
Signature calorimétrique de cohérence de phase
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01291257>

HAL Id: tel-01291257

https://hal.archives-ouvertes.fr/tel-01291257

Submitted on 21 Mar 2016

HAL is a multi-disciplinary open access
archive for the deposit and dissemination of sci-
entific research documents, whether they are pub-
lished or not. The documents may come from
teaching and research institutions in France or
abroad, or from public or private research centers.

L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
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1
Introdution

Cette thèse a pour adre la physique mésosopique. C'est un domaine qui s'intéresseà une éhelle de taille intermédiaire entre l'atome et le marosopique où les objets om-menent à développer des propriétés inédites. En e�et, à mesure que les dimensions desobjets diminuent et se rapprohent des grandeurs physiques aratéristiques, es der-nières prennent de l'importane et peuvent alors débouher sur des omportements re-marquables. Pendant longtemps, les propriétés de tels objets ne furent onsidérées quesur des bases purement théoriques. De nos jours, les avanées tehniques permettent d'al-ler explorer et univers et un foisonnement d'études sur les systèmes mésosopiques en adéoulé.L'une des grandeurs primordiales dans de tels systèmes est la longueur de ohérene dephase. Pour ertaines géométries omme des anneaux ou des ylindres, des interférenesde phase peuvent advenir modi�ant ainsi les propriétés életroniques des objets. L'unedes onséquenes est que des ourants non dissipatifs peuvent apparaître au sein de esobjets. Ils sont appelés ourants permanents. Il s'agit d'une problématique omplexe quia été beauoup étudiée mais qui n'a eu de esse de voir les ontraditions se multiplierentre les di�érents hamps d'investigation. En e�et, au �l des ans de nombreuses réali-sations autant expérimentales que théoriques sont apparues mais elles se sont très viteonfrontées les unes aux autres soulignant ertaines inompatibilités. Ainsi les modèlesthéoriques initiaux herhant à lever le voile sur l'origine du phénomène proposaient uneamplitude et un signe des ourants qui se sont révélés en déalage par rapport aux résultatsexpérimentaux.Le travail e�etué au ours de es années de thèse aspire à apporter sa ontributionà l'ensemble des reherhes menées dans e domaine. Il vise à aborder la problématiqueave un ÷il nouveau qui, nous l'espérons, produira de nouveaux éléments suseptiblesde faire progresser la ompréhension du sujet. Nous avons déidé de herher à mesurerla présene des ourants permanents dans des anneaux métalliques mésosopiques d'unpoint de vue thermique, en enregistrant les variations de haleur spéi�que des anneaux.Les aspets thermiques liés aux ourants permanents n'ont que très peu été abordé depar les di�ultés expérimentales intrinsèques à e type de mesure. Une signature due auxourants permanents devrait apparaître sur le signal de haleur spéi�que. Une telle me-sure n'a jamais été tentée et représente un réel dé� expérimental. C'est e que nous noussommes e�orés d'atteindre. Il s'agit là d'un angle d'approhe original ar le point de vuethermique n'est généralement que peu utilisé de nos jours dans les nombreux hamps de



2 Introdutionla physique. L'équipe Thermodynamique des petits systèmes de l'Institut Néel au sein delaquelle ette thèse s'est déroulée est spéialisée dans e seteur et y a aquis un savoir-faire mondialement reonnu. Cette démarhe s'appuie sur l'expertise de l'Institut Néeldans les domaines de la ryogénie, de la nanofabriation, de l'életronique,...En�n, ette thèse s'est déroulée dans le adre de l'ANR Quantherm. Les trois premièresannées ont été �nanées par la région Rh�ne-Alpes, la dernière année par l'ANR Quan-therm.Dans un premier temps, e manusrit retraera l'historique des travaux exéutés surles ourants permanents, de leur prédition aux mesures qui ont été e�etuées, en passantpar les di�érents modèles herhant à dérire leur omportement.Nous nous intéresserons ensuite, dans le deuxième hapitre, à l'approhe thermique parhaleur spéi�que telle que nous l'avons hoisie. Nous en retraerons l'origine et en expli-querons l'intérêt physique. Cei présenté, nous nous ouperons de la mesure de haleurspéi�que en elle-même en détaillant la tehnique de alorimétrie a que nous avons uti-lisée et dérirons l'environnement expérimental dans lequel nous avons évolué pendantette thèse. L'ensemble des aspets autant életroniques que ryogéniques seront abordés.Dans la troisième partie, nous présenterons les résultats expérimentaux obtenus sansomettre par souis d'honnêteté les di�ultés que nous avons renontrées ainsi que lessolutions que nous avons apportées.Les mesures ont générées des quantités de données très importantes. L'utilisation d'outilspropres au traitement du signal a été néessaire a�n de faire ressortir des données phy-siques pertinentes. Ce travail a été réalisé en ollaboration ave le GipsaLab de Grenoble,il sera exposé dans le quatrième hapitre.Pour �nir, dans le inquième et dernier hapitre de ette thèse, nous élargirons l'approhepar alorimétrie a à un autre phénomène mésosopique survenant dans des réseaux su-praonduteurs et présentant des similitudes ave le as des ourants permanents. Nousdétaillerons le problème et nous ommenterons les fruits de nos expérienes. Cei a pourbut d'obtenir une vision plus a�née de l'étude des questions mésosopiques par alorimé-trie a.



3
Chapitre 1
Les ourants permanents
1.1 Introdution aux ourants permanents1.1.1 Préditions des ourants permanentsL'impressionnant développement de la nanofabriation au ours des dernières déen-nies a permis de fabriquer et d'étudier des objets de taille mésosopique et a don pro-voqué un essor onsidérable de la physique liée à e domaine. Rappelons que la physiquemésosopique est la physique des systèmes dont les dimensions sont du même ordre degrandeur que les grandeurs aratéristiques physiques dudit système (longueur de ohé-rene de phase, libre parours moyen,...). Elle apparaît à des éhelles de taille omprisesentre l'éhelle marosopique et l'éhelle de l'atome. A ette éhelle, de nombreux phéno-mènes originaux apparaissent : quanti�ation du �ux dans une boule supraondutrie,e�et Aharonov-Bohm, e�et Sharvin... L'un d'entre eux reste enore largement inompris.Il s'agit de l'apparition de ourants non dissipatifs dans des anneaux de métal normaltraversés en leur entre par un �ux magnétique. Ces ourants surviennent à très bassestempératures lorsque la longueur de ohérene de phase Lφ des életrons de l'anneau (dis-tane sur laquelle la phase d'un életron n'est pas modi�ée par les di�érents hos qu'ilsubit) est supérieure au périmètre de et anneau.La présene de ourants permanents dans des moléules aromatiques à l'équilibre thermo-dynamique a été pour la première fois avanée par London en 1937 [1℄. L'année suivante,Hund démontra leur présene dans des anneaux métalliques à su�samment basses tem-pératures [2℄. S'ensuivit alors une période sans avanée notable. Il fallut attendre 1983pour que Büttiker, Imry et Landauer soumette l'idée de la présene, due à la présened'interférenes de type Aharonov-Bohm, de ourants semblables dans des anneaux 1Donstitués de métal normal di�usif [3℄.Ces a�rmations ont été régulièrement ontestées, leurs détrateurs avançant l'argumentque suite au hemin di�usif de l'életron à l'intérieur de l'anneau, tout phénomène d'in-



4 1. Les ourants permanentsterférene serait supprimé [4, 5℄. Cette analyse se révéla fausse (Nous approfondirons epoint un peu plus loin dans le manusrit).En 1985, les premières mesures expérimentales d'osillations Aharanov-Bohm sont en e�etréalisées sur des anneaux d'argent par Chandrasekhar et al. [6℄. Des mesures similairessur des anneaux d'or furent réalisées au même moment par l'équipe de Webb [7℄.C'est en 1990 que les ourants permanents furent mesurés expérimentalement pour lapremière fois. Cette mesure historique a été réalisée par Levy et al. sur une assemblée dedix millions d'anneaux de uivre isolés [8℄. Loin de résoudre l'ensemble des interrogationssur les ourants permanents, ette mesure a au ontraire posé de nouvelles questions entreautre sur l'amplitude et sur le signe des ourants. Pour mieux omprendre la nature duproblème, nous allons dans un premier temps nous penher sur le modèle dérivant lesourants permanents tel que développé dans les années 80 d'abord pour un anneau 1Didéal (sans désordre) puis dans le as réel d'un anneau 3D dans le régime di�usif ave ousans interation életronique.
1.1.2 Bases théoriquesSystème 1D di�usifPour ommener, abordons don la question en regardant le as simple d'un anneauunidimensionnel de périmètre L, onstitué d'un métal normal et traversé perpendiulai-rement en son entre par un �ux magnétique φ (�g. 1.1 [9℄).

Fig. 1.1 � Anneau de périmètre L traversé par un �ux φ.Les életrons à l'intérieur de l'anneau sont déris par une fontion d'onde Ψ qui suit,de par la géométrie du problème, la ondition aux limites : Ψ(x + L) = Ψ(x) (etteondition implique une quanti�ation des niveaux d'énergies). Les életrons obéissent àl'hamiltonien suivant :
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H =

1

2m

[→
p −e

→
A
]2

+ V (
→
r ) (1.1)où →

A est le potentiel veteur dû au hamp magnétique extérieur auquel sont ouplésles életrons, V (
→
r ) le potentiel de l'anneau et →

r la distane radiale. Dans notre as, le po-tentiel veteur →
A peut s'exprimer sous la forme →

A= 2πθ̂φ/L2 en oordonnées ylindriques[9℄.L'ériture de l'hamiltonien dépendant du hoix de potentiel de jauge, on peut par unetransformation de jauge partiulière se ramener judiieusement à l'hamiltonien d'un sys-tème similaire à l'intérieur duquel le potentiel veteur n'apparaît pas expliitement. Si onprend don [10, 11℄ :
~A⇒ ~A+ ~∇

(∫

C
~A.~dl

) (1.2)on obtient alors :
H =

→
p

2

2m
+ V (

→
r ) (1.3)Ce hangement de jauge se traduit par un terme de phase supplémentaire sur la fon-tion d'onde de l'életron et par l'apparition de nouvelles onditions aux limites. Ψ(x)devient Ψ(x)exp

(
i e

~

∫ →
A .

→
dl
) et véri�e [11℄ :

Ψ(x+ L) = Ψ(x)exp

(
i
e

~

∫
→
A .

→
dl

)
= Ψ(x)exp

(
2iπ

φ

φN
0

) (1.4)où φN
0 = h

e
est le quantum de �ux (noté aussi Φ0).De ette équation, on déduit que (en présene ou non de désordre) l'ensemble des pro-priétés physiques à l'équilibre de l'anneau, ses états propres, ses énergies propres,... sontpériodiques en hamp de période φN

0 . Il en déoule également que tout hamp φ multiplede φN
0 sera mathématiquement équivalent à un hangement des onditions aux limites dusystème.Revenons maintenant au alul des solutions de l'équation de Shrödinger Hψ = ǫψ où Hreprésente l'hamiltonien après hangement de jauge. En oordonnées ylindriques (r,θ,z),

H peut s'exprimer sous la forme [10℄ :
H = − ~

2

2m

(
2π

L

)2
∂2

∂θ2
(1.5)



6 1. Les ourants permanentsLes solutions sont alors :
Ψn (θ) =

1√
2π
exp

[
i

(
n+

φ

φN
0

)
θ

] (1.6)
ǫn =

h2

2mL2

(
n+

φ

φN
0

)2 (1.7)ave n entier. En 1983, Büttiker et al. rapprohe les onditions aux limites suiviespar les fontions d'ondes du système de elles satisfaites par les fontions de Bloh Ψkle long d'un potentiel périodique, à travers des ellules unités de taille L [3, 12℄. Cetteanalogie peut aisément s'appréhender en réalisant qu'un életron irulant à l'intérieurd'un anneau va subir de manière identique à haque tour le même potentiel. Le périmètrede l'anneau jouant le r�le de ellule unité, on est don bien en présene d'un phénomènede type potentiel périodique [13℄.La orrespondane entre les deux problèmes s'e�etue en identi�ant kL (où k est le veteurd'onde dans l'espae réiproque et L la longueur de périodiité) ave 2π φ
φN

0

[3, 11, 14℄. Ceinous permet de déduire plusieurs propriétés. On peut a�rmer que le spetre d'énergie desniveaux életroniques de l'anneau en fontion du hamp magnétique est identique à eluides états de Bloh. Ce spetre (donné �g. 1.2 [9℄) est périodique en �ux (omme nousl'avons souligné préédemment) et les énergies propres sont paires en �ux (leurs dérivéesétant impaires). L'espaement en énergie entre deux niveaux est de ∆1D = 2π~vF/L.

Fig. 1.2 � En pointillé : spetre d'énergie d'un anneau 1D sans désordre.En ontinu : spetre d'énergie d'un anneau 1D ave désordre.



1.1. Introdution aux ourants permanents 7L'expression du ourant in sur le niveau n s'obtient en partant de l'expression del'énergie libre F du système :
F = U − TS (1.8)soit dF = dU − TdS − SdT = δQ+ δW − TdS − SdT (1.9)où δQ est la haleur, δW le travail fourni, U l'énergie interne du système et S sonentropie. e qui s'érit �nalement dans le as d'un proessus réversible (i.e. δQ = TdS)et en expliitant la somme des travaux exerés par les fores extérieures (dont le �uxmagnétique φ) :

dF = −SdT − pdV + µdN − Idφ (1.10)Le ourant in peut alors s'exprimer sous la forme :
in = −∂F

∂φ
≃ −∂ǫn

∂φ
(1.11)Le ourant total I parourant l'anneau est égal à la somme des ourants portés parhaun des N ′ niveaux d'énergie [10, 15℄, soit :

I =

N ′/2∑

n=−N ′/2

in =

N ′/2∑

n=−N ′/2

−∂ǫn
∂φ

(1.12)En utilisant les résultats obtenus pour des états de Bloh, on trouve que la vitesse vnde l'életron sur le niveau n est donnée par :
vn =

1

~

∂ǫn
∂k

=
L

e

∂ǫn
∂φ

(1.13)e qui orrespond à un ourant in :
in = −evn

L
= −∂ǫn

∂φ
(1.14)



8 1. Les ourants permanentsor, omme on peut le voir sur le spetre d'énergie �g. 1.2, ∂ǫn

∂φ
présente un signe opposépour deux niveaux onséutifs. in ayant une amplitude du même ordre de grandeur entredeux niveaux adjaents, les ontributions de haque niveaux vont don s'annuler. Leourant total sera don égal à la valeur du ourant sur le dernier niveau oupé (à savoirle niveau de Fermi), soit :

I = −dE
dφ

∼ eǫF
Nh

∼ −evF

L
(1.15)où ǫF est l'énergie du niveau de Fermi et vF la vitesse de Fermi. Le fait que seul ledernier niveau ontribue est important ar ela signi�e que le signe du ourant va dépendrede la parité du nombre d'életrons dans l'anneau. Sahant que l'énergie du niveau n estdonné par l'équation 1.7, le ourant orrespondant est :

in = −∂ǫn
∂φ

= −2πe~

mL2

(
n+

φ

φN
0

) (1.16)En sommant omme antérieurement sur haque niveau, on parvient au ourant totalqui vaudra suivant la parité :
I(N,φ) =

{
eh

mL2N
(

1
2
− φ

φN
0

)
≥ 0 si N est pair

− eh
mL2N

φ
φN

0

≤ 0 si N est impair (1.17)On voit lairement que ela va avoir des réperussions et va néessiter une distintionentre le ourant typique Ityp dans un anneau unique et le ourant moyen sur d'une assem-blée d'anneaux présentant un nombre arbitraire d'életrons. Ce dernier peut s'exprimersous la forme [16℄ :
Imoy =

evF

L

(
1

2
− 2

φ

φN
0

) (1.18)où I0 = evF

L
est l'amplitude du ourant.Ce résultat dérit des propriétés intéressantes. En premier lieu, on se rend ompte que lapériodiité de φN
0 observée plus en amont est remplaée dans le as d'un ourant moyenpar une périodiité de φN

0 /2 (notée aussi φS
0 ). La �gure 1.3 [10℄ permet de omprendre erésultat :Deuxièmement, Imoy étant positif, l'aimantation résultante M = ImoyS (ave S la sur-fae de l'anneau) est dirigée suivant un sens identique au hamp magnétique extérieur. Leourant moyen orrespond don à un ourant paramagnétique. C'est une prédition quin'est pas anodine et qui aura beauoup d'importane pour la suite.
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Fig. 1.3 � Périodiité du ourant en fontion du �ux magnétique et de la parité du nombred'életrons. a)Cas de N impair b)Cas de N pair )Moyenne des deux as.Le modèle que nous venons de présenter s'appuie sur une forte simpli�ation du pro-blème (1D, pas de désordre,...). Il permet néanmoins de omprendre et d'appréhender lesgrandes aratéristiques des ourants permanents telles que la périodiité en hamp ou laontribution primordiale du dernier niveau életronique oupé. Ces dernières vont resterprésentes dans le as d'un anneau réel tridimensionnel ave un désordre non nul ommenous allons le voir immédiatement.Système 3D ave désordreLe postulat de départ des aluls préédents était que les életrons partiipant au ou-rant permanent n'avaient qu'un unique hemin pour e�etuer leur révolution à l'intérieurde l'anneau. Or, dans le as d'un anneau 3D, il y a une multitude de trajetoires possibles.Le nombre Mde es hemins ou anaux de ondution peut être déterminé sahant quel'életron ne distinguera pas deux parours dont la distane est inférieure à la longueurd'onde de Fermi λF . Cei nous donne :
M =

S

λ2
F

=
k2

FS

4π
(1.19)où S est la setion de l'anneau. Le nombre total d'életron sera [17℄ :

N ∼ kFLM (1.20)



10 1. Les ourants permanentsLe spetre énergétique en fontion du �ux magnétique φ dans le as réel va présenterune struture plus omplexe que préédemment [16, 18℄ :

Fig. 1.4 � Spetre d'énergie d'un anneau 3D en présene de désordre.La présene de désordre va entraîner, omparativement au as 1D, la réation de sautsd'énergie aux extrémités du spetre (pour φ multiple de φN
0 /2, f �g. 1.2). De plus, lenombre de anaux supplémentaires va entraîner la réation de niveaux d'énergies supplé-mentaires entre haque niveau du as 1D. En e�et, si l'on aborde le spetre tridimensionnelomme étant l'empilement de M spetres unidimensionnels, haque niveau présentera undéalage en énergie par rapport au spetre 1D de ∆E =

~
2k2

⊥

2m
où k⊥ est le veteur d'ondedes états transverses. Les niveaux d'énergies en fontion du hamp ne sont alors plusstritement roissant ou déroissant et présentent de nombreux maximums et minimums.L'éart moyen entre deux niveaux suessifs est de [16, 9℄ :

∆ =
1

4M

h

L
vF (1.21)De par e faible éart, les niveaux d'énergies vont être fortement orrélés. Deux niveauxonséutifs auront leurs pentes quasiment identiques et auront tendane à se repousser.Cei est appelé "rigidité spetrale" [10, 19℄ et montre que le spetre tridimensionnel n'estpas que la somme de spetres unidimensionnel. Contrairement au as unidimensionnel, il



1.1. Introdution aux ourants permanents 11faudra se déplaer de plusieurs niveaux pour trouver un niveau dont le signe de la penteest opposé. L'énergie néessaire à e déplaement est l'énergie de Thouless EC .
EC =

~

τD
=

~D

L2
(1.22)où τD est le temps aratéristique de parours d'une trajetoire életronique et D laonstante de di�usion.Seuls les niveaux dont la di�érene d'énergie est inférieure à EC interagissent don demanière ohérente entre eux. De par les observations préédentes, on peut don onlureque les niveaux ompris uniquement dans un intervalle d'énergie de EC

∆
autour du niveaude Fermi entreront en jeu [20, 21, 22℄.Avant de aluler l'amplitude du ourant permanent, faisons un aparté sur le hampmagnétique. Jusqu'ii, nous avons toujours onsidéré que le hamp magnétique présentdans le système était purement extérieur à l'anneau et le traversait perpendiulairementen son entre (tel qu'il est dérit dans l'expériene d'Aharonov-Bohm). Or, en pratique,des hamps magnétiques non nuls sont présents à l'intérieur de l'anneau [13, 23, 24℄.Ces derniers auront une in�uene de telle sorte que les ourants intérieurs ne seront pasexatement périodiques en φ. Néanmoins, si le rapport entre l'aire intérieure de l'anneau etl'aire des bras est su�sant, la dépendane en φ due au hamp magnétique perpendiulaireextérieur dominera les faibles variations dues aux hamp intérieurs et sera don visible.Nous onsidérerons par la suite que nous sommes bien dans e as de �gure.Calulons don l'amplitude du ourant moyen dans le as d'anneaux tridimensionnelsave désordre. Le ourant moyen est donné par [25℄ :

I = −∂F
∂φ

−→
T→0

−∂E0

∂φ
(1.23)où F est l'énergie libre du système (à T 6= 0) et E0 l'énergie de l'état fondamental à

T = 0. Cette formule s'obtient en remarquant que φ est proportionnel au veteur potentiel
A et ∂F/∂A à la moyenne de l'opérateur ourant. Or, si φ varie faiblement au ours dutemps, un hamp életro-magnétique sera induit donné par V ′ = −(1/c)∂φ

