¢,,. |

La détermination du contraste doit se faire en principe pour éhaque pixel. Pour cela, on
prend deux images sans modulation (¢,, = 0). Pour la premiére, on ajuste 'intensité (II.5) au
minimum Ip en translatant Wi, ce qui correspond & ¢y, = 0; pour la seconde, on cherche le
maximum [; obtenu pour ¢, = 7. Le réglage de 'uniformité de I’éclairement permet rarement
de faire mieux que 8% sur toute Pimage. Une variation de 8% de I; conduit pour les réglages
< courants, a des variations de 3% du facteur x-.Quand on peut tolérer une erreur de cet ordre sur la
détermination des épaisseurs, on utilise le méme rapport de contraste pour toute 'image, ce qui
allege le calcul. C’est en particulier le cas pour les films de prémouillage dont les épaisseurs sont
faibles, et l'incertitude relative sur 1’épaisseur nettement plus impor'tante que 3%. Au contraire,
pour la détermination des angles de contact, les épaisseurs sont importantes, et il vaut mieux

utiliser une matrice de contrastes.

b. Vérification de la calibration

Il est prudent de vérifier que ’ensemble de la chaine d’acquisition et des programmes de
traitement donne un résultat fiable. Pour cela, on peut remarquer que c’est la somme 6o+ qui
intervient dans toutes les formules. Une variation connue 8y, doit produire une augmentation
des 6z de la quantité —Adpy, /8.

Pour connaitre ¢y, on commence par étalonner la variation linéaire de ¢y, avec la translation
Xw de.W; (formule II.4) en mesurant sans le modulateur, P’intensité transmise en fonction de

Xw. D’apres (IL.5), on obtient une variation sinusoidale dont la période Py fournit le coefficient
cherché : '

X
ﬁz:—w-i-cste

27 Pw

On trouve Py = 0 67 mm, en accord ralsonnable avec la valeur fourm par la formule (11 4), .

e < N R TEIOE e -

PW /\/2D1 =90. 65 mm.
On prend ensuite des images en fonctionnement normal pour différentes valeurs de X .

D’aprés I’étalonnage précédent, on connait le déphasage introduit par Wy, que l'on peut traduire

sous la forme d’un

\ ow _ AXw
6 —A— = ———— 4 cste
Bo)w =—Aor =~y *
représenté par la droite sur la figure I1.12. Le traitement des images fournit un 6z uniforme
ajouté au relief de I'image, dont les valeurs sont indiquées par les points de la méme figure. Le
faible écart entre les points et la droite théorique est de l'ordre de I'incertitude sur le relevé des

positions de Wj. Les pentes des deux concordent & 1% pres.



32 CHAPITRE II. DISPOSITIF EXPERIMENTAL

0.0 ) .
1 o % ﬁ,\ ‘ ( SZ)W
40 -j, ﬁa\% o (az)mesuzé_
20 -

8z (nm)

@]
] \ o
6 o ©

2,4 2,5 ' 2,6 2,7 2,8
position de W1 (mm)

Fig. 11.12: 6z introduit par les Wollastons en fonction de la position de Wy (l'origine de cette position est arbitraire).
(6z)w est déduit de I’étalonnage de W1. (6z)mesuré st la valeur donnée par le systéme d’acquisition, moyennée sur toute
une image.

Notons d’autre part sur la figure, que pour ce choix de ’amplitude de modulation, les 6z

mesurables sont limités a environ 4 45 nm.

c. Traitement des images

Les traitemehts qui sont effectués sur les images 6z(z, y) obtenues peuvent se classer en deux
catégories. Un premier type consiste & corriger l'image de défauts connus, ou 3 faire_ressortir .
i’évbﬁltidnﬁr:ci; I'image par rapport & une image de référence. Un deuxiéme type vise a calcu-
ler & partir de 'image un certain nombre de quantités physiques, qui dépendent du probléme
considéré. Nous discutons ici la premiére catégorie de traitement.

Nous avons vu qu’a I'image de la surface se superpose I'image du déphasage §pw (z,y) dd aux
Wollastons. Or pour des surfaces bien planes, le fond créé par ép(z,y) peut excéder largement
le relief propre de la surface. Comme 'information utile se situe souvent a des échelles beaucoup
plus petites que la taille de 'image, on améliore notablement la lisibilité de I’image en lui retirant
un polynoéme du second degré en z et y, ajusté pour minimiser ’écart. Notons que Y'on peut
faire une telle opération sur une partie de I'image, si ’on a de bonnes raisons de penser qu’elle

seule doit étre plane. Une fois cette opération effectuée, on a une image de la surface composée
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d’un ensemble de 6z centré en 0. _

~ Souvent la rugosité propre de la surface est supérieure aux déphasages introduits par les
films d’hélium que ’on souhaite étudier. On soustrait alors de I’image en présence d’hélium, une
image de la méme région en I’absence d’hélium. Toutefois, des effets mécaniques ou thermiques
provoquent au cours du temps des déplacements du miroir de quelques pm qui rendent la sous-
traction imparfaite. On fait alors une recherche automatique de la translation en minimisant
I’écart type de la différence. Pour décaler une image de valeurs de z et y ne correspondant pas
a un nombre entier de pixels, une interpolation est nécessaire. A ’expérience, cette opération
ajoute un bruit d’interpolaﬁon- qui peut atteindre une valeur maximale de I'ordre de 70 pm.
Remarquons également qu’au cours du femps, le fond oy (z,y) peut lui-méme se décaler. Lors
de la différence entre deux images, il reste alors un fond linéaire en z et y. Ainsi, lorsqu’on fait
une différence de deux images, on est souvent amené & retirer également un plan pour obtenir

un fond aussi constant et proche de zéro que possible.

3. Lien entre le déphasage 6y et les observables de la surface

Dans ce travail, nous aurons & considérer deux types de surface : d’une part des surfaces
métalliques, en particulier des films de césium déposés sur un substrat de cuivre ou d’or, et
d’autre part des films d’hélium liquide d’épaisseur et de formes variées déposés sur les surfaces

précédentes. Dans ces deux cas, il faut relier le déphasage 6¢(z,y) mesuré aux caractéristiques

de la surface.

a. Surfaces métalliques

Pour un subtrat métallique massif d’indice complexe n = n, + ik, I’amplitude complexe de
I’onde réfléchie par rapport a celle de ’onde incidente au niveau de la surface physique, est

donnée par la formule de Fresnel en incidence normale :

__n- 1
n+1
que l’pn écrifc 4
| Rt
ou, A est la longueur d’onde de la lumiére,
_ (ne—1)2+ K2

T (ne+1)2 442
le coefficient de réflexion, et

2k

C=A
d= —‘-]:—7—T—atrctam(ng g 52)

la profondeur de pénétration de ’onde dans le métal.
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Tout se passe comme si le faisceau lumineux se réfléchissait sur un plan d’abscisse z = d par
rapport & la surface réelle. Le tableau II.11 donne les valeurs de ces différents paramétres pour

le cuivre, l'or et le césium, mesurés a la longueur A.

nr K R |d(nm) | A (nm) | référence
CsaTyny (0281 165 | 074 -64.8 763 [50] (IL11)
Au évaporé | 0.14 | 4.266 | 0.97 | -27.8 750 [51]
Cu 0.4 | 355 |0.80| -328 | 750 | |51

7
Le microscope ne mesure donc pas exactement la topographie z.(z,y) de la surface réelle,
mais plutodt celle d’une surface apparente z, = (2. + d) (z,y)> |& Moyenne étant prise sur la tache
de diffraction du microscope. Le lien entre §yp et 2, est alors

b2,

bp = 471')‘

bz, étant la différence de z, entre les deux spots.
Dans le cas d’un film métallique d’épaisseur e et d’indice n;, sur un substrat d’indice ns,
Pamplitude complexe réfléchie est, en prenant toujours la surface du substrat comme référence

(voir par exemple [52]) :

= g—dime/A 101 ¥ Tis glimnie/A (L12)
1+ 701715 elimnie/A
avec g1 = Tzl:ﬁ et ris = —%51—211».

II est facile de vérifier que pour e = 0, on retrouve R = R; et d = ds. Pour une couche épaisse

(e > k1)), on trouve bien R = R; et d = e — d;. Pour des petites épaisseurs on a :

R=R, [1+8—”1 ( 2+1)e+...] (I1.13)

2
-1
d= d3+Re(Z; 1)e+
S

L’ epa1ss1ssernent apparent dlﬁere de l’epa.lsseur réelle dans le facteur Re(a—%ﬁ)

coT - ., - e el LT
s s e S e a [ A - e caa - sant S e e B * e
SR T it L S “Edia

b. Film d’hélium

Comme la polarisabilité optique de I’hélium est faible, les calculs seront faits au premier
ordre en (n — 1). On utilise les formules d’empilements de deux systémes de couches minces. Si
la surface est recouverte d’un film d’hélium d’épaisseur e, le coefficient de réflexion initialement

égal 4 rg, peut s’écrire sous la forme :

r o= roelimn—De/A 4 (IL.14)
L7 ; 1 tin(n-De/x _ T ; 1 r2etintn=1)e/A | '

n—
2

1 -1
—q —4111'6//\ + q 5 g 4im(2n—1)e/A + termes d’ordre (n _ 1)2 +



D. PERFORMANCES ET LIMITATIONS ‘ 35

i
avya

vide

///////////////////

métal

Fig. I1.13: L'¢quation (I1.14) vue en termes de réflexions. Les correspondances entre les termes de I’équation et les rayons
sont dans le texte.

Le premier terme est I’amplitude réfléchie par le miroir, déphasée par la traversée du film

d’hélium & I’aller et au retour (rayon 1 de la figure I1.13).

Les termes de la seconde ligne représentent la contribution de la surface du film d’hélium
contre le miroir. On peut en effet considérer qu’on a ajouté a 'interface vide/métal, une interface
d’hélium /vide qui lui est superposée. La présence de cette interface donne naissance a partir de
I'onde incidente & une premiére onde réfléchie d’amplitude ”T_l, déphasée par la traversée aller-
retour du film (rayon 2). Elle est décrite par le premier terme de la deuxiéme ligne. Cette méme
interface donne également naissance a partir de 'onde qui s’est réfléchie dans le miroir (d’ou un
premier facteur rg) 4 une onde d’amplitude —%i qui est renvoyée vers le miroir, qui s’y réfléchit
(d’od un deuxiéme facteur 7g) et ressort vers le haut (rayon 3). Cette onde subit le déphasage
dn 4 deux traversées du film d’hélium. Cette amplitude est décrite nar le denxiéme terme de la
deuxiéme ligne de (I1.14).

La troisiéme ligne représente la contribution de la surface libre du film d’hélium. Le premier
terme est 'amplitude réfléchie directement & partir de ’onde incidente (rayon 4). Le facteur de
phase décrit I’avance de phase due au décalage e par rapport a la surface du miroir. Le facteur ¢
a été ajouté pour tenir compte de l'inclinaison éventuelle de l'interface lorsqu’on a un angle de
contact 6 non nul. L’;)nde réfléchie est alors inclinée d’un angle 28 par rapport & I’axe optique
et seule une partie de I’onde réfléchie se trouve dans l’angle solide de ’ouverture du microscope.
Ainsi ¢ = 1 pour un angle de contact nul, et ¢ = 0 pour une inclinaison de la surface égale ou
supérieur au demi-angle d’ouverture. Le deuxiéme terme de la troisiéme ligne est ’amplitude

réfléchie par l'interface libre du film & partir de onde réfléchie par le miroir. Elle est renvoyée
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s’y réfléchir une deuxiéme fois, et subit un déphasage correspondant & quatre traversées du film
d’hélium (rayon 5). Si I'interface est inclinée, cette onde fait un angle —26 avec ’axe optique, et
elle n’est également que partiellement recueillie par le microscope, d’oll la présence du facteur
g.

Deux cas simples que nous rencontrerons par la suite sont traités de fagon plus détaillée : un
film mince paralléle et un coin d’angle supérieur & la demi-ouverture. Le cas du ménisque sera
examiné au chapitre III.

i) film mince (4me/A < 1)

On a alors ¢ = 1 et on peut réécrire 7 au premier ordre en e, et en négligeant les termes
d’ordre (n —1)2:

r o g 1+4i7r(n—1)§(1+-2—16+%)-) + o
d’ol
d=dp— (n—l)eﬂ—i—....
avec
1 vRo 4mdy

f=1-(

COS 11.15
s ) eos(RY) @.15)
Ainsi la variation d’altitude apparente z,, due a la présence du film, est ’'opposé de ’épaisseur
optique (n—1)e, multipliée par un facteur d’efficacité 3. Les valeurs de 3 pour différents substrats

sont donnés dans le tableau. I1.16

substrat G

césium évaporé | 0.213

(1I1.16)
Au évaporé 0.051

Cu 0.066

ii) diedre d’angle supérieur a la demi-ouverture

R . IV RIR S O DO SN SR oy - Y T RN F P

wo Ol Wislors g =0 et™

n-—1

P roe4i7r(n—1)e/«\ [1 +
7o

(& = 1ro) +}

d’ol 'on tire

A(n-1) . 4nd 1 VRs.
o sin( /\0)(2\/1?_0+ o)+ o

Outre la variation d’altitude apparente due & la couverture (terme —(n — 1)e), d comprend

d=d0—(n—1)e+

également une correction & dy dont 1’ordre de grandeur est (n — 1)dp. Elle n’est présente que sur

la surface couverte par le liquide.
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c. Effet d’amplification

Jusqu’ici nous avons implicitement admis que les films métalliques constituant le substrat
étaient faits de matériaux homogenes ayant les propriétés optiques des matériaux massifs. Or il
est connu que ce n’est pas souvent le cas ( [53]). .

i) Tout d’abord l'indice effectif des couches déposées sous vide est différent de celle du
matériau massif. Pour le césium, Monin ( [54]) fait état de changement des propriétés optiques
des couches déposées 4 77 K lorsqu’on les réchauffe 4 195 K. Il faut donc s’attendre & une certaine
incertitude sur les valeurs de d et R & utiliser.

ii) 11 existe également des possibilités de résonance avec les plasmons de surface donnant lieu
4 une amplification des déphasages. optiques observés. Cette propriété est d’ailleurs exploitée
pour exalter la génération de seconde harmonique ou Peffet Raman produit par des molécules &
la surface de certains films métalliques ( [55]).

Rappelons que les plasmons de surface sont des excitations électromagnétiques se propageant
dans le plan de la surface, et dont les champs décroissent exponentiellement vers I’extérieur et
vers lintérieur du métal. Pour une surface plane, ces ondes ne sont pas couplées aux ondes
optiques incidentes sur le métal, et restent donc invisibles. Une rugosité de la surface, ou une
inhomogénéité du matériau a une échelle de 'ordre ou plus petite qu'une longueur d’onde op-
tique, a deux conséquences importantes. Tout d’abord, les plasmons de surface se présentent
plutét comme un ensemble de modes localisés latéralement dans le plan de la surface. De plus,

_ils peuvent étre diffusés vers I’extérieur par les rugosités. Inversement, ils peuvent étre excités
par une onde incidente sur la surface. Ainsi, le champ électrique au voisinage de la-surface n’est
plus donné par les équations de Fresnel, mais peut étre notablement plus important en certains
endroits si une résonance y est excitée.

Voyons maintenant les conséquences pour les sighaux optiques recueillis. En P’absence de
film d’hélium, on s’attend & des variations locales de la réflectivité mesurée et de la longueur
de pénétration apparente d. Un film d’hélium, d’épaisseur e faible par rapport a la portée des
fluctuations des champs optiques, va se trouver localement dans des champs pius élevés que ceux
prévus par les équations de Fresnel. Le champ E, créé par la polarisation électrique du film, .
dans ce champ local, va étre plus grand dans la méme proportion. Comme c’est ’interférence
entre le champ E, et le champ renvoyé par le miroir qu: donne naisance au déphasage que nous
mesurons, on s’attend & voir ce déphasage amplifié dans la méme proportion. Nbus donnons au

chapitre IV un exemple ou I'on peut supposer qu’un tel phénoméne existe.

4. Conclusion

La méthode optique retenue a une sensibilité suffisante pour faire 'image d’un bord de film
d’hélium d’une épaisseur de ’ordre d’une dizaine de nm. En revanche, la calibration absolue des

épaisseurs peut étre affectée par plusieurs phénomeénes parasites, dont il faudra tenir compte.
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Chapitre 111

Production et caractérisation des

couches de césium-

La qualité des surfaces utilisées est un élément déterminant des expériences de mouillage.
C’est également le paramétre le plus difficile & maftriser et & caractériser. Dans ce chapitre, nous
discuterons les différents éléments qui contribuent aux propriétés de mouillage d’une surface de
césium, ainsi que les différentes fagons de les produire. Puis nous détaillerons la procédure de
réalisation utilisée dans ce travail, et les mesures d’épaisseur et de réflectivité effectuées pendant
la réalisation des couches de césium. Nous avons choisi de caractériser les propriétés de mouillage
des surfaces en mesurant ’angle de contact d’avancée de I’hélium dans l'intervalle de température
de 1.4 K 4 2 K, qui contient la température de mouillage. Nous décrirons la procédure de mesure
de ces angles et les résultats obtenus pour les surfaces réalisées. Ces résultats seront comparés a

ceux obtenus par les autres groupes.