∂t
. Le taux auquell'énergie libre est fournie au système sera égal au produit I × V ′.Le hoix de l'ensemble thermodynamique dans lequel s'e�etue le alul du ourantmoyen est primordial. Des aluls préédemment réalisés dans l'ensemble grand anoniquepour un désordre faible (et en l'absene d'interations életron-életron) ont en e�et aboutià une amplitude des ourants permanents moyens nulle. Ces aluls ont été menés parCheung en 1989 sur un ensemble d'anneaux di�usifs en moyennant sur les di�érenteson�gurations du désordre [25℄. Ce résultat est en omplète opposition ave les obser-



12 1. Les ourants permanentsvations expérimentales qui ont été réalisées et sur lesquelles nous reviendrons plus tard.L'ensemble grand anonique dérit un système où les anneaux sont onnetés à un bainde partiules et dont le nombre N d'életron sera don variable suivant le �ux φ appliqué(Toutes les propriétés à l'équilibre seront données par l'intégrale de la densité d'état n(E)multipliée par la fontion de Fermi ou ses dérivées). Les moyennes d'ensemble des pro-priétés ne présenteront alors pas de dépendane en �ux. Or, ela ne dérit pas la réalitéexpérimentale des di�érentes mesures e�etuées que e soit sur des anneaux uniques ousur une assemblée d'anneaux. Ces derniers sont en e�et prinipalement déposés sur unsubstrat hautement isolant. Le nombre d'életron ne pourra don pas varier en fontion du�ux magnétique et sera don �xé pour haque anneau. Par ontre, N pourra varier d'unanneau à l'autre de l'ensemble. On est don dans un as où les propriétés marosopiquessont identiques mais où l'arrangement individuel du désordre varie. Le système anonique(ave le potentiel himique µ dépendant du �ux) est plus approprié à la desription d'untel système [18, 26, 13, 27, 28℄.On a don dans l'ensemble anonique :
I = − ∂F

∂φ

∣∣∣∣
N

= − ∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
µ

(1.24)où Ω = F−µN est le grand potentiel dont la dérivée est alulée pour µ onstant. Poure�etuer e alul Imry réalise un développement limité en s'appuyant sur la dépendaneen φ de µ [13, 29, 30, 26℄ :
µ(φ) = 〈µ〉 + δµ(φ) (1.25)ave 〈µ〉 moyenne sur une période. On obtient alors (pour ∆µ petit) :

∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
µ

=
∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
〈µ〉

+ δµ(φ)
∂

∂µ

∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
〈µ〉

(1.26)Imry applique alors la relation de Maxwell permettant d'inverser les dérivées du seondterme et de faire apparaître (∂Ω/∂µ)|φ = −N , e qui donne :
∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
µ

=
∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
〈µ〉

− δµ(φ)
∂

∂φ
N(〈µ〉) =

∂Ω

∂φ

∣∣∣∣
〈µ〉

+
∂µ

∂N

∣∣∣∣
φ

δN
∂N

∂φ

∣∣∣∣
〈µ〉

(1.27)la dernière égalité provenant simplement de :
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∂µ

∂φ

∣∣∣∣
N

= − ∂N

∂φ

∣∣∣∣
µ

∂µ

∂N

∣∣∣∣
φ

(1.28)En moyennant sur l'ensemble, le premier terme de l'équation (1.27) va disparaîtrear orrespondant au ourant permanent moyen à µ onstant en hamp ; son amplitudeest négligeable. De plus, pour des partiules qui n'interagissent pas entre elles, ∂N/∂µorrespond au premier ordre à l'inverse de l'espaement ∆ entre niveaux. Ainsi, Imryaboutit à :
I = −∆

2

∂

∂φ

〈
δN2

µ

〉 (1.29)
〈
δN2

µ

〉 représente la �utuation du nombre d'életron entre haque anneau. Son alulétant évalué pour µ non dépendant de φ, il peut-être ramené dans l'ensemble grand ano-nique e qui est plus intéressant ar plus failement réalisable. A T=0, ette omposantes'érit, d'après Shmid et Altshuler (91), sous la forme :
〈
δN2

µ

〉
=

∫ ǫF

0

∫ ǫF

0

〈δn(E1)δn(E2)〉 dE1dE2 (1.30)
=

∫ ǫF

0

dE

∫ 2E

−2E

dǫK(E, ǫ) (1.31)où K(E, ǫ) est la fontion de orrélation spetrale des �utuations de la densité d'états
δn entre deux énergies de part et d'autre d'une énergie E et dont la di�érene vaut ǫ :

K(E, ǫ) ≡
〈
δn(E − ǫ

2
)δn(E +

ǫ

2
)
〉 (1.32)Cette valeur a été expliitée par Argaman en 1993 en alulant sa transformée deFourier onnue aussi sous le nom de fateur de forme spetral K̃(E, t). Ce terme estdonné par : K̃(t) = t

h2Pcl(t) où Pcl(t) est la probabilité qu'une partiule revienne à sonpoint de départ après un temps t [31, 32, 33℄. Cei est valide dans la limite métallique :
∆ ≪ Ec ≪ ~/τel ≪ ǫF (1.33)Après un ertain nombre de onsidérations et d'hypothèses, ils expriment K̃(E, t) dela manière suivante :

K̃(E, t) =
t

(2π~)2

∑

n

L√
4πDt

exp

(
−n

2L2

4Dt

)
× cos(4πnφ/φN

0 ) (1.34)



14 1. Les ourants permanentsoù n est l'harmonique onsidérée. Elle représente physiquement le nombre de tours del'életron dans l'anneau. On parvient alors à l'expression suivante [31℄ :
〈I〉 =

∑

n6=0

Insin(4πnφ/φN
0 ) (1.35)ave In donné par :

In ≃ ∆

2

4πn

φN
0

∫ +∞

−∞
dt

∣∣∣∣
~

t

∣∣∣∣
2 |t|

(2π~)2

L√
4πD |t|

× exp

(−n2L2

4D |t|

)
=

∆

πφN
0

sgn(n) (1.36)De e résultat, nous pouvons faire plusieurs ommentaires. Nous retrouvons en e�etii, omme 'était déjà le as pour le modèle de l'anneau unidimensionnel, un ourantpériodique en hamp de période φN
0 /2. Il est de plus paramagnétique (un ourant positifrépondra à un �ux positif). En�n, en onsidérant la première harmonique, on peut évaluerl'ordre de grandeur de l'amplitude de e ourant. On obtient :

I ∼ ∆

φN
0

(1.37)ave respetivement ∆ et φN
0 le ratio entre l'éart moyen entre deux niveaux suessifset le quantum de �ux. Le alul de ette amplitude dans le as des systèmes expérimentauxétudiés donne une valeur extrêmement faible, valeur ne oïnidant pas ave elle mesurée.Courant typique ItypSuite à es aluls, on peut dé�nir une nouvelle valeur appelée ourant typique Ityp quiorrespond physiquement aux �utuations du ourant permanent. Ityp = 〈I2〉1/2 représentele ourant typique réé par un életron dans un anneau unique [25℄. Comme dans le asdu ourant moyen, il est possible de aluler le ourant typique. On a [31, 17℄ :
〈
I2
〉

=

〈
∂

∂φ
E

∂

∂φ′E

〉 (1.38)A T = 0, l'énergie E peut s'énoner sous la forme : ∫ ǫF

−∞ ǫn(ǫ)dǫ ave n(ǫ) la densitéd'états qui, à l'aide d'approximation semilassique, se formule [31, 13℄ :
n(E) =

∑

j

δ(E − Ej) =
1

π

∫
ddr Im G(r, r, E) (1.39)



1.1. Introdution aux ourants permanents 15ave G(r, r, E) fontion de Green se omprenant omme la somme sur l'ensemble deshemins d'énergie donnée ayant un point d'arrivée identique au point de départ. En usantd'approximations, Argaman exprime la probabilité pour un életron de revenir à sonpoint de départ après n tours omme proportionnelle à e−n2L2/4D|t|. En dé�nitive, toutei débouhe sur [31, 13℄ :
〈
I2
〉
≃4c2

∫ −∞

0

dǫ ǫ

∫ −∞

0

dǫ′ ǫ′
∫ −∞

∞
dt e−i(ǫ−ǫ′)t/~

|t|
h2

L√
4πD |t|

×
∞∑

n=1

(
2πn

φ

)
exp

(
− n2L2

4D |t|

)
sin2(

2πnφ

φN
0

)d'où on extrait la n-ième harmonique du ourant typique à T = 0 :
〈
In(φ)2

〉
=

24

π2n3

(
eD

L2
sin

2πnφ

φN
0

)2 (1.40)Pour �nir, il faut onsidérer que l'ensemble des aluls e�etués préédemment s'ap-puient sur des hypothèses préises qui ne seront pas toujours véri�ées lors de mesuresexpérimentales. La première de es hypothèses est d'avoir onsidéré la température nulle(T = 0) e qui ne sera bien évidemment pas le as en pratique. Une température �nie aurapour e�et de diminuer l'amplitude des ourants permanents d'un fateur e−kBT/EC , l'éner-gie de Thouless EC étant omme nous l'avons déjà vu l'éhelle d'énergie qui détermine lesphénomènes de ohérene. La deuxième hypothèse onerne la taille des anneaux. Pourqu'un ourant permanent apparaisse, il faut que les életrons puissent interférer entre euxà l'intérieur de l'anneau et par onséquent que la longueur de ohérene phase soit supé-rieure au périmètre de l'anneau. Le rapport entre es deux grandeurs est don primordial,l'amplitude du ourant sera don également a�etée d'un fateur e−L/Lφ .En�n, les démonstrations e�etuées se plaçaient dans le régime di�usif où l ≪ L ave lle libre parours moyen élastique. Un ourant permanent existe dans le régime balistique
l > Lmais son amplitude est quasiment négligeable. Les métaux usuellement usité dans lesmesures expérimentales de ourants permanents satisfont aux onditions de propagationdi�usive des életrons.Ces premiers modèles furent onfrontés à l'expériene en 1990 lorsque les premièrespreuves expérimentales des ourants permanents furent réalisées par l'équipe de Levyave une magnétométrie à SQUID [8℄. Les résultats observés se sont révélés extrêmementsurprenants. En e�et, l'amplitude des ourants mesurés était deux ordres de grandeurplus importante que la valeur théorique. De plus, le signe du ourant expérimental étaitdiamagnétique alors qu'un ourant paramagnétique était attendu. A�n d'expliquer esdivergenes, les modèles théoriques ont été améliorés suivant di�érentes approhes quenous allons maintenant présenter.



16 1. Les ourants permanents1.2 Les di�érents modèles théoriques1.2.1 Ambegaokar et EkernAux débuts des années 90, Ambegaokar et Ekern suggèrent que la di�érene entreamplitude mesurée et théorique se omble en prenant en ompte l'interation életron-életron à l'équilibre qui réerait sa propre ontribution aux ourants permanents. Lespremiers aluls de l'in�uene de l'interation életron-életron ont été aomplis parShmid en 1969 [34℄ avant d'être repris en 1974 par Aslamov-Larkin dans le adre plusrestritif des �utuations supraondutries. Au �nal, ils indiquent qu'une interationrépulsive, as d'un métal normal, entraînera une réponse paramagnétique. Le alul plusspéi�que réalisé par Ambegaokar-Ekern pour les ourants permanents [35℄ se plae dansle régime grand anonique et suppose que :
~D/L2 ≪ ~vF/L≪ ~/τel ≪ ǫF (1.41)où τel est le temps de di�usion élastique. L'inégalité ~D/L2 ≪ ~vF/L véri�e que lesystème est bien mésosopique tandis que l'inégalité ~vF/L≪ ~/τel permet de négliger ladisrétisation des niveaux énergétiques. Le alul suppose également que les dimensionstransverses de l'anneau sont bien inférieures à L.Le fait de se plaer dans le régime grand anonique est disutable de par les ommentairese�etués préédemment. Néanmoins les auteurs font remarquer que de par l'amplitude desinterations mises en jeu dans leurs aluls, le nombre moyen d'életron peut être onsidéréomme onstant loalement et omme n'étant pas sensible au hamp magnétique. Le hoixdu régime thermodynamique n'a don pas ii de onséquenes partiulières.Ces onditions de validité étant établies, on peut s'intéresser à l'évaluation du grandpotentiel thermodynamique Ω. Celui-i va être déomposé en deux parties :

Ω = Ω0 + 〈Vcoul〉0 (1.42)ave Ω0 le grand potentiel du système sans interation életron-életron et Vcoul l'in-teration oulombienne érantée prise au premier ordre. Notons qu'au premier ordre del'interation, l'espaement ∆ entre niveaux va être modi�é omparativement au as sansinteration et devient égal à ECVcoul.Les rohets 〈〉0 dérivent une moyenne thermodynamique sur l'ensemble des impuretés equi débouhe sur des ontributions du type Hartree-Fok (L'interférene entre les heminsréversibles en temps joue un r�le primordial). Une fois es dernières expliitées, nous pou-vons obtenir une expression de la première harmonique du ourant moyen I = −∂Ω/∂φ :
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I =

8e

πτD
N(0)V exp

(
− T

3T1

)
sin

(
2π

φ

φN
0

) (1.43)
où N(0) est la densité d'état au niveau de Fermi, T1 = ~D/L2 et V = 〈V (p− p', 0)〉.Cette expression du ourant permanent engendré par les interations életron-életron(qui a été également expliité par Argaman et Imry en 1993 [36℄) nous donne plusieursinformations. Tout d'abord, on peut remarquer que le troisième terme de (1.43) impliqueune augmentation exponentielle des ourants à mesure que T diminue. Ensuite, on réaliseque le ourant obtenu est périodique en hamp de période φN

0 /2. Pour �nir, on réalise quele ourant est paramagnétique et présente une amplitude de : I ∼ evF l/L
2. Les ourantspermanents moyennés a�hent don une ontribution due aux interations importanteet supérieure à la ontribution anonique usuelle. Pour expliquer e phénomène, Shmid[17, 30, 37℄ préise que l'interation oulombienne va avoir pour e�et d'imposer dansun métal la neutralité de harge loale sur un élément de volume plus grand que lalongueur d'érantage. Cei se modélise par un potentiel e�etif qui maintient la neutralitéquand le hamp φ varie. Ce maintien de la neutralité va débouher sur une ontributionplus importante que elle en vigueur jusque-là (ette nouvelle ontribution est un termeproportionnel au produit de la sensibilité en hamp du potentiel e�etif et de la densitéloale d'életrons indépendants).Ce résultat, bien que donnant une amplitude plus élevée, se révèle quand mêmemoindre d'un ordre de grandeur que e qui a été mesuré expérimentalement. La priseen ompte des interations életron-életron n'explique don pas totalement la di�érened'amplitude. La théorie perturbative n'apporte don pas de solutions entièrement satis-faisante. De plus, une analyse omplète des interations életron-életron se devrait deprendre en ompte lors des aluls di�érents e�ets (tels qu'un désordre plus ou moinsimportant) e qui n'est pas le as ii. Des aluls plus poussés ont été réalisés entreautres par Bouzerar en 1994 [38℄ sur les interations à ourte portée entre életrons. Ilsont débouhé sur une diminution de l'amplitude des ourants permanents et sur une in-�uene de l'interation oulombienne plus importante en présene de désordre. De son�té, Ramin, en prenant en ompte di�érentes orretions aux interations, a trouvé unrésultat ontraditoire puisqu'il prédit une augmentation du ourant [39℄. Les résultatsdivergents sur le sujet sont légions ; on peut ajouter à ette liste non exhaustive les alulsnumériques de Kato et Yoshioka qui prédisent une suppression des ourants permanentsà mesure que l'interation oulombienne augmente [40℄, ainsi que les travaux de Abrahamet Berkovits portant sur la fore des interations à longue portée et ne prédisant auunein�uene des interations életron-életron sur l'amplitude des ourants permanents [41℄.Comme nous pouvons le voir, la prise en ompte de l'interation oulombienne dans lealul des ourants permanents est extrêmement disutée et abouti à des résultats aussidivers que variés. D'autres théories ont du oup émergé pour expliquer les ontraditionsave l'expériene.



18 1. Les ourants permanents1.2.2 Kravtsov et AltshulerDe nouvelles expliations ont été avanées pour expliquer la di�érene entre l'amplitudedes ourants permanents alulée théoriquement et elle observée expérimentalement. En1993, Kravtsov a suggéré qu'un phénomène hors équilibre qui résulte de la forte onnexionentre les interations életron-életron et les phénomènes non linéaires à l'intérieur d'unhamp életromagnétique (EM), est responsable de ette di�érene [42℄. En étant sou-mis aux hautes fréquenes d'un tel hamp EM, un ourant non linéaire supplémentaire(di�érent du ourant à l'équilibre) va apparaitre à l'intérieur de l'anneau.En e�et, la suseptibilité non linéaire des matériaux étant non nulle, ei provoque laréation d'un ourant permanent d en réponse au hamp életrique E(t) = 1
2
×(εωe

−iωt +
c.c.) (ave εω l'amplitude du hamp életrique). Ce ourant d, noté I0, moyenné sur unegrande assemblée d'anneaux ne se dissipe pas au ours du temps (ontrairement au asdu ourant diret à l'équilibre pour des életrons libres), et e y ompris dans le as oùles anneaux sont onnetés à un réservoir életronique et ont un potentiel himique �xé(ensemble grand anonique). I0 s'exprime sous la forme :

I0 =
1

2

{
σ(2)(ω,−ω;φ) + σ(2)(−ω, ω;φ)

}
|εω|2 (1.44)où σ(2)(ω,−ω;φ) est la ondutivité non linéaire du matériau. Cette dernière quantitépeut être exprimée à l'aide de propagateur de di�usion. Une fois es valeurs alulées etsimpli�ées, on arrive à une nouvelle expression de la omposante d du ourant réponse.

I0(ω;φ) = − e

π3τD

(
e |(εω|LτD

h

)2

×
+∞∑

m=−∞

κm

[(κ2
m + α)2 +̟2] [κ2

m + α]
(1.45)où τD est le temps de di�usion aratéristique, τϕ le temps de rupture de phase,

κm = m+ 2φ/φN
0 , ̟ = (2π)−1ωτD, et α = τD × (2πτϕ)−1.Cette expression est une fontion impaire et périodique en �ux de période φN

0 /2.Contrairement aux préédents modèles théoriques (1991), le ourant diret I0 moyennésur le désordre entraîne une réponse diamagnétique à un hamp magnétique statique equi est plus onforme aux observations expérimentales.La di�érene de phase entre les parours réversibles dans le temps de deux életronsle long d'un anneau traversé par un �ux magnétique φ sera, si auun hamp EM n'estprésent, indépendante des parours et vaudra 4πφ/φN
0 . La moyenne sur le désordre netuera pas le terme d'interférene e qui donnera la périodiité en φN

0 /2 des propriétésinétiques.



1.2. Les différents modèles théoriques 19Une di�érene de phase δφ supplémentaire et aléatoire apparaît lorsqu'un hamp EMest appliqué. Elle dépendra du hemin parouru par l'életron. Cette valeur δφ peut êtrealulée et injetée dans l'expression de I0 alulée préédemment, e qui donne :
I0(φ) = − e

π2τD

(
δφ

2π

)2

I+(φ;α) avec ω ≫ 1/τD (1.46)où I+(φ, α) = sin(4πφ/φ0)

cosh(2π
√

α)−cos(4πφ/φN
0

)Le maximum du ourant d moyen I0 sera atteint pour une di�érene de phase δφ = 2π.En injetant ette valeur dans (1.46), on obtient la valeur maximum de Imax
0 ∼ e/τD.Cette amplitude est trois fois plus importante que elle alulée à l'équilibre sans intera-tion entre életrons.En�n, Kravtsov et al. remarque que pour 2π

√
α = L/Lϕ(T ) ≫ 1, il y aura une dérois-sane exponentielle du signal qui en onséquene ne sera observable qu'à basses tempéra-tures.Shwabb et EkernRestons dans le domaine de l'in�uene de l'environnement magnétique sur les ourantspermanents et évoquons ii une expliation, proposée par Shwabb et Ekern, de la di�é-rene entre amplitude théorique et expérimentale qui repose sur la présene d'impuretésmagnétiques à l'intérieur des anneaux [43℄. Ils onsidèrent que la présene d'impuretés ma-gnétiques se traduit par un potentiel de di�usion dépendant du spin. Ce dernier hangeà ause du proessus de relaxation de spin. Les �utuations de e potentiel se réper-utent sur les ourants permanents et, toujours dans le régime di�usif, seront de l'ordrede 〈(δI)2〉 ∼ (EC/φ

N
0 )2 sur une période orrespondant au temps de relaxation de spin τK .La partie imaginaire de la réponse dynamique χ(ω) du système à un hamp magnétiqueextérieur sera liée aux �utuations par la formule :

Im [χ(ω ∼ 1/τK)] ∼
〈
(δI)2

〉 ~

τKkT
(1.47)Sahant que dans la limite statique, on a : χ(ω = 0) = ∂φI(φ), on retrouve l'ordre degrandeur des ourants permanents : I ∼ E2

C/(kTφ
N
0 ) = ~

2/(τ 2
DkTφ

N
0 ).Des artiles antérieurs avaient prévu un e�et de la di�usion magnétique sur les ou-rants permanents [44, 45, 46℄ mais ils la onsidérait uniquement en tant que perturbationrajoutée a posteriori du alul de l'amplitude des ourants et non en tant que omposanteintégrante de e alul. Shwabb et Ekern ont exploré e as et démontré que l'énergielibre due à la présene d'impuretés présentait une dépendane par rapport au hamp



20 1. Les ourants permanentsmagnétique et, par voie de onséquene, entraînait la réation de ourants permanentsspéi�ques. En e�et, l'énergie libre (du site de l'impureté) s'érit :
Ω = −kT ln

(
2cosh

µBH

kT

) (1.48)oùH est l'hamiltonien d'éhange loal. De par le ouplage entre l'impureté magnétiqueet les életrons de ondutions de l'anneau, l'équation (1.48) va s'en trouver modi�éeet la omposante relative au hamp va devenir : 2µBH → 2µBH + Jsz(R). Ce termesupplémentaire dérit le ouplage spin-életron ave J la onstante de ouplage et sz(R)la densité de spin loale. sz(R) étant dépendant du �ux magnétique φ, il en sera alors demême pour Ω et don, se réera un ourant permanent dus aux impuretés : Iimp = −∂φΩ.Préisons que les onditions de validité de e alul sont d'une part un mouvement di�usifdes életrons à l'intérieur de l'anneau et d'autre part une épaisseur de l'anneau négligeablepar rapport à son périmètre (L⊥ ≪ L).1.2.3 Bary-Soroker, Entin-Wohlman et ImryPour terminer ette revue des di�érentes expliations des résultats expérimentaux surl'amplitude importante et le signe des ourants permanents , nous nous devons de parlerde la théorie de Bary-Soroker et al. [47, 48℄. Avant tout hose, notons que si pour un métalnormal, la diretion du ourant permanent dépend du nombre d'életrons et du désordre,il n'en est rien dans le as d'un anneau supraonduteur où le signe du ourant sera diama-gnétique quel que soit le as onsidéré. Le signe diamagnétique observé expérimentalementsur des anneaux normaux sous-entend que l'interation attrative életron-életron joueun r�le important (une interation répulsive impliquerait un signe paramagnétique). Or'est une interation qui est l'un des fondements de la supraondutivité. Les interationsattratives sont don assez faibles pour supprimer la supraondutivité mais impliquentnéanmoins un ourant permanent de grande ampleur. L'équipe d'Imry se propose de ré-soudre e paradoxe en se basant sur le taux de rupture des paires de Cooper.Les auteurs se plaent dans le adre d'une interation attrative. Ils supposent la pré-sene à l'intérieur des anneaux d'une petite quantité d'impuretés magnétiques. Celles-i,provoquant des di�usions inélastiques spin-�ip, vont jouer le r�le de briseur de paires etonduire à une baisse de la température de transition et par onséquent à la suppression dela supraondutivité (un dénouement similaire peut-être provoqué par un hamp magné-tique ou un système à deux niveaux mais es as ne seront pas abordés ii). Bary-Sorokeret al. démontrent alors, que pour un taux de di�usion spin-�ip dû aux impuretés om-pris entre la température de transition normal-supraonduteur (en l'absene d'impuretésmagnétiques) et l'énergie de Thouless :
T 0

c ≤ ~

τS
≤ EC (1.49)



1.3. Résultats expérimentaux 21où τS est le temps de di�usion spin-�ip (di�usion inélastique), la température de transitionva tendre vers zéro sans que les ourants permanents en soient a�etés. La �gure 1.5 [47℄illustre es onstations en donnant la dépendane de la température de transition et del'amplitude des ourants permanents en fontion de la fore S de rupture de paire.

Fig. 1.5 � E�et du taux d'impureté sur la température de transition et l'amplitude desourants permanents.Il apparaît que 1ppm d'impuretés magnétiques est su�sant pour supprimer la supra-ondutivité mais pas les ourants permanents. Ceux-i subiront néanmoins un e�et dansleur expression qui sera alors dominé par la température de transition en l'absene d'im-puretés magnétiques T 0
c . L'amplitude de l'interation attrative entre életrons dé�niraelle des ourants permanents. Après aluls, elle est évaluée par ette méthode à :
I = −8e~

τD

∞∑

m=1

sin(4πmφN
0 )

m2
Λ(m,T, T 0

c , τS) (1.50)où Λ(m,T, T 0
c , τS) est une fontion dépendant de la température T , de T 0

c et de τS.Cette amplitude vaut approximativement ∼ e/τD e qui est en aord ave la valeurexpérimentale.1.3 Résultats expérimentaux1.3.1 Mesures par SQUIDCourant moyen ImoyLa mesure des ourants permanents de par leur faible amplitude et leurs onditionsd'apparition a toujours été un dé� expérimental. C'est en 1990 que la première mesureexpérimentale historique de l'existene des ourants permanents est réalisée par Lévy et



22 1. Les ourants permanentsal. [8℄. Cette mesure a été e�etuée à basse température sur une assemblée de 10 millionsd'anneaux indépendants de uivre de forme arrée et déposés sur un substrat en saphiret traversés par un hamp magnétique perpendiulaire. Les anneaux de uivre présententun périmètre de L=2.2µm et une épaisseur de 0.55µm. Ces dimensions véri�ent bien larelation Lφ ≫ L néessaire à l'apparition des ourants permanents (la longueur de ohé-rene de phase est évaluée à deux fois le périmètre à 1.5K). Le fait de travailler sur uneassemblée d'anneau permet bien entendu d'avoir un signal plus important, plus faile àdéteter. Par voie de onséquene, le ourant mesuré orrespondra don au ourant moyenpar anneau Imoy. En�n, l'éhantillon est amené à basse température au moyen d'un ryo-stat à dilution permettant d'atteindre des températures de l'ordre de 20mK.La tehnique utilisée pour mettre en évidene la présene de ourants permanents est lamagnétométrie à SQUID (Superonduting Quantum Interferene Devie). Cette teh-nique permet de mesurer ave une très grande préision l'aimantation d'un système à trèsbasses températures. Le SQUID en lui-même joue le r�le de déteteur supraonduteur. Ilest omposé de deux jontions Josephson en parallèle à l'intérieur d'un anneau supraon-duteur. Les variations de �ux magnétique extérieur a�eteront l'amplitude du ouranttraversant les zones non supraondutries et pourront don être détetées par une haînede mesure adaptée [49, 50℄.Comme nous l'avons vu dans la partie théorique, une périodiité en �ux φ de période
φ0/2 des ourants permanents, et don de l'aimantation résultante, est attendue. C'estette périodiité qui est en fait déelée lors des mesures réalisées et qui permet de distin-guer la ontribution magnétique due aux ourants permanents de elle due aux impuretésparamagnétiques. Le magnétomètre à SQUID va permettre d'aéder à e moment ma-gnétique, induit par la présene des ourants permanents à l'intérieur des anneaux, et dedéterminer la périodiité préisément.Pour avoir aès au signal dû aux ourants permanents, il est néessaire de réaliser latransformée de Fourier du signal d'aimantation brut obtenu. Cei permet de mettre enévidene la présene dans le signal d'une périodiité quelonque. Il faut noter que pourse libérer de la ontribution linéaire non négligeable des impuretés paramagnétiques ausignal fondamental, Levy et al. séletionnent les harmoniques supérieures de la fréquenedu hamp appliqué. D'autres apports parasites, omme un paramagnétisme non linéaireausé par la bobine de hamp, ont été également éartés. Les résultats obtenus sont pré-sentés �g. 1.6.Les deuxièmes et troisièmes harmoniques du signal (�g. 1.6 [8℄) font lairement appa-raître une périodiité en hamp du signal de période φ = φN

0 /2 e qui est une signature desourants permanents. L'amplitude des ourants trouvée est de I ∼ 0.4nA ∼ 3×10−3evF/Lpar anneau e qui est supérieur de plusieurs ordres de grandeur à la valeur alulée théo-riquement pour le modèle sans interation életron-életron. Ils ont également observéune déroissane exponentielle des ourants permanents en fontion de l'augmentationde la température. Cette déroissane a lieu sur une éhelle de température orrespon-dant aux limites de orrélations entre niveaux. Elle est expérimentalement estimée à
EC = hD/(2L)2 ≈ 80mK. Pour �nir, ils indiquent que le ourant mesuré est diamagné-tique e qui est de nouveau en ontradition ave les préditions théoriques.
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Fig. 1.6 � Dépendane en hamp de la seonde et troisième harmonique de l'aimantationdu système.Courant typique ItypLes mesures que nous allons présenter maintenant sont réalisées sur des systèmes om-posés de peu d'anneaux et même d'anneau unique. Ne béné�iant pas de l'augmentationnon négligeable du signal due à la présene d'un très grand nombre d'anneaux ; elles ensont d'autant plus remarquables et par la même d'autant plus rares. Nous parlerons ii deourant typique Ityp. La première étude expérimentale de e type (et la deuxième pour lesourants permanents en général) a été proposée par Chandrasekhar et al. en 1991 [51℄ etporte sur le ourant permanent à l'intérieur d'un anneau d'or unique et isolé. Cet anneauest di�usif et de 60nm d'épaisseur. Deux diamètres di�érents ont été omparés, 2.4µm et4µm respetivement ainsi qu'un anneau retangulaire de dimension 1.4µm×2.6µm. Ces di-mensions véri�ent bien évidement les onditions mésosopiques d'apparitions des ourantspermanents déjà ités. La méthode adoptée pour les mesures est analogue au magnéto-mètre à SQUID dont nous avons déjà parlé. Comme préédemment, un traitement sur lesignal est néessaire pour faire ressortir la présene des ourants permanents. La �gure1.7 [51℄ résume les di�érentes étapes de e traitement (pour l'anneau retangulaire mesuréà 7.6mK).Il en ressort une omposante dépendante en hamp ; une osillation de période φN
0dans les trois géométries. L'amplitude de ette osillation est de : Ityp ≃ (0.3− 2.0)evF/Là des températures inférieures à 100mK e qui est un à deux fois plus grand que l'ordrede grandeur prévu par les théories. Sur la �gure, la région où une osillation de période

φN
0 /2 est attendue est représentée mais auune signature spéi�que notable n'y apparaît.Cette divergene de périodiité ave les études expérimentales présentées dans la setion
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Fig. 1.7 � Di�érentes étapes de traitement du signal brut mesuré pour un anneau de
1, 4µm, 6µm de dimensions. a)Signal brut à la fréquene f (les �èhes indiquent les maxi-mums du signal périodique) b)Signal a) dont le bakground a été soustrait )Signal à lafréquene 2f (sans bakground) d)Densité spetrale du signal b).préédente est ohérent ave les aluls théoriques puisque nous y avons montré que lamoyenne sur un grand nombre d'anneau provoquait un tel hangement de fréquene, φN

0devenant φN
0 /2.Le signal de période φN

0 orrespond, pour les anneaux de 2.4µm et 1.4µm×2.6µm dediamètre, à un moment paramagnétique à hamp nul. Le signe du ourant pour l'anneaude 4µm n'a pas été estimé. Le fait d'avoir le signe du ourant pour seulement deuxanneaux uniques n'est pas su�sant pour pouvoir généraliser e résultat. Théoriquement,la diretion du ourant dans un anneau unique est estimée aléatoire et dépendante dunombre total d'életrons et du potentiel [25, 9, 17℄.La seonde mesure d'un ourant typique, réalisée par Mailly et al. en 1993 [52℄, portesur un anneau de GaAlAs/GaAs semionduteur. Ses dimensions et propriétés nous plaedans le régime balistique (l ∼ L). En e�et le libre parours moyen élastique l=11µmest omparable au périmètre de l'anneau L ∼ 9µm. La tehnique de SQUID qui a étéutilisée pour onrétiser es mesures est partiulière puisque l'éhantillon et le SQUID seretrouvent sur la même pue. Cei permet de supprimer in situ des e�ets d'interférenespouvant perturber l'aquisition des résultats.Comme dans l'expériene antérieure menée par Chandrasekhar, ils ont �nalement trouvéà T=15mK un ourant périodique en hamp de période φN
0 . Un signal à la premièreharmonique φN

0 /2 est présent mais d'une amplitude bien moindre. Les �gures 1.8 et 1.9 [52℄



1.3. Résultats expérimentaux 25donnent la transformée de Fourier de la réponse magnétique. Le fait que ette ontributionn'apparaisse pas dans le spetre du bruit atteste de l'origine mésosopique du phénomène.

Fig. 1.8 � Transformée de Fourier de larésistane de l'anneau. Les points noirsorrespondent au signal expérimentalet les points blans au bruit de l'expé-riene. Fig. 1.9 � Transformée de Fourier duourant permanent. Les points noirsorrespondent au signal expérimentalet les points blans au bruit de l'expé-riene.En moyennant sur leurs di�érentes mesures, ils trouvent un ourant de l'ordre de
Ityp = 4 ± 2nA. Cei est en parfait aord ave la valeur théorique attendue de I0 =
evF/L = 5nA, valeur estimée en prenant en ompte les paramètres d'expérienes dans leadre d'un désordre faible et d'un nombre de anaux de ondution petit.Dans le as d'un gaz d'életrons bidimensionnel les interations entre életrons jouant unr�le plus important que dans un métal, l'amplitude mesurée onforme à la théorie tendà prouver que e phénomène n'a�ete pas les ourants permanents et ne peut don pasexpliquer la di�érene d'amplitude ave les expérienes préédentes.Mailly et al. ont également observé une instabilité de la fréquene d'osillation surun temps allant de dix à quarante heures. D'après eux, un proessus de relaxation lentedes impuretés et ses onséquenes sur le potentiel de di�usion et le niveau de Fermi [53℄en serait la ause. Pour terminer, ils ont également étudié le signe du ourant qui s'estdéouvert aléatoire probablement à ause des variations que nous venons d'évoquer.La détetion des ourants permanent étant notablement ardue, il n'y a que quelquesautres études publiées. On peut iter les mesures exéutées par Jariwala, Mohanty etal. [54, 55℄. Dans ette étude, réalisée à l'aide d'un SQUID, e sont trente anneaux d'orde 8µ m de périmètre et 60nm d'épaisseur qui sont étudiés. Il ne s'agit don don pasd'une étude sur un anneau unique, néanmoins, le nombre étudié reste faible. En e�et, si unourant diamagnétique périodique en φN

0 /2 est observé, une ontribution de périodiité φN
0apparaît également. L'amplitude de ette dernière est omparable à elle orrespondantà φN

0 /2. L'amplitude du ourant moyen par anneau est : I ∼ eEC/~.Plus réemment, Bluhm et al. ont eux aussi utilisés la tehnique du magnétomètre



26 1. Les ourants permanentsà SQUID pour déteter les ourants permanents irulant dans 33 anneaux d'or maisétudiés séparément. Les résultats pour di�érentes températures sont donnés �g.1.10 [56℄.

Fig. 1.10 � Dépendane en température de l'amplitude des ourants permanents traver-sant les anneaux.Cette étude a donné des résultats onordants ave la théorie dans le as di�usif surde nombreux points : la périodiité en fontion du hamp de h/e, l'amplitude du ourantainsi que la dépendane en température (mesurée de 35mK à 500mK, f �gure). Le signedu ourant est trouvé aléatoire d'un anneau à l'autre.1.3.2 Mesures par résonateurD'autres mesures sur une assemblée d'anneaux ont été réalisées mais en utilisant unsystème expérimental di�érent. L'expériene, réalisée par Reulet et al. [57℄ en 1995, uti-lise un miro-résonateur supraonduteur. Cette tehnique permet de remonter de manièrenon invasive aux parties imaginaires et réelles de la ondutane d'un système mésoso-pique. Dans l'expériene qui nous intéresse ii, les anneaux sont plaés sur un résonateurmultimode en niobium e qui assure un ouplage important entre les deux (�g. 1.11).En onséquene, la fréquene de résonane et le fateur de qualité du résonateur seronta�etés par toute perturbation ausée par les anneaux. On aura don aès par e biaisaux ourants permanents traversant les anneaux. Il faut noter que la mesure e�etuéemélange les réponses életriques et magnétiques des anneaux.D'un point de vue pratique, les mesures des ourants permanents moyens ont portées surune assemblée de 105 anneaux arrés de 2µm de �té et omposés d'une hétérostruturesemiondutrie AlGaAs/GaAs. De par les aratéristiques des anneaux, le mouvementéletronique est di�usif le long du parours (et balistique dans les dimensions transverses).Les expérienes ont produit des résultats similaires à eux de Levy et al., à savoir un ou-rant périodique de période φN
0 /2 . L'amplitude par anneau est par ontre plus élevée :

I ≈ 1.5nA≈ 2EC/φ
N
0 .
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Fig. 1.11 � Image MEB du système expérimental (résonateur et anneaux).Conernant le signe du ourant, il est déterminé failement par le signe du déalagede la fréquene de résonane. Ils ont obtenu un ourant diamagnétique à hamp ma-gnétique faible. Pour expliquer e signe qui est ontraire aux préditions théoriques, lesauteurs avanent une éventuelle modi�ation du magnétisme orbital des anneaux due auxinterations életron-életron [35℄.Une tehnique prohe a été adoptée en 2002 par Deblok, Bouhiat et al [58℄. Ils ontouplés 105 anneaux d'argent arrés, de 4µm de périmètre et 70nm d'épaisseur, à la partieindutive d'un autre type de résonateur onstitué de niobium, déposé sur un substrat ensaphir (�g. 1.12) et permettant d'isoler la réponse életrique des anneaux [59℄.

Fig. 1.12 � (a) Image MEB de la partie indutive du résonateur ave les anneaux d'Argent,(b) Image MEB d'un des anneaux, () Shéma du résonateur ave la partie apaitive àgauhe et la partie indutive à droite



28 1. Les ourants permanentsLa réponse magnétique a quant à elle été évaluée séparément [60℄. Après mesure, unepériodiité de période φN
0 /2 a été détetée sur les deux quantités. Nénamoins l'amplitudede la réponse életrique est supérieure d'un ordre de grandeur à elle de la réponse ma-gnétique. La partie périodique en φN

0 /2 de ette dernière est diamagnétique et présenteune amplitude de 0.25 ± 0.1nA.1.3.3 Mesures par antileverLes dernières mesures des ourants permanents réemment e�etuées dans le groupede J. Harris sont spetaulaires de par la sensibilité atteinte. Elles ont été réalisés parBleszynski-Jayih et al. [61℄. Leur système expérimental repose sur un déteteur miro-méanique omposé d'un Cantilever en siliium sur lequel des anneaux d'aluminium sontdéposés (�g. 1.13). Ce antilever va vibrer à une fréquene ν déterminée par un inter-féromètre à �bre optique pointé sur le système [62℄. Cette tehnique permet d'atteindreune sensibilité en ourant de l'ordre de 20pA/Hz1/2 (pour un anneau de 400nm de rayonsous un hamp B = 8T) ontre une sensibilité supérieure à 5nA/Hz1/2 dans le as d'unmagnétomètre à SQUID [55, 52℄.Lorsque des ourants à l'intérieur des anneaux se réent, ela entraîne un ouple ~τ = ~µ× ~Bsur le antilever et par la même, un déplaement δν de la fréquene de résonane du an-tilever. Lors de l'appliation d'un hamp magnétique B, δν est enregistré. De par le liende ause à e�et, le omportement de δν traduira le omportement des ourants traversantles anneaux. Ainsi,la présene d'une périodiité du ourant due aux ourants permanentssera détetable sur le hangement de fréquene de vibration du antilever.

Fig. 1.13 � (A) Shéma du antilever utilisé, (B) et (C) Images MEB des antilevers etdes anneaux déposés à leurs extrémités.Cette tehnique de par sa sensibilité et sa "relative" failité d'utilisation a permis àBleszynski-Jayih et al. de faire une étude exhaustive inluant di�érentes on�gurations



1.3. Résultats expérimentaux 29(anneaux uniques, assemblée), températures et dimensions (le périmètre des anneaux al-lant de 308nm à 418nm). Il faut noter que les mesures ont été e�etués à fort hampmagnétique (supérieur au hamp ritique de l'aluminium) e qui implique que les an-neaux étaient dans leur état normal. La �gure 1.14 [61℄ montre les résultats aquis pourune assemblée de 1680 anneaux d'aluminium de 308nm de rayon, 115nm de largeur debras et 90nm d'épaisseur, à une température de 365mK.

Fig. 1.14 � Signal obtenu pour un ensemble de 1680 anneaux de 308nm de diamètre.La partie supérieure de la �gure donne δnu et la partie inférieure le ourant orres-pondant, tous les deux en fontion du hamp magnétique appliqué B. Une osillation estindubitablement visible. Pour en aratériser préisément la fréquene, une transforméede Fourier a été employée (�g. 1.15).
Fig. 1.15 � Traitement du signal obtenu pour une assemblée d'anneaux de 308nm dediamètre à 365mK.Une périodiité de φN

0 = h/e émerge lairement. Une toute petite ontribution àla seonde harmonique h/2e est détetée, e qui est en ontradition ave une grandemajorité des mesures préédentes sur une assemblée d'anneaux. Cei peut s'expliquer depar un nombre N relativement faible omparé aux préédentes expérienes.