A. Surfaces idéales et surfaces réelles

Les propriétés de mouillage d’une surface par un liquide dépendent & la fois des propriétés
a courte et & longue distance de l'interaction entre le fluide et la surface. Le cas idéal d’une
mteractmn 1nvar1ante par tra,nslatxon le 1ong de la surface n’est réalisé avec une bonne approxi-
matlon que pour la surface non st uctulee d'un hqulde, comme dana ies experlenceb reahsees
par J. Meunier, D. Bonn et leurs collaborateurs ( [13], [12]). Les surfaces solides comme celle du

césium s’écartent de cet idéal de différentes fagons que nous allons discuter.

1. Imperfection et désordre des surfaces solides

La meilleure approximation d’une surface idéale est un plan cristallin de haute symétrie. Par
exemple, pour le césium qui cristallise dans un réseau cubique centré de parameétre de maille
acs = 6 A, ce serait un plan du type [1 1 1] ou [1 0 0]. Méme dans ce cas, il faut ajouter & un
potentiel uniforme, une modulation décrivant la corrugation du potentiel & I'échelle atomique.

On peut remarquer que, pour un plan (1 0 0], la taille de la maille est 6.08 A, alors que la

39
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distance moyenne entre atomes d’hélium dans le liquide est 3.6 A. Bien que ce point n’est pas
fait I'objet d’étude précise, on peut penser que la longueur importante de coeur du potentiel
métal/alcalin (~ 5 A) contribue & atténuer cette corrugation. Il n’existe & ’heure actuelle aucune
évaluation des conééquences d’une modulation aussi microscopique du potentiel d’interaction sur
les propriétés de mouillage dans le cas hélium/césium. Si la surface n’a pas exactement 1’une des
directions précédentes correspondant aux surfaces d’énergie minimum, elle peut se décomposer
en marches successives. Ces marches constituent des lignes ol I’énergie de liaison des atomes
d’hélium présente un maximum dans le creux de la marche et un minimum sur le sommet.
On s’attend ainsi & une modulation du pouvoir mouillant dans la direction perpendiculaire aux
marches. L’évaluation de cet effet, méme qualitativement, est délicate dans la mesure ou il résulte
de contributions contrz;dictoires de la modification de l'attraction de Van der Waals, et de la
distorsion de la densité électronique par la marche. Il en est de méme pour tous les défauts
d’empilement qui peuvent altérer l’ordre cristallin de la derni¢re couche.

En fait, bien que des surfaces monocristallines de césium aient pu étre réalisées dans des
conditions particuliéres ( [56]), on s’attend plutot & ce que les surfaces réelles soient celles de
polycristaux, ou méme encore plus désordonnées.

e Si le procédé de fabrication permet aux atomes de césium de diffuser sur la surface pour
rejoindre les bords de terrasse plus liants, on s’attend & une croissance locale d’édifices cristallins.
On peut obtenir un monocristal uniquement s’il n’y a qu’un seul site de nucléation comme
dans la croissance a partir d’une pointe froide, ou si la surface du substrat de départ est celle
d’un monocristal judicieusement choisi ( [56]). Dans tous les autres cas, les conditions initiales
inhomogénes générent des polycristaux d’orientations variées dont la taille typique est au plus
de Pordre de I'épaisseur ecs de la couche de césium construite. On s’attend alors & ce que les
surfaces exposées de ces cristaux, fassent des angles avec la surface moyenne, et que les plans
cristallins constituant ces surfaces différent d’un point & l’autre sur des distances de ordre de
ecs- M. Swift, F. Toigo et M. Cole ( [57]) ont cherché & évaluer la variation des propriétés de
mouillage avec le plan cristallin exposé. Ils ont montré que selon le plan cristallin en contact
avec ’hélium, la variation de la densité électronique pouvait entrainer une variation de 10%
de la profondeur du puits de potentiel. Ceci entraine 4 0K une variation de og de 0.O3K/A2,
c’est & dire 100% de la variation entre QK et 2K du pouvoir-d’étalement. S du film. II faut done
re‘ﬁeni.r qﬁé&les ﬁ~ucfuéﬁdns de 1’6rielitation du plan crist.éllin sur un substrat polycr;s-t:allin sont
susceptibles de produire des fluctuations significatives du pouvoir d’étalement. On peut évaluer

*également l'ordre de grandeur de ’effet des fluctuations de ’orientation de la surface elle-méme
4 un niveau meésoscopique. Si a est 'angle d’inclinaison locale de la surface par rapport & la
surface moyenne, le pouvoir d’étalement moyen d’un film épais recouvrant ’ensemble des reliefs
supposés faibles est (loi de Wenzel) ( [58]) :

Sf = —7+(0w—asz)< . >

cos o

e Lorsque la température est trop basse et que le flux de dépostion est important, les atomes

n’ont pas le temps de diffuser pour s’arranger en édifice cristallin. On obtient alors une structure
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Fig. II1.1: Pression de vapeur saturante de gaz susceptibles d’étre présents dans la cellule.

désordonnée, éventuellement non compacte, d’autant plus que le flux de déposition est grand. Il
est ainsi connu que les miroirs métalliques faits de cette fagon sont caractérisés par un coeflicient

de réflexion et un indice différent du métal massif correspondant. Dans le cas du césium, une

telle observation a été faite par Monin ( [54]).

2. Pureté chimique
La pureté chimique‘de la surface dépend‘ d’une part du procédé de fabrication que nous

détaillerons dans la partie B, et d’autre part de la pression partielle des contaminants éventuels
dans ’enceinte contenant la surface. Pour conserver & une surface ses propriétés originales &
mieux que 1% pendant une semaine, il faut que la densité des impuretés en phase gazeuse dans
Penceinte soit inférieure & 10% cm™3. Ceci correspond & une pression partielle & température
ambiante inférieure 4 0.5x10~13 mbar, ou 3.107!6 mbar & 2 K. De telles conditions de pureté
.. ne peuvent étrc obtenues.nn’d basse températurer La fgure 111 donne les preSsions de vapeur
saturante de quelques gaz susceptibles d’étre présents dans la cellule en fonction de la terﬁpéra—

ture. Ces valeurs sont extrapolées de données & plus haute température ( [59]) en utilisant une

formule du type :
B

logm psat = loglo T + A - T
La figure III.1 montre que si les parois de la cellule ou du tuyau de pompage restent au dessous
de 13.K, les conditions précédentes sont réalisées pour 'oxygéne et ’azote mais pas pour ’hy-
drogene. Des impuretés éventuelles déposées sur la surface de césium constitueraient des centres
plus attractifs pour ’hélium que la surface de césium. Toutefois, il faut mettre 3 part le cas de

Poxygeéne qui, en faible quantité, crée des sous-oxydes de césium & faible travail de sortie pour

- g f
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les électrons. Il peut ainsi diminuer la profondeur du puits du potentiel de Van der Waals et
rendre la surface moins mouillable pour 'hélium (voir [20] et [60]). A plus haute concentration,
la formation d’oxydes saturés conduit & I'inverse a des zones plus mouillantes.

Les remarques précédentes pourraient laisser supposer qu’il est impossible de préparer des
surfaces de césium autrement qu’a basse température. En fait, il n’en est rien grice & deux
propriétés qui font du césium un excellent “getter” permettant de conserver le vide dans des
tubes fermés étanches en piégeant en particulier ’oxygeéne et l’eau. La premiére propriété est
que les oxydes de césium sont solubles dans le métal, la seconde est la tension de vapeur assez
élevée pour permettre & la surface du métal de se renouveller. Si la quantité de césium métal
dans I'enceinte est suffisante, elle permet une sorte d’autonettoyage de 'oxygéne de I’enceinte et

un renouvellement de la surface tant que la tension de vapeur du césium est suffisante.

B. Préparation des surfaces de césium
1. Choix d’un procédé

Il existe deux types de procédés pour obtenir un substrat de césium.

On peut utiliser directement la surface d’un métal massif fondu et solidifié¢ 4 température
ambiante. Ce procédé a été utilisé dans les premiére expériences de mouillage et prémouillage sur
le césium et le rubidium ( [61], [62]). Les surfaces obtenues ainsi sont trés rugueuses et diffusent
la lumiére. Elles ne peuvent pas étre utilisées comme miroir. Une variante utilisée par Klier et
Wyatt consiste & mettre dans la cellule du césium massif et & mettre la cellule & 200 °C pour
que la pression de vapeur saturante du césium crée une couche de césium sur toutes les parois
lors du refroidissement. Il faut alors choisir des surfaces qui soient mouillées par le césium & ces
températures, ce qui est le cas du tungsténe. Ce procédé suppose une technologie entiérement
ultravide pour la cellule permettant de trés bien dégazer les parois, c’est & dire une température
supérieure & 200 °C. Ceci est incompatible avec les joints d’indium assurant 1’étanchéité de
l'objectif. Il faudrait également empécher le dépot du césium sur l'objectif. Enfin, ce procédé
demande que la cellule soit fermée de fagon étanche a terﬂpérature ambiante, puis rouverte in

situ a basse température pour permettre son remplissage en hélium, ce aui .complique le dessin
 dela cellule. |

Ceci nous a conduit & nous tourner vers le deuxiéme procédé consistant & déposer sur un
substrat froid des couches de césium & partir d’un évaporateur “SAES Getters”. Ces sources sont
constituées d’un creuset métallique de 12 mm de long et de 1 mm? de surface renfermant un
mélange de chromate de métal alcalin et d’un agent réducteur (alliage Zr-Al). Le chauffage par
le passage d’un courant de quelques ampeéres & une température de ’ordre de 800 °K déclenche
la réaction et les évaporateurs libérent leur alcalin ainsi que quelques autres produits en traces
infimes. Le flux est fonction de la température et donc du courant de chauffage. La “qualité”
des couches de césium produites par ces évaporateurs peut é&tre appréciée, entre autres, par

les résultats obtenus dans le groupe de P. Toennis. Dans la référence [56], les auteurs étudient
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la structure et les phonons de films alcalins, notamment cie films de césium. La référence nous
éclaire sur les précautions & prendre pour que le césium évaporé soit bien pur et sur les conditions
de croissance : Le substrat est un monocristal de cuivre dont-on a préparé une surface [111] par
polissage, néttoyage par bombardement ionique, et recuit & un millier de degrés C°. L’ensemble
de 'expérience est effectuée dans des conditions d’ultravide. Les évaporateurs sont dégazés une
heure avant chaque évaporation. Le dépot est réalisé & un flux tres faible, (1.2 monocouche/min).
En fonction de la température T du substrat durant ’évaporation, la croissance de la couche
emprunte différentes voies. A basse température (T=25K), la construction du dépét de césium
se fait couche aprés couche : une couche nait aprés que la précédente ait été remplie. Aux
températures supérieures, une couche commence & croitre alors que la précédente n’est pas finie
d’étre remplie, sans que cela semble nuire .4 .1’ordre cristallin. Mais la surface est constituée de
plusieurs plans cristallins. Pour obtenir uné bonne couche de césium, la température du substrat
ne doit pas étre trop froide pour permettre aux atomes de césium de se mouvoir sur la surface,
ni trop chaude pour ne pas délocaliser la surface sur plusieurs plans cristallins. Pour le césium

sur le cuivre, la température de ce compromis semble étre 75K.

Il n’est malheureusement pas possible de reproduire ici les mémes résultats. Les modalités
pour obtenir une surface cristallographique d’un monocristal sont impossibles & réaliser dans
notre montage. Mais nous utiliserons les indications générales fournies par les références [63]

et [56] pour utiliser les évaporateurs SAES et fixer les conditions de dépot.

2. Choix du substrat

A défaut d’un substrat plan & l’échelle microscopique, nous avons cherché des substrats
présentant un minimum de défauts pour la méthode optique utilisée, c’est & dire bien réfléchissant

et aussi peu rugueux que possible. Ainsi la faible surépaisseur correspondant au film d’hélium

Au cours de cette thése, nous avons réalisé des dépots de césium sur des substrats de nature
et de rugosité différentes. Leur rugosité a été caractérisée en utilisant le profilomeétre. La rugosité
est prise comme ’écart type des fluctuations de 6z, c’est & dire qu’elle est mesurée & ’échelle de
la résolution du microscope (3.6 pum). Des images sont montrées sur la figure III.2 et le tableau
III.1 en récapitule les caractéristiques. Le cuivre avait été choisi pour sa bonne conductivité
thermique. Il a été abandonné & cause des difficultés de polissage mais a été utilisé pour une
expérience. Une microbalance d’un modeéle similaire & celles utilisées dans le groupe d’Amherst
a été testé également. Finalement, pour les comportements de films de prémouillage qui sont
décrits dans cette thése, ce sont les miroirs d’or évaporé sur des substrats de silice polie, fabriqués

par la société SESO, qui ont servi de substrats aux dépéts de césium.
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substrat fabrication par rugosité
cuivre OFHC massif atelier du laboratoire 6 nm

cuivre OFHC massif société SESO 2.3 nm

or déposé sur microbalance société Colorado Crystal Corporation 0.5 nm

or déposé sur silice polie optique société SESO de 0.1 4 0.5 nm

(ITL.1)

Notons que ces résultats ne permettent pas de préjuger de la géométrie de la-surface & une

échelle microscopique.

3. Protocole de fabrication de la couche de césium

L’ensemble des remarques précédentes, et expérience, ont conduit & élaborer un protocole
de production des couches de césium. Il n’a été appliqué que sur les expériences les plus récentes.
Pour les expériences antérieures, la cellule et les évaporateurs ont été moins bien dégazés et les
flux étaient plus élevés. Le protocole est le suivant :

o dégazage de la cellule et des tuyaux de pompage pendant une journée & 80°C. En méme
temps, dégazage des évaporateurs avec une alimentation régulée a 3.8 A (un courant inférieur &
celui o0 démarre la réaction) pendant 5 heures.

e Une fois le cryostat & I’hélium, le miroir est déplacé de telle maniére que le microscope
observe la limite de PYombre du cache pour 'un des deux évaporateurs, le droit par exemple
(figure I11.4, étape 1). Le microscope est orienté de fagcon & observer le relief dans la direction
perpendiculaire & cette ombre (position en poinﬁllé de la figure I1.7). Il y a dans le champ du
microscope 4 la fois une zone ne recevant pas de césium, et une zone recevant le flux maximum. Il
sera donc possible de suivre la croissance de la couche, aussi bien par la variation de la réflectivité
qde par la mesure de P’épaisseur.

e L’écran rotatif de la cellule est mis en position de blocage du flux de césium et le courant
traversant les évaporateurs est monté en 15 mn 4 5.5 A, valeur & laquelle il est maintenu pendant
10 mn pour déclencher la réaction de production du césium. La cellule est en pompage pendant

_ toute la ddree du Jprocessus.

- v “- SN a-

Le ﬂux de césium depend de la tempéra.ture de levaporateur qui elle—meme depend du
courant qui traverse l’évaporateur, mais aussi de son isolement thermique par rapport & son
environnement. Celui-ci peut varier d’une expérience a ’autre et étre différent pour les deux
évaporateurs. La figure II1.3 montre les taux de croissance obtenus pour différents courants au
cours d’une expérience. On s’attend & ce que P'allure de la courbe soit la méme d’une expérience 4
P’autre, mais la courbe doit étre recalée & chaque expérience pour un courant choisi aux environs
de 5 A car on souhaite des taux de croissance faibles (de I’ordre de la monocouche par minute).

e Le courant est ajustée a la valeur choisie et on attend 10 min que le flux se stabilise.
L’écran rotatif est alors basculé pour laisser passer le flux de césium pendant quelques minutes.

Des images sont prises toutes les trente secondes. Elles donnent accés & la réflectivité et a la
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Fig. III.2: Les différents substrats étudiés. Attention, les échelle des 6z ne sont pas les mémes. L’image de la microbalance
a été prise avec un objectif x5.
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Fig. II1.3: Flux des évaporateurs de césium en fonction du courant qui les traverse pour deux expériences.

hauteur apparente de la marche de césium en fonction du temps. Tous les deux nous renseignent
sur 1’épaisseur réelle de la couche (voir paragraphe suivant).

e Si la vitesse de croissance est satisfaisante, on étalonne Pautre évaporateur en répétant les
mémes opérations de autre coté du miroir. .

e Une fois I’étalonnage effectué, afin d’éviter que des amas de césium ne créent des zones
d’ombres, la couche est créée en utilisant les deux évaporateurs en méme temps. Vu la quantité
d’hélium dans le bain, ’ensemble des opérations de chauffage doit durer moins d’une heure. Si
on a besoin de transférer de I’hélium, les évaporateurs et le chauffage de la cellule sont arrétés et

on recommencera les diverses étapes & partir du chauffage progressif des évaporateurs inclus. Le

dépot est fait & environ 80 K, la tetiipgérature Stant mesurée sur ia plaque de cuivre centrale qui

tient le miroir. La chaleur dégagée par les évaporateurs est complétée par celle d’une résistance
chauffante (=~ 3 W) pour que la cellule atteigne cette température. Le fait que la liaison entre la
cellule et le bain d’hélium soit faite par des tubes d’inox mince permet d’avoir la cellule & cette

température tout en conservant le tuyau de pompage de la cellule & 4 K & la traversée du bain.

4. Suivi de la croissance pour quelques surfaces

Nous détaillerons ci-dessous les parameétres relevés lors de la croissance des deux couches de
césium qui ont donné lieu & des expériences de prémouillage détaillées. Elles sont dénommeées

“surface 1”7 et “surface 2”. Nous verrons dans la suite que la premiére apparait nettement plus
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Fig. ITI1.4: Géométrie et étapes du dép6t de la couche de césium. Les deux premiéres étapes servent a 1’étalonnage des
évaporateurs. A 1'étape 3, les évaporateurs marchent de concert. Les traits pleins sont les flux d’évaporation & chaque étape.
Les lettres désignent les différentes marches observables. Dans le texte, les épaisseurs labellées X; ou X, font référence
aux épaisseurs de chaque c6té de la marche X, respectivement c6té intérieur du cache par rapport a ’axe optique et coté
extérieur. Notons que le flux en B de I’évaporateur est 0.67 fois celui en A. De méme le flux en D est 0.7 fois celui en C.
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Fig. ITL.5: Image de la marche située en F de la surface 1, moyennée sur un tiers d’image (profil de gauche) et intégrée
(profil de droite).

désordonnée que la seconde.

a. Surface 1

Le protocole de production gie__‘l'ep‘sunfaggﬁ_vl‘-_;djffére'].égé_r_,ement de celrri exposhian paragraphe
4. Le dégazage des évaporateurs a été fait alors que le cryostat était froid avec un courant de 3
A pendant 3 h. De plus un probléme de mesure de courant traversant un des évaporateurs a eu
comme conséquence la production d’une couche trés épaisse. La figure II1.5 montre 'image de
la marche située en F, ainsi qu'une coupe moyennée sur un tiers d’image et son intégration. Le
long de la marche, la_hauteur apparente de marche varie entre 200 et 300 nm. Vu les longueurs
de pénétration de la lumiére dans le césium (-63 nm) et dans or (-28 nm), la différence entre
épaisseur apparente et épaisseur réelle sera négligeable, ainsi que les hauteurs des autres marches,
nettement plus faibles. On en conclut que ’épaisseur réelle déposée est e; >~ 250 nm et qu’elle

I’a été au rythme de 40 nm/min.

Pour trouver la réflectivité, il nous faut faire quelques étapes intermédiaires. Durant la pre-
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miére étape, (Ig + Ig) 4, (voir la figure II1.4 pour la référence des lettres indicées aux différentes
marches de césium) a été multiplié par 0.985. Le flux de césium de 'autre coté étant 0.67 fois
plus faible, (Ig + Ig)p a été multiplié par (1-0.985)*0.67=0.99. La variation de réflectivité étant
faible, nous avons fait ’hypothése qu’elle était linéaire en ’épaisseur. Nous ne pouvons pas
mesurer directement cette réflectivité parce que, & méme réflectivité, le flux lumineux change

lorsque le miroir est déplacé. Dans la 2¢™€ &tape %%—Tﬁ} = 0.990, et dans la 3%™e gtape

(;ZT_%%%% = (0.826. En appliquant trois fois la formule 1.3 de ’annexe I qui donne la réflectivité
en fonction du signal, on en déduit les réflectivités relatives des surfaces B/A, C/B, E/C (pour
cette expérience on avait I, = 1575mV, I, = 125mV et Iy = 75mV). D’ou la valeur de la

réflectivité de la surface de césium par rapport a celle de P’or :
(Cs)
Ry

R = 0.79 £ 0.02

En utilisant la valeur de R{4%) de I'or évaporé donnée au chapitre 1, on trouve
R{®?) = 0.76 £ 0.02

Cette valeur n’est pas trés différente de la valeur calculée (0.74) avec 'indice du césium évaporé

donné au chapitre 1. Nous utiliserons dans la suite cet indice.

b. Surface 2

Le protocole de fabrication est celui exposé au paragraphe 4. La couche étant nettement plus
mince que celle de la surface 1, nous ne pouvons pas négliger ’effet des longueurs de pénétration.
Pour cela, regardons la progression des épaisseurs au cours des étapes de I’évaporation. Les étapes
sont celles décrites sur la figure I11.4.

Etape 1 : L’épaisseur apparente de la marche A, intégrée sur sa largeur (20 um), est de 7 nm.
La figure II1.6 montre 1’épaisseur apparente d en fonction de I’épaisseur réelle e de la couche pour
une couche de césium sur un substrat d’or, calculée d’aprés la formule I1.12. Dans le cas d’une
couche inhomogene, la surface apparente est & une altitude d correspondant a la valeur locale de

Pépaisseur réelle e. Le profilométre mesure le gradient d’altitude de la surface apparente, pris sur

3.6 00, Er.irtagrant. oo gradient d’altitude, on obtient le.diffaronce d’4paigsent .apparente par-.. .

rapport au point initial. Si on part d’une régiAon non couverte, celle-ci vaut zéro. Sinon, il faut
connaitre I’épaisseur initiale. A 7 nm d’épaisseur apparente intégrée correspond une épaisseur
réelle en A; de 22 nm. Compte tenu de la variation de flux entre A et B, I’épaisseur réelle en B
est de l'ordre de 22 nmx0.67 = 14.7 nm. L’incertitude sur la mesure de 1’épaisseur apparente
vient des fluctuations d’épaisseurs sur la zone de détermination, c’est & dire une demi-image.
Elle est de 0.4 nm. Il lui correspond une incertitude d’épaisseur réelle de 2 nm en A; et 1.3 nm
en B. La vitesse de dépot durant cette étape a été en B de 28 nm/min.

Etape 2 : L’épaisseur apparente en C est 4.5 nm. En tenant compte du fait qu’il y a sous
cette marche 14.7 nm d’épaisseur réelle de césium, la variation d’épaisseur réelle correspondante

est 10.6 nm, soit au total une couche en C; de 25.3 nm. L’épaisseur réelle en D; est maintenant
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Fig. II1.6: Courbe d’épaisseur apparente d en fonction de I'épaisseur réelle e pour une couche de césium sur un substrat
d’or et pour les indices notés en haut et & droite de la courbe.

celle en D, =10.6 x 0.67 = 7.1 plus celle de A; (22 nm) soit 29.1 nm. La vitesse de dép6t en C;
a été 5 nm/min.

Etape 3 : Les deux évaporateurs marchent simultanément. Nous ne pouvons pas passer
directement des épaisseurs apparentes mesurées sur chacune des marches en E et en F aux
épaisseurs réelles, car il faut connaitre la nouvelle épaisseur extérieure & chacune des marches.
Nous procédons par itération. Imaginons d’abord que I’évaporateur opposé 4 E n’y a rien déposé.
T énajssenr. de. référence est, alors. celle B, snit 14.7 nm. De-Vépainsen: appacesdc; 10, Tnmyon
en déduit la dénivellation réelle correspondante, 22 nm. On en déduit I’épaisseur réelle en F, :
22 x 0.67 = 14.8 nm. L’épaisseur apparente de la marche F, 3.4 nm, correspond & une épaisseur
réelle de 8.26 nm. On en déduit ’épaisseur réelle qui s’est déposée en E, que ’on ajoute aux 14.7
nm initiaux. On corrige alors les calculs précédents, et ainsi de suite jusqu’a convergence. Aprés
plusieurs itérations, on arrive au résultat : épaisseurs réelles en E;, e=40.6 &= 3.0 nm et en Gj,
e =43.933.7 nm. L’étape 3 a é&té réalisée en deux fois, la premiére 4 la vitesse de 1.3 nm/min,

et le dép6t final pour une épaisseur de 1’ordre de 1 nm, & la vitesse de 'ordre de 0.3 nm/ min.

Nous ne pouvons pas comparer cette épaisseur & celle donnée par la baisse de réflectivité,

car le courant d’obscurité de la caméra a semble-t-il varié notablement au début des mesures.
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limite du césium

ligne triple

hélium

2
Fig. III.7: Effet de 'ascension capillaire de I'hélium sous le cache. L’ascension capillaire vaut | = 1&% ~ 1 mm pour
¢e=07mmal8K.

C. Mesure des angles de contact

Afin de caractériser les surfaces de césium obtenues et de les comparer & celles des autres
groupes, nous avons mesuré sur chacune d’elles les angles de contact de I’hélium en fonction
de la température. Nous décrirons d’abord la maniére dont sont obtenues expérimentalement
les images de I'hélium mouillant partiellement la surface. Nous calculerons ensuite le profil
théorique & travers la fonction d’appareil du ménisque associé & un angle de contact donné. Ceci

nous permettra de déterminer les angles 4 partir des images obtenues.

e L e e "”;r‘_“g‘-ﬁ“.“. Sgeae T
1. - Procédure expérimentale :

La mesure des angles de contact doit se faire avec une ligne triple non courbée. L’hélium
mouille le miroir dépourvu de césium sous le cache. Il y subit une ascension capillaire qui courbe
le ménisque & proximité des bords du cache sur une région d’environ 1 mm de large (voir figure
II1.7). Les angles sont mesurés hors de cette région.

L’injection d’hélium se fait a la température désirée, et est arrétée lorsque l'on voit dans
la caméra regardant & travers ’oculaire, le haut du ménisque proche du champ de la caméra
d’acquisition. Aprés l’arrét de linjection, le liquide continue & monter lentement, parce que
P’hélium condensé dans le tuyau de pompage s’écoule au fond vers la cellule. La ligne triple

traverse la zone observée a la vitesse de I'ordre.de 1 um.s™!. On prend une série d’images de
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Pavancée du ménisque sur la surface avec le profilomeétre mesurant le gradient de couverture
dans la direction perpendiculaire & la ligne triple. La figure II1.8 montre un exemple de telles

images.
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Fig. II1.8: Image du liquide mouillant partiellement la surface. L’angle de contact est de 'ordre de 20°. La surface séche est
la partie supérieure de l'image, le ménisque, la partie inférieure. L’angle de contact non nul apparait & travers la discontinuité
de la pente a la ligne triple.

On y voit clairement que le gradient d’épaisseur est discontinu 4 la ligne triple, et donc que
I’angle de contact est non nul. On note également que la pente du liquide n’est pas constante,
mais qu’elle croit lorsqu’on s’éloigne de la ligne triple. C’est 1’effet de courbure du ménisque d &
la gravité, caractérisé par la longueur capillaire [.. La figure II1.9 montre des profils tirés de ces
images. Pour analyser ces profils et en tirer I’angle de contact, nous avons déterminé les profils

theorlque at;tendus compte tenu de la fonct:on d’ apparell, pour dlfferents angles de contact de 0

20° ATt SR e s T LT B T Lo Phe el e e LS

2. Profils théoriques du ménisque

La géomeétrie et les notations sont définies dans la figure II1.10. Nous devons d’abord dé-
terminer le profil z2(h) du ménisque, puis calculer le signal correspondant donné par le sytéme
d’acquisition.

Pour la premiére étape, nous avons adapté le calcul de Adamson et al ( [64]) & notre géo-
métrie. Ce calcul prend en compte la gravité et les forces de Van der Waals non retardées,
représentées par un potentiel V(z) = —%?1 ou ACj3 est la différence des coefficients de Van
Der Waals entre He/He et He/Cs. En fonction de l'altitude X par rapport a la surface libre du
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Fig. I11.9: Profils expérimentaux tirés d’'images prises 'hélium avangant sur la surface 2, pour plusieurs températures :
a:154K;b:171K;c:1.80;d: 182 K. Les profils b, ¢ et d, ont é&té moyennés sur 50 pixels pour faire disparaitre le
bruit venant de fluctuations de 'interface. On voit sur les profils ¢ et d, au pied de la pente, 'oscillation venant du facteur
d’interférence 3. L'aspect du profil b dans 'intervalle 0-210 um vient de la saturation du signal optique.

liquide et & la distance z par rapport a la surface de césium, I’équation d’équilibre de l'interface
s’écrit :

ol v est la tension de surface liquide-vapeur, R le rayon de courbure du ménisque a I’altitude
X, p la densité massique volumique du liquide (on néglige ici la densité de la vapeur par rapport
a celle du liquide), m la masse d’un atome d’hélium. Ou encore en utilisant la relation R =
—(1+2')%2/2", ou 2’ est la dérivée de z par rapport & h, la longueur capillaire I, = Vv/Dpg,

Y- 4 — ACy .
et b la longueur définie par b* = e

z” b4

2~ _z
S e 20X - =) (I11.2)
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I11.10: Systéme de coordonnées et ménisque dans le cas d'un angle de contact 6. L’ascension capillaire maximum est

atteinte au point (Xp, Yp).

X cos & sin o
= h, . + 2z
Z —sina cosa
qui permet le changement de variables des dérivées :
dz  tana+ %Z)?
Ih 1 — tan ~4Z
dh 1 — tan QW
et I’équation III.2 devient alors :
N 2 Z” b4
——— T i —_ — . Y e e (T. ' R
£ pgmeaalid T R T TR Gn(}tr.z,):;/:‘,;2(hCOS“O{+Z',S‘nQ . z3)" SRR (LS \III'-B) n
Cette équation doit étre intégrée avec comme conditions aux limites g_; = —1/tan « lorsque

Le passage des variables (X, Z) & (h, z) est donné par :

_z — 00, et g—,’i ~ @ lorsque z < l. mais z > b(b/l.)/3. Ces deux conditions sont difficiles &
exprimer pour une intégration numérique. On procéde alors de la fagon suivante. On détermine
la solution analytique de I’équation (III.3) en l’absence des forces de Van der Waals (b = 0) et
correspondant aux mémes conditions aux limites. On trouve ainsi les coordonnées Xy, Zg de la

ligne triple :

= lcy/1—sin(f + a) . (I11.4)

= —_ — sin n sin (6 + a) __1_n \/ﬁ—s_im-*-ﬁ
VI-sn@te)tanat — e~ e | e e e
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Fig. III.11: Intensité lumineuse de la tache de diffraction de l'objectif sur le miroir, moyennée selon une direction. La

courbe continue est la courbe théorique. La courbe en tireté est la courbe approchée utilisée par le programme de calcul de
la fonction d’appareil.

Cette solution est une bonne approximation de la solution exacte loin de la paroi. On s’en
sert donc comme condition initiale [hi, Z, (%)i] de l'intégration numérique de (I11.3) & une dis-
tance z; de ’ordre de 100 nm. La tangente de ’angle de contact réel correspond au maximum de
(dz/dh). Un léger ajustement de z; permet de I'ajuster & tan §. Cet ajustement est particuliére-
ment sensible pour 8 = 0, ce qui était le cas considéré par Adamson. Il est également & prendre
en compte pour des angles faibles.

Pour trouver ensuite ’image de ce profil 4 travers la fonction d’appareil, le programme calcule
les amplitudes et phases de deux faisceaux réfléchis par le miroir 4 l'altitude h distants dans
la direction verticale de 0j02 = 3.64 um. Ces amplitudes locales sont calculées en utilisant la
formule (II.14) qui prend en compte l'inclinaison de la surface libre de ’hélium. Le facteur g,
“qui décrit la fraction-d¢ 'amplitude 1éfléchic par cette surface qui tornbe dans langle solide=- -
de I’objectif, est.pris comme une fonction de |4Z|, qui vaut 1 en 0, 0 pour |4Z| supérieur 4 la
demi-ouverture de I’objectif, et varie linéairement entre ces deux valeurs. Les amplitudes sont
ensuite moyennées sur la tache de diffraction en convoluant par la tache de diffraction approchée
montrée en figure III.11.

La valeur de 6z fournie par ’appareil se déduit de la différence de phase §¢ entre les deux

faisceaux par la formule I1.2, d’oll 'on déduit la pente apparente p :

b2 _ X g

- 0102 0102 Y

Les parameétres utilisés sont présentés dans le tableau III.5.
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Fig. II1.12: Longueur capillaire de Phélium, I = (v/pg)1/2. v est tiré de [8] et p de {78].

paramétre valeur référence

« : 10°

0103 3.64 um

AC; AC; = 673 — 120 = 553 KA% [9), [10] (I11.5)
l. 0.7 mm voir figure 111.12

réflectivité  0.74 | voir tableau I1.11

dos 65 nm

La figure II1.13 montre des profils obtenus pour différentes valeurs d’angles de contact. Les
courbes en tireté sont les courbes idéales correspondant & la pente locale réelle multipliée par
’ (7’%;}) B T R B N A R FLA N L I g rmee®

Pour des angles de contact 6 supérieurs & 5°, la discontinuité des courbes a la ligne triple est

reliée a I'angle de contact 6 par :
Ap=(n—1)tané

On constate qu’on peut tirer cette discontinuité de la courbe simulant une courbe expérimentale,
en prenant la distance entre les asymptotes des parties droite et gauche de la courbe, & ’abscisse
ol la pente est la plus grande.

Les courbes de la pente sont ensuite quasi-linéaires, indiquant que le profil du ménisque est

en bonne approximation parabolique. La pente |dp/dh| de cette courbe est, d’aprés (IIL.3) et

¢ ¢ . oSt e s TE T gy
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Fig. I11.13: Profils théoriques A travers la fonction d’appareil d'un ménisque pour différents angles de contact. Les para-

meétres sont donnés dans le texte. Les courbes en tireté représentent simplement la pente réelle du liquide multipliée par

{n —1)=0.026 (le pic pour les angles faibles est un artefact numérique). Les courbes successives sont décalées verticalement
pour plus de clarté.

(ITL4) :

d 2 .
|52 - =D = (= D Tsm@ D

Tocos® 0 (IIL.6)

- CRS L e - . T

La ﬁgﬁre 11114 compare les valeurs expérimentales aux ;\faleurs théoriques utilisant les angles
correspondants. Il existe un écart systématique d’un peu plus de 10 % entre les deux qui pourrait
venir de 'influence du cache.