30 1. Les ourants permanentsLa largeur du pi à h/e est à relier à la largeur des bras des anneaux et est don limitéepar le rayon intérieur et extérieur de elui-i. La déroissane du signal d'autoorrélationpour de fort δB est provoquée par la présene de modulations apériodiques à l'intérieurdu signal.D'après les auteurs, le signal à h/2e orrespondrait uniquement à la omposante aléatoireproportionnelle à √N . En e�et, omme souligné dans leur publiation, la omposante nonaléatoire qui devrait ressortir à h/2e (et proportionnelle à N) dépend fortement des e�etsd'interations életroniques. Or, elle voit son amplitude réduite à une très faible valeurde par les forts hamps magnétiques utilisés (de 5 à 8T) et est don inobservable. Cetteexpériene ne permet don pas de tirer ave ertitude de onlusions sur les di�érentesthéories proposées.La �gure suivante 1.16 proure les résultats dans le as d'un anneau unique de 418nmde rayon à T = 365mK :

Fig. 1.16 � Traitement du signal obtenu pour un anneau unique de 418nm de diamètre à365mK.Il n'apparaît pas de hangement frappant ave le as d'un ourant moyenné sur unensemble d'anneaux de dimensions identiques. La périodiité du ourant reste égale à
h/e. De plus, une mesure en fontion de T du ourant typique 〈I2

h/e

〉1/2 dans les deux asdonne des valeurs identiques. Cette onordane de résultat pour un rayon donné entreune assemblée d'anneau et un anneau unique laisse à penser que les ourants sont bienaléatoires d'un anneau à l'autre et augmente pour une assemblée d'un fateur √
N (unsigne non-aléatoire entraînerait une augmentation d'un fateur N).Une omparaison des di�érentes études met en évidene une diminution de l'amplitudedes ourants permanents à mesure que le rayon de l'anneau augmente. Ils ont égalementremarqué que la déroissane en température des ourants permanents était plus rapidepour des anneaux de grande taille. Ces onstatations sont ohérentes ave les préditionsthéoriques qui prédisent une déroissane en 1/r2 du signal (e qui est en lien ave l'éner-gie de Thouless) [22℄. De la même façon, omme annoné théoriquement, l'amplitude duourant diminue au fur et à mesure de l'augmentation de T . Cette déroissane se super-pose onvenablement au modèle théorique di�usif sans interation entre életrons. Il y aonordane visible entre les deux ourbes.



1.4. Signature des ourants permanents en haleur spéifique 311.4 Signature des ourants permanents en haleur spé-i�queDans les parties préédentes, nous avons abordé les di�érentes études qui ont étémenées sur les ourants permanents autant du point de vue théorique qu'expérimental.Comme nous avons pu le onstater, l'origine des ourants permanents est soumise à dis-ussions. Les di�érentes expérienes réalisées ne semblent pas en mesure de tranher enfaveur de l'une ou de l'autre. L'idée maîtresse de ette thèse est d'aborder e phénomènesous un angle inédit et innovant, sous l'angle thermique. Nous avons don herhé à mettreen lumière la présene de ourants permanents dans des anneaux d'argent par des mesuresthermiques et plus partiulièrement par des mesures de haleur spéi�que.Cette approhe est validée par l'existene d'un lien entre la haleur spéi�que et les ou-rants permanents mis en jeux. En e�et par dé�nition, on a :
C = T

(
∂S

∂T

)

V,N,φ

= −T
(
∂2F

∂T 2

)

V,N,φ

(1.51)or ∂F/∂φ = −I, on a don :
∂C

∂φ
= T

∂2I

∂T 2
(1.52)Ainsi toute variation sur les ourants le sera également sur la haleur spéi�que. Unourant onstant en hamp entraînera une haleur spéi�que nulle.Une remarque importante doit être faite. Comme déjà évoqué, travailler à plus bassetempérature possible est néessaire à l'apparition des ourants permanents. Or, l'équation(1.51) i-dessus implique une ondition supplémentaire pour l'observer sur le signal dehaleur spéi�que. En e�et, il faut que la dérivée seonde de l'énergie libre par rapport àla température ∂2F/∂T 2 soit non nulle a�n d'observer une quelonque signature sur C. Ilsera don néessaire de travailler sur une plage en températures relativement importanteautour de la température minimum du ryostat a�n de s'a�ranhir de ette nouvelleondition.Regardons maintenant les di�érentes théories sur les ourants permanents mais d'un pointde vue thermique en détaillant l'expression de C dans haque as.1.4.1 La haleur spéi�que et le modèle de Ambegaokar et EkernHistoriquement, les premiers aluls sur la haleur spéi�que dans le adre des ourantspermanents ont été réalisés par Yang et Zhou en 1996 [63℄. Ils sont basés sur les hypothèsed'Ambegaokar-Ekern auxquels ils ajoutent le ouplage spin-orbite e qui entraîne une



32 1. Les ourants permanentsorretion de l'amplitude théorique des ourants permanents.Leur résultat part du alul de la fontion de partition Z du système. La onnaissant, ilspeuvent alors remonter à la haleur spéi�que sahant que :
C = kBβ

2∂
2lnZ

∂β2
(1.53)Les �gures suivantes (�g.1.17 [63℄) montrent le omportement de C (normalisé par

C0 = kB/2) obtenu en fontion du hamp magnétique et de la température.

Fig. 1.17 � Variation de la haleur spéi�que en fontion du hamp magnétique et de
t = T/T0 (à gauhe) et de la température (à droite).

Comme nous pouvons le voir, l'amplitude attendue est très faible. De plus, la haleurspéi�que verra la signature due aux ourants permanents diminuée à mesure que latempérature augmente. Les auteurs suggèrent qu'une température T ≤ 3T0 ave T0 =
~
2

mL2kB
est néessaire à toute observation.Evaluation de la haleur spéi�que dans le as du modèle de CheungDans le but d'évaluer l'amplitude de variation de haleur spéi�que que l'on herhe àatteindre, des aluls préliminaires à ette thèse ont été réalisés par Serguei Skipetrov. Sonestimation du ourant permanent attendu est basé sur l'expression dé�nie par Cheung etal. [9℄ :
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I =

4I0T

T ∗

∞∑

n=1

[2sinh(nT/T ∗)]−1cos(nkfL)sin(2nπφ/φN
0 ) (1.54)ave I0 = evF/L, T ∗ = ~vF/(πLkB), φN

0 = h/e et L le périmètre de l'anneau.Utilisant l'équation 1.52,nous pouvons alors en déduire l'expression de la haleur spé-i�que :
C(φ) = C(0) + kB.f(φ/φN

0 , T/T
∗) (1.55)ave

f(φ/φN
0 , T/T

∗) =2
T

T ∗

∞∑

n=1

[sinh(nT/T ∗)]−3cos(nkFL)sin2(nπφ/φN
0 )

×
{
n
T

T ∗ [3 + cosh(2nT/T ∗)] − 2sinh(2nT/T ∗)

} (1.56)
1.4.2 La haleur spéi�que et le modèle de Kravtsov et AltshulerAbordons maintenant l'expression et les dépendanes de C dans le as du modèle deKravtsov-Altshuler. Comme préédemment, le point de départ est l'expression du ourantpermanent en fontion de la température, la formule 1.52 permettant de remonter à lahaleur spéi�que C. La seule di�érene est que l'expression utilisée ii est bien évidem-ment elle qui a été dé�nie par Kravtsov et Altshuler (équation 1.46).Le alul réalisé par Serguei Skipetrov s'est vite révélé omplexe. Il semblerait néanmoinsque l'expliation hors-équilibre avanée par Kravtsov et Alshuler n'entraîne auune signa-ture visible thermiquement. Ainsi, si leur modèle est valide, les ourants permanents nedevraient pas être observable sur le signal de haleur spéi�que.1.4.3 La haleur spéi�que et le modèle de Bary-Soroker et al.Pour �nir, abordons les onséquenes des propositions de Bary-Soroker sur le signalde haleur spéi�que. Les aluls dans e as de �gure ont été une fois de plus réalisé parSerguei Skipetrov. Le point de départ est bien entendu l'expression du ourant permanenttelle que Bary-Soroker et al. l'ont déterminée dans leur artile [47℄ en prenant en ompte lesinterations életron-életron ainsi que la présene d'impuretés magnétiques. L'expressionde la haleur spéi�que s'en déduit ave l'équation 1.52.
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C(φ) = C(0) − 8kBt

∞∑

m=1

sin(2πmφ)

m3

∞∑

n=−∞

∫ ∞

0

dx xsin(2πx)Hmn(x, t, t0c , s) (1.57)ave t = kBT/Ec et t0c = kBT
0
c /Ec les températures et température ritique ramenéesen unités de Ec/kB, et Hmn une fontion dépendant de t, t0c et de s = 1

π
(~/τS)/(kBT

0
c ).L'image 1.18 montre à partir de ette formule une évaluation de l'amplitude de C(φ)−C(0)en fontion de la température pour di�érentes valeurs de s.

Fig. 1.18 � Variation de C(φ) − C(0) en fontion de la température pour di�érentesvaleurs de s.
1.5 Ordre de grandeur attendu pour CpPour onlure ette partie onsarée à la détetion des ourants permanents par unemesure de apaité alori�que, il nous reste à aborder un point ruial : la faisabilité del'expériene. Pour ela, nous devons onfronter l'étude théorique à la réalité de l'expé-riene soit, plus lairement, nous poser la question de savoir si les signaux attendus sontmesurables expérimentalement.Pour avoir une idée de l'amplitude attendue, reprenons l'expression de C alulée parSergey Skipetrov (eq.1.55). Les valeurs impliquées dans ette expression sont alulablesen utilisant les valeurs admises de kF et vF pour un anneau métallique, soit :

kF ≃ 1.2 × 1010m−1, vF ≃ 1.5 × 106m/s (1.58)On peut don en déduire un ordre de grandeur pour les variations de haleur spéi�queattendues. Après alul, on obtient :
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δC(φ) = C(φ) − C(0) ∼ kB = 10−23J/K (1.59)Nous pouvons en déduire un enadrement approximatif de la haleur spéi�que atten-due.

kB < C < 100kB (1.60)Cei orrespond au signal attendu pour un anneau unique. En onsidérant que nousdéposons sur notre système de mesure une dizaine de millions d'anneaux et sahant que
C est toujours du même signe quelle que soit l'anneau, nous arrivons �nalement à unevariation de haleur spéi�que totale omprise entre 10−16J/K et 10−14J/K.Sur ertaines mesures réalisées, notre apteur présente à 50mK une haleur spéi�que de
∼10pJ/K. Le signal que l'on herhe à aquérir est don ompris dans une éhelle del'ordre de :

10−5 <
∆C

C
< 10−3 (1.61)Cette fourhette illustre parfaitement l'ampleur du dé�. Le signal attendu est évi-dement très faible mais néanmoins semble aessible. En e�et, la résolution ∆C/C desexpérienes préédentes utilisant e apteur était de quelques 10−5 [64℄. De plus, un travailde traitement réalisé sur les signaux permettra d'améliorer enore la résolution.
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Chapitre 2
La alorimétrie a

Les di�érentes onsidérations théoriques qui ont été e�etuées dans le premier ha-pitre nous ont permis de débroussailler le terrain et d'aborder la question des ourantspermanents par le biais thermique en étant pleinement onsient des di�érents enjeux.Dans e hapitre, nous nous intéresserons prinipalement à la question de la mesure dehaleur spéi�que, aux méthodes pour la déterminer ainsi qu'aux aspets expérimentaux.2.1 La haleur spéi�que CPLa haleur spéi�que est la grandeur physique qui aratérise la apaité d'un orps às'élever en température δT suite à un apport de haleur δQ (�g.2.1). Son unité est donle joule par kilogramme et par kelvin.
Fig. 2.1 � Shéma du prinipe de la apaité alori�que.Elle peut s'érire sous la forme :

C = lim
δT→0

δQ

δT
(2.1)C'est une grandeur intensive dont l'expression a été proposée pour la première fois en



38 2. La alorimétrie a1780 par Lavoisier et de Laplae [65℄. Cette dé�nition étant intimement liée aux ondi-tions expérimentales, des distintions ont émergées par la suite s'adaptant aux di�érentestransformations thermodynamiques onsidérées (volume onstant, pression onstante,...)La mesure de haleur spéi�que a apporté au ours du temps de nombreuses informa-tions. En e�et, elle permet d'atteindre l'ensemble des modes d'exitation d'un systèmeet autorise don à remonter à de nombreuses propriétés dudit système qu'elles soientstruturales, életroniques, magnétiques... Cei se révèle lairement quand on onsidèreles di�érents termes de la haleur spéi�que d'un matériau à pression onstante, bassetempérature et à l'équilibre thermodynamique :
Cp = T

(
∂S

∂T

)

p

= γT + βT 3 + δT 3/2 (2.2)ave S l'entropie. Dans ette équation γ est proportionnel à la densité d'états au niveaudu niveau de Fermi, β à la température de Debye et δ au ouplage ferromagnétique. Unsignal de haleur spéi�que omprend don de nombreuses informations.Les mesures thermiques sont don veteur de renseignements non négligeable. Elles ontété au �l des années utilisées dans de nombreux domaines. On peut iter de manière nonexhaustive ertaines ontributions : le modèle de Debye (1912) qui dérit, en se basant surles phonons, l'évolution en température de la haleur spéi�que [66℄ ; mais aussi l'intérêtinontestable des sauts en haleur spéi�que pour déteter les transitions de phase dupremier et seond ordre [67, 68℄. On peut pour �nir plus globalement parler des di�érentsaspets thermiques autres que la haleur spéi�que qui ont été étudiés omme les étudesthéoriques [69℄ et expérimentales [70, 71, 72℄ sur l'impressionnante ondutivité thermiquedes nanotubes de arbone ; la quanti�ation de la ondutane thermique [73, 74℄ ; oubien, pour �nir, les mesures de ondutanes thermique de nano�ls de Siliium menées àl'Institut Néel par l'équipe "Thermodynamique des petits systèmes" [75, 76℄.L'art plus spéi�que de mesurer la apaité alori�que d'un système est onnu sous lenom de alorimétrie. C'est un domaine qui par ses extensions suessives est déjà vasteautant du point de vue des sujets abordés que des diverses tehniques utilisées [77, 78℄. Laprofusion d'informations aessibles lors d'une mesure de haleur spéi�que devient viteune arme à double tranhant. Il s'agit une fois elle-i évaluée, d'arriver à l'interpréterorretement. La première ontrainte est liée à la mesure involontaire des "à-�tés" dusystème étudié, les addenda. Une mesure de haleur spéi�que omprendra en e�et à lafois la ontribution du système mais aussi elle du support et de l'ensemble du dispositifde mesure a�érent. Nous verrons plus tard omment la mesure alorimétrique s'e�etuede manière à réduire au maximum la part due aux addenda.La seonde ontrainte, et non la moindre, est de parvenir à démêler dans le signal ther-mique du système les signatures propres au réseau, aux életrons ou enore aux e�ets ma-gnétiques. Dans notre as, on herhe à atteindre des exitations de très faibles énergiesdues aux ourants permanents. On aura l'avantage de travailler à très basses températurese qui aura pour onséquene appréiable de diminuer drastiquement la ontribution en



2.2. Mesure de haleur spéifique sur des objets mésosopiques 39
T 3 liée au réseau ristallin.Il apparaît nettement que la mesure des ourants permanents déjà ardue par nature ne severra don pas simpli�ée sous l'angle thermique. Il s'agit là d'un réel dé� expérimental.Un alorimètre d'une très grande sensibilité est néessaire à l'exploration de e phénomènemésosopique.2.2 Mesure de haleur spéi�que sur des objets méso-sopiques2.2.1 Cadre théoriqueLa mesure de haleur spéi�que sur des objets de taille mésosopique pose un ertainsnombres de question sur l'existene d'un tel onept de apaité alori�que à de si petiteséhelles. C'est un sujet qui a été exploré par plusieurs auteurs dans la littérature. Lesdi�érents travaux réalisés par Hartmann en 2004 [79, 80, 81, 82℄ ont pour but de déterminerla taille minimale d'un système pour laquelle la notion de température a un sens. Lerésultat de ette étude donne une taille dépendant de la température elle-même. On peutnéanmoins estimer que pour une taille de système inférieure au libre parours moyeninélastique, la mesure de température doit être traitée ave la plus grande ironspetion.Nous ne sommes pas dans e as dans e manusrit.2.2.2 NanoalorimetrieL'art de mesurer la haleur spéi�que appartient à la alorimétrie. Au �l de l'histoire,la apaité alori�que a été prinipalement mesurée sur des objets marosopiques fa-ilement isolable thermiquement. La mesure des propriétés thermiques d'objets de taillemésosopique n'est, quant à elle que peu développée. Certaines équipes s'intéressent néan-moins à e domaine de ompétene, parmi elles on trouve le California Institute of Teh-nology [83℄, le Funtional Properties Group du NIST (National Institute of Standardsand Tehnology) [84℄ ainsi que le Department of Materials Siene and Engineering del'Université de l'Illinois [85, 86℄. L'équipe Thermodynamique de l'Institut Néel (assoiéeau p�le Capteurs thermométriques et alorimétrie) est l'un des ateurs inontournable duseteur. De par son expertise des questions thermiques et par le développement d'outilsinstrumentaux spéi�ques de très haute sensibilité, elle a su aborder de nombreux sujetsallant de la physique fondamentale à la biologie [87℄.La plupart des mesures atuelles ont herhé à réduire au strit minimum la ontri-bution au signal des addenda. Cela passe généralement par le hoix d'une membranesuspendue de quelques miromètres d'épaisseur sur laquelle le système à étudier est dé-



40 2. La alorimétrie aposé. La membrane est reliée au reste de l'éhantillon par des bras de suspension (Ceiimplique que la ondutane thermique de es bras interviendra lors de l'évaluation dela apaité alori�que). Le tableau i-après résume l'ensemble des di�érents alorimètresdéveloppés et utilisés en nanoalorimétrie [67℄ :Soure Méthode Gamme detempérature Nature et ontribu-tion des addenda à C
Résolution
∆C/C

Masse mesu-rableFominayaet al.[88, 89℄(1997) a 1.5-20 K 2-10 µm de Si ; 0.5nJ/K à 1.5 K 10−4 ouhesmines≈ 1µgZink et al.[90℄ (2001) relaxation 2-300 K 180 nm de SiN ; 1nJ/K à 2 K - ouhesmines≈ 1µg ;H=0-8 TBourgeoiset al. [64℄(2005) a 0.5-15 K 2-10 µm de Si ; 50pJ/K à 0.5 K 5.10−5 à0.5 K éhantillons deqq 10 ngFon et al.[83℄ (2005) relaxation 0.5-8 K 120 nm de SiN ; 0.4fJ/K à 0.6 K 10−4 à 2 K éhantillon deqq pgLopeandiaet al. [91℄(2010) a 20-300 K 500 nm de paryleneC ; qq µJ/K entre 10−3et 10−4
ouhes minesde moins de100 ngTab. 2.1 � Performanes des alorimètres les plus réents adaptés aux petits systèmes.Comme nous pouvons le voir sur le tableau 2.1, il existe prinipalement deux méthodesdi�érentes qui permettent de remonter à la haleur spéi�que d'un système [67℄ : la mé-thode par relaxation et la alorimétrie a. Le prinipe ommun aux deux d'introduire aumoyen d'un hau�age une quantité ontr�lée de haleur au système et de mesurer aveune grande sensibilité l'élévation de température qui en déoule à l'aide d'un thermo-mètre. La fuite thermique entre le système et son environnement thermique par les brasde suspension est notée K (�g.2.2).

Fig. 2.2 � K représente la fuite thermique de la membrane vers le bain thermique.



2.2. Mesure de haleur spéifique sur des objets mésosopiques 41Méthode par relaxationCette méthode dynamique se déroule en deux étapes. On applique en premier lieu unepuissane P0 ontinue au système. La température de la membrane va alors s'élever d'unevaleur ∆T par rapport à sa température de base Tb.Cette première partie permet de déterminer la fuite thermique K vers le bain ther-mique (�g.2.2). Elle est donnée par l'expression :
K(Tb) =

P0

∆T
(2.3)Une fois K évaluée, il onvient alors de laisser relaxer la température du système pourqu'elle revienne à sa valeur initiale. Lors de ette étape la température est enregistrée equi permet de mesurer le temps de relaxation τ1. Ce dernier étant de l'ordre de quelquesmilliseondes, la mesure néessite une sensibilité très élevée. τ1 onnu, on peut alors endéduire la haleur spéi�que, les deux valeurs étant reliées : τ1 = C/K. Cette méthodeprésente une grande préision aessible sur une large gamme de température [92℄ et dehamp magnétique [90℄. Son prinipal défaut sera une résolution ∆C/C faible. En e�et, τ1est un temps extrêmement ourt, il sera en onséquene extrêmement di�ile à mesurerave une grande préision. De plus ette tehnique est partiulièrement sensible aux in-stabilités en température (dérive thermique) ar e n'est pas une tehnique expérimentalebasée sur une osillation de température, ontrairement à la alorimétrie a.Méthode par alorimétrie aLa méthode de alorimétrie a a été développée par Sullivan et Seidel en 1968 [93℄. Ellerepose omme son nom l'indique sur l'appliation au système d'une puissane alternative

P0. Celle-i est obtenue en faisant iruler dans l'élément hau�age un ourant a i defréquene ω : i = I0cos(ωt). Par voie de onséquene, la puissane P0 = Ri2 reçue parla membrane ontiendra deux termes, un ontinu et l'autre alternatif et osillera à unefréquene 2ω (eq.2.4).
P0 =

RI2
0

2
[1 + cos(2ωt)] (2.4)Il s'ensuit que la température en fontion du temps sur la membrane présentera elleaussi un gradient ontinu de température TDC et une partie alternative δTAC . On aura au�nal T (t) = TDC + δTAC , ave :



42 2. La alorimétrie a
δTAC =

RI2
0

2ωC

[
1 +

1

(ωτ1)2
+ (ωτint)

2

]−1/2

cos(2ωt) et TDC = TBain +
RI2

0

2K
(2.5)où τ1 est le temps de relaxation de la membrane vers le bain et τint le temps de di�usioninterne de la membrane.La situation de la température sur la membrane est shématisée �g.2.3.