Pour des angles de contact inférieurs & 5°, on voit apparaitre des oscillations qui rendent
impossible un dépouillement simple de la courbe. La phase de ces oscillations par rapport a la
ligne triple dépend de la longueur de pénétration d, et leur extension en h dépend de l’angle
d’ouverture de ’objectif. En principe, l’enregistrement d’un profil une fois la surface mouillée
(0 = 0°) devrait permettre par un ajustement de déterminer ces deux paramétres; puis, pour
des angles non nuls de déterminer ces angles par ajustement avec le seul paramétre 6 des pro-

fils théoriques, en conservant les parameétres précédents pour d et I'ouverture effective. En fait,



58 CHAPITRE III. PRODUCTION ET CARACTERISATION...

X points théoriques
0.10 O  points expérimentaux

0.09

g fo j

~~0.08 I3
£ 7 g
£ 0.07 1
e
s

ol

isqu
|—1

0.00 ' . r r —— ' - 1 —

166 168 170 172 174 176 178 1.8 1.82 184
T (K)

Fig. III.14: Courbure du ménisque (égale 4 la pente de la droite du signal donné par le ménisque). Les valeurs théoriques
sont calculées par la formule (III.6), ol Il a été prise constante et égale & 0.7 mm. L’incertitude sur 8 entraine une barre
d’erreur sur les valeurs théoriques inférieure 4 la taille des symboles.

nous n’obtenons pas de bons ajustements pour § = 0°. La figure I11.15 en montre un exemple.
Pour faire apparaitre le détail de ’oscillation au voisinage de §z = 0, on a soustrait aux profils
théorique et expérimental des ajustements linéaires aux asymptotes. L’origine de ’abscisse est
le point de rencontre. de ces asymptotes: Le profil par rapport a-ces asymptotss- montre_dore.
nécessairement une cassure de pente i 'origine correspondant a la pente l:—ii%i . Le profil expé-
rimental a été pris sur une troisiéme surface, aux caractéristiques analogues a la surface 2. Le
profil théorique a été calculé pour d; = —63 nm et C3 = 672 KA3. On trouve de facon générale
beaucoup moins d’oscillations sur les profils expérimentaux que sur les profils théoriques. Outre
le bruit et les défauts, il est vraisemblable que les ondes capillaires excitées par les vibrations du
montage brouillent en partie les oscillations. Ainsi un deuxiéme profil a été calculé en supposant
des fluctuations de la position du sommet du ménisque de 2.5 pm. On obtient un accord qualita-
tif avec le profil expérimental. Il faut souligner que ce dernier est trés sensible & la détermination
des ésymptotes. En conséquence, les mesures des petits angles sont entachées d’une plus grande

incertitude.
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Fig. II1.15: Profils expérimentaux et théoriques d’un liquide mouillant la surface 3 (aux caractéristiques analogues a la
surface 2). La droite correspondant a la courbure du ménisque a été retirée aux profils afin de faire ressortir les oscillations
venant du facteur 8. Les cercles sont des points expérimentaux. Les deux autres courbes sont des courbes théoriques ajustées
4 la main pour d; = —51 nm. La courbe en trait continu sans point est celle avec des points convoluée par une exponentielle
de largeur & mi-hauteur 2.5 ym, pour simuler 'effet de fluctuations de la ligne triple.

3. Angles de contact mesurés et température de mbuillage
a. Présentation des résultats

Les figures ITI.16 et II1.17 montrent les angles d’avancée mesurés respectivement sur la surface
-1 et la sarface 2, pour Aifférentes températures. T.a barre d’erreur, qui représenfe la.dispersion
des valeurs obtenues sur les différentes lignes d’une méme image, est montrée pour deux points.
Pour chaque température, les différents points expérimentaux représentent les différentes valeurs
obtenues au cours de P’avancée. On constate que la dispersion de ces points est plus grande que
la barre d’erreur de chacun d’eux, déterminée par I’écart quadratique des valeurs obtenues
sur différentes lignes d’une image. Elle ne peut donc étre attribuée & une inhomogénéité de la
surface. En fait, nous avons constaté que l’avancée de la ligne triple n’est pas continue mais
qu’elle fait parfois des sauts de 100 pm, surtout & basse température. Aprés un saut, I’angle de
contact diminue, puis réaugmente progressivement jusqu'au décrochage. L’angle d’avancée est
alors représenté plutot par la valeur maximum de ’angle avant décrochage. Nous attribuons ces

grands sauts & un effet perturbant du cache. Entre chacun de ces sauts, la ligne progresse a
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Fig. II1.16: Angles de contact d’avancée sur la surface 1. La barre d’erreur est donnée sur les points 4 1.8 K.
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Fig. IT1.17: Angles de contact d’avancée sur la surface 2. La barre d’erreur est donnée sur les points & 1.67 K.
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vitesse moyenne & peu prés constante (voir la figure III.18) mais en réalisant des micro sauts de

quelques pm visibles sur ’image en direct. Nous retrouvons ici le phénomeéne étudié en détail
par E. Rolley (ref. [65], [66]).

L A—§°
400 —0— 13°
000
350 /O/U/O
_A
300 o e
- / /A/A/A
£ 250 s
c ] S0  _A-A
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Fig. I11.18: Position en fonction du temps pour un point de la ligne triple pour deux angles de contact.

La décroissance vers 0 de P’angle de contact d’avancée lorsque la température croit, apparait
clairement. L’extrapolation & zéro selon une loi du type 8° ~ Ty — T permet de repérer la

température de mouillage. La figure II1.19, qui ne prend en compte que les angles supérieurs a
5°, donne respectivement pour Ty :

surface 1 : Ty = 1.891 K
surface 2 bord : Tw = 1.830 K

= surface 2 miliew Ty = 1BEFK - . o o e

Les résultats sur les angles de contact sont traditionnellement présentés sous la forme ycos 6
fonction de T, pour faire apparaitre le dépendance de o, — 04 avec la température. La figure

I11.20 montre le graphe correspondant qui fait apparaitre une dépendance faible compatible avec
la suggestion de Pricaupenko et Treiner (ref. [67]) :

os(T) — og(T =0) = =0.7 x 107373 K /A?

Une derniére fagon de présenter les mémes résultats consiste a porter le pouvoir d’étalement
S =053 —0g—7=—7(1 — cosh) en fonction de Ay = v(T) — v(T = 0) (figure II.21), ce qui
a l'avantage de faire apparaitre clairement d’une part que v crée ’essentiel de la variation de S



62 CHAPITRE III. PRODUCTION ET CARACTERISATION...

4t+++ Surface 1 : Ty=1.891 K

QOOOO Surf. 2 centre : Ty=1.859 K

80040 Surf. 2 bord : Tyg=1.830 K
25

®
+
+
20

L 1 1 |

15 A

I D

10

0 (deg)

| I T U}

1.t i ¢

-0.6 —-0.4 -0.2 —0.0 0.2 0.4
(T-Tw)"* (K*%)

jo
e
o

Fig. TI1.19: Détermination des températures de mouillage (Tw) par un développement limité de 8. Sur la surface 2, Ty

_est; différente pour les deux zones de détermination des.avrgles. .. . ...
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Fig. I11.20: ycos# fonction de la température. Les courbes en pointillés sont la variation de o, prédite par Pricaupenko
et Treiner, placées verticalement pour s’ajuster aux différentes courbes expérimentales de -y cos#f.
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Fig. II1.21: Pouvoir d’étalement S en fonction de la variation de la tension de surface liquide/vapeur -Ay(T) = v(T' =
0) — ¥(T). Notez le démouillage de la surface 2 observé & 1.26 K (ce point ne correspond pas 4 l'observation d’'un angle de
contact de recul non nul mais au démouillage d'un film d’hélium décrit au chapitre suivant).
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avec T, et d’autre part que v et S évoluent trés peu entre 0 et 1 K. La largeur de 'hystérésis en

S pour la surface 2 est de 'ordre de :
AS ~ —23 mK/A?

La largeur de 'hystérésis est plus grande pour la surface 1 sans que nous puissions préciser sa
valeur. La théorie de I’hystérésis de I’angle de contact de Joanny et de Gennes pour un désordre

faible exprime le résultat final sous la forme ( [34]) :
ycosf? =~ycosf, £ A

ou d, et 0, sont les angles d’avancée et de recul, 6, ’angle d’équilibre et A une fonction croissante
du désordre. Exprimé en terme de pouvoir d’étalement, hystérésis est symétrique par rapport
au pouvoir d’éta,lementumoy‘eln de la surface. Dans cette perspective, il ressort que la plus faible
hystérésis de la surface 2 traduit un désordre plus faible. Nous verrons, au vu des caractéristiques
de la transition de prémouillage, que c’est effectivement le cas. On ne peut toutefois pas conclure
qu’en l’absence de désordre, la transition de mouillage se situerait pour une température telle
que S = (S, + Sr)/2. En effet, quelque soit leur origine, il n’y a & priori aucune raison pour que
les fluctuations du pouvoir d’étalement responsables de I’hystérésis aient une valeur moyenne
nulle par rapport & une surface parfaite.

Terminons par un commentaire sur la figure II1.16. Qutre les points pour des angles supé-
rieurs & 5°, qui ont servis 4 déterminer Ty pour la surface 1, elle inclut aussi des angles plus
faibles, proches de 0 & des températures supérieures & Ty . Bien que les barres d’erreur soient
importantes, il semble qu’il subsiste un angle de contact fini, mais trés faible au dela de Tyy.

Nous verrons dans le chapitre suivant qu’une telle éventualité n’est pas exclue.

4. Comparaison avec les résultats des autres groupes

Des mesures d’angles de contact de I’hélium sur des surfaces de césium ont été effectuées par
trois groupes. J. Klier et A. Wyatt les ont mesurés sur du césium déposé a chaud sur des plaques
de tungsténe avec une mesure de force capillaire sur une large gamme de température ( {68]).
E. Rolley, C. Guthman ( [30]) d’une part, J. Rutledge, D. Ross, P. Taborek (groupe d’Irvine,

ref. [69(])4dfautre,_, part, ont fait des mesures par des méthades optiques sur.des surfaces de césium. v . -

fabriquées par des procédés semblables aux nétres. Les valeurs publiées par le premier groupe
sont prés de deux fois plus importantes que celles des autres groupes pour une température de
mouillage voisine. Ceci implique une forte dépendance en température de og. Enfin, I’hystérésis
trouvée est tres faible. Ces auteurs estiment que la “qualité” de leur surface est bien meilleure
que celle obtenue par le procédé de dépét a froid et que cela justifie les différences avec les autres
groupes.

La comparaison de nos résultats avec ceux des deux autres groupes utilisant le méme pro-
cédé de fabrication des couches de césium est faite sur la figure IT1.22. On constate une assez
grande similitude. Il faut noter que chacun des groupes observe une certaine dispersion des ré-

sultats suivant les couches de césium produites, certaines d’entre elles permettant d’observer
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le démouillage & basse température. Une mention particuliére doit étre faite des résultats ré-
cents de A. Prévost et al ( [70]), qui ont mesuré des angles de contact sur un substrat ol un
désordre controdlé a été introduit. Ils observent des angles de contact diminués par rapport & ceux
d’un substrat normal mais une température de mouillage assez peu différente. Cette derniére
remarque est également valable pour la figure précédente : toutes les expériences utilisant un
dépot de césium fabriqué par évaporation obtiennent une température de mouillage variant sur
un intervalle faible comparé & la largeur de ’hystérésis. Nous verrons au chapitre suivant que le
modéle d’Ising & champ aléatoire peut expliquer pourquoi : il prévoit dans le cas d’un désordre

fort une faible dépehdance de la température de mouillage vis & vis du désordre.
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Fig. I11.22: Angles de contact sur les deux surfaces de césium (hormis surface 2 “milieu”), ainsi que ceux mesurés par
d’autres groupes.
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D. Conclusions

Le procédé utilisé pour fabriquer les couches de césium est susceptible de fournir dans des
conditions optimales, des surfaces quasimonocristallines. Dans les conditions oi nous opérons, on
s’attend plutét a obtenir une surface polycristalline, ou pour des vitesses de croissance élevées,
4 une surface encore plus désordonnée. Les angles de contact sur les surfaces étudiées sont

semblables & ceux des groupes utilisant des procédés similaires de préparation des surfaces.
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Chapitre IV

Transition de prémouillage

Comme cela a été rappelé dans 'introduction, la transition de prémouillage est I’équivalent
hors saturation de la transition de mouillage. On peut utiliser la gravité pour produire de faibles
désaturations. La transition est alors simplement la fagcon dont une surface placée au-dessus
de Pinterface liquide-vapeur se couvre d’un film épais (mouillage) ou se séche (démouillage)
lorsqu’on varie la température, ou bien lorsqu’on monte ou descend le niveau du liquide. La
gravité, en créant un gradient d’énergie potentielle, devrait permettre de stabiliser “l'interface”
entre les couvertures minces et épaisses de la surface et permettre son observation. L’existence de
I’hystérésis invalide en partie ce scénario simple, mais ouvre également une nouvelle possibilité. A
lintérieur du cycle d’hystérésis, on peut préparer un film mince ou épais, métastable par rapport
a léquilibre thermodynamique. La microscopie par plasmons de surface a mis en évidence ces
films et leur métastabilité ( [28], [29]).

Nous avons tiré parti de cette possibilité de créer a volonté une “interface” entre une région de
couverture épaisse et une autre de couverture mince, pour étudier comment se fait la transition
de prémouillage, c’est 3 dire comment on sort de cet équilibre métastable lorsqu’on augmente. (911__ "
diminue) la température. Dans la suite, nous appellerons “film de prémouillage” le film épais,
stable ou métastable, dont I’épaisseur est fixée en premiére approximation par le coefficient de

Van der Waals de la surface et 1’écart au potentiel chimique de saturation.

Ce chapitre est divisé en trois parties. Nous présenterons tout d’abord la facon dont les
films de prémouillage sont préparés et visualisés, ainsi que ’analyse de leur épaisseur. Puis nous
décrirons successivement les transitions de prémouillage observées sur les surfaces 1 et 2 décrites
- au chapitre précédent, ainsi que quelques éléments d’interprétation de ces observations. Nous
verrons que la visualisation du film de prémouillage 4 la transition, réalisée pour la premiére fois

dans ces expériences, a révélé une variété de comportements inattendue.

67
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Fig. IV.1: Image obtenue aprés recul du liquide (le liquide est & environ 1 mm sous le bord). Un film persiste 14 ou se
trouvait la ligne triple. La température est 1.4 K.

A. Observation de films métastables de prémouillage

1. Préparation et images du film

Les désaturations que nous considérons sont produites par la gravitation sur une différence
de hauteur comprise entre 1 et 20 mm, ce qui correspond a Ay compris entre -5 pK et -100 pK.
Les variations correspondantes du pouvoir d’étalement du film sont données par la formule (I.1),
et valent respectivement -2 uK/A? et -15 uK/A2. Ces différences peuvent étre rattrapées par
une augmentation de température de 1.3 et de 8 mK. Ainsi les températures des transitions de
prémouillage sont pratiquement confondues avec celles de mouillage. La région.de 'mé_t.é.s"t-'abi lite
;;étend donc entre la t.empérature de démouillage (de 0 & 1.3 K selon la surface) et celle de
mouillage (de l'ordre de 1.9 K). Pour une température dans cette plage, le niveau du liquide
est avancé dans le champ observé, puis reculé en le pompant. Malheureusement, la disposition
du tuyau de pompage par rapport a la cellule est telle qu'une mise en pompage déséquilibre la
surface du liquide entre I’avant et ’arriére de la cellule. Afin que les vagues provoquées par le
pompage du liquide ne mettent pas en mouvement le bord du liquide de fagon intempestive, trois
précautions sont prises. D’une part la température est choisie assez basse pour que la ligne triple
soit “rigide”, pratiquement T<1.6 K. D’autre part, avant de le faire par pompage, le liquide est
d’abord reculé en chauffant légérement la cellule : le chauffage augmente la pression de vapeur

saturante et ceci a pour effet de diminuer le volume du liquide pour alimenter la vapeur. Enfin,
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Fig. IV.2: Image différence (image précédente moins image de la méme région séche), faisant ressortir la couverture
d’hélium.

I’ouverture de la vanne de pompage est effectuée de maniére trés progressive. Le chauffage est
maintenu pendant la durée du pompage pour éviter un refroidissement de la cellule. A mesure
que le niveau du liquide baisse, ’angle de contact diminue, puis s’annule sans que la ligne triple
ne bouge. Une fois que P’angle de contact est nul, la ligne triple devient le bord supérieur du
film de prémouillage, qui s’étend vers le bas jusqu’au haut du ménisque. La figure IV.1 montre
le bord de ce film sur la surface 1. La figure IV.2 montre la méme image aprés soustraction de
I'image de la méme région séche, ce qui fait disparaitre les défauts de la surface et fait ressortir

uniquement le gradient de couverture. Le film a été maintenu & la température 1.4 K et est

" -

L . - .. - -

On voit sur les images, coté film, comme des “bosses” d’hélium. Le proﬁl'd’une de ces
bosses (figure IV.3) montre un sommet arrondi et des flancs décroissants, dans le cas exposé,
sur une longueur de l'ordre de 13 um. Ces bosses sont vraisemblablement produites par la
condensation capillaire de I’hélium autour de poussiéres. Certaines d’entre elles sont visibles,
d’autres, submicroniques n’apparaissent pas optiquement. Nous verrons qu’elles constituent un
révélateur commode de la présence d’un film épais dans leur voisinage.

Notons que, dans les conditions de température et d’épaisseur ol nous opérons, les films épais
sont toujours superfluides, et sont connexes au liquide massif. Les évolutions que nous aurons
A considérer seront toujours lentes par rapport & la vitesse du 3*™¢ son qui assure I’uniformité

du potentiel chimique. La géomeétrie trés ouverte favorise la convection superfluide/vapeur et
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assure une bonne uniformité de la température. Pour des puissances de chauffage de ’ordre de
la dizaine de microwatt, les écarts de température restent en-dessous du K. Remarquons que la
situation serait différente pour une goutte isolée sur un plan de césium. Elle pourait étre amenée
a s'épaissir ou s’affiner en fonction d’éventuels écarts de température avec d’autres parties de la

cellule.
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Fig. IV.3: Profil d’un bosse d’hélium. Le liquide est & environ 0.8 mm au-dessous.

2. Mesure de I’épaisseur de films

Théoriquement, ’épaisseur e du film & une hauteur H au-dessus du niveau du liquide (voir

figure IV.4) est donnée (en négligeant la densité de la vapeur par rapport & celle du liquide) par

leséquations ;i e L e s T T
AC: A :
mgH — ——3—3— =0 poure< 203 (Van der Waals non retardées) (Iv.1)
e s
Acs

mgH — e% =0 poure> (Van der Waals retardées) (Iv.2)

27
(voir par exemple la référence [33] pour la distinction entre les deux interactions) ou Acs est une
longueur d’onde correspondant aux fréquences d’absorption du césium. D’apres [71], A¢s >~ 440
nm, soit %'T;l = 70 nm. Notons que le coefficient AC3 n’a pour I'instant été déterminé que par le
calcul et que a n’a été ni mesuré ni calculé. Comparer les mesures expérimentales d’épaisseurs

avec celles données par ces équations présente donc 'intérét de déterminer ces coefficients.
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Fig. IV.4: Schéma du film de prémouillage reste accroché a la paroi aprés recul du liquide.

a. Meéthode de mesure

L’altitude H est ajustée par pompage du liquide. Pour &tre certain de H, il faut pouvoir
visualiser le niveau du liquide. C’est pourquoi les altitudes accessibles sont celles pour lesquelles
le niveau est soit dans le champ des caméras, soit dans la fenétre arriére de la cellule. Si le bord
est dans le champ d’une des caméras, H est décomposé en Xo+ AH. Xj est ’ascension maximale
du liquide (c.f. figure IV.4) pour un angle de contact nul (c.f. chap 1) et un angle du miroir par
rapport & la verticale de 10°, soit Xg = lcv/1 —sin10° = 0.63 mm & 1.6K. AH est déterminé a
partir des images des caméras. Notons que le niveau du liquide n’est stabilisé que 20 min aprés

Parrét du pompage.

Ponr une altitude H, Péprisseur est déterminée de mapiére antomatione 4 _partir.de 'image
différence selon la méthode suivante. L’image est d’abord intégrée selon la direction de séparation
des Wollastons. Puis, le bord est approximé par une droite dont I’équation est déterminée & partir
de deux points entrés a la main. Ensuite, pour chaque profil on cherche un ajustement linéaire
de chaque c6té du bord, sur des zones de largeur n~ 10 pixels et distantes de 1~ 3 pixels du bord
du film. L’épaisseur du film est alors I’écart entre les deux droites au point du bord du film. La
figure IV.5 montre un exemple de profil et des deux ajustements. S’il existe des accidents locaux
qui peuvent géner ces ajustements, comme par exemple les défauts déja évoqués, ou bien si le
bord du film est courbe, la région sur laquelle sont réalisées ces opérations peut étre restreinte
4 une partie de I'image. La figure IV.6 montre la statistique de I’épaisseur déterminée ainsi sur

100 lignes successives. Nous en tirons I'épaisseur moyenne et 1’écart standard.
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Fig. I'V.5: Profil intégré d’un film de prémouillage déposé sur la surface 1. L’épaisseur est 1’écart pris au centre, entre les
droites ajustées sur le profil de part et d’autre du bord.
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Fig. IV.6: Epaisseurs apparentes du film de prémouillage sur la surface 1, le long du bord de film. L’écart r.m.s vaut 0.3
nm.
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b. Résultats

La figure IV.8 montre ’épaisseur apparente moyenne du film pour différentes valeurs de H
et pour trois substrats : les surfaces 1 et 2 (d’épaisseurs réelles respectives 250 nm et 40 nm) et
une troisitme dont I’épaisseur réelle de la couche de césium est 15 nm. Aux épaisseurs de ces
trois couches de césium correspondent respectivement les longueurs de pénétration -63, -50 et
-38 nm. La figure IV.7 rappelle la relation non linéaire entre 1’épaisseur apparente et 1’épaisseur
réelle des films d’hélium pour les différentes longueurs de pénétration des couches de césium
(celle du substrat d’or est -28 nm). On peut noter que ’effet de l'interférence est important

au voisinage des épaisseurs type utilisées (20 - 70 nm) : & une épaisseur apparente donnée,

elle fait varier l'interprétation en épaisseur réelle du simple au triple. La figure IV.9 donne les

épaisseurs réelles déduites des courbes précédentes, ainsi que la courbe théorique calculée pour
AC; = C§® — CHe = 673 — 120 = 553 KAS.
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Fig. IV.7: Lien entre 'épaisseur réelle et I’épaisseur apparente d'un film d’hélium sur une couche de césium dont la longueur
de pénétration est d.
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La variation expérimentale de 1’épaisseur avec l'altitude est donc compatible avec la loi de
puissance attendue des forces de Van der Waals non retardées. Par contre, si le C{® de la surface
1 peut étre égal & la valeur théorique, celui des surfaces 2 et 3, par contre, parait plus fort (Il
en est de méme si on prend pour 0303 une estimation théorique plus récente que celle utilisée
dans P’ensemble de la thése et publi¢e dans [72] qui est de 993 KA3). Mais il est vrai que ces
deux surfaces ont leur épaisseur (40 et 15 nm respectivement) inférieure & la valeur absolue de
la longueur de pénétration du césium volumique (-63 nm), on peut donc s’attendre a ce que le

film sente ’effet de la sous-couche d’or qui posséde un C3 nettement plus important.

Pour conclure, la barre d’erreur importante et les incertitudes sur la correction ne font pas

de la mesure des épaisseurs une mesure significative des coefficients de Van der Waals du césium.
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Fig. IV.8: Epaisseur apparente de films sur les surfaces 1 et 2 et sur une autre surface analogue & la n°2.

X surface 1

80 O surface2

70 —F - 4 A surface 3

60 4 1T —— VAW non retardées AC=673-120=553 KA®

3 o
~X k j)_i

50 -1
’E\ i \

40 e
c
N
© 30
o \\
5 S
Q T~
@ 20 - - e e S = S i
o
)

10

1 10 .
H (mm)

Fig. IV.9: Epaisseurs réelles correspondant aux épaisseurs apparentes de la figure IV.8. Les épaisseurs ont été corrigées de
I’effet de V'interférence en prenant pour la surface 1, d; = —63 nm, et pour les surfaces 2 et 3, dy = —51 nm. En log-log, on
s’attend 3 une droite de pente -1/3 pour e < 70 nm et une de pente -1/4 pour e 3> 70 nm.
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c. Cas d’une surface anormale

La figure IV.10 montre I'image d’un bord de film sur une surface de césium trés épaisse
(e > 600 nm), ayant été déposée & flux élevée (> 10 nm/min). Comparé 4 la figure IV.2, le film
apparait beaucoup plus épais, et présente des fluctuations d’épaisseurs de ’ordre de 1.5 nm. En
‘supposant 8 = 1, on obtient une épaisseur moyenne e ~420 nm, avec Ae=60 nm, alors que 1’on

s’attend a e ~ 50 nm.
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Fig. IV.10: Film anormalement épais vu sur certains substrats. Notez ’échelle de gris nettement plus importante que celle
des images de film précédemment montrées. La bande blanche en bas est le début du ménisque.

Cette anomalie, qui a été reproduite au moins une fois, est vraisemblablement causée par
des fluctuations géantes du. facteur .G liées.a des résonanges aléatoires dans la.couche de césium.
Nous avons évoqué au chapitre 1 la possibilité de telles résonances provoquées par des plasmons
de surface. Ceci indique alors simplement que la couche de césium est assez rugueuse pour que
de telles résonances soient excitées.

Nous avons cherché d’autres interprétations au cas ol les épaisseurs mesurées seraient bien
réelles. Elles ne résultent plus alors d’un équilibre-entre la gravité et la force de Van der Waals.
Une autre force doit étre invoquée pour provoquer cet épaississement. L’effet “fontaine” provoqué
par 'échauffement radiatif du substrat pourrait étre une cause d’épaississement. Mais outre le fait
que les ordres de grandeur des puissances nécessaires sont beaucoup trop élevées, une variation
de la puissance lumineuse d’éclairage ne produit aucun effet. Récemment, Luusola et al. [73] ont

suggéré qu’une densité suffisante de vortex piégés pourrait créer une énergie en 1/e s’ajoutant
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a la pression de disjonction en 1/e? due a I'attraction de Van der Waals. Toutefois plusieurs
éléments s’accordent mal avec cette hypothése. Dans le modeéle de la référence précédente, la
densité de vortex diminue de maniére irréversible lorsque 1’épaisseur augmente par annihilation
par paires. Une fois que le liquide macroscopique est passé sur la surface, il ne devrait donc plus
y avoir de force associée & ces vortex, et on devrait retrouver un substrat normal. Ce n’est pas
le cas. On peut modifier le modéle en supposant que les vortex se reconnectent sans s’annihiler
pour une épaisseur supérieure & leur distance. Mais il faudrait supposer de plus que la densité
de vortex piégés est assez reproductible d’un remplissage a l’autre, et qu’elle est corrélée a une
qualité locale du substrat car la “figure” des fluctuations d’épaisseur est assez semblable d’un
remplissage & 'autre.

En définitive, il semble qu’il faille mettre ces épaisseurs anormales sur le compte d'un effet

optique lié & la rugosité de cette couche particuliére de césium.

B. Transition de prémouillage sur la surface 1

En partant de la situation décrite & la section précédente, o 'on a déposé un film de
prémouillage dans le champ observé, en augmentant la température, I’hélium va envahir la région
séche. C’est la transition de prémouillage qui se passe en principe 4 une température légérement
supérieure 4 la température de mouillage Ty . Toutefois la désaturation correspondant a une
hauteur H =1 mm n’est que de Ay = —4.7 uK. La figure IV.11 montre que I’écart attendu entre
la température de prémouillage et Ty est 1.3 mK, A la limite de la résolution de nos mesures
de température. Remarquons qu’en partant de la méme situation initiale, un abaissement de
la température devrait conduire & une transition de démouillage, c’est & dire au séchage de
la partie initialement couverte par le film épais. L’hystérésis sur la surface 1 est telle que la
transition de démouillage nous est inaccessible et n’existe peut &tre méme pas. Nous n’étudierons
que la transition d’invasion de la surface par le film épais. Nous commencerons par décrire le
comportement des observables pendant la transition, puis nous verrons qu’il nous apporte des

informations complémentaires sur la courbe des angles de contact en fonction de la température.

1. Evolution du bord du film avec la température

- ‘e

Sur la surface 1, lorsqu’on éléve la température, aucun mouvement du film n’est visible. La

i A

figure IV.12 montre I'image du film de la figure IV.2 et celle du méme film chauffé a4 1.85 K.
L’effet majeur est la disparition progressive du contraste d’épaisseur entre les deux cotés du
bord du film. Un autre phénoméne notable est 'apparition de bosses d’hélium sur la région
initialement séche, de maniére concomitante avec le début de la décroissance du contraste. Ces
bosses sont tout & fait semblables & celles qui existaient dans le film épais. Ces derniéres par
contre ne changent pas. Il n’y a pas de variation pertinente de I’écart type des 6z entre les bosses
(voir figure IV.13).

Les deux observations précédentes impliquent la présence en avant du bord de film initial

d’une couverture liquide qui évolue en fonction de la température. Notons que cette couverture
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Fig. IV.11: Ligne de prémouillage de I'hélium sur le césium dans le plan (Ay, (-Ap)?/3), tirée de la référence [20]. Les
courbes en traits sont des courbes théoriques ajustées sur les points expérimentaux de Taborek et al. (groupe d’Irvine).
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Fig. IV.12: Images avant et pendant la transition de prémouillage sur la surface 2. La transition se manifeste par la

diminution progressive de 1’épaisseur apparente du bord du film initial et l'apparition de bosses d’hélium & l'avant de
celui-ci.
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Fig. IV.13: Ecart type de 6z au cours de la transition de prémouillage sur une région initialement séche et ne contenant
pas une fois mouillée de bosses d’hélium. La variation générale n'est pas corrélée & la diminution de ’épaisseur apparente
du film, mais & la translation a effectuer entre les images avec et sans hélium. Cette courbe n’est donc pas pertinente.

est stable, progressive, et qu’elle est irréversible. Si on stabilise la température & une valeur
donnée, on n’observe pas d’évolution lente au cours du temps sur des durées de l’ordre de 30
min. Elle change par contre progressivement avec 1’élévation de la température. Si au contraire
- on redescend la température, la situation se fige a celle correspondant a la température maximale

explorée.

2. Variation de la différence de couverture avec la température

Pour quantifier le phénoméne, on détermine la différence de couverture entre les deux régions
. de part-et d’autre du bord initial nar intégration du gradient de couverture vertical. La figure .-
) ~1V .14 montre I’évohition de la différence d’épaisseur apparente avec la température, pour trois
expériences différentes effectuées sur la méme région de la surface 1, pour une désaturation &
H ~ 1 mm (Ap ~ —5 pK). On constate une bonne reproductabilité de la décroissance de la
différence de couverture. Le phénoméne commence & 1.85 K et s’achéve vers 2 K. Une quatriéme
courbe illustre la métastabilité des états intermédiaires lorsqu’on redescend la température. La
figure IV.15 montre la variation de la différence de couverture pour un film de prémouillage plus
mince, correspondant & H ~ 2 cm (Ap ~ —100 pK). L’allure générale est semblable méme st la
différence semble commencer & diminuer plus tot et décroitre plus vite. Théoriquement, P’écart
entre la température de prémouillage pour cette désaturation et celle pour H = 1 mm est de 8
mK.
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Fig. IV.14: Difféerence d’épaisseur apparente entre les deux c6tés du bord du film en fonction de la température corres-
pondant & une désaturation H ~ 1 mm. Les différents symboles correspondent & des expériences successives sur la méme

surface. Une boucle d’hystérésis (cercles) montre que les couvertures intermédiaires sont stables au refroidissement.
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Fig. IV.15: Différence d’épaisseur apparente entre les deux cbtés du bord du film correspondant 4 une désaturation H =~ 20
mm.
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Mentionnons que le méme type d’évolution a été observée sur d’autre surfaces de césium.
Tout en restant continue, 1’évolution de certains d’entre elles est plus rapide, ne s’étalant que

sur 10 mK, au lieu des 150 mK observés ici.

3. Tentative d’interprétation

Nous avons vu que le film initial a 1’épaisseur normalement prévue pour un film saturé. La
diminution de la différence de couverture entre ce film et la partie initialement séche ne peut
donc correspondre qu’a la croissance progressive sur cette derniére d’une couverture partielle.
Nous interprétons une telle couverture comme un film lacunaire & une échelle inférieure & la
largeur des taches de diffraction. En effet, une couverture homogéne ne peut exister qu’avec
I’épaisseur du film mince ou celle du film épais. Les épaisseurs intermédiaires sont instables. -
Dans cette hypothése, la proportion de la différence d’épaisseur par rapport a la valeur initiale
représenterait en premiére approximation la portion restant séche. Pour fixer les idées, précisons

que la distance sur laquelle un film d’épaisseur adapte son épaisseur est donnée par :

1/2 2/3
mey Cs
Ae = —_— Iv.3
<p03) (Au) v-3)

(réf. [74]). Pour des films d’épaisseur 50 nm, A\, ~ 1 pum. Dans la suite nous appellerons “cou-
verture intermédiaire” un tel état de la surface. Nous verrons au prochain paragraphe que cette
interprétation est appuyée par une autre observation. Notons pour terminer que les vortex a
coeur trés ouverts au voisinage de la transition de mouillage proposés par de Gennes pourraient

contribuer 4 stabiliser une telle structure de film & trous (ref. [75]).

4. Angle de contact sur une surface de couverture intermédiaire

La persistence d’une partie séche dans 1’état de couverture intermédiaire devrait se traduire
par un angle de contact non nul du liquide massif sur cette surface. Tirant parti du fait que
I'on peut figer un état de couverture intermédiaire en redescendant la température, nous avons
fait des mesures d’angle de contact & plus basse température. De plus cette expérience permet

de répondre & une autre question : le film de couverture intermédiaire est-il macroscopiquement

H.homogéne sur toute la surface, oy bien a-t-il envahit uniquement la proximité. du hord ?..

Le chauffage d’un film épais est donc arrété a une température T, comprise entre 1.85 K et
2 K. Puis la cellule est refroidie a 1.62 K, et de I’hélium est réinjecté. La figure IV.16 montre
I’angle de contact 8 relevé en fonction de la distance parcourue par la ligne triple & partir du
bord du film pour une surface ayant été chauffée 4 1.869 K. D’une part, on y constate que 6
n’est pas nul, méme si sa valeur est bien inférieure a celle sur une région complétement séche
(6 ~ 21°). D’aﬁtre part, cette valeur est la méme sur toute la plage en avant de l’ancien bord
de film. Remarquons que la croissance initiale de ’angle s’effectue pour une position de la ligne
qui reste fixe & 1 ou 2 pixels prés. Nous concluons de cette courbe que toute la surface a bien
été envahie par le film dans la méme proportion. Nous avons vu que le début de la décroissance

de I’épaisseur apparente correspondait & ’apparition des bosses d’hélium. Si le bord du film est
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Fig. IV.16: Angle de contact d’avancée & 1.6 K sur une surface ayant été chauffée & 1.869 K, en fonction de la distance
par rapport 4 la position du bord du film avant chauffage. La résolution en distance correspond & 2 pixels=3.6 pm.
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Fig. IV.17: Angle de contact d’avancée & 1.6 K en fonction de la témpérature a laquelle a été chauffé la surface.
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hors de I'image, I’existence des bosses d’hélium est alors un bon signe de la présence d’un film
d’hélium sur la surface.