Fig. 2.3 � Pro�l de température de la membrane.Le thermomètre du système va permettre d'enregistrer l'amplitude RMS de la om-posante δTac de la température. Cette mesure de la variation de température sur la mem-brane va nous permettre, moyennant un hoix judiieux de la fréquene de travail, d'endéduire la apaité alori�que C du système. En e�et, onernant la fréquene, pour quela mesure en alorimétrie-a soit valable il faut que la puissane appliquée à la membraneprésente une fréquene su�samment lente pour assurer l'isothermiité de la membranemais aussi su�samment élevée pour empêher une relaxation vers le bain (hypothèse dequasiadiabatiité), soit :
1/τ1 ≪ ω ≪ 1/τint (2.6)Cette ondition véri�ée et en supposant que la fuite thermique K vers le bain soit bieninférieure à la ondutane thermique interne de la membrane K ≪ Kint (e qui est leas de par la géométrie des apteur que l'on utilise et qui présentent une membrane d'unedimension largement supérieure à elle des bras de suspension vers le bain), la apaitéalori�que C voit alors son expression simpli�ée et peut s'érire sous la forme :

C =
P0

δTACω
(2.7)



2.2. Mesure de haleur spéifique sur des objets mésosopiques 43Cette méthode peut présenter de très hautes résolutions jusqu'à ∆C
C

≃ 2.10−5 [64℄. Lahaleur spéi�que étant inversement proportionnelle au δTAC mesuré, on peut déeler deshaleurs spéi�ques extrêmement ténue et don enregistrer toute modi�ation du signalqui pourra survenir à ause d'un paramètre extérieur tel que l'appliation d'un hampmagnétique. De plus, ontrairement à la méthode par relaxation, elle autorise de moyennersur des temps longs augmentant ainsi la sensibilité. Le prinipal problème de ette mesureest que sa validité néessite le hoix d'une fréquene ω préise. Nous y reviendrons plusloin dans e manusrit.2.2.3 CapteurLe alorimètre utilisé durant ette thèse a été développé par Fominaya et al. [88, 89℄et repose sur la méthode de mesure par alorimétrie a. C'est le alorimètre qui présentela meilleure résolution au monde dans ette gamme de température [64℄. Il est onstituéd'une membrane en siliium de 3.3 mm × 3.3 mm en dimension et 5 à 10 µm d'épaisseurqui est suspendue par douze bras de 40µm de largeur. Les �gures 2.4 et 2.5 donnent unshéma [67℄ et une image MEB du apteur :

Fig. 2.4 � Shéma du apteur thermique. Fig. 2.5 � Image MEB de la membranedu apteur.
Ce apteur ou porte-éhantillon est obtenu en partant d'un wafer en siliium mono-ristallin protégé sur ses deux faes par du nitrure de siliium. Le hoix du siliium ommesubstrat permet d'isoler életriquement le hau�age du thermomètre. Son prinipal atoutest de posséder une très faible haleur spéi�que à basse température. Il présente éga-lement une bonne ondutivité thermique e qui assure l'isothermiité de la membrane,ondition indispensable à la mesure. En�n, ses propriétés struturales et méaniques per-mettent d'y graver une membrane suspendue.



44 2. La alorimétrie aLa membrane s'obtient en ouvrant en fae arrière par photolithographie et gravure RIEune fenêtre dans le nitrure. Le siliium peut alors être attaqué himiquement au niveaude ette fenêtre par une solution de KOH. Cei permet de diminuer son épaisseur pouratteindre quelques mirons (entre 5µm et 10µm). Plus la membrane sera �ne, plus laontribution des addenda au signal de haleur spéi�que sera faible.

Fig. 2.6 � Shéma de la membrane aminie en fae arrière.Une fois la membrane obtenue, on peut alors enlever le nitrure en fae avant et dé-poser sur le siliium les di�érents éléments du alorimètre (f �g.2.6). L'ensemble de eséléments sont réalisés suivant le même proessus de lithographie suivie d'un dép�t et d'unlift-o�. Les ontats et les amenées de ourant sont réalisés en premier. Ils sont onstituésd'une épaisseur de 100nm de NbTi et de 30nm d'or. Le NbTi étant supraonduteur etprésentant une mauvaise ondutivité thermique, il permet de supprimer à basse tempé-rature tout e�et Joule sur les amenées de ourant et de limiter les fuites thermiques. L'orpermettra quant à lui un bon ontat életrique ave le thermomètre.Le hau�age est le deuxième élément déposé. C'est dans et élément que le ourantalternatif irulera réant les variations de température sur la membrane. Il est onstituéd'un serpentin en uivre de 14mm de longueur, 25µm de largeur et 100nm d'épaisseur. Leuivre répond parfaitement au ahier des harges de l'expériene puisqu'il est insensibleau hamp magnétique appliqué, ne varie pas sur les gammes de températures que nousutilisons, présente une haleur spéi�que faible et a un bon ontat thermique ave lamembrane en siliium.La troisième étape est le dép�t du thermomètre. Ce dernier est la lef de voute dela mesure de haleur spéi�que en alorimétrie a puisque 'est lui qui va déteter lesvariations δTac de température sur la membrane. Ces dernières étant de l'ordre de quelquesmK, il se doit don d'a�her une sensibilité importante.Dans notre as, il est onstitué d'un retangle en nitrure de niobium (NbN) reuit à150°C pendant 15h, de ∼ 3mm de longueur et 40nm d'épaisseur. Ce dernier est déposé enouhe mine par pulvérisation athodique d'une ible de niobium dans une atmosphèred'azote et d'argon et e dans un bâti spéialement dédié à et usage. Il est métallique



2.2. Mesure de haleur spéifique sur des objets mésosopiques 45à haute température et isolant à basse température. De plus, il répond à de nombreuxritères indispensables à la mesure : sa résistane en fontion de la température restestable malgré de nombreux yles thermiques et il présente un bon ouplage thermiqueave la membrane.Ce dernier point est primordial en partiulier à très basses températures où nous nousattendons à la présene d'une résistane de Kapitza plus importante entre le thermomètreet la membrane en siliium. Cei aura pour e�et de diminuer la di�usion vers le bain.En se référant à la littérature [94℄, il nous est possible d'évaluer la résistane d'interfae
RBd dans notre as sahant que RBdT

3=12K4/Wm2. On trouve don, onnaissant lasurfae de notre thermomètre, que RBd=36K/W à 100mK. Cei va se traduire, de parles puissanes moyennes injetée à 100mK, par une di�érene de température entre lethermomètre et la membrane de l'ordre de ∆T = Pth

KKapitza
= 8.10−10K e que nous pouvonsnégliger. A titre de omparaison, la di�érene de température à 1K ne serait que de8.10−13K.La sensibilité du thermomètre est aratérisée par le oe�ient α :

α =
1

Rth

dRth

dT
(2.8)où Rth est la résistane du thermomètre.Plus α est élevé et plus la sensibilité est élevée. Ce paramètre est intimement lié aurapport résistif (RR) du thermomètre. Ce dernier se dé�nit omme suit :

RR =
Rth(77K)

Rth(300K)
(2.9)Il peut être ajusté au moment du dép�t de NbN en jouant [95℄ sur la onentrationd'azote, d'argon, le temps de dép�t, la distane ible-substrat, et... Plus le RR est élevéet plus α l'est aussi, mais ela entraîne également une résistane plus importante. Or lethermomètre est parouru par un ourant de bruit dû au préampli�ateur en sortie. Lebruit total sur le signal déteté par la détetion synhrone en sortie (f �g.2.12) sera donsensible à la résistane du thermomètre. Plus la résistane du thermomètre sera élevée etplus la tension de bruit sera élevée. A ela s'ajoute le bruit Johnson-Nyquist (ou bruitblan) dû à la résistane elle-même et indépendant de tout ourant appliqué. Le RR doitdon être hoisi omme un ompromis entre es di�érents points. Dans le as d'une expé-riene en dilution desendant jusqu'à 20mK, le R.R. hoisi est de l'ordre de 2,7 donnantun alpha de ≃1 et une résistane d'une dizaine de kΩ à 20mK (�g.2.7).



46 2. La alorimétrie a

Fig. 2.7 � Variation de la résistane duthermomètre en fontion de la tempé-rature. Fig. 2.8 � Sensibilté α alulé en fon-tion de la température.La dernier élément déposé est le système à étudier soit dans notre as des anneauxmétalliques de taille mésosopique (�g.2.9 et 2.10). Ils sont dessinés par lithographie éle-tronique sur la membrane entre le hau�age et le thermomètre. Le nombre d'anneauxétant très important, l'insolation de la résine néessite un week-end omplet. La taille deshamps d'insolation est de 50µm.

Fig. 2.9 � Image MEB d'un anneau de600nm de diamètre. Fig. 2.10 � Image MEB d'un hampd'anneau lithographié sur la mem-brane.L'argent onstitutif des anneaux est déposé au CEA de Salay en ollaboration aveHugues Pothier dans un bâti approprié qui n'est jamais utilisé pour le dép�t de matériauxmagnétiques. La pureté de la soure d'argent est de 6N soit 1ppm d'impuretés maximum.Ces aratéristiques assurent l'obtention d'un matériau très pur.La dernière étape est la struturation de la membrane qui onsiste à suspendre lamembrane, ette dernière n'étant plus soutenue que par 12 bras de 40µm de largeur. Cei



2.3. Mesure de alorimétrie a à très basse température 47est toujours obtenu par lithographie optique. Le masque utilisé va être positionné de ma-nière à protéger les di�érents éléments du apteur (dont les amenées de ourants passantpar les bras de suspension) et libérer les zones entre les bras que l'on souhaite supprimer.L'attaque se fait ensuite ave un plasma SF6 de faible puissane. La struturation de lamembrane nous permet d'assurer les onditions d'adiabadiité et d'isothermie néessaireà la alorimétrie a omme nous l'avons vu préédemment. La largeur des bras permet deontr�ler les fuites thermiques de la membrane vers le bain omme nous le verrons plusloin.2.3 Mesure de alorimétrie a à très basse température2.3.1 La haîne de mesureComme nous l'avons vu dans le premier hapitre, l'amplitude des ourants perma-nents va s'aroitre à mesure que l'on desend en température. Nous avons don toutintérêt à travailler à la température la plus faible possible. Dans ette optique, l'ensembledes mesures ont été e�etuées dans un ryostat à dilution permettant d'atteindre destempératures de l'ordre de 20mK. Un shéma du ryostat est donné i-après.Le apteur dont nous avons dérit la fabriation sera relié à un porte-éhantillon pardes miro-soudures en �l d'aluminium. C'est e porte-éhantillon (�g.2.11) qui assurela liaison entre le apteur et le ryostat à dilution et plus globalement l'appareillageéletronique :

Fig. 2.11 � Photographie du porte éhatillon.Il est plaé au ÷ur du ryostat et d'une haîne de mesure adaptée dont le shéma estdonné i-dessous [67℄ :
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Fig. 2.12 � Shéma de prinipe de la haîne de mesure utilisée pour les mesures de haleursspéi�ques en alorimétrie a.La plupart des appareils de ette haîne de mesure ont été développés spéi�quementpar le servie életronique de l'Institut Néel. Les soures de ourants alimentant le hauf-fage et le thermomètre jouent un r�le très important. Elles ont don été onçues pourprésenter le bruit le plus faible possible et délivrer un ourant extrêmement stable. Unonvertisseur tension-ourant fournit le ourant Ich traversant le hau�age en uivre. Ilest piloté par un signal alternatif de fréquene felec et d'amplitude 5V délivré par unedétetion synhrone LI5640 (NF Corporation). Cette dernière permettra de déteter ensortie la omposante en 2felec dans le signal Vth mesuré sur le thermomètre, Vth étant aupréalable �ltré et ampli�é d'un fateur 102 par un préampli�ateur. Le thermomètre estparouru par un ourant Ith fourni par une soure de ourant LC01.Un voltmètre DC Keithley 2002 peut être ajouté en parallèle sur le thermomètre a�nde déterminer la omposant ontinue de Vth donnant aès à la température ontinue surla membrane.Le hamp magnétique sera appliqué perpendiulairement aux anneaux de l'éhan-tillon. Il est généré par une bobine supraondutrie fournissant un hamp magnétique de180mT/A et alimentée par une soure de ourant de alibre réglable.Un grande partie de la haîne de mesure est pilotable par ordinateur par le biais d'uneinterfae GPIB. Le logiiel utilisé pour ommuniquer ave les appareils est Probid. Il a



2.3. Mesure de alorimétrie a à très basse température 49été développé à l'Institut Néel et est basé sur un environnement LabView. Il nous permetde modi�er automatiquement ertains paramètres omme eux de la détetion synhroneet de la bobine et d'enregistrer les mesures. La température de régulation du ryostatest également réglable informatiquement par le biais d'une liaison série entre le TRMC2(qui est un régulateur de température mis au point à l'Institut Néel) et l'ordinateur. Onpeut ainsi, en utilisant LabView programmer di�érentes aquisitions tel qu'une rampeen hamp ou en température. La grande majorité des données obtenues l'ont été par emoyen là et ont été traitées ave le logiiel Origin.Aquisition de l'amplitude et de la phase de la haleur spéi�queLorsqu'au ours de notre expériene, nous faisons varier le hamp magnétique et quenous mesurons le signal de haleur spéi�que, e dernier possède en fait deux omposantes.Ces deux omposantes sont l'amplitude et la phase du signal.

Fig. 2.13 � Déalage en phase de la haîne de mesure.En e�et, lors de notre mesure, des ouplages apaitifs induisent un déalage en phasede notre signal (f �g.2.13). Ce déalage qu'on ne peut évaluer expérimentalement estonstant et aratéristique de notre haîne de mesure. Il est appelé "zéro de phase". Ladétetion synhrone qui détete notre signal en sortie enregistrera également en parallèleles �utuations de la phase vis à vis de e "zéro de phase". Ces �utuations (dépendantesde C) peuvent être porteuse d'un signal physique. D'un point de vue théorique, on s'attendà e que toute signature sur la haleur spéi�que soit observable à la fois sur l'amplitudeet sur la phase, les deux valeurs étant reliées par l'expression suivante :
tanϕ =

ωC

K
(2.10)



50 2. La alorimétrie aave ϕ la phase. Le signal sur la phase et elui sur le module ne présentant pas toujoursle même rapport signal sur bruit, il est intéressant d'enregistrer es deux omposantessimultanément lors de nos mesures. Une telle aquisition est tout à fait possible à l'aidede la détetion synhrone.
2.3.2 Caratérisation du apteurUne fois l'éhantillon installé et refroidi jusqu'à la température limite du ryostat,il onvient alors de proéder à la aratérisation du apteur que l'on utilise. En e�ethaque membrane réalisée a des propriétés qui lui sont propres et qu'il est néessaire dedéterminer avant de proéder à la moindre mesure. Dans la suite, nous allons illustreres di�érentes étapes en nous appuyant sur l'éhantillon SilD10 sur la surfae duquel deshamps de 50µm d'anneaux de 600nm de diamètre ont été déposé.
Caratérisation du thermomètreEn premier lieu, il faut aratériser le thermomètre déposé en déterminant la résistane
R(T ) du hau�age en fontion de la température. Cette mesure est réalisée en 4 �ls a�n deréduire le bruit au maximum et de ne pas prendre en ompte la résistane des remontéesde �ls. La température sur la membrane est régulée par le TRMC2 à l'aide du hau�ageet du thermomètre propres à la dilution. Il va de soi qu'auun ourant n'est appliqué auhau�age de la membrane a�n que elle-i soit à la même température que le bain. Pourles mêmes raisons, le ourant Ith qui parourt le thermomètre de la membrane sera hoisifaible, de l'ordre de quelques nA. Ce dernier est hoisi dans une plage de ourant telle quela aratéristique Vth = f(Ith) reste linéaire (f �g.2.14).Le ourant hoisi pour le thermomètre est généralement à la limite de la dépendanelinéaire de manière à avoir la meilleure sensibilité possible. Une fois R(T ) obtenu, on peuten tirer le oe�ient de sensibilité : α =

∣∣ 1
R

dR
dT

∣∣ évoqué préédemment. α onnu, on peutalors en mesurant δVac obtenir la omposante δTac :
δTac =

δVac

ithα(T )R(T )
(2.11)

δVac étant la valeur RMS de la omposante 2ω de la tension relevée aux bornes duthermomètre. Notons que la résistane Rch du hau�age est également déterminée en 4�ls et donne une valeur stable à la fois en fréquene et en température.
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Fig. 2.14 � Traé de la tension Vth aux bornes du thermomètre en fontion du ourant
Ith qui le traverse.Détermination de la fréquene de travailLa deuxième étape de aratérisation onsiste à déterminer la fréquene de travail ωque nous avons déjà évoquée de manière à véri�er l'équation (2.6). Cette ondition estvéri�ée lorsque ωδTac est stationnaire en fontion de la fréquene ω. La fréquene de travailvéri�ant ette ondition est déterminée expérimentalement en mesurant δVac et don δTacen fontion de la fréquene ω. On obtient alors ωδTac = f(ω) :
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Fig. 2.15 � Traé de ωδTac en fontion de la fréquene ω de l'alimentation du hau�age.



52 2. La alorimétrie aLa partie "stationnaire" de la ourbe est appelée plateau adiabatique. La fréquene detravail appropriée est hoisie dans ette zone. Comme nous pouvons le onstater, la zone"stationnaire" est relativement réduite et ne orrespond pas exatement à un plateau.Cei est à priori lié à la di�usion sur la membrane qui ne présente pas le omportementidéal supposé théoriquement.Caratérisation du bruit du apteurLa dernière, mais non des moindres, étape de la aratérisation d'un apteur est ladétermination de sa sensibilité. Pour ela, on e�etue une mesure du bruit en enregis-trant toutes les seondes pendant une période de 1000s le signal issu du thermomètre àhamp magnétique nul et à paramètres �xés orrespondant aux paramètres de mesure.Cet enregistrement nous permet d'obtenir la répartition du signal autour de sa valeurmoyenne, répartition qui est gaussienne. La �gure 2.16 donne le résultat obtenu sur leapteur SilD10 et en insert les aratéristiques de la régression gaussienne dont l'éarttype W .

Fig. 2.16 � Histogramme de répartition du bruit du signal par rapport à sa valeurmoyenne.Le bruit de mesure orrespond à la moitié de l'éart-type e qui nous donne un bruit de
Bmesure = 0.3nV/

√
Hz. Cette valeur n'a pas de sens dans l'absolu, elle doit être omparéeau bruit Johnson du thermomètre qui vaut √

4RthkBT∆f = 0.15nV/
√
Hz (Rth est larésistane du thermomètre et ∆f la bande passante soit 1Hz dans notre as). Nous avonsdon un bruit de mesure qui est à peu près le double du bruit Johnson.
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Chapitre 3
Résultats expérimentaux
3.1 Travail à très basse températureLa grande majorité des mesures e�etuées avant ette thèse ave des apteurs iden-tiques ont été réalisés dans un ryostat à Helium 3 à des températures de l'ordre de 500mK.Au ours de mon travail, les mesures ont été e�etuées dans un ryostat à dilution pou-vant atteindre des températures de l'ordre de 20mK. Un ertain nombre d'adaptations àe nouvel environnement ont été néessaires. En e�et, en travaillant à des températuresaussi basses, ertaines limitations vont apparaître ou s'aentuer omme nous avons pu levoir ave la résistane de Kapitza.Dans le début de e hapitre, nous ommenterons les limitations que nous avons observées.Une fois fait, nous nous penherons sur les solutions que nous avons apportées.3.1.1 Température réelle sur la membraneDans un premier temps, nous avons mesuré la variation de apaité alori�que del'éhantillon en fontion de la température pour une température de régulation allant de25mK à 800mK. Le résultat obtenu est représenté sur la �gure 3.1.La �gure 3.2 [96℄ donne quant à elle une ourbe de variation de la température réellesur la membrane ramenée à la température de régulation. Pour indiation la haleurspéi�que de la membrane à 100mK est évaluée à 25pJ/K.La température réelle est obtenue en mesurant la omposante TDC de la températurede la membrane. Sur ette �gure, on voit lairement que la température réelle est trèsdi�érente de elle régulée par le TRMC2. Il y a une di�érene de ∼150mK entre les deux.Les mesures ont don été réalisées à une température réelle bien plus élevée de T=200mK.En onséquene, il a fallu réussir à diminuer la quantité TDC − TB =

P ch
0

K
(où P ch

0 est la
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Fig. 3.1 � Variation de la haleur spéi-�que en fontion de la température derégulation. Fig. 3.2 � Rapport entre la tempéra-ture réelle sur la membrane et la tem-pérature T de régulation du ryostat.puissane injetée dans le hau�age) a�n de se ramener à une température réelle sur lamembrane plus prohe de elle du ryostat. Notons pour ommener qu'un alul de lapuissane dissipée dans le hau�age et le thermomètre donne :
Pch = RchIch2 = 60 × (10−6)2 = 60pW

Pth = RthIth2 = 6.104 × (2.10−8)2 = 24pWe qui nous donne une idée des puissanes mises en jeu.Nous en arrivons don à la question de savoir omment réduire le plus possible TDC .Plusieurs améliorations ont été déidées [96℄.En e qui onerne le hau�age qui dissipe la puissane prinipale, on sait que TDC −
TB =

P ch
0

K
et que ∆TAC ≃ P0

Cω
. Une limitation importante est que les onditions d'adiaba-tiité imposent que la quantité ωτ ≈ 5 ave τ = C

K
. On a don ∆TDC

∆TAC
= ωτ �xé. On nepeut don pas réduire ∆TDC sans hanger ∆TAC , les deux valeurs sont intrinsèquementliées. Or, ∆TAC est �xé (à quelques mK) par la physique et la température de travail.Par onséquent, l'une des améliorations hoisie fut, pour un K �xé, de se plaer arti�iel-lement à une fréquene de travail plus basse, hors du plateau adiabatique. Cei permetd'avoir un TDC plus petit tout en ayant un TAC plus grand.Dans de telles hypothèses de travail, remarquons que la ondition f ≫ τ−1 n'est plusvéri�ée et que nous sommes don dans un régime non-adiabatique. L'osillation de tem-pérature δTac n'est plus uniquement sensible à C mais aussi à K. Nous devrons donrevenir aux équations 2.5 non simpli�ées de manière à faire intervenir la nouvelle dépen-dane due à la ondutane thermique de la membrane vers le bain.