La figure IV.17 présente ’angle d’avancée pour quelques températures 4 laquelle a été chauffé
le film. Essayons d’analyser cette courbe dans I’hypothése de la présence d’un film lacunaire.
Mentionnons tout d’abord que les théories existantes de ’hystérésis de ’angle de contact sup-
posent que la ligne triple est faiblement déformée ( [34]). Nous sommes ici dans la situation
opposée ou la ligne triple est non connexe, délocalisée sur une certaine profondeur. Contentons
nous d’'une simple moyenne des forces agissant sur la ligne triple. Soit g le taux de surface
encore séche, sur laquelle ’angle d’avancée serait 8,. Nous admettons que g est donné expéri-
mentalement par la proportion de I’épaisseur mesurée 4 ’épaisseur initiale. A la limite de ’angle
d’avancée 6., la ligne est en équilibre entre la force de freinage, y(cos 6, — cos8,) sur les parties

séches et la force d’étalement vy(cos 6, — cos0) sur les parties mouillées, soit
g(cos8), — cosf,) + (1 — g)(cos, —1) =0
Ce qui donne
1 —cosf, = q(1 — cosb,)

Sur la figure IV.18, on peut comparer les points expérimentaux avec cette simple relation
linéaire. Il apparalt que cette approche ne fonctionne pas ici alors qu’elle fonctionne dans la

référence {70]. Ce point reste a éclaircir.

0,08 -

0,07 i q{1-cos(e,)]
1 ® [1-cos(8')]

0,06

Fig. IV.18: Comparaison du pouvoir d’¢talement moyen -v(1 — cosfa)g et du pouvoir d’étalement mesuré -y(1 — cos6,)
pour différentes proportions de surface séche q, tirées de la courbe IV.17.

Le fait que la surface est en partie séche entre 1.88 K et 2 K a des conséquences sur ’angle

d’avancée du liquide sur cette surface dans cette gamme de températures. L’angle de contact
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& ces températures devrait étre non nul, quoique plus petit que les angles de la figure IV.17
mesurés & 1.6 K. Ainsi la courbe montrée au chapitre précédent (figure I11.16) devrait posséder
une extension des petits angles jusqu’a 2 K. Les premiers points au dessus de 1.9 K sur la figure

semblent compatibles avec une telle possibilité.

5. Comparaison avec le modéle RFIM

Essayons d’abord d’évaluer le paramétre € = @ qui caractérise la force du désordre.
Soit a la taille typique d’une fégion homogene, 6§ ~ do g les fluctuations du pouvoir mouillant
et e I’épaisseur du film. Remarquons que pour a petit par rapport a la largeur A, du bord de
crépe donnée par la formule IV.3, le film sera frustré et n’aura pas la possibilité de courber son

“"bord afin de diminuer sa tension de ligne. Le profil du bord sera quasi-rectangulaire et la tension

de ligne sera en ordre de grandeur A = e x £. On a dans cette limite :

e V< (65)? >a? (/< (65)? > (g)2
- Aa B v

e

(IV.4)

Les quantités < (65)? > et a sont inconnues. Nous allons voir que 1’on peut obtenir une
description cohérente des observations sur la surface 1, ainsi que sur la surface 2 en admettant
que a ~ 300 nm. L’épaisseur e du film est 50 nm et v ~ 270 mK/A2. Remarquons que a est de
Pordre de grandeur de I’épaisseur de la couche de césium (e; ~ 250 nm d’apreés le chapitre III).
Ce n’est pas également éloigné de 1’épaisseur sous-jacente d’or (~ 80 nm).

Le systémé se caractérise & la fois par une longueur de coopération faible, inférieure a quelques
pm, et par 'apparition d’une couverture partielle, macroscopiquement homogeéne sur toute la
surface initialement séche. Qualitativement, le processus se rapproche de la situation de fort
désordre € > 2, o 'on observe la couverture moyenne rapportée & la couverture maximum.
Toutefois, d’apreés la référence [41], dans ’hypothése o0 'on autorise la nucléation, il n’y a pas
de seuil bien défini pour le début de la croissance de la couverture moyenne, et la largeur de .
I’hystérésis décroit lorsqu’on augmente le désordre. Nous avons alors considéré le cas étudié par
Robbins et al pour lequel il n’y a pas de nucléation d’ilots séparés. Quelques images d’une telle
simulation sont montrées sur la figure IV.19 dans le cas d’un réseau triangulaire pour £ = 6.
- Darscette hypethéce, on retronve un seuil prnr la-crojssance de le-converturemoyenne. Ceoseuil
dépend peu du désordre dés que € >2, et vaut H® ~ 2.5 J. Quand on augmente H au dela du
seuil, I’agrégat infini s’épaissit, et ceci d’autant plus lentement que le désordre est important. La
figure IV.20 montre le résultat de simulations pour plusieurs paramétres de désordre et illustre
ces caractéristiques. Lorsque H — oo la fraction de spins © tend exponentiellement vers zéro,
ce qui est lié au caractére gaussien du désordre choisi.

Nous avons cherché & comparer ces caractéristiques avec celles de la transition observée.
L’épaisseur apparente, normalisée i 1’épaisseur initiale est la fraction séche de la surface. Elle
correspond dans le modéle RFIM a la fraction des spins © qui est représentée dans la figure
IV.20. 11 faut ensuite faire correspondre ’échelle H du modéle 4 la variation de S pour les

expériences. Pour cela nous savons que cette surface démouille & une température inférieure a
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Fig. IV.19: Simulation du RFIM sans nucléation avec un désordre @

= 6 montrée 4 diverses valeurs du champ
H. Les carrés noirs représentent des spins &. Le seuil critique est H¢ ~ 2.65.
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1.2 K et qu’elle mouille & environ 1.85 K. La largeur totale de ’hystérésis est au moins égale &
22 mK/A? sur une échelle telle que celle de la figure ITI.21 (qui & une constante prés donne la
variation de H). L’hystérésis du modele d’Ising étant symétrique, le centre du cycle se situerait
a -Avy = 11 mK/A?, soit T = 1.6 K, qui correspond & H = 0. La variation de S depuis ce
point est S(T) — §(1.6 K) = — [y(T) — 4(T = 1.6 K)] . Elle correspond & H & un facteur p pres
qui est déterminé en faisant coincider le seuil de mouillage avec le seuil du RFIM. Les points
expérimentaux de la figure IV.20 ont été porté de cette facon. En comparant les pentes & mi-
hauteur, on trouve que le comportement expérimental se rapproche des simulations faites avec
comme paramétres de désordre 4.5 et 6 pour les films d’épaisseurs réelles respectives 30 et 60
nm. La figure IV.19 montre différentes étapes d’invasion dans le cas e = 6. e =45 et € = 6
sont des cas de fort désordre, pour lesquels la longueur de coopération est de 'ordre du pas du
réseau, ici a = 300 nm. Cette distance est effectivement nettement plus petite que la résolution
optique.

En conclusion, la comparaison avec le modéle basé sur le RFIM suggeére :

- qu’il s’agit d’une surface qui, pour le mouillage, est caractérisé par un désordre fort.

- qu’il y a un seuil d’invasion parce qu’il n’y a pas de nucléation spontanée d’illots mouillés
en avant du front.

- que la couverture progressive correspond a ’épaississement de I'agrégat “infini” formé lors

de ’invasion.

C. Transition de prémouillage sur la surface 2

Cette surface se distingue nettement de la surface 1 pour les caractéristiques de la transition
de prémouillage. Ici le bord du film se déplace & des échelles macroscopiques, permettant de
“voir” la transition. De telles images seront d’abord montrées. Nous essayerons ensuite de ca-
ractériser la morphologie du film. Enfin nous étudierons sa dynamique en définissant une vitesse

d’avancée dont nous discuterons 1’évolution avec la température.

1. Observation de la transition

aes TTEST ey LA e RERESR R N P LR . R O T T ol - R VL D e

Un film d’épaisseu; appa-rente 1.7 nm est déposé sur la surface 4 1.6 K. Son bord est bien
lisse, légérement relevé sur la proximité du bord du cache. Puis la température est élevée. Vers
T =1.817 K, le bord du film se distord. La température est alors stabilisée et reste égale &
1.817 K a quelques mK prés pendant toute ’observation de 1’évolution du front. Des images
sont prises avec N=100 toutes les 2 min pendant 4 h. La figure IV.21 montre une sélection
de ces d’'images séparées de 20 min. Le méme genre de séquences a été réalisée avec des films
d’épaisseur différentes et & des températures différentes, ainsi que sur d’autres régions de la
surface. Notons que c’est la premiére fois que de telles observations ont pu étre faite pour la
transition de prémouillage. Récemment, des observations semblables ont é&té faite sur un systéme
magnétique & 2D (ref. [76]).
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Fig. IV.20: Evolution de la fraction séche d’une surface dans le modéle du RFIM avec 'augmentation du champ magnétique,
et de Vépaisseur apparente normalisée de deux films d’hélium durant la transition de prémouillage sur la surface 2. Les
simulations ont été faite dans I’hypothése qu’il n’y a pas de nucléation, sur des réseaux triangulaires 256 x256 et 500x 500,
et pour une distribution gaussienne du champ saléatoire de largeur ¢ = 3@ de gauche & droite égale a 3, 4.5, 6,
7.5, 15. L’axe des abscisses est H pour le modeéle d'Ising et ply(T) — v(T = 1.6 K)] pour les épaisseurs, p étant un facteur
ajusté pour faire se co¥ncider les seuils. La comparaison des pentes & mi-hauteur rapproche les courbes expérimentales des
simulations faites avec € ~ 4.5 et 6 pour les films d’épaisseurs réelles respectives 30 et 60 nm.

2. _Morphglogie.du film
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La morphologie du film est relativement constante au cours de 'invasion. Elle se caractérise

par plusieurs points :

i) Le bord du film a une longueur de corrélation macroscopique clairement visible de I’ordre
d’une dizaine de um. Elle est donc nettement plus importante que pour la surface 1, pour laquelle
elle était inférieure & la résolution du microscope. Pour caractériser plus quantitativement cette
longueur, nous avons tracé pour certaines images 1'écart type de la hauteur du front, w(l),
calculé sur une largeur ! paralléle & Porientation générale du bord. Le résultat est montré sur
la figure IV.22. Aux courtes distances, la courbe démarre d’une valeur non nulle. Ceci est la

conséquence du fait que le front n’est pas une fonction univaluée, mais contient des surplombs
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Fig. IV.21: Exemple de transition de prémouillage sur la surface 2. La température est constante et vaut 1.817 K. L’épaisseur
apparente du film est 1.7 nm, soit une épaisseur réelle de 'ordre de e = 75 nm. Vingt minutes séparent chaque image.
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et des inclusions isolées. La profondeur de délocalisation du front est de ’ordre de 55 um. Cette
caractéristique est complétement différente de la morphologie de la ligne triple pour un angle
fini par exemple. A plus grande échelle, w(l) ~ 1%, avec « de l'ordre de 0.18. Le passage entre

les deux régimes se fait pour une longueur loorpe; =~ 10 pm.
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Fig. IV.22: w(l) est I'écart quadratique des fluctuations du bord du film sur une distance [, le long d’une droite approximant
le bord. Cette courbe est le résultat d’une double moyenne, faite sur plusieurs transitions et dans chaque transition sur
plusieurs images. Au sein d’une méme transition, les images utilisées sont celles ou les bords du film sont statistiquement
indépendants.

ii) S’il y a des ilots secs a I'intérieur du film épais, il ne semble pas y avoir de nucléation d’ilots

indépendants en avant du front. Il gst pen probable que des régions mouillégs de taille inférieured.. | ...

AT e P

la résolution n’apparaissent. Méme les défauts qui donnent lieu 4 une forte condensation capillaire
ne se couvrent d’hélium que lorsque le bord arrive & leur niveau. On a ainsi une indication nette
que la surface reste séche en avant du front.

ili) Les morphologies successives du film ont des ressemblances entre les expériences & tem-
pératures et épaisseurs différentes. La figure I'V.23 montre des motifs de la taille de quelques 10
pm qui se répétent. Pour une épaisseur bien plus faible, la figure montre que les longueurs de
corrélation sont équivalentes, et qu’on retrouve certains motifs. Le contour du film révele donc
certains motifs du désordre figé de la surface. Remarquons que leorre; €st trés grand par rapport
aux dimensions typiques a qui caractérisent ’homogénéité de la surface de césium, qui peuvent

varier de 0 & quelques épaisseurs de la couche (40 nm), ou de I'ordre de I’épaisseur de la couche
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d’or (80 nm). On se trouve donc nécessairement dans le cas du désordre faible. Dans le RFIM,

la longueur de corrélation croft exponentiellement avec l'inverse du carré du désordre :

le
— =exp | s(
a

____J___)2
v < (5hi)2 >
s étant un facteur de l'ordre de 2 ( {77]). Une telle formule, conduit a :

V< (6hi)2 >
7 (%)

On trouve @ ~ 0.75 pour [, = 10 um, s = 2, et en conservant a = 300 nm. D’aprés la

formule IV .4, cela correspond, a \/,<—(6§)2—> ~ 6 mK/A2. Dans la limite des désordres faibles,
la largeur du cycle d’hystérésis 2H, du RFIM est de I'ordre de 2.4J, soit 2.4x@. Avec
/< (68)2 > ~ 6 mK/A? et € = 0.75, on trouve une largeur d’hystérésis S® — S© ~ 19.2 mK/A2.
On peut noter que ce résultat n’est pas trés différent de la valeur 18 mK /A2 qui apparait sur
la figure II1.21. Toutefois, il faut noter que. les considérations précédentes sont relatives a des
modeles & température nulle, en deésous du seuil, alors que nous allons voir que nous sommes

au dessus du seuil, en présence d’activation thermique.

e=0.38 nm, T=1.825 e=1.2 nm, T=1.826 e=1.7 nm, T=1.817
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Fig. IV.23: Analogie de motifs dans la morphologie de ’envahissement. Des formes de taille de quelques 10 pm sont
communes & ces trois images, empruntées & des transitions de prémouillage ayant eu lieu & des températures différentes et
pour des épaisseurs de film différentes. Le motif redondant le plus visible dans les trois transitions est I’avancée du film qui

se trouve sous le centre de 'image. D’autres, plus en haut, sont plus discrets, mais ne se retrouvent pas dans les trois en
méme temps.

3. Cinétique de l’'invasion

Soulignons que la progression du film a lieu & température constante. Les états du film que
nous avons discutés précédemment ne sont pas des états d’équilibre, mais des états transitoires.

L’évolution se fait par des avalanches successives dont la taille maximale semble étre de I’ordre de
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leorrel- Toutefois, le rythme d’acquisition d’image n’est pas suffisant pour avoir une description de
ces avalanches en particulier celles de petites tailles. Ainsi nous nous sommes contentés de définir
une vitesse d’avancée moyenne. Pour cela nous avons relevé entre chaque image, ’augmentation
de la surface recouverte par le film qui apparaft simplement sur la différence de deux images
consécutives. Cette surface est évaluée par une approximation de polygones en incluant les trous
qui se bouchent & I'intérieur du film. Cette surface, divisée par I’extension latérale du front (sans
tenir compte de ses détails) et par le temps séparant les deux images, donne une vitesse d’avancée
moyenne en um.s~!, Nous avons constaté d’une part que les variations de cette vitesse sont en
valeur relative assez importante, et d’autre part que sa valeur moyenne dépend de la température
et de 1’épaisseur du film (nous verrons au paragraphe prochain que la vitesse dépend ausi de la
position du bord de film sur la zone étudiée; les vitesses ont donc été toutes déterminées sur la
premiére moitié¢ de la zone). La figure IV.24 montre le résultat ainsi obtenu & partir de séquences
réalisées a plusieurs températures. Notons que pour les vitesses les plus élevées, les acquisitions
ont été faites avec N = 10 (I'acquisition dure alors 0.8 s), ce qui donne des images a faible signal
sur bruit. Les épaisseurs indiquées sont les épaisseurs apparentes. Les films ont été classés en
“film épais” pour lesquels la désaturation est de ordre du mm, et en “film mince” pour lesquels
elle est de 'ordre du cm. La sensibilité de la vitesse & I’épaisseur du film est assez faible, mais

en moyenne a4 une méme température la vitesse est plus grande pour les films épais.
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Fig. IV.24: Vitesse d’avancée du film selon la définition donnée dans le texte & diverses températures. Pour chaque catégorie
de film, film mince ou film épais, I'épaisseur varie & cause de 'incertitude sur le pompage de la cellule. Certaines épaisseurs
n’ont pu étre mesurées & cause d’un probléme de bruit de caméra.
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La variation de la vitesse moyenne avec la température est trés importante pour les films
épais, environ deux ordres de grandeur pour une dizaine de mK. Elle semble moins marquée pour
les films minces. La variation de la vitesse avec la température n’implique pas nécessairement
un processus activé thermiquement. En effet la température fait aussi varier le parameétre de
contréle, ici le pouvoir mouillant. Dans le modéle RFIM, ou la température est nulle, on obtient
une vitesse non nulle au deld du seuil dans la mesure ol il n’y a plus d’états d’équilibre. Dans le
cas plus simple de transition de décrochage, la vitesse est strictement nulle en dessous d’un seuil
pour la valeur du parameétre de controle, et croit comme une puissance de I’écart par rapport
au seuil au-dessus. A température non nulle, les études de mouvement de ligne dans un milieu

désordonné cherchent & décrire la vitesse par une loi du type :

: _ (H —Hc)a
v~e T
au dessous du seuil. La vitesse n’est plus strictement nulle. Une telle loi, vérifiée récemment
7

pour le mouvement de la ligne triple ( [65]) et pour une paroi de domaine magnétique 2D ( [76]),

impliquerait ici une loi d’échelle du type :

o~ | L2Tw )
T

La dispersion des points ne permet pas de déterminer o précisément. Tout au plus peut-on noter

u’ils sont compatibles avec une simple loi linéaire o = 1, et que la pente croit avec I’épaisseur.
b

Remarquons qu’il y a un indice assez clair du réle de P’activation thermique dans le processus
d’avancée : les trous isolés qui sont laissés par le front au cours de son avancée finissent par se
fermer, de sorte que la profondeur totale du front reste finie. En effet, & température nulle, lors-
qu’'un trou est fermé & un certain stade, tous les points de sa frontiére sont accrochés au moment
ou il se fige. Il ne peut plus évoluer & un stade ultérieur dans la mesure ou pour les spins le long
de la frontiére, le champ des voisins est définitivement fixé. Au contraire, en présence d’activa-
tion thermique, certains d’entre eux peuvent se retourner et déclencher de nouvelles avalanches.
L’observation de l’avancée par avalanches successives du front & température constante reléve

e

du méme phénorene.
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Terminons sur une remarque concernant les expériences de Constance suf I’écoulement d’une
goutte d’hélium sur une surface césiée inclinée. Cette équipe avait observé qu’a 1.85 K, ’écou-
lement de la goutte s’accompagnait de I'étalement d’un film d’hélium de 30 nm d’épaisseur,
avangant & la vitesse de 0.5 cm/s ( [28]). La zone entourant la goutte, étant ex{i\l’é’gére désatu-
ration par rapport & celle-ci, le mouvement du film avait été interprété comme une traversée
spatiale du diagramme de prémouillage en méme temps que la goutte descend. Si on rapproche la
situation de cette expérience de celle de notre surface 4 faible désordre, ’avancée du film se ferait
par activation thermique prés du seuil de décrochage, mais un peu plus loin. L’extrapolation
de la vitesse d’avancée du film de la figure IV.24 3 la température de 1.85 K est effectivement

compatible avec la vitesse mesurée par le groupe de Constance.
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4. Anisotropie de ’invasion

L’évolution globale du film épais au cours de 'invasion fait également apparaitre des carac-
téristiques intéressantes. Au début, un bord apparait a droite de I'image. La présence de ce bord
vertical peut s’expliquer par la présence initiale de ce c6té d’un film épais sous le cache. Ce film a
pu s’étendre sur toute la zone voisine, éventuellement plus mouillable, du fait de ’ascension ca-
pillaire du liquide sous le cache. Nous savons, pour y avoir regardé le film aprés qu’il ait traversé
I'image, que la zone & gauche de la région observée est faiblement mouillante sur une grande
partie délimitée par une ligne verticale ou le film est nettement ralenti. La région observée est
donc entourée de deux zones mouillant différemment. A partir de ce point, on s’attendrait a
observer une avancée semblable du front vertical de droite, et du bord horizontal inférieur. Or
il n’en ‘est rien et l'on observe que c’est essentiellement le bord vertical qui progrésse. Ainsi, au
milieu de I'image, la vitesse de ce front est deux fois plus faible qu’elle n’a été pour le front
horizontal. On est donc conduit & admettre que la surface est anisotrope, c’est-a-dire que les
barriéres & franchir pour ’avancée du bord du film sont plus importantes en moyenne dans le
sens vertical qu'horizontal. Une telle propriété pourrait &tre liée au fait que les dépots de la
couche de césium sont faits avec une incidence a 45° dans le plan horizontal, mais ce point reste
4 confirmer expérimentalement. Enfin la figure IV.25 montre pour une expérience, la vitesse
mesurée en fonction du temps. Au dela des fluctuations statistiques, on observe que la surface
n’est pas macroscopiquement homogene (il est difficile de tracer cette courbe en fonction de la

position pour en faire ressortir les corrélations car la direction du front évolue au cours de la

traversée du film).
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Fig. IV.25: Vitesse d’avancée du front au cours du temps &8 T=1.817 K.
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5. Début de démouillage du film

Sur la partie de cette surface observée précédemment, plusieurs indications de démouillage
du film ont pu &tre obtenues vers 1.2 K. Pour obtenir cette température, on pompe sur la cellule
elle-méme, ce qui fait que les conditions d’épaisseurs ne sont pas bien définies. Néanmoins, pour
des épaisseurs faibles, le démouillage du film a pu étre observé & T=1.22 K. Ce démouillage se
fait de maniére trop rapide pour &tre analysé. Pour des épaisseurs importantes, un démouillage
incomplet a été observé a T~1.23 K . Dans ce cas, le démouillage a débuté & l'intérieur du
film, qui a “craqué” sur des longueurs de quelques 10 pm, donnnant une image ressemblant &
une fracture (figure IV.26). Puis le démouillage s’est propagé a partir de cette région asséchée,
et s’est arrété laissant ’hélium en une bande traversant 'image (figure IV.27). Le démouillage,

comme le mouillage, est anistrope et orienté horizontalement.

D. Epaississement du film de prémouillage

Durant certaines transitions de prémouillage, nous avons observé une élévation soudaine de
Pépaisseur apparente du film. Nous décrirons ce phénoméne, puis en 'interprétant comme un

véritable épaississement, nous discuterons diverses explications envisageables.

1. Faits expérimentaux

Au cours des observations des transitions de prémouillage du type de celles de la surface 1
(c’est a dire les cas ou il n'y a pas de déplacement visible du front, mais seulement une baisse
continue de ’épaisseur apparente mesurée), un phénomeéne inattendu est survenu. A la fin de
la transition de prémouillage, alors qu’il n’y avait plus, ou presque plus, de bord apparent du
film, un front d’hélium est apparut la ou se trouvait le bord du film. Les figures IV.28 et IV.29
montrent deux acquisitions successives entre lesquelles est apparut ce phénoméne. Le front est
bien plus élevé que ne est le film de prémouillage. D’aprés la figure IV.30, qui montre un profil
intégré moyen tiré de 'image, son épaisseur apparente est environ 6 nm (contre 0.4-1.7 nm pour

les films de prémouillage étudiés), ce qui correspond & une épaisseur réelle de 250 nm en prenant

e, B0 (le factanr 3 doit, &tre ici légérement, différent, de. celni calculé au chapitre.1 car la surface

étant quasiment entidrement mouillée, les deux polarisations ‘traversent un film d’hélium). En
méme temps qu’apparait ce front, les bosses d’hélium s’agrandissent.

Voici quelques observations que 'on peut faire sur ce phénoméne :

e Sur une méme surface, il eu lieu pour certaines des transitions prémouillages mais pas pour
toutes. Toutes surfaces confondues, ’ensemble des épaisseurs de films de prémouillage sur lequel
a lieu ’épaississement est compris entre 0.5 et 1.8 nm.

¢ Les températures d’apparition sont situées aux alentours de 1.95 K, et celles de disparition
vers 2.05 K, sans qu’on puisse établir une corrélation avec les épaisseurs initiales.

e Le phénomeéne a montré une grande variété de comportements dynamiques. Le front mon-

tré sur 'image IV.29 est apparut soudainement entre deux acquisitions. Il a disparut puis est
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Fig. IV.26: Début de démouillage d’un film d’épaisseur apparente 1.2 nm, soit environ 50 nm d’épaisseﬁr réelle, 3 T =1.22
K, alors que la cellule est en pompage.
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Fig. IV.27: Etape finale observée du démouillage.
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Fig. IV.28: Image juste avant épaississement
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Fig. IV.29: Image de 1'épaississement apparent du film. La température est de 1.963 K. Le bord du film, qui avait une
épaisseur apparente de 1.5 nm avant la transition, se trouvait 13 o0 est I’actuel front.
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réapparut, alors qu’on élevait la température. Dans d’autres transitions, le front a évolué comme
une vague, soit sous la forme d’une onde solitaire qui se déplace, soit sous la forme de dépressions
sans taille ni forme caractéristiques, elles aussi apparaissant puis disparaissant. Dans tous les
cas, les hauteurs apparentes des dénivellations sont les mémes et valent environ 6 nm.

e L’épaississerent n’est pas exclusif a la zone anciennement recouverte par le film. Devant
celle-ci, 1a ou auparavant on ne voyait aucun signe de ’envahissement, on discerne maintenant
par endroits le bord du film, qui s’avére, comme nous ’avions imaginé, trés lacunaire. L’épaisseur
de ce bord est nettement plus faible que le haut front. On a 'impression que sur cette zone, le
film veut s’épaissir mais que la promiscuité avec des régions séches I’en empéche. On constate

que les régions mouillées autour des poussiéres augmentent également.

IS . e et

z[nm}

—t 1 — 1

0 100 200 300 400
X fum]

Fig. IV.30: Profil intégré et moyenné sur 30 pixels de I’épaississement tiré de 'image IV.29. Le moyennage a été fait dans
la région ou I'épaisseur apparente est constante. Celle-ci est ici de 6 nm. Le pic 4 gauche du profil n’est pas pertinent.

2. Discussion. A’hvpothéges: - -« e losamm o wnh L e s

Examinons différentes hypothéses.

a. Ecoulement transitoire d’une goutte

La modification non seulement. quantitative mais aussi qualitative (largeur du front plus
grande —50 pm contre 10 gm pour le film de prémouillage— et élargissement des bosses) de
I’épaisseur apparente du film pourrait étre liée au passage d’une goutte, qui en descendant.,
passe prés du bord du film et impose son potentiel chimique. Toutefois, 1’origine d’une telle
goutte suppose une situation de fort non équilibre. De plus la durée du phénomeéne (plusieurs

minutes) n’est pas un temps d’écoulement le long d’une paroi verticale.
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b. Effet du chauffage par la lumiére

. Nous savons que lorsque la cellule est vide, la lumiére du microscope éléve légérement la
température du miroir. Cette variation de température nous a permi d’estimer a P = 0.3 uW la
puissance absorbée par le miroir. Par ailleurs, on peut estimer la puissance du rayonnement du
corps noir atteigant le miroir dans la bande de longueur d’onde (0.5-0.3 um) & moins du dixiéme
de cette valeur. En présence du liquide, cette puissance va étre évacuée, par conduction et
convection entre le superfluide et la vapeur : évaporation au niveau de 1’éclairage, recondensation
de la vapeur sur la partie réfrigérée du film, et alimentation du liquide évaporé par le film
superfluide. L’échauffement du film, qui dépend de la résistance thermique de ce cycle, abaisse
le potentiel chimique & saturation du liquide constituant le film, ce qui doit &tre compensé par
un épaississement du film. ’

Commencons par vérifier, comme nous le constatons expérimentalement, que les 0.3 uW,
n’ameéne pas le superfluide a sa vitesse critique. D’apres la référence [78], le transport de matiére
d’un film superfluide saturé est indépendant de son épaisseur et est limité & 8.107% c¢cm3/s par
centimétre de film & basse température. Il commence & décroitre & partir de 1.8 K de maniére
3 peu prés linéaire avec la température, pour s’annuler & Ty = 2.17 K. A 2K, il vaut 2.10~°
cm3/s. Si on admet un longueur de film égale au 1/2 cercle de diamétre la diagonale du champ
de la caméra (%ﬁ x 0.045 cm), on obtient une puissance maximale transportable & 2 K de 6
uW. Cette valeur est supérieure de plus d’un ordre de grandeur & la puissance absorbée par le
miroir. Cela signifie que 'effet Fontaine est & méme de ’évacuer.

La résistance thermique du cycle a été calculée dans la référence [20] pour un tube de diamétre
d =0.1 mm et de longueur ! =10 mm recouvert de film superfluide au-dessou du flux critique :
Ry, =107%3 mK/uW & 2 K. On est ici dans une géométrie beaucoup plus ouverte que ’on
peut assimilée grossiérement & un tube dont la longueur et le rayon sont égaux au rayon de la
zone éclairée, soit 0.3 mm. La résistance thermique varie en [/d*. Nous calculerons donc Ry, en

multipliant la valeur précédente par 96%, soit :
Rip = 2.1077 mK/uW

Pour une puissance de 0.3 uW, la différence de température attendue est de 'ordre de 10~7 mK.

“Evuluons waaintenant -la différence detempératisangui-peut-expliguer J'épaississernest cbservée -~ ..

En dessous du flux critique, le potentiel chimique du superfluide est constant. Si Tp est la
température au niveau du film, tandis que T, est celle du liquide, on a :
ACs
__e';?— + mgH + ﬂ’sat(TF) = “sat(TL)
La variation d’épaisseur de la valeur d’équilibre eg = 18 nm, définie par —ée%'i +mgH = 0 pour
0
H =2 cm, 4 la valeur e=230 nm mesurée, suppose une différence de potentiel chimique
AC3 AC3  ACs

~ ~107¢ K
3 3 3
e eo 60

p’sat(TF) - /J'sat(TL) =

Or d’aprés la référence [79), a 2K, %%ﬂ = 0.4 K/K. Pour expliquer I’épaississement, il faudrait

donc une différence de température Tp — 17, ~ 2.10~% K, supérieure de 6 ordres de grandeur a
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la valeur calculée précédemment. Par ailleurs, si on supposait que le flux critique pour des films
sur les métaux alcalins était beaucoup plus faible que les valeurs habituelles, alors le film devrait
s’évaporer, ce qui n’est pas le cas. La conclusion est donc que la chaleur apportée par 1’éclairage
est largement emportée par la vapeur, qu’elle ne chauffe pas le film, et donc qu’elle ne peut pas

expliquer I’épaississement observé.

)
&



Chapitre V

Conclusion

Dans cette thése, nous avons cherché a imager par une méthode optique, les différentes étapes
de 'invasion d’une surface de césium par un film d’hélium liquide au cours de la transition de
prémouillage.

La partie optique a consisté & adapter aux basses températures une méthode de contraste
interférentiel différentiel, qui donne accés selon une direction, au gradient de couverture locale
d’hélium. L’intérét de cette méthode est la sensibilité & de faibles épaisseurs optiques : des
différences d’épaisseurs de film de l'ordre d’une dizaine de nm d’hélium liquide sont détectables.
Par contre, sa résolution est limitée 4 celle d’un microscope optique, le temps d’acquisition est
pour linstant d’une dizaine de secondes, et la fiabilité de I’étalonnage des mesures d’épaisseur
est limitée par l'incertitude sur les propriétés optiques de la couche de césium.

Les couches de césium ont été fabriquées par évaporation in situ & froid sur un miroir. En
fonction du protocole de fabrication, nous avons obtenu diverses surfaces. Toutes montrent des
angles de contact de I’hélium équivalents & ceux des autres groupes utilisant le méme mode de
fabrication de la couche, et leur température de mouillage, issue des angles supérieurs a 5°, se

situe entre 1.83 et 1.85 K. Aucun angle de recul non nul n’a été observé au-dessus de 1.4 K.

Tirant partie de la métastabilité du film de prémouillage entre les températures de “mouilla-

ge” (ici entendu au sens d’invasion de la surface par le film) et de “démouillage” (asséchement

de.la surface).. nous avons étudié Pépaisseur du film de prémouillage fonction de la désaturation. . .

Les incertitudes expérimentales ne permettent qu’une mesure peu précise du coefficient de Van
der Waals Cs, néanmoins compatible avec les estimations théoriques Des cas de films anorma-
lement épais ont été observés et sont probablement & mettre sur le compte de résonances avec

des plasmons de surface.

Les surfaces de césium peuvent étre séparées en deux groupes pour chacun desquels le com-
portement du film durant la transition de prémouillage est radicalement différent. Sur le premier
type de surface, I’envahissement de la surface par le film s’effectue en passant par un état inter-
médiaire qui apparait comme un mélange de surfaces séche et mouillée, & une échelle inférieure
a la résolution optique. L’existence de tels états de couverture n’était pas soupconnée jusqu’ici.

La fraction de surface seche diminue & partir de la température de mouillage tirée des angles de
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contact et tend vers zéro. Nous avons montré que cela avait comme conséquence une extension
de la courbe des angles de contact vers les hautes températures. L’évolution de la portion séche
avec la température peut s’interpréter dans le cadre du modeéle RFIM sans nucléation avec un |
paramétre de désordre € =~ 6. Sur le deuxiéme type de surface, nous avons observé une transition
de prémouillage par avancée du bord du film épais. Les longueurs de corrélation, bien plus im-
portantes que sur le premier type de surface, sont de ’ordre de la dizaine de um. La morphologie
de la zone envahie correspond qualitativement a celle du modéle RFIM pour des valeurs de €
inférieures & 1. Pour cette surface, un début de démouillage a été observé & 1.22 K. Cette surface
s’est donc avérée moins désordonnée que la premiére. Nous avons mesuré la vitesse d’avancée
moyenne du front en fonction de la température et montré que ’avancée est un processus activé
thermiquement. : -

L’obtention de surfaces faiblement désordonnées ne se fait pas encore de maniére parfai-
tement reproductible. Il est clair que pour aller plus loin dans le sujet, il est nécessaire de
produire des surfaces de césium aux caractéristiques plus controlées. Cela ne se fera pas sans
une meilleure compréhension du processus de croissance d’une couche macroscopique de césium,
dans les mémes conditions de fabrication que les expériences de mouillage. Pour l'instant le
caractére réactif du césium a freiné de telles études par microscopie électronique ou a force

atomique. On peut espérer que des progrés seront faits dans cette direction.