3.1. Travail à très basse température 55Toujours dans l'optique de diminuer le TDC au maximum, une seonde amélioration aété adoptée. Nous avons déidé d'augmenter la largeur des bras de suspension. En aug-mentant ainsi la fuite thermique K vers le bain, on obtient un TDC −TB =
P ch

0

K
plus petit.De plus, ei a l'avantage de nous permettre de travailler à une fréquene plus haute.Notons que onernant le thermomètre, en travaillant ave un apteur qui a une ondu-tane thermique K vers le bain plus grande, on peut faire passer un ourant dans lethermomètre plus grand et don avoir une sensibilité bien meilleure puisque ∆T th
DC = Pth

K
.Ces deux hangements pris en ompte, évaluons maintenant le gain sur TDC obtenu.Si l'on onsidère que l'augmentation de la largeur des bras a ampli�é la ondutaneinitiale K1 d'un fateur β tel que K2 = βK1, nous avons alors :

δTac =
P2

ωC

(
1 +

1

(ωτ2)2

)−1/2 (3.1)ave τ2 = C/K2 et P2 la puissane fournie par le hau�age. Le nouveau δTdc peut alorss'exprimer sous la forme :
δTdc2 =

ωC

K2

≈ δTdc1

β

√

1 +

(
β

ωτ1

)2 (3.2)Le gradient ontinu de température δTdc se trouve don bien réduit par les hangementsopérés. D'un point de vue pratique, la largeur des bras de suspension est passée d'unelargeur de 40µm à une largeur de 200µm soit une augmentation d'un fateur β = 5. Onobtient don que : δTdc2 ≈ δTdc1/4.6. Cei est une amélioration non négligeable qui a étévéri�ée expérimentalement.Lors d'une mesure réalisée ave un apteur présentant 40µm de largeur de bras à unetempérature de régulation du ryostat de 30mK, la ondutane thermique vers le bain
K était de 34.10−11W/K et la température réelle sur la membrane était de 200mK. Dansles mêmes onditions mais en utilisant un apteur a�hant 200µm de largeur de bras, Kvalait alors 135.10−11W/K et la température réelle sur la membrane n'était alors plus quede 60mK soit une amélioration de 140mK e qui est un gain plus que orret. Le tableau3.1 résume la baisse de température obtenue en augmentant la largeur des bras.

TCryostat 30mK 60mK 90mK
Tmembrane(lB=40µm) 200mK 215mK 230mK
Tmembrane(lB=200µm) 60mK 100mK 150mKTab. 3.1 � Température sur la membrane en fontion de la température du ryostat pourdeux largeurs de bras lB di�érentes.Pour �nir, abordons, la question de la perte de sensibilité inhérente à es améliorationspuisque désormais une partie de la puissane totale P2 dissipée dans le hau�age sera



56 3. Résultats expérimentauxabsorbée par la ondutane thermique (et non par la haleur spéi�que omme 'était leas avant), sahant que :
P2 =

√
(ωCδTac)2 + (KδTac)2 (3.3)Pour avoir une idée de la perte en sensibilité, on peut aluler le ratio ρ entre la puis-sane utilisée pour la mesure de haleur spéi�que et elle totale fournie par le hau�age.

ρ =
ωCδTac√

(ωCδTac)2 + (KδTac)2
(3.4)

=
1√

1 +
(

β
ωτ1

)2
(3.5)La �gure 3.3 [96℄ nous donne la variation de ρ ainsi que du rapport δTdc2/δTdc1 enfontion de β. On voit que si β devient trop important, la résolution tend vers 0 e qui estlogique puisque l'osillation en température δTac ne présentera plus qu'une dépendaneen K.

Fig. 3.3 � Ratio ρ (lignes ontinues) et rapport entre δTdc2 et δTdc1 (lignes pointillées)en fontion de β pour ωτ1 = 5 (en rouge) et ωτ1 = 10 (en bleu).Dans notre as de β = 5, on peut estimer numériquement la perte de sensibilité. Ellen'est que de 10% e qui est orret au vu du gain sur le gradient ontinu de température.



3.1. Travail à très basse température 57On a obtenu une rédution signi�ative de la omposante ontinue sans pour autant sa-ri�er de manière trop importante la sensibilité.Sur la �gure 3.4, nous donnons une variation de haleur spéi�que en température réaliséesur un apteur présentant des bras de suspension élargis.

Fig. 3.4 � Variation de la haleur spéi�que en fontion de la température pour un apteurprésentant des bras de suspension de 200µm.
3.1.2 E�et de hau�age sous hamp magnétiqueNous avons également renontré des di�ultés lors de l'appliation d'un hamp ma-gnétique. Il est apparu que lors des inrémentations en hamp la température du ryostataugmentait. Cet e�et de hau�age était d'amplitude variable suivant les rampes en hampomme nous pouvons le onstater sur les �gures 3.5 et 3.6.La �gure 3.5 montre la régulation en température sur une durée de 3 jours ouvrantla réalisation de plusieurs ourbes sous hamp. On voit lairement que pour la mesureen hamp e�etuée le 29 Juin 2008, la température reste à peu près onstante même sil'e�et du hau�age est plus important à la �n qu'au début (f zoom inset �gure 5). Enrevanhe, lors de la ourbe préédente, la régulation en température est très di�ile, latempérature pouvant monter jusqu'à 80mK.Ce phénomène trouve probablement son origine dans la réation de ourants d'indu-tion ou ourants de Fouault au sein du porte-éhantillon dont les e�ets n'ont pas le tempsd'être ompensés par la puissane frigori�que du ryostat.A�n de ontourner le problème, nous avons mis en plae une rampe en hamp présentantun petit intervalle entre deux valeurs de hamp et don entre deux mesures. Cei a permis
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Fig. 3.5 � Variation de la température derégulation au ours du temps lors de la va-riation en hamp magnétique. Fig. 3.6 � Zoom sur la variation detempérature au ours du 29 Juin 2008.de réaliser des variations de haleur spéi�que en hamp tout en maintenant une tempé-rature de régulation à peu près onstante. L'inonvénient est que le temps de réalisationdes mesures s'en est trouvé augmenter et est devenu non négligeable (environ 15 heurespar ourbe lors des premiers runs à la température de base du ryostat).Les mesures réalisées à des températures plus importante que la température minimaledu ryostat (∼18mK) nous ont permis une vitesse d'aquisition plus élevée de l'ordre dequelques heures par balayage (entre trois et quatre heures pour un balayage en hamp).
3.1.3 Bruit de mesureLors des mesures préliminaires de haleur spéi�que en dilution, nous avons pu onsta-ter à très basses températures un bruit bien plus important qu'à haute température. Lebruit sur le thermomètre étant bien entendu un des éléments lé de l'étude onsidérée,nous avons essayé d'avoir un peu plus d'information sur e problème en omparant lebruit entre deux températures di�érentes : 75mK et 5.34K (�g.3.7).Nous pouvons onstater que le bruit semble se struturer à basses températures. L'ori-gine de ette partiularité n'est pas omprise. Nous pouvons supposer que les �utuationsthermiques à l'intérieur de la salle d'expériene in�uent sur ertains appareils de la haînede mesure et ont don une part de responsabilité. Une solution envisageable serait dedoter la pièe d'un limatiseur permettant ainsi d'en réguler la température et de gagneren sensibilité.
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Fig. 3.7 � Mesure de bruit à T=75mK et T=5.34K.Pour �nir, nous avons étudié le omportement du bruit sur le module de la haleurspéi�que omparativement à elui sur la phase du signal. Pour ela, nous avons réaliséla fontion d'interorrélation entre les deux omposantes. Le résultat est donné �g.3.8.

Fig. 3.8 � Fontion d'interorrélation entre le module et la phase du signal à T=75mKet T=5.35K.Sur ette �gure, il apparaît qu'à très basses températures, le bruit sur le module etla phase du signal sont fortement orrélés. Cei montre que leur origine physique estidentique.3.2 Protoole expérimental3.2.1 Les objetsLes anneaux mésosopiques que l'on étudie sont des anneaux d'argent. Leur dimensionest de ∼600nm de diamètre, ∼100nm d'épaisseur de bras et 34nm d'épaisseur. On estime



60 3. Résultats expérimentauxà 3.7 millions le nombre d'anneaux présents sur la membrane entre le hau�age et lethermomètre.Comme nous l'avons vu au hapitre 2, les onditions de réalisation de es anneauxassurent l'obtention d'un argent extrêmement pur qui va présenter une longueur de ohé-rene de phase Lϕ de l'ordre de 10 mirons e qui est bien supérieur au périmètre L. Pour�nir, évoquons l'énergie de Thouless pour notre éhantillon que nous évaluons, pour unoe�ient de di�usion életronique D de 200m2.s−1, à :
EC/kB =

~D

kB(2πR)2
= 43mK (3.6)De plus, on a EC/kBT = (LT/L)2 où LT =

√
~D/kBT est la longueur de di�usion. A100mK, nous obtenons que LT ≃ 1.2µm e qui est plus petit que le périmètre des anneauxque nous étudions.Nous pouvons don onstater que les objets mesurés présentent bien l'ensemble despropriétés adéquates à l'apparition et l'observation des ourants permanents.

3.2.2 Périodiité en haleur spéi�que attendueDans la partie théorique de e manusrit, nous avons exposé que lorsque l'on plaedes anneaux de taille mésosopique à basse température, les ourants permanents qui lesparourent peuvent être modulés par l'appliation d'un hamp magnétique. Ils sont alorspériodiques en hamp de période φN
0 = h/e ou φS

0 = h/2e.Dans notre as, onnaissant les dimensions des anneaux étudiés, nous sommes en mesurede déterminer la fréquene d'osillation théorique attendue. Le �ux φ est dé�ni par :
φ = BS où B est le hamp magnétique et S la surfae délimitée par l'anneau. Nosanneaux présentant sur le apteur étudié un rayon de 290nm, on a don :

S = πR2 = π(290.10−9)2 = 2.6.10−13m2 (3.7)e qui nous donne une périodiité attendue en hamp de B = 7.5mT pour φS
0 et de

B = 15mT pour φN
0 .Notons que nos anneaux ayant une largeur de bras non nulle de 140nm exatement, lesourants peuvent autant iruler sur le rayon extérieur que sur le rayon intérieur (�g.3.9).
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Fig. 3.9 � Cirulations possibles des ourants dans un anneau.
Il est don plus approprié de dé�nir une zone dans laquelle la fréquene d'osillationest attendue limitée par le rayon intérieur de 220nm et par le rayon extérieur de 360nm.On a don :

5mT <
φS

0

S
< 13mT (3.8)Cette inégalité détermine la zone où une osillation de périodiité φS

0 = h/2e (valeurthéorique privilégiée pour une assemblée d'anneaux) apparaitrait.
3.2.3 Mesures sous hamp magnétique, protoole d'aquisitionComme expliqué préédemment, les mesures en hamp doivent être réglées de manièreà éviter tout phénomène de hau�age. Les mesures présentées par la suite sont don desbalayages en hamp pilotés par Labview et allant de 0mT à 46mT par pas de 0.045mT(soit une onsigne de 0V à 2.5575V par pas de 0.0025mV appliqué au alibrateur 3200Cdu générateur de hamp magnétique positionné sur un alibre de 1A ) soit 1024 pointspar rampe.Le hoix de 1024 points n'est pas innoent, il a été arrêté de manière à avoir un nombrede points en 2N (ave ii N = 10) e qui est plus pratique pour e�etuer un traitementsur les signaux une fois eux-i aquis.Pour haque valeur de H, la mesure est moyennée sur une durée d'environ 10 seondese qui �xe la durée d'un balayage en hamp à trois heures. Cette on�guration, bien querelativement lente, s'est révélée adaptée à la réalisation des nombreuses rampes en hamp.L'image i-dessous donne un exemple de variation de haleur spéi�que en fontion duhamp réalisée dans ette on�guration.
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Fig. 3.10 � Variation de la haleur spéi�que en fontion du hamp magnétique.Il faut noter que l'amplitude de la haleur spéi�que obtenue orrespond à l'ensembledes éléments de la membrane : le siliium qui la ompose, le uivre du hau�age, le nitrurede niobium du thermomètre et en�n les anneaux d'argent.A 100mK, la haleur spéi�que attendue est de quelques 10−13J/K pour la membrane ensiliium, de 3.10−13J/K pour le hau�age en uivre et de ≃3.10−13J/K pour le thermo-mètre en NbN.Pour trois millions d'anneaux (N ) présents sur la membrane, sahant que la masse vo-lumique de l'argent est ρ=10.5g/m3, la masse d'argent déposée est de mAg = ρNV soit
∼300ng. La haleur spéi�que de l'argent à 1K étant de CAg

p =10−5J/gK, on prévoit unehaleur spéi�que due à l'argent de CAg
p ≃3.10−13J/K.Cei nous donne une haleur spéi�que totale attendue à 100mK de quelques 10−12J/K.La ontribution due uniquement aux anneaux sera don prohe de 20% du signal total equi n'est pas négligeable.Au vu de l'amplitude des ourants permanents attendue, on ne peut bien évidementrien diserner sur une unique ourbe en hamp. A�n d'augmenter au maximum la résolu-tion de notre signal, une entaine de rampes totalement identiques les unes aux autres ontété réalisées dans l'optique de les moyenner après un traitement du signal approprié. Sousl'angle pratique, es ourbes ont été reueillies à la suite en balayant en hamp magnétiqueselon le yle suivant :

0mT −→ 46mT −→ 0mT −→ −46mT −→ 0mT (3.9)toujours par pas de 0.045mT.



3.2. Protoole expérimental 63Pour �nir, il faut souligner le fait que la haleur spéi�que présente une augmentationen hamp de l'ordre de ∼20% qui n'est pas attendue théoriquement. Cette omposantesera traitée et supprimée omme nous l'expliquerons plus en détail dans le prohain ha-pitre. Une expliation avanée pour expliquer e 'bakground' a été l'existene d'unemagnétorésistane sur le thermomètre en NbN e que nous avons herhé à véri�er.3.2.4 Magnétorésistane du thermomètre de la membranePour tenter d'expliquer l'existene d'un 'bakground', nous avons testé avant toutehose la magnétorésistane de la Germanium en travaillant à puissane onstante. Pourune puissane imposée à la germanium de 41nW, la température du ryostat se �xait auxalentours de 59mK. En faisant varier le hamp magnétique, ette valeur n'a pratiquementpas hangé exluant don l'existene d'une magnétorésistane sur la Germanium.Nous avons ensuite testé le thermomètre en NbN en mesurant sa résistane en 4 �lssous hamp ave les mêmes paramètres que lors des mesures (�gure 3.11).
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Fig. 3.11 � Variation de la résistane du NbN en fontion du hamp magnétique.On trouve bien une dérive de la résistane ave le hamp mais elle n'est que de l'ordrede quelques pourents e qui n'est pas omparable ave la variation de C et ne peut donpas l'expliquer. En e�et sur une plage de 46mT, la résistane du thermomètre présenteune variation de 0.5% de sa valeur. Cei se traduit par une variation identique sur la valeur



64 3. Résultats expérimentauxde Tdc = Pth/K (où Pth = RthI
2
th). La température de la membrane (T = TBain + Tdc)présentera don en moyenne un hangement en hamp de l'ordre de 0.2% e qui surC représente une variation plus que négligeable qui n'explique pas l'évolution de 20%observée.Le 'bakground' de la haleur spéi�que sous hamp reste don inompris.3.2.5 E�et de la températureDans la perspetive d'étudier la dépendane en température des ourants permanents,une étude dans e sens a été mise en plae. En e�et, le protoole de balayage en hampdétaillé dans le hapitre préédent a été appliqué à trois températures di�érentes à savoir70mK, 100mK et 150mK. Ces températures sont les températures réelles sur la membraneet non elles de régulation du ryostat. Nous nous attendons à voir une augmentation del'amplitude des ourants permanents à mesure que la température déroît.



65
Chapitre 4
Traitement du signal

Lors des hapitres préédents, nous avons vu que notre but était de mettre en évideneune osillation en hamp de la haleur spéi�que. L'amplitude de ette osillation esttrès faible, elle ne peut pas ressortir sur une unique ourbe C(H). Un travail importantde traitement du signal a don été néessaire de manière à estimer et aratériser unequelonque signature. Le prinipe fondateur de e traitement est d'appliquer aux signauxune fontion qui permettra d'analyser les omposantes spetrales et de déteter toutepériodiité. Dans un premier temps, nous nous intéresserons plus préisément aux outilsde traitement du signal qui ont été appliqués. Nous dérirons ensuite les di�érentes étapesqui ont été néessaires pour e�etuer un traitement approprié. Nous terminerons ave uneprésentation des résultats obtenus.4.1 Fontions utiliséesLes signaux mesurés à l'Institut Néel ont été traités et analysés en ollaboration aveJulien Huillery et Jér�me Mars du département Image et Signal du Gipsa-Lab à Grenoble.Le diagramme suivant (�g.4.1) résume le traitement réalisé sur haune des ourbes.
Fig. 4.1 � Chaîne de traitement des signaux étudiés.Il s'applique aux variations en hamp de haleur spéi�que C(H) mesurées. La pre-mière étape repose sur la soustration du 'bakground' en hamp observé. Nous détaille-rons préisément de quelle manière dans la prohaine partie.



66 4. Traitement du signalComme nous pouvons le voir sur le diagramme di�érentes fontions propres au monde dutraitement du signal sont utilisées au ours de ette analyse telles que :� la transformation de Fourier (TF) qui permet de dérire le spetre fréquentiel
TF [f ](ν) d'une fontion f(x) suivant la formule :

TF [f ](ν) =

∫ +∞

−∞
f(x)e−2iπνxdx (4.1)où ν est la variable fréquentielle.� la fontion d'autoorrélation Γ(τa) qui est un outil mathématique permettant dedéteter des périodiités dans un signal. Elle déèle les strutures se répétant dansun signal pris en deux temps di�érents soit dans notre as pris en deux valeursde hamp magnétique di�érentes séparées d'un intervalle τa. Cette fontion peuts'érire sous la forme :

ΓC(τa) = lim
X→∞

1

2X

∫ X

−X

C(φ)C(φ− τa)dφ (4.2)� la densité spetrale de puissane (DSP) qui donne la répartition du signal suivantles di�érentes fréquenes qui le ompose. Le théorème de Wiener-Khinthine nousindique que la DSP d'un signal et la fontion d'autoorrélation du signal onsidérésont liés par une paire de transformée de Fourier :
γC(ν) = TF [ΓC ](ν) (4.3)Ces fontions, utilisées à bon esient, vont nous permettre de faire ressortir les pério-diités des signaux que nous avons mesuré. C'est le but qui est reherhé par l'appliationd'une autoorrélation suivie d'une transformée de Fourier.Notons que l'étape réalisée juste après l'autoorrélation onsiste à multiplier le signal

ΓC(τa) obtenu par une fenêtre d'apodisation f (fenêtre de Hanning sur 2048 points). Ceipermet un lissage en fréquene mais n'a pas d'e�et déisif sur notre signal.Une fois, la transformée de Fourier appliquée à la fontion d'autoorrélation lissée, nousobtenons une estimation de la densité spetrale de puissane. L'analyse de ette DSP nouspermettra d'identi�er d'éventuels pis de puissane et don d'éventuelles périodiités.4.2 Suppression de la tendaneLes ourbes de variation de haleur spéi�que en fontion du hamp magnétique quenous avons reueillies montraient toutes un 'bakground', une augmentation en hamp dela valeur moyenne de C. Ce phénomène inompris est bien entendu problématique arréant une ontribution importante aux basses fréquenes. N'étant pas à moyenne nulle,il y aura une puissane non négligeable à la fréquene zéro de toute densité spetralealulée omme nous pouvons le voir sur la �g.4.2 :
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Fig. 4.2 � Densité spetrale appliquée à une ourbe C(H).Ce problème masquant toutes les autres fréquenes et empêhant toute exploitation dusignal enregistré, la première étape a été de le résoudre en supprimant ette augmentationde C en hamp. Pour ela, il a été déidé de réaliser un �t polynomial de la ourbe etde le soustraire. Après une étude systématique sur les ordres (de 1 à 11), une régressionpolynomiale de degré trois s'est révélée adaptée ar su�samment élevée pour suivre lamontée et su�samment faible pour ne pas supprimer toutes variations qui pourraientnous intéresser.La �gure 4.3 montre le �t d'ordre trois (en rouge) superposé à la ourbe C(H)(en bleu).On peut voir sur la densité spetrale alulée à partir de la ourbe de régression et donnéeà droite sur la �gure qu'un tel �t ne supprimera pas de fréquenes plus que néessaire.La soustration agira lors du alul de la densité spetrale de puissane omme un �ltrepasse-haut (de gain G(ν) permettant de réduire la ontribution des basses fréquenespropres à la tendane :

La ourbe de haleur spéi�que en fontion du hamp magnétique obtenue une fois le'bakground' soustrait est donnée �g.4.4.



68 4. Traitement du signal

Fig. 4.3 � Densité spetrale appliquée à une ourbe C(H) (en bleu) et à sa régressionpolynomiale de degré 3 (en rouge).

Fig. 4.4 � Densité spetrale appliquée à une ourbe C ′(H) = C(H) − fit[C(H)].Bien qu'une ontribution perdure aux plus basses fréquenes, la densité spetrale estdésormais en mesure de mettre en évidene d'autres périodiités éventuelles du signalomme nous pouvons le onstater sur la �g.4.4. Sur la ourbe C(H) (dont le 'bakground'a été soustrait) donnée à gauhe de la �gure, on observe une sinusoïde de 24mT de pé-riode. Cette osillation se traduit alors dans le domaine fréquentiel (donné à droite sur la�gure) par un pi de puissane lairement visible à la position 1/24=0.041m−1.Bien sûr, omme nous l'avons déjà dit, auune onlusion ne peut être tirée d'une ourbeunique. La moyenne sur un très grand nombre est néessaire.



4.2. Suppression de la tendane 69
Une autre tehnique, présentée par N.E. Huang et al. en 1998 [97℄, a également étéexpérimentée pour supprimer la tendane sous hamp. Il s'agit de la déomposition modaleempirique (EMD) [98, 99, 100℄.L'EMD déompose un signal osillant en une partie "rapide" superposée à une partie"lente". Cette dernière peut à son tour être déomposé de la même manière. On parle alorsd'IMF (Intrinsi Mode Funtion). La partie "rapide" s'identi�e loalement par l'intervalleentre extrema suessifs.Dans notre as, ela a permis d'obtenir un �t des ourbes C(H) un peu plus préis. Lerésultat d'un tel traitement est donné i-après (�g.4.5) :

Fig. 4.5 � Densité spetrale appliquée à une ourbe C ′(H) = C(H) − emd[C(H)].
Sur la gauhe de la �gure apparaît en bleu le signal de haleur spéi�que brut et enrouge le �t obtenu par la méthode de l'EMD. La densité spetrale orrespondant à lasoustration des deux est donné à droite sur la �gure.On voit que la suppression des basses fréquenes est plus importante que préédemment.Elle n'est pas très éloignée de la zone qui nous intéresse.La �gure suivante (�g.4.6) aole sur le même graphe les deux méthodes de modélisa-tion (par �t polynomial de degré trois et par EMD) :



70 4. Traitement du signal

Fig. 4.6 � Comparaison des �ts de tendane réalisé par régression polynomiale (en bleu)et par EMD (en rouge).
La méthode par EMD semble intéressante mais elle n'est pas dénuée de défauts. Ene�et le rapport entre l'amplitude des osillations et la tendane est trop faible. Le signaldû aux ourants permanents pourrait s'en trouver a�eter.De plus, la déomposition produite par l'EMD ne dépend pas de �ltres fréquentiels �xés àpriori. C'est e que l'on appelle une déomposition adaptative 'est à dire que la déompo-sition rée est entièrement dépendante du signal lui-même, elle est pilotée par les données(on parle de data driven). Cei implique que appliquée à une entaine de ourbes omme'est le as ii, le �ltre passe-haut équivalent ne sera jamais exatement le même pour ha-un des signaux. La fréquene de oupure variera d'une ourbe à l'autre. L'interprétation�nale de la DSP en sera don extrêmement déliate.Les raisons énonées i-dessus nous ont déidé à opter pour la méthode par régressionpolynomiale de degré trois.4.3 Analyse des signaux mesurésChaque ourbe C(H) possédant deux omposantes, le module et la phase, elles onttoutes les deux été analysées suivant le même traitement dérit �g.4.1. La �gure 4.7montre le résultat de l'autoorrélation et la densité spetrale de puissane pour le module(en bleu) et la phase (en rouge) d'une ourbe C(H) unique (haune de es valeurs ayantété normalisées a�n de pouvoir les omparer).Sur la partie orrespondant à la densité spetrale, une étude a montré que les tendaneséliminées sur les signaux C(H) brut par la régression polynomiale orrespondaient à des



4.4. Traitement du module du signal, sensibilité de la mesure 71fréquenes inférieures à 0.05Hz e qui on�rme bien que l'e�et sur la densité spetraledans la zone qui nous intéresse est négligeable. La ourbe verte sur la �gure 4.7 souligneles orrespondanes entre la phase et le module.
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Fig. 4.7 � Autoorrélation et densité spetrale de puissane appliquée au module et à laphase d'un signal C(H) unique.
4.4 Traitement du module du signal, sensibilité de lamesureDans ette partie, nous allons nous intéresser à la densité spetrale de puissane obte-nue en traitant uniquement le module de la apaité alori�que. Après avoir traité l'en-semble des ourbes donnant le module de la apaité alori�que en fontion du hamp,on réalise la moyenne sur l'ensemble pour observer le résultat omme shématisé �g.4.8.Le shéma 4.8 est un shéma simpli�é. Les étapes de soustration du 'bakground' etde multipliation du signal d'autoorrélation par une fenêtre d'apodisation n'ont pas étéindiquées pour plus de larté.En�n, il faut souligner que l'on aurait pu réaliser la transformée de Fourier avant de



72 4. Traitement du signal

Fig. 4.8 � Moyenne sur l'ensemble des C(H) traités.moyenner sur les signaux en hamp. La TF étant une fontion linéaire, les deux méthodesdonneraient des résultats identiques.La moyenne a été réalisée sur une entaine de signaux et e à trois températuresdi�érentes (60mK, 100mK et 150mK). Le shéma suivant (�g.4.9) donne le résultat �nalpour T=100mK :

Fig. 4.9 � Moyenne des DSP alulées sur l'ensemble des C(H) traités à T=100mK.Sur ette ourbe, on ne peut pas déteter de périodiité partiulière. Auun pi ne



4.4. Traitement du module du signal, sensibilité de la mesure 73semble se détaher du fond.Cette ourbe a été obtenue ave une soustration du 'bakground' réalisée ave un po-lyn�me de degré trois. A titre indiatif, le même traitement a été réalisé en utilisantl'EMD omme tehnique de soustration de tendane. La ourbe suivante ompare lesdeux résultats.
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Fig. 4.10 � Moyenne des DSP alulées sur l'ensemble des C(H) traités à T=100mK.Nous voyons qu'ave les deux méthodes, les mêmes périodiités sont détetées. Seulesles plus basses fréquenes sont d'avantage �ltrées ave l'EMD.Pour �nir, omparons ave le résultat obtenu pour les deux autres températures (60mKet 150mK) en superposant les trois moyennes sur un même graphique (�g.4.11).Nous ne détetons pas de périodiité sur les ourbes obtenues quelle que soit la tempé-rature étudiée. Néanmoins, le bruit étant prinipalement onstitué de fréquenes élevées,nous pouvons en regardant le signal de DSP aux hautes fréquenes déterminer la sen-sibilité maximale sur la haleur spéi�que que nous avons atteint. Nous trouvons unesensibilité ∆C de quelques 10−14J/K, soit ∼10−21J/K(∼72kB) par anneau. Le signal quenous herhons à mesurer présente don une amplitude inférieure à ette valeur.En�n, onnaissant la haleur spéi�que à hamp nul à 150mK (C150mK=9.1.10−11J/K),nous pouvons en déduire le rapport signal sur bruit obtenu à ette température :
∆C

C150mK

≃ 10−14

9.1.10−11
≃ 10−4 (4.4)Le alul du rapport signal sur bruit à 60mK et 100mK, réalisé selon le même prinipe,donne des valeurs similaires.
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Fig. 4.11 � Moyenne des DSP alulées sur l'ensemble des C(H) traités à trois tempéra-tures di�érentes.4.5 Traitement de la phase du signalUne fois le module traité, il a été déidé de faire subir exatement le même traitementà la phase du signal. La �gure 4.12 montre un exemple de signal sur la phase en fontiondu hamp magnétique.

Fig. 4.12 � Variation de la phase en fontion du hamp magnétique.



4.5. Traitement de la phase du signal 75Comme dans le as du module, nous observons un 'bakground' sur le signal pouvantgêner l'exploitation des données et que nous avons don herhé à enlever.Une fois e 'bakground' soustrait par la même méthode de régression linéaire de degrétrois, la densité spetrale de puissane des ourbes est alulée suivant le proessus de la�g.4.1. La �g.4.13 donne le résultat pour une ourbe unique.

Fig. 4.13 � Densité spetrale appliquée à une ourbe tanφ(H)=tanφ(H)-�t[tanφ(H)℄.Comme indiqué préédemment, un résultat similaire doit être normalement observésur la phase et le module. Il s'est révélé que e n'était pas le as. En e�et, une fois lamoyenne réalisée sur les ent ourbes de phase mesurées à une température donnée, nousnous sommes aperçus que le résultat di�érait de elui obtenu pour le module.

Fig. 4.14 � Moyenne des DSP alulées pour le module (en bleu) et la phase (en rouge)en fontion du hamp magnétique à T=100mK.



76 4. Traitement du signalSur la �gure 4.14 donnant le résultat sur le module et la phase (les deux ayant éténormalisés de manière à pouvoir les omparer) pour T=100mK, on peut distinguer surle signal de phase un pi à une fréquene de 0.11mT−1 qui n'apparaissait pas sur lemodule. Ce pi orrespond à une osillation de 9mT de périodiité e qui rentre dans lazone de fréquene prévue par la théorie pour φS
0 . De plus, la phase étant relié au modulepar C = K

ω
tanϕ, nous pouvons ramener ette amplitude (≃ 10−2 degrés) à la valeur enhaleur spéi�que orrespondante. Après alul, ette signature traduit une variation de

∼10−14J/K e qui est dans l'intervalle attendu (f eq.1.60).Allons plus loin et regardons maintenant l'e�et de la température sur le pi observé ensuperposant sur le même graphe (�g.4.15) les moyennes de densité spetrale obtenues à60mK,100mK et 150mK (déalées les unes par rapport aux autres pour plus de lisibilité).

Fig. 4.15 � Moyenne des DSP alulées sur l'ensemble des tanϕ(H) traités à trois tempé-ratures di�érentes.Sur e graphe, nous voyons que le pi observé à 0.11mT−1 n'apparaît pas de manièreonluante à T=60mK. Par ontre il se manifeste lairement à T=100mK et T=150mK,son amplitude étant maximale pour T=100mK. A T=150mK, l'amplitude en phase estde ≃ 6.10−3 degrés e qui orrespond à un signal en haleur spéi�que de ∼ 28kB paranneau.En supposant que ette signature soient bien due aux ourants permanents, e résultatest en ontradition ave e qui est attendu théoriquement puisque le signal est supposéaugmenter à mesure que la température diminue. Nous pouvons avaner l'hypothèse d'unlien ave l'énergie libre. En e�et omme nous l'avons vu préédemment, les ourantspermanents par le biais de la haleur spéi�que sont proportionnels à la dérivée seonde



4.6. Premières onlusions 77de l'énergie libre. Cette dernière présente peut-être une variation plus forte à 100mKqu'aux autres températures étudiées.En�n, nous estimons le bruit moyen atteint pour la phase à ∆ϕ ∼ 10−2 soit un rapportsignal sur bruit de :
∆ϕ

ϕ
≃ 10−2

180
= 6.10−5 (4.5)Le rapport signal sur bruit est don à peu de hose près identique sur la phase et surle module.4.6 Premières onlusionsComme nous venons de le voir, les résultats obtenus sur le module et la phase divergent.Nous onstatons que la moyenne réalisée sur la densité spetrale de puissane des signauxde phase met en évidene une signature qui n'apparaît pas dans le as du module. Cettepériodiité sur ϕ apparaît à une fréquene s'insrivant dans l'intervalle attendu pour ΦS

0 .Le pi observé se détahe lairement pour une température de 100mK. Il présente alorsune amplitude de ≃ 10−2 degrés e qui orrespond à une variation en haleur spéi�que de
∼10−14J/K. Cei est en aord ave les estimations réalisés pour les ourants permanents.L'énergie de ette signature est d'après nos résultats omprise entre 28kB et 72kB paranneau suivant la température.La divergene entre la phase et le module ne semble pas trouver son origine dansune di�érene de rapport signal sur bruit. Néanmoins, d'autres ontrastes existent entreles deux omposantes. Ainsi, mentionnons qu'un phénomène hors-équilibre apparaîtrauniquement sur le signal de phase et pas sur le module. Ce dernier point poserait ependantproblème puisque les aluls préalables de Sergey Skipetrov tendent à montrer que lemodèle hors équilibre de Kravtsov et Altshuler n'entraîne auune signature alorimétrique.Dans le prohain hapitre, nous exposerons des résultats obtenus sur un réseau su-praonduteur qui nous permettront d'approfondir es questions de manifestation horséquilibre et d'aborder plus préisément les dépendanes de la phase et du module.
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Chapitre 5
Etude d'un réseau hexagonalsupraonduteur

Dans le hapitre préédent, nous avons vu que la phase d'un signal de haleur spéi�quepouvait se révéler porteuse d'informations non aessibles par le biais du module. Danse hapitre, nous allons présenter les résultats obtenus en étudiant un réseau hexagonalsupraonduteur et nous allons nous aperevoir qu'une fois enore la phase se révèle plusrihe en enseignements que le module. Dans un premier temps, nous allons expliquer laproblématique physique étudiée ave les réseaux supraonduteurs. Nous aborderons en-suite l'éhantillon en question et le protoole expérimental. Nous �nirons ave les résultatsobtenus.5.1 Frustration magnétique dans un réseau hexagonalLes supraonduteurs sont des matériaux présentant des propriétés remarquables. Ilsvont en e�et a�her une résistivité nulle pour une température très basse, inférieure àune valeur préise appelée température ritique TC qui marque la frontière entre l'étatdit normal du matériau (T > TC) et son état supraonduteur (T < TC). De plus,dans son état supraonduteur, tout hamp magnétique sera expulsé par le matériau. Cesaratéristiques furent déouvertes par le néerlandais Kamerlingh Onnes en 1911.Au ours des années, les réseaux supraonduteurs ont été de nombreuse fois étudiés depar leur propriétés omplexes et variées sous hamp magnétique. De manière générale, espropriétés sont dues à la présene de phénomènes de frustration ; phénomènes pouvantapparaître dans de nombreux systèmes tels que les verres de spin ou les réseaux neuronaux.Les di�érentes expérienes réalisées sur des réseaux supraonduteurs ont montré uneforte onnexion entre les propriétés de transition de phase et la géométrie des réseauxonsidérés. Cette dépendane est illustrée par les expérienes originales de Little-Parks en1962. Ces derniers mirent en e�et en évidene l'osillation périodique de la température



80 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteurritique de transition normal-supraonduteur (N-S) d'un ylindre en fontion du hampmagnétique le traversant [101℄.Des études théoriques portant sur des réseaux supraonduteurs omplexes apparurent en1981 ave les travaux de P.G. de Gennes [102℄. Ces derniers furent repris et généraliséspar Alexander en 1983 [103, 104℄ prédisant théoriquement un omportement partiulierdu diagramme de phase pour un réseau supraonduteur.Cei fut on�rmé expérimentalement la même année par Pannetier et al. [105℄. Dans leurartile, ils rapportent les variations périodiques de la température ritique d'un réseau 2Den forme de nid d'abeilles et onstitué d'une épaisseur de 100nm d'indium. Ils mesurèrentl'année suivante la dépendane en hamp de TC mais ette fois pour un réseau arréd'aluminium [106℄. La prinipale observation qu'ils ont faite est l'osillation de période
φS

0 = h/2e (orrespondant à une ellule du réseau) de la température ritique en fontiondu hamp magnétique omme nous pouvons le voir sur le haut de la �g.5.1.

Fig. 5.1 � Variation de la température ritique en fontion du hamp magnétique.
Plus remarquablement, ils ont observés (en bas de la �g.5.1) des strutures seon-daires orrespondant à des valeurs frationnées du quantum de �ux ohérentes ave lespréditions théoriques. Cei s'explique par le fait que les ourants traversant le réseauvont présenter di�érentes on�gurations et englober un nombre plus ou moins grand deellule de sorte que l'énergie libre du système soit minimale.



5.2. Protoole expérimental 81Durant ette thèse, nous nous sommes intéressés à ette problématique et, sahant queles variations attendues se réperutent sur la apaité alori�que du système, nous avonsdéidé de l'aborder sous un angle thermique en aord ave l'axe de reherhe de l'équipe.Dans la suite du manusrit nous allons présenter les premières mesures en alorimétrie-aqui ont été faites tout en gardant à l'esprit qu'il s'agissait là d'un travail d'explorationpréliminaire.5.2 Protoole expérimental5.2.1 Ehantillon étudiéNous avons étudié un réseau de e type onstitué d'aluminium. Nous avons herhé àmesurer la haleur spéi�que d'un tel réseau sous di�érentes onditions. Le apteur utiliséest du même type que elui dérit dans le hapitre 2 de e manusrit et utilisé pour lesourants permanents.Le réseau a été déposé sur la membrane entre le hau�age et le thermomètre. Sa litho-graphie a été réalisée à la PTA (Plateforme Tehnologique Amont) de Grenoble sur unmarqueur XX en ollaboration ave Gilles Gaudin. Ce dernier, outre une grande vitessed'exéution, a permis de faire des raords extrêmement préis entre les hamps de litho-graphie onstituant le réseau �nal. Ce dernier point est important ar il permet de limiterau maximum tout e�et de bord, eux-i induisant des perturbations gênantes pour lamesure. La �g.5.2 montre une image MEB du réseau hexagonal obtenu.

Fig. 5.2 � Image MEB du réseau hexagonal supraonduteur étudié.
Les dimensions du réseau sont de 3mm×2mm et haque ellule le omposant a unelongueur de 495nm de �té et de 120nm de largeur de bras (f. �g.5.3). Il présente une



82 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteurépaisseur de 35nm d'aluminium. La masse totale d'aluminium sur la membrane est ap-proximativement de 100ng. Il faut noter que la lithographie d'un tel réseau sur la mem-brane du apteur est un peu plus ardue que dans le as des anneaux préédents qui étaientindépendants les uns des autres. En e�et dans le as présent, le réseau étant ontinu, ily a un risque qu'il ourt-iruite le hau�age et le thermomètre. Il a don fallu le plaerpréisément entre les deux.

Fig. 5.3 � Image MEB d'une ellule du réseau hexagonal supraonduteur étudié.
Une fois à froid, le apteur a été aratérisé de la même manière que préédemment a�nde déterminer la fréquene de travail ainsi que la résistane du thermomètre en fontionde la température. Il faut préiser que ne travaillant plus en dilution la largeur des bras aété maintenu à 40µm et que la fréquene de travail est hoisie sur le plateau adiabatiqueà ∼35Hz.5.2.2 Installation expérimentaleLa physique intervenant dans notre étude ne néessitant pas des températures extrê-mement basses, l'ensemble des mesures ont été réalisées dans un ryostat à hélium 3. Enrefroidissant progressivement on peut, à l'aide d'un iruit d'hélium 3 ondensé, atteindreune température de 500mK. Le fontionnement du ryostat est dérit �g.5.4.Le porte-éhantillon est plaé au ÷ur d'une bobine supraondutrie ayant une a-ratéristique de 116mT/A et pilotée par un Valhalla 2500EP. L'ensemble de la haîne demesure est quant à elle similaire à elle utilisée préédemment. Il en va de même pour lesdi�érents logiiels informatiques ontr�lant la température de régulation (TRMC2) ainsique l'aquisition des données (Probid).
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Fig. 5.4 � Shéma du ryostat à hélium 3.5.2.3 Périodiité en haleur spéi�que attendueComme expliqué au début de e hapitre, les ourants traversant les di�érentes el-lules du réseau pourront être modulés par l'appliation d'un hamp magnétique. Nousnous attendons à une périodiité en hamp de période φS
0 relative à la surfae d'une el-lule hexagonale.Déterminons la fréquene d'osillation attendue pour une ellule du réseau étudié. Lequantum de �ux est donné par : φ0 = BS où S est la surfae délimitée par une el-lule. Connaissant les dimensions d'un hexagone (f 5.3), on peut déterminer la surfaeintérieure :

S =
3
√

3

2
a2 = 0.528µm2 (5.1)ave a la longueur d'un �té.Cei nous donne une périodiité attendue en hamp de B = 3.1mT pour φS

0 = h/2e.Or omme nous l'avons vu, rien ne nous permet de onnaître préisément le parours quisera suivi par le ourant à l'intérieur du réseau et des valeurs frationnées du quantumde �ux peuvent apparaître. La périodiité attendue pour une ellule unique servira donde valeur référene et nous permettra éventuellement de onnaître le nombre de elluleshexagonales inluses dans la boule parourue par le ourant.



84 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteur5.3 Résultats expérimentaux5.3.1 Transition normal-supraonduteurAvant de nous laner dans l'étude sous hamp magnétique, un ertain nombre demesures préalables étaient néessaires. En e�et, le réseau étudié étant avant toute hoseonstitué d'un métal supraonduteur, l'aluminium, nous avons don herhé à déterminerla transition de phase N-S. Nous avons don réalisé à hamp magnétique nul une mesurede haleur spéi�que en fontion de la température en balayant de 825mK à 2K par pasde 1mK (ave un temps d'intégration de 30s par points). Le résultat obtenu est donné�g.5.5.