Snoibal



Annexe I

Acquisition : appareillage et signal

A. Expression du signal

Rappelons l'intensité recue par un pixel & un instant t :

(I1 — Io)
_12_0[1_

I(t) =1+ cos(6y + @pr(t) + ow )]

ou b, ¢pr(t) et oy sont respectivement la phase introduite au niveau du miroir, la phase
intoduite par le modulateur, la phase introduite par le Wollaston.
Ona:

Les intensités des deux phases d’acquisition s’écrivent :

L —Ip) (%" df :
I = I+ (——12—0)/ — [1 — cos(bp + @prsin b + oy )] (I.1)
0i
L —Ip) (%% do .
Is = I+ (—12—0) / — [1 — cos(6p + ¢pssinb + oy )] (L.2)
G;+m

ou §; représente le déphasage entre la LED et le modulateur, son origine étant prise quand

ctpag-Sannule et la. LED. g’allvme, i

Ona:

il

Ig

_ Gi+m gy
Iy + .(._Il._z__{ﬂ). / d;q [1 — cos(¢ sin ) cos b + sin(¢py sin 8) sin by
[’}

i

o0 =
1-—J cos b — 2cos b Jor(Pas) cos(2k0
(o= 1) (% df 0(Bar) cos b 80; 2k(¢n1) cos(2k0)
= b+ =5— ) = cs
b +25in 69 Jokr1(ar) sin((2k + 1)8)
k=1 ) B
_ (I — Io) 45in(6¢) cos((2k + 1)6:) < Joks1(ar) |
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’

Calculé de la méme maniére, I donne :

Io = Io+ (1 ;IO) 1~ Jo(dar) cos(8i) + 4sin(6y) Cojr((% + 1)9i):2()c7215;1i¢11\4)
Ainsi,
Ig + Ig = 2Io + (11 — Do) [1 — Jo(¢s) cos(6¢)]
et
Io — Ip = (I — Io) 252069 coi((% + 1)9i)§J2I;;1 i¢1M)
Alors,

'—(Il - IO) 8. si@wlcos((2k+l)6i) i J2k;k1_|(_11¢{—)

g=lo-Ilo _ k=0
T Ig+Ig 2Ip + (I — Ip) [1 — Jo(op)- COS(&,O)]

e Dans le cas 6; = 0 (cas de ’acquisition des images), S peut s’écrire :

sin ag sin(éy + pyr)

S=5
T — cos ag cos(6p + oy )

Smax €st la valeur maximale de S, atteinte pour 6¢ + pp = ag. Les paramétres s’expriment en

fonction de I’amplitude de modulation ¢,, et du contraste c :

- D
T 5
l1—-c
cosapy = J0(¢M).1+c
g _ é(l—C) 1 o= Jakr1(Par)
7w \l4c¢/ sinaots 2k +1

La figure I.1 montre le contraste ¢ fonction de Spqaz pour ¢, = 1.97. Cette courbe a servi
4 déterminer le contraste d’images prises lors des premiéres expériences, durant lesquelles on ne
mesurait pas encore celui-ci directement.

.Da'n§ le Ca»if’o:—-gaS~)0 w4 g T Ty T e S e

B. Réglage du déphasage §; entre la LED et le modulateur

C’est via l’interface d’utilisation que l’on modifie 6;. L’origine de la valeur affichée étant
arbitraire, il faut procéder au réglage en passant par les intensités lumineuses. La figure 1.2
montre I’intensité I en fonction de la phase entre les deux polarisations, pour différentes valeurs
de 6; par lesquelles nous allons passer, pour amener §; 4 0. Les fleches y représentent les phases
durant lesquelles il faut intégrer I pour trouver Ig et Ig.

Pour régler #; = 0, procédons ainsi : Tout d’abord, réglons la phase du Wollaston (en le

déplagant latéralement) & une valeur & peu prés nulle mais pas strictement, en se plagant sans
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contraste ¢

signal max
Fig. I.1: Expression du contraste en fonction du signal maximum.

modulation prés de I'intensité minimale. En rajoutant la modulation, puisque 8; est quelconque,
Ig et Ig seront eux aussi quelconques mais différentes 1'une de 'autre (figure 1.2). La suite du
réglage se fait a la maniére d’une détection synchrone : On cherche le déphasage qui égalise Ig
et Ig. Nous sommes alors dans le cas de la quadrature de phase §; = 7 établi au paragraphe
précédent (figure 1.3). L’ajout de Z & 6; nous ameéne alors & la configuration désirée, 6; = 0
(figure 1.4).

C. Relation entre la réflectivité et les signaux

La réflectivité peut étre évaluée & partir des signaux Ig et Ig. La relation indique que pour
bp < 1, 'intensité moyenne recueillie est :

Ig+ Ig = 2Ip + (1 — Io) [1 = Jo(ém))

Toutefois, & cause du courant d’obscurité, la variation relative de cette quantité ne donne pas
directement le coefficient de réflection R. Faisons apparaitre dans I; et Iy 'intensité dépendant
de la réflectivité. Si I, est le bruit d’obscurité de la caméra, I,,, la partie non polarisée de la

lumiére et I, la partie polarisée, alors Iy =Iyp+Inp+1,, Io =Iop+1np et

Ig +Ig =21+ 2Inp + Iy [1 — Jo(bpr)]
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()

Fig. I.2: Réglage du déphasage entre le modulateur et la LED. Les fléechent indiquent le sens de parcours de la phase du
modulateur lors de ’acquisition de chacune des deux sous-images Ig et Ig. Voir le texte pour le reste du commentaire.

Fig. 1.3:

Fig. 1.4:
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Si la réflectivité est R, Ig + Ig devient :
(Ie + Ig) = 2L + 2RInp + RIH [1 — Jo(@ar))
ou encore :
(I + Ie) = R(Ig + Ig) + (1 — R)21L,

D’ou en posant

a= 2I0p
T Ip+Ig
Ig+Ig)
- By — . Us+1o) 3
R= T & (I$+Ie)(1+a) a (L.3)

De la mesure expérimentale %;—'%II%)YI, la formule 1.3 permet de calculer R.
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Annexe 11

Expression de la différence de

marche due aux Wollastons

Pour calculer la différence de marche A entre les deux polarisations, introduite par les Wol-
lastons, faisons le raisonnement suivant : Puisque les dioptres sont plans, on a wpog = @or (II.1)
pour les deux polarisations, ¢ xy étant la différence de chemin optique entre les points X et Y.
D’autre part, tous les plans d’onde, quelque soit leur incidence, acquiérent la méme phase entre
le moment, ot ils passent par F & I’aller du trajet & travers la lentille, et celui ou ils y repassent

au retour. On en déduit que

A = (von)) — (von)L = (vonr)|-1 = (PoE + Per)|-L

Donc, d’aprés ce qui a été dit plus haut :

A = 2(pop))-1 = 2(PaE)|-L

Nous allons faire un développement de A au 2¢™¢ ordre en l'angle d’incidence,en ig, et en

a = (n, — ne)d.

~A. Dépendance de 'indice extraordinaire en ’angle

La surface de l'indice extraordinaire d’un milieu biréfringent est définie par :

1  cos’r sin’r

n? nZ n2

avec 1, et n., indices ordinaires et extraordinaires, et r I’angle du vecteur d’onde extraordi-
naire avec I’axe optique.

Pour r petit :

2,2 2 _ 2,2
1 1-r 4T 1 _1 (ng —nl)r
2= T2 2~ 2 2 2,72
n n?2 n2  n? n? n2n2
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Fig. I1.1: Trajet des polarisations & travers les deux prismes de Wollastons, projeté dans le plan (Z,Z). Les paramétres o
et @ sont ceux annulant certains termes de A. Le calcul traite le cas général et ne leur attribue pas de signe & priori.

1@ -
e 2 n2

n_2
N =~ Ne—MN,T

avec

n! = lne(ng —n3)
€ 2 nZ

B. Déphasage introduit par les Wollastons

z; est 'abscisse d’entrée du faisceau dans le prisme. Les notations des divers paramétres sont

celles de la II.1. les angles 4,... sont les équivalents des angles ¢ ... dans le plan (%,2)

1. W,
a. Polarisation L au plan (axe d’incidence, axe optique)

La séparation angulaire voulue étant faible, les indices ordinaires et extraordinaires seront
proches. On va donc considérer que les angles pris par les polarisations dans le prisme sont égaux
et valent r, définit par :

Mo + Ne 2

)sinr = r >
2 Mo + Te

(2 — o)

sin(é — io) = (
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Le wollaston apparaft alors comme une double lame d’épaisseurs [321 + 01(z —-:z:01)] et

[921 ~ 61(z1 — zo1)] , et d’indices respectifs no1 et ne — n!r2,. On a donc :

(pap)L = {nol [6—21 +61(z1 — wm)] + (ner — niyr2) [g —b01(z1 - fvm)] LI {.} (1 + T;)

cosT
_ [e(no1 + ne) 2 Gz — 1201)% | (3y —iy01)?
= [ 5 + ax(z1 x01)] [1 + R < 5 + 5
e R 2[5 - 01z — wou)]

el To1 F Tre1 %z — 1201 5 1z —zm

avec a1, séparation du prisme :
ay = (ne1 — nel)el,.. .

b. Polarisation || au plan (axe d’incidence, axe optique)

(wap)| est égal & (p4p)L eny échangeant no; et nei; et la dépendance de ne est vis & vis
de ry au lieu de rz.

(pap) = {(ne - n'érg [% +0(z - mo)] + 7 [-g— —0(z —xo)]} ! ={..} (1 + 1;-)

CcosT
€1 (nol + nel) -2 (Zx - iz01)2 (iy - 7:y01)2
- | ————— _ 1
[ 5 a1 (z1 :cm)] [ + CRE ( 5 + 5 +
2 2 el
o (2 i —ion)2 8L 1y (x — ]
el (nol +ne1> (441 — tyo1) [2 + 61(z — zo1)

c. Différence L — ||

ia:"‘i:z: 2 1 —-iy 2
(pasacs = 2oa(o - aon) [14 iy (Ll B —f ]

- ngy ("—2—)2 {(% ~ iz01)? [%1- — 01(z1 - -’E01)] + (iy ~ iy01)* [-62—1 +61(x — x01)]}

ol + Mel

2. W,

_ [e(noz + ne2) 2 (iz + o1 —iz02)? | (iy — iy02)?
(SDCD) 1= [—T— -+ az(.’DzJ_ 11102)] |:1 + (7102 n ne2)2 ( 2 + 5 —+

2 z ] e
— gy (m) (i + a2 — iz02)* [5 — O2(z2y1 — ﬂ?oz)]

(eop)| = [e_(n"z_;”}i) — aa(zy) - 3:02)} [1 + o fn62)2 ((iz + a12— iz02)” + (4y —;yoz)zﬂ

2 2 e
W . _i 2 [€ g _ ]
ter <n02 + 7152) (iy = ix0) [2 + 0x{aa) = 702)



110 ANNEXE II. EXPRESSION DE LA DIFFERENCE DE MARCHE...

a. Différence |-L

i _7:2 2 2 —iy 2
(¢0p) 1~y = [o2(z2s = @02) + ez — 202)] [”(nofne)z (u o)y (el )}J’

— Ty ( 2 )2 {(iz + a1 — ig02)? B— = 02(z21 — 1302)] + (4y — iyo2)? [% + 02(zq — 302)]}

Comme z2; =z + (i + al)W1W2 et Ty =T+ ('lz - al)Wle,

' 2 (iz = 920)° | (b — iy0)?
(ep)i-| = [—2a2z0z + 2007 + 2001 W1 Wa) [1 t ) ( — +

2 20 . e .. e
— Mo (no n ne> {(lz + @1 — iz02)? [5 —02(z2L — woz)] + (iy — iyo2)? [-2- + 82(zg) — moz)]}

C. Déphasage entre les deux prismes

On a:
: 2 42 2 2 42
(ppc)e = Wi, 14 laton)” b =Wy |1+ 2L +igan + 2+ 2
2 2 2 2 2
P 2 2 2 2 42
(epc)) = WiW: [1 ) 201) + %} =WiWs [1+ 2L —ipon + 2 + L

= (¢Bc)L-| = 2izd W1 W,

D. Déphasage entre W; et la lentille

Comme DE; = WoF(1+ ), BrE = —iyap et g = 2o + WaFig, on a DE; = WoF —

;2
15.T9 — W2F125- et donc :

(iz — 01 — a2)?
2

. 2
= -(’iz + oy + ag).sz_ + (Z;, S a2).£l:2” — 2W2F.iz(a1 + O{z)

+ (lz -1 — az).x2” + WL F

(bpp)iy = —(iz+ o1+ az)ay — WoF

= —(?:z + oy + ag). [iE + (’iz + al)Wle] -+ (iz - Q) — a2). [.’I: + (Zm - al)W1W2]
—2W2F.ix(a1 + az)
= =2z(on + a2) — Liza ) W1 W3 — 2iz0o W1 W — 2WoFiz(ar + a2)
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E. Déphasage total

Comme le centre des Wollastons s’éloigne peu de ’axe optique, 6(z; — zo;) est du premier
ordre par rapport & £. Alors,

A = (pap)r-| +(Bc)1-y + (pcp)i-| + (¥DE) L (IL.1)

= —201701 — 202702
+ig (201 W1 Wa — 2(a) + a2) WL F)
+e1ngy (1201 — 1201) + €2ma (6202 — i202)
+2ig [n’él e1iz01 + nge2(izo2 — al)] — 2iy (ngye1y01 + Nug€2iy02)
t (ne1 -+ njyes) (LZ —i2)
avec

e(no1 + Me1)

ey = 5
e(ngg + Mea)
€2 2

La deuxi®me ligne de II.1 permet, en translatant W) ou Wy, de décaler A d’une constante.
La deuxiéme ligne donne un terme linéaire en i, qui peut étre annulé en prenant des prismes
de déviations de signes opposés et en réglant la position de Wy pour focaliser sur F. Le terme
en zg de la quatrieéme ligne peut étre annulée en réglant les incidences des Wollastons opposées
si les anisotropies nz sont de méme signe, ou bien égales dans le cas contraire. Pour le terme
en i, c’est la méme chose, a ceci prés que la différence des angles d’incidence en valeur absolue
n’est pas nulle mais vaut ;. Comme on ne régle pas I'angle des Wollastons & cette précison,
ce terme sera annulé par un petit décalage de la focalisation par rapport & F'. La derniére ligne
s’annule si on a choisit les prismes tel que nje; + nlyez; ceci est possible si les prismes ont des
anisotropies de signes opposées en ajustant leurs épaisseurs relatives. ‘

Pour les caractéristiques des primes choisis, voir chapitre 1.
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Résumé

Cette these présente une étude expérimentale de la dynamique de mouillage d’un film d’*He
liquide superfluide sur une surface de césium, lors de la traversée en température de la transition
de prémouillage. Pour imager le film d’hélium, nous avons adapté aux basses températures une
méthode de contraste interférentiel différentiel, qui donne accés selon une direction au gradient
de couverture locale d’hélium.

Les couches de césium ont été fabriquées par évaporation in situ & froid. Elles montrent des
angles de contact de I’hélium équivalents 4 ceux des autres groupes utilisant le méme procédé
de fabrication. L’épaisseur de films d’hélium a été mesuré en fonction de la désaturation sur ces
surfaces et est compatible avec les valeurs attendues. |

Suivant les surfaces de césium, deux types de comportement du film durant la transition
de prémouillage ont. été observés. Sur un premier type de surface, ’envahissement par le film
s’effectue en passant par un état intermédiaire qui apparait comme un mélange de surface séche et
mouillée & une échelle inférieure & la résolution. Nous n’avons eu accés alors qu’a la proportion de
surface séche & ’avant du film, moyennée sur la tache de diffraction. L’évolution de la couverture
moyenne avec la température peut s’'interpréter dans le cadre du modeéle d’Ising & champ aléatoire
a température nulle sans nucléation, avec un paramétre de désordre important. Sur un deuxiéme
type de surface, les longueurs de corrélation du film sont bien plus importantes et 'invasion de
la surface par le film s’effectue par une avancée observable du bord du film. Celle-ci se fait &
température constante, le film progressant par avalanches successives activées thermiquement.

La vitesse d’avancée du front du film a été mesuré en fonction de la température et de P’épaisseur
du film.

Abstract

This thesis is an experimental study of the wetting dynamics of a superfluid He film on
cesium surfaces, passing through the prewetting transition by changing the temperature. To get
images of the helium film, we adapted to low temperatures an interferential differential contrast
microscope, which gives access to the local gradient of helium coverage.

Cesium surfaces are obtained by evaporation on metallic substrates at low temperature.

Contact angle were measured and are equivalent to others groups’ using the same way of ma-

kmg cesmm surfaces. Hehum film thlckness was measured as a functlon of off-saturatlon andis

e

R e =T v A

compatlme “with expected velues

Depending on the cesium surface deposition, two types of film behaviours during the pre-
wetting transition were observed. In the first kind of surface, the film moves imperceptibly by
passing through intermediate states which appear to be a mix between dry and wet surface at a
lower scale than resolution. In this case, we only could know the proportion of dry surface ahead
of the film edge, averaged on the diffraction spot. The way it behaves with temperature can
be interpretated in the random field Ising model at zero temperature without nucleation, with
a large parameter of disorder. In the second kind of surface, the correlation length was larger,
and the motion of the film was clearly observable. The advancement of the film over the surface
takes place at constant temperature by successive thermal activated avalanches. Velocity of the

film as a function of temperature and thickness was measured.