Fig. 5.5 � Variation de C en fontion de latempérature à hamp magnétique nul. Fig. 5.6 � Zoom sur la zone de transi-tion.Cette mesure (�g.5.5) nous a permis de déteter le saut de transition aux alentours de1.27K. Nous avons don réalisé une rampe en température plus préis dans ette zone enbalayant de 1.26K à 1.29K par pas de 0.5mK (toujours à hamp nul). La ourbe obtenueest donnée sur la �g.5.6. Nous pouvons lairement voir la transition N-S à la températurede 1.277K. Le saut en haleur spéi�que est de ∼3.5pJ/K e qui est ohérent pour 100ngd'aluminium sur la membrane.Suite à es mesures, nous avons étudié l'e�et du hamp magnétique sur ette transition.Nous avons don réalisé un balayage en température stritement identique mais ette foissous hamp magnétique. La �g.5.7 donne la mesure obtenue pour un hamp magnétiquevalant un quantum de �ux Φ0.Mais omme nous pouvons le onstater, auune di�érene partiulière n'est apparue. Ilne semble pas y avoir de déplaement de la température ritique sous hamp magnétique.
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Fig. 5.7 � Variation de C en fontion de la température sous hamp magnétique.5.3.2 Mesure du module et de la phase sous hamp magnétiquePar la suite, nous avons réalisé une mesure de haleur spéi�que de la membraneen faisant varier H a�n d'observer la modulation en hamp magnétique des ourantstraversant le réseau hexagonal. Comme pour les ourants permanents, l'étude a porté àla fois sur le module et sur la phase. La ourbe i-dessous donne le résultat obtenu pourun balayage en hamp allant de 0mT à 10mT par pas de ∼0.035mT. La mesure a étéréalisée à proximité de la transition normal-supra à une température de 1.275K. Le tempsd'aquisition était de 30 seondes par point.

Fig. 5.8 � Variation de C en fontion du hamp magnétique H.



86 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteurEn observant ette ourbe, nous nous aperevons qu'auune périodiité de Cp en hampave φS
0=3.1mT ne semble présente. Cette observation est onstante quelle que soit la tem-pérature appliquée.Cei est surprenant et très di�érent des études similaires menées sur des anneaux supra-onduteurs de même dimension [64, 67℄. Nous avons don tourné notre regard vers lesignal de la phase e qui s'est révélé nettement plus onluant. La ourbe donnée �g.5.9donne le signal de phase orrespondant à la mesure �g.5.8.

Fig. 5.9 � Variation de ϕ en fontion du hamp magnétique H, à une température trèsprohe de TC .Comme nous pouvons le voir, le signal obtenu osille ave le hamp magnétique. Lapériodiité observée est estimée à 3.21mT (fréquene de 0.31mT−1). Ce résultat orrespondau ΦS
0 estimée théoriquement. Cei laisse à penser que nous observons ii le ourantirulant sur le pourtour d'une ellule unique.Pour �nir, il faut préiser que nous avons obtenu quelques ourbes où une périodiitépouvait être déelée à la fois sur la phase et sur le module. La �g.5.10 est l'une d'entre elles.Malgré la di�érene d'amplitude, nous observons une périodiité identique de ∼0.05mTsur les deux omposantes.5.3.3 In�uene de la température sur les osillations observéesAprès avoir observé es osillations, nous nous sommes intéressés à l'in�uene que pou-vait avoir la température. Une variation en hamp réalisée dans des onditions similairesque PhiH70 mais à une température de 2K s'est soldée par une disparition des osillationsomme nous pouvons le voir sur la �g.5.11.
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Fig. 5.10 � Variation de C et ϕ en fontion du hamp magnétique H, à une température
T=800mK.

Fig. 5.11 � Variation de ϕ en fontion du hamp magnétique H à T=2K.



88 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteurEn e qui onerne l'in�uene potentielle de la température sur la fréquene d'os-illation, il est apparu qu'il n'y en avait pas. La �g.5.12 nous donne la périodiité desosillations en fontion de di�érentes températures. Chaque point a été obtenu en réali-sant une rampe en hamp allant de 0mT à 1.137mT par pas de 0.004mT.

Fig. 5.12 � Variation de la périodiité en fontion de la température.On onstate que la périodiité reste relativement onstante, aux alentours de 0.043mT.La température n'in�ue don pas sur la nature des osillations. On peut également voirque des osillations sont observées jusqu'à 1.6K e qui est au dessus de la températureritique T. Ce dernier point illustre la omplexité des mesures e�etuées. Il est probablequ'une dépendane importante de notre éhantillon vis à vis de son histoire magnétiqueen soit à l'origine. En�n, nous pouvons remarquer que la périodiité de 0.04mT relevée iidi�ère de elle observée pour la �g.5.9. En e�et entre les deux expérienes, un paramètrea été modi�é : le temps d'intégration sur un point. Ce paramètre s'est révélé avoir unegrande in�uene sur la périodiité omme nous allons le voir maintenant.5.3.4 In�uene du temps d'intégration sur les osillations obser-véesIl s'est avéré au �l des mesures que le temps d'intégration pour haque valeur en hampavait une in�uene onsidérable sur la période des osillations en phase obtenues. Nousavons don réalisé une série de mesures (balayage en hamp de 0mT à 1.137mT par pasde 0.004mT) a�n d'obtenir la variation de périodiité en fontion du temps de moyennagesur haque point en hamp. Le résultat est donné �g.5.13.Sur ette �gure, réalisée à une température de 600mK, nous pouvons nous aperevoir
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Fig. 5.13 � Variation de la périodiité en fontion du temps d'aquisition pour haquepoint en hamp.que plus l'on moyenne sur le temps pour haque valeur de hamp et plus la période d'osil-lation diminue. Cette déroissane est exponentielle et présente un temps aratéristiqued'environ 15 seondes. Des mesures similaires ont été e�etuées à 800mK et 1K et donnentdes résultats et des temps de déroissane aratéristiques identiques.On peut se demander si la présene d'un temps de déroissane aratéristique ne seraitpas dû à la présene de phénomènes hors-équilibre. De la même manière, nous pouvonsavaner l'hypothèse d'un phénomène de rerutement à savoir que plus nous attendons etplus le nombre de ellules mises en jeu et impliquées dans la irulation des ourants estimportant. Cei pourrait expliquer la déroissane observée.5.3.5 In�uene du pas en hamp sur les osillations observéesPour �nir, regardons l'in�uene de l'éhantillonnage en hamp en omparant deuxourbes présentant les mêmes paramètres de mesures à l'exeption du pas en hamp entredeux valeurs mesurées (�g. 5.14). La première ourbe présente un pas de 0.116mT entredeux points et la seonde un pas deux fois plus important soit 0.232mT.Après analyse ave une transformée de Fourier, il s'est révélé que la première ourbeosillait à une fréquene de 0.16mT−1 et la seonde à une fréquene deux fois plus faiblesoit 0.07mT−1. Nous sommes don tenté de dire que plus le pas en hamp augmente et plusil en va de même pour la période d'osillation. Des mesures supplémentaires pourraientse révéler intéressantes.
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Fig. 5.14 � Variation de la phase en hamp pour deux pas di�érents : 0.116mT (à gauhe)et 0.233mT (à droite).5.4 Traitement du signal5.4.1 ProtooleComme nous l'avons vu, les variations obtenues ne laissent pas de doutes sur la pré-sene ou non d'une osillation. Un traitement plus poussé des signaux a néanmoins étée�etué a�n de voir si de nouvelles informations pouvaient en déouler.Le traitement en question est relativement prohe de elui appliqué au as des ourantspermanents à savoir une soustration du bakground par un �t polynomial de degré troissuivi d'une densité spetrale de puissane permettant de faire ressortir la périodiité.La prinipale di�érene est l'ajout d'une analyse temps-fréquene des signaux. En e�et,les signaux étant suseptibles de présenter des modi�ations et d'être non stationnaire enhamp magnétique, il est intéressant de se livrer à une telle analyse. La représentationutilisée est la distribution de pseudo Wigner-Ville lissée qui est une version �ltrée de ladistribution de Wigner-Ville "lassique" dont la formule est indiquée i-dessous ave desnotations en hamp et fréquene magnétique :
W (h, ν) =

∫
f(h+

τ

2
).f ∗(h− τ

2
)e−2πiντdτ (5.2)5.4.2 RésultatsDans un premier temps, nous nous sommes intéressés au résultat d'une analyse temps-fréquene réalisée à T=1K sur un large balayage en hamp allant de 0mT à 400mT par pasde 0.233mT. Le but de ette étude est d'obtenir des informations sur la valeur du hamp



5.4. Traitement du signal 91ritique que nous n'avons pas pu déterminer de manière plus traditionnelle. La �gure5.15 donne sur le graphe du haut le signal de la phase en fontion du hamp magnétique(après soustration de toute tendane) et sur elui du bas le résultat obtenu par traitementtemps-fréquene.

Fig. 5.15 � Représentation temps-fréquene de la périodiité d'un signal ϕ(H).Il apparaît lairement sur ette �gure un signal à une fréquene de 0.07mT−1 soit unepériode d'osillation de ∼14mT. Ce signal va progressivement s'atténuer aux alentours de200mT avant de disparaître omplètement. Des ourbes similaires dans leur aquisitionmais réalisées à T=2K donnent le même résultat que e soit pour la fréquene d'osillationque pour l'atténuation onstatée.Une attention plus poussée a permis de remarquer que la distribution de Wigner-Villelissée présentait autour de 50mT une omposante dont la fréquene orrespond à la moitiéde la fréquene prinipale à 0.07mT−1. La �g.5.16 illustre e phénomène. Elle nous donneà gauhe la distribution Wigner-Ville pour une ourbe en hamp telle qu'on l'obtientdiretement et à droite la même distribution mais dont les omposantes de plus fortesénergies ont été �ltrées dans la zone qui nous intéresse.Comme nous pouvons le voir à gauhe sur la �g.5.16, la fréquene seondaire observéeperd de l'énergie juste après 50mT avant de revenir de manière plus marquée vers 250mT.Ce phénomène n'est pas lairement ompris.
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Fig. 5.16 � Mise en évidene de la présene d'une fréquene seondaire dans la distributionde Wigner-Ville.Pour �nir, nous évoquerons un résultat partiulier observé sur une rampe en hampde 0mT à 100mT par pas de 0.101mT et réalisée à 1.5K. L'analyse temps-fréquene deette ourbe (�g. 5.17) fait apparaître un saut important de la fréquene d'osillation auours de la rampe en hamp.

Fig. 5.17 � Saut en fréquene.



5.5. Conlusions 93Ce saut se produit à ∼50mT et voit la période des osillations passer brusquementde 0.1mT−1 à 0.6mT−1. Comme dans le as de la fréquene seondaire, e omportementn'est pas ompris. Comme nous pouvons le onstater, un important travail d'interprétationreste enore à aomplir.5.5 ConlusionsLes résultats obtenus ave ette étude sont omplexes à interpréter mais ils ont pourmérite d'attester lairement de la présene d'un phénomène physique. Les multiples pério-diités observées en fontion de ertains paramètres montrent l'importane du protoolede mesure. Plus globalement, nous pouvons légitimement nous interroger sur l'in�uenede l'histoire magnétique de l'éhantillon sur les résultats obtenus.De nouvelles expérienes autant sur des réseaux hexagonaux que sur d'autres géométriesdu même type (réseau supraonduteur arré) sont don néessaires a�n d'avoir plus derésultats, de pouvoir les omparer et ainsi avoir une vision globale des hoses plus éto�ée.Pour terminer, penhons nous sur les di�érenes de signal que nous avons pu onstaterentre la phase et le module. Bien qu'intrinsèquement liées, es deux valeurs présententnéanmoins une dépendane un peu di�érente vis à vis des degrés de libertés du systèmedont les variations d'énergie apparaissent sur le signal de haleur spéi�que. Pour s'enonvainre, il nous faut nous ramener à l'expression omplexe de la haleur spéi�que,
C = C ′ − iC ′′.

Fig. 5.18 � Composante omplexe de la haleur spéi�que.La �gure 5.18 nous permet d'exprimer le module |C| et la phase tanϕ′ de la haleur



94 5. Etude d'un réseau hexagonal supraonduteurspéi�que en fontion de C ′ et C ′′.
|C| =

√
C ′2 + C ′′2 et tanϕ′ =

C ′′

C ′ (5.3)Or, C ′′ ayant une dépendane plus importante vis à vis des phénomènes hors équi-libres que C ′, es deux grandeurs présentent un omportement di�érent en fontion de lafréquene de travail ω omme nous pouvons le voir �gure 5.19.

Fig. 5.19 � Composantes omplexes C ′ et C ′′ de la haleur spéi�que en fontion de lafréquene de travail ω.Les mesures qui ont été réalisées durant ette thèse utilisant une fréquene ω faible(représentée en pointillée sur la �gure 5.19), on a C ′′ très inférieur à C ′. Ainsi, en faisantun développement limité des expressions (5.3) pour C ′′ << C ′, on obtient que :
|C| = C ′ +

1

2

C ′′2

C ′ et ϕ′ ≃ C ′′

C ′ (5.4)On voit lairement que sur le module, la ontribution due à C ′′ est négligeable parrapport à elle due à C ′. Par ontre, elle ne le sera plus sur la phase pouvant don yapporter une ontribution non négligeable et non visible sur le module.Allons un peu plus loin et détaillons les expressions de C ′ etC ′′ [107℄ :
C ′ = C∞ +

C0 − C∞
1 + (ωτ)2

(5.5)
C ′′ =

(C0 − C∞)ωτ

1 + (ωτ)2
(5.6)



5.5. Conlusions 95où ω est la fréquene de travail, τ le temps de relaxation. C0 est la valeur de haleurspéi�que obtenue lorsque la fréquene ω tend vers zéro et que don l'ensemble des degrésde liberté du système sont exités. C∞ est quant à elle la valeur de haleur spéi�queobtenue pour une fréquene de travail plus élevée de telle sorte que les degrés de liberté dusystème dont le temps de relaxation τ véri�e ω ≫ 1
τ
seront 'gelés'. On a don logiquementque le signal de C∞ est inlus dans elui de C0.Si l'on onsidère es dépendanes par rapport à C0 et C∞, la phase et le moduledeviennent :

ϕ′ = arctan

(
(C0 − C∞ωτ

C0 + C∞(ωτ)2

) (5.7)
|C| ≃ C0

(
1 + 2

C∞
C0

(ωτ)2 +

(
C0 − C∞

C0

)2

(ωτ)2

)1/2 (5.8)e qui se simpli�e au premier ordre en ωτ (ωτ ≪ 1) :
ϕ′ ≃ arctan

((
1 − C∞

C0

)
ωτ

) (5.9)
|C| ≃ C0 (5.10)Comme nous pouvons le voir, la phase et le module de la haleur spéi�que dépendenttous les deux de C0 et vont don traduire l'ensemble des degrés de liberté. Néanmoins, ladépendane de la phase di�ère légèrement de par la présene d'un terme C∞/C0.Tout ei ouvre une piste à l'expliation d'un résultat di�érent entre es deux omposantesen e qui onerne les deux études présentées (anneaux mésosopiques, réseau supraon-duteur).Beauoup de hoses reste néanmoins enore inomprises. La néessité de pousser plus loinla ré�exion sur les réseaux supraonduteurs et de la oupler à de nouvelles expérienesse manifeste lairement.
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97
Conlusion

Au ours de ette thèse, nous avons mesuré les variations de haleur spéi�que d'an-neaux mésosopiques traversés en leur entre par un hamp magnétique. Cei avait pourobjetif de faire ressortir une périodiité en hamp signalant ainsi la présene de ourantspermanents à l'intérieur des anneaux. Comme nous l'avons vu, e fut une entreprise om-plexe qui a néessité beauoup d'e�ort et d'investissement. L'amplitude du signal que nousavons voulu mesurer étant extrêmement faible, il a été néessaire de gagner au maximumen sensibilité sur les di�érents aspets de l'expériene. Ainsi, outre une életronique basbruit, nous avons enregistré un très grand nombre de ourbes (néessitant des temps demesure très long) et l'avons ouplé à un traitement du signal poussé. Il faut égalementsouligner qu'un important travail d'adaptation sur le apteur de haleur spéi�que a étéréalisé a�n de travailler aux très basses températures (inférieures à 100mK).Résumons maintenant les prinipales observations que nous avons pu e�etuer. Aprèstraitement des données enregistrées, une sensibilité sur le module ∆C ∼ 10−14J/K a étéatteinte, soit ∼ 10−21J/K (moins d'une entaine de kB) par anneau. Le rapport ∆C/Csur le signal était de ∼ 10−4 e qui est exeptionnel.Nous n'avons pas pu observer de signature sur le module de la haleur spéi�que et equelle que soit la température. Par ontre, une osillation ressort sur le signal de phase dansune gamme de fréquene autour de 0.11mT−1 en aord ave la périodiité des ourantspermanents avanée théoriquement. Cette signature présente un maximum d'amplitudeà une température de 100mK. La variation en haleur spéi�que orrespondante est de
∼10−14J/K.Cette observation est à mettre en perspetive ave les modèles théoriques des ourantspermanents. L'amplitude de la signature mesurée est en aord ave les aluls réalisés parSergey Skipetrov dans le adre des théories d'Ambegaokar Ekern mais la di�érene d'ob-servation entre la phase et le module indiquerait la présene de phénomènes hors équilibre.Cei semble ontraditoire et ne nous permet pas de tirer de onlusions dé�nitives.En omplément du projet sur les ourants permanents, nous avons également étudiéun réseau hexagonal supraonduteur qui a permis, de manière similaire au as préé-dent, d'observer sur la phase un signal n'apparaissant pas sur le module. Nous avonsonstaté une osillation de la phase du signal de haleur spéi�que en fontion du hampmagnétique. Néanmoins, la périodiité de es osillations varie suivant les paramètres del'expériene et ne peut être reliée à auune prédition théorique.



98 ConlusionAu vu de es résultats, il reste enore beauoup de questions à propos du réseau su-praonduteur hexagonal. L'interprétation des fruits de l'expériene reste à on�rmer.Cependant, la présene d'un signal physique ne fait auun doute. Il y a don tout intérêtà persévérer sur e problème et à réaliser de nouvelles expérienes. La prinipale marged'évolution qui s'o�re à nous est d'aller étudier des réseaux supraonduteurs présentantde nouvelles géométries omme par exemple des réseaux arrés qui à priori ne présententpas de frustrations omme dans le as d'un réseau hexagonal. Toute nouvelle approhepeut apporter des éléments nouveaux qui permettront d'y voir plus lair.Consarons maintenant quelques mots à la di�érene entre le module et la phase de lahaleur spéi�que que nous avons renontrée durant nos expérienes. Au �l du manusrit,nous avons amoré quelques pistes de ré�exion pouvant l'expliquer. Bien que l'expressionlittérale des deux omposantes présentes des petites variations, leurs dépendanes sontglobalement identiques. La présene d'e�ets hors équilibre paraît probable, elle pourraitexpliquer le bilan de es expérienes.Finalement, ette thèse de par les mesures réalisées a apporté de multiples nouveauxéléments aux problèmes traités. Elle n'a ertes pas pu répondre à la totalité des questionsprésentes initialement et en a même soulevé de nouvelles. Elle a néanmoins permis desavanées notables qui ouvrent la voie à di�érentes expérienes en partiulier sur les super-réseaux supraonduteurs.
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Annexe A
Tableau réapitulatif sur les ourantspermanents

Le tableau i-dessous réapitule l'amplitude des ourants permanents prévue dans leadre des di�érentes théories présentées au ours du premier hapitre de e manusrit. Ilsépare le as d'un anneau unique de elui d'une grande assemblée d'anneaux.Pour �nir, il indique les résultats expérimentaux qui ont été obtenus ainsi que la four-hette d'amplitude sur la haleur spéi�que attendue théoriquement.Anneau unique Assemblée d'anneauThéorie sans interation L < le, ≃ evF

L ≃ ∆
L > le, ≃ evF le

L2Théorie ave interation " ∼ e
10τDThéorie Kravtsov - ∼ e
τDThéorie Bary-Soroker - ∼ e
τDExpérienes préédentes L < le,∼ evF

L [52℄ e
τD

∼ 102∆ [8℄
L > le, ≥ qq e

τD
[56℄Variation sur Cp attendue - 1kB < Cp < 100kBTab. A.1 � Tableau réapitulatif



100 A. Tableau réapitulatif sur les ourants permanents



101
Annexe B
Ehantillons mesurés

Cette annexe présente les aratéristiques des di�érents éhantillons mesurés durantette thèse. Dans le tableau qui suit sont indiqués les di�érents motifs, les matériauxutilisés, les dimensions D des objets étudiés (le diamètre extérieur dans le as des anneauxet des disques, les dimensions de la base dans le as du biouhe et la longueur d'un �téde ellule dans le as du réseau hexagonal, la largeur de bras w pour les anneaux etles ellules hexagonales), l'épaisseur e de matériau déposé, le nombre total N de motifsidentiques sur la membrane et en�n mtot la masse totale sur le apteur.Ehantillon Motif Matériau D w e(nm) N mtotSilD2 Anneaux Ag 730nm 150nm 34 2.6× 106 251ngSilD8 Anneaux Ag 730nm 150nm 34 2.9× 106 280ngSilD10 Anneaux Ag 720nm 140nm 34 3.7× 106 330ngSilD17 Anneaux Ag 720nm 140nm 34 3.3× 106 290ngSilD16 Anneaux Ag 720nm 140nm 34 3.1× 106 280ngSilD20 Anneaux Ag 720nm 140nm 34 4.3× 106 388ngDekC17 Biouhe NbTI/Al 1.54×1.72mm - 100(NbTi) - 10.72µg1500(Al)DekC10 Disques Al 2.5µm - 30 2×105 80ngSilD13 Disques Al 2.5µm - 25 3×105 95ngSilD15 Réseau Al 495nm 120nm 35 1.6×3.1mm 103nghexagonalTab. B.1 � Caratéristiques des éhantillons étudiés
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