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Résumé

Le probléme du couplage et de 1'équilibre thermique & basse température est
discuté d'un point de vue technique. Les paramétres permettant de calculer les conditions -
de refroidissement de systemes usuels (échantillons, échangeurs de chaleur,
thermometres) sont examinés en détail; des valeurs numériques sont fournies sous forme
de graphes.

Introduction:

Les propriétés thermodynamiques (capacité calorifique, conductivité thermique)
des matériaux a basse température peuvent différer de plusieurs ordres de grandeur; les
conditions de refroidissement, par conséquent, varient considérablement. Il en résulte
d'une part une grande liberté pour obtenir des systémes soit fortement couplés 2 la source
froide (ce qui est souhaitable en particulier entre un thermométre et un échantillon), soit
au contraire fortement découplés (isolation thermique). D'autre part, il peut en résulter
des problémes graves, parfois insolubles, lorsque 1'on souhaite refroidir un échantillon
précis. Une analyse thermique du systéme, indispensable, permettra d'optimiser les
conditions de refroidissement. '

La résistance thermique d'un syst®me soumis 2 un flux de chaleur est définie
par le rapport entre la différence de températures associée et le flux de chaleur. Elle
s'exprime en Kelvin/Watt. Pour un barreau de longueur L, section A, conductivité

thermique k, R=L/(x.A) . La résistance thermique dépend de la température; on prend
une valeur moyenne pour les calculs approchés.

Facteurs limitant le refroidissement d'un échantillon:

a) Constantes de temps internes et externes.
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L'évolution d'un systeme vers I'équilibre thermique est en général complexe; en
premiére approximation elle est caractérisée par plusieurs constantes de temps.
Considérons un échantillon de capacité calorifique C relativement simple (gaz de
particules ou d'excitations élémentaires d'un seul type) couplé 2 une source froide par une
résistance thermique R.

La constante de temps interne est de l'ordre de Tjp=a2/bD, oil a est une dimension

caractéristique, D le coefficient de diffusion de la chaleur (D=x/C, la chaleur spécifique C
étant prise par unité de volume), et b un facteur de l'ordre de quelques unités. Ainsi, dans
les échantillons de capacité calorifique élevée (notamment au voisinage de transitions de
phase) et a faible conductivité thermique, le temps d'équilibre interne peut étre grand par
rapport aux temps de mesure souhaitables.



La constante de temps externe est Text = R.C. En jouant sur le couplage (R), on
peut par exemple fixer le degré d'adiabaticité lors des mesures de capacité calorifique. A
trés basses températures, par contre, il arrive que le couplage soit trés faible, ce qui
allonge démesurément le temps de refroidissement.

Les systtmes sont en général plus complexes; par exemple dans un métal les
électrons et phonons contribuent aux propriétés thermodynamiques et de transport. On
effectue alors une division en plusieurs sous-systémes dont la constante de temps

P

d'équilibre interne 7T; est inférieure 2 celle correspondant & I'équilibre des sous-systémes
entre eux. Par exemple, dans le Cuivre i des températures de l'ordre du milliKelvin, les
spins nucléaires, les €lectrons et les phonons constituent des sous-systémes faiblement
couplés. Chaque sous-systéme a une capacité calorifique Cj; le couplage entre les sous-
systémes est représenté par une résistance thermique Rjj. L'ensemble est analogue i un
réseau €lectrique (capacités reliées par des résistances), on déduit aisément ses constantes

de temps. Ainsi, dans le cas simple de deux systémes de capacités calorifiques C; et Cy
en contact  travers une résistance thermique R, t© =R.C 1-Co/(C1+C»).
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Fig. 1: Constante de temps d'équilibre thermique entre deux systémes simples.

En pratique, 2 une température donnée, on pourra regrouper un certain nombre de
sous-systemes en sous-ensembles "bien couplés”, et il suffit d'examiner I'équilibre entre
un petit nombre (en général deux) de sous-ensembles. Un cas classique est celui de 3He
solide, ol l'on distingue des réservoirs thermiques de phonons, lacunes, Zeeman,
dipolaire, échange, couplés entre eux différemment en fonction de la température.

Chaque sous-systéme de 1' "échantillon" peut étre a une température différente. Le
“thermometre” employé sera également un syst®me complexe. Les couplages entre
I'échantillon et le thermometre mettront en jeu une série de sous-systémes, rendant la
séparation "thermometre-échantillon" peu évidente A priori. De par ce découplage,
certains thermométres seront sensibles i la température des électrons, ou A celle des
phonons, etc...
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Fig. 2: Equilibre thermique de systemes complexes: CMN - 3He et cuivre - 3He.



b) Entrées de chaleur:

Lorsque la température d'un échantillon (ou de 1'un de ses sous-systemes) differe
de celle de la source froide (réfrigérateur) de maniére permanente, c'est-a-dire aprés un
temps trés supérieur aux constantes de temps appropriées, il est évident qu'une entrée de
chaleur (dQ/dt) est présente. Il en résulte une élévation de température AT= R*dQ/dt sur
la résistance thermique empruntée par ce flux de chaleur. Ce découplage peut étre
souhaité, comme dans le cas des porte-échantillon A température variable, faiblement
couplé & un bain 2 température fixe: ce montage sera rapide, donc aisément régulable, et
d'emploi flexible.
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Fig. 3: Découplage thermique d'un échantillon simple par rapport 2 la source froide sous
l'effet d'un apport de chaleur externe dQ/dt.

Les sources des entrées de chaleur sont multiples. La conduction 2 travers les
supports solides est la forme la plus simple, et peut étre facilement estimée (voir
"conductivité thermique"). La conduction du gaz dans le vide d'isolement peut également
étre estimée, et constitue rarement un probléme dans les systémes cryogéniques étanches
convenablement pompés. De méme, le rayonnement 3 partir des surfaces chaudes est
calculable aisément, et d'éventuels probleémes se résolvent & I'aide d'écrans thermiques.

D'autres entrées de chaleur sont difficilement prédictibles ou contrdlables. Les
vibrations mécaniques produisent des entrées de chaleur importantes lorsque le systeme
contient des parties déformables (par exemple des supports plastiques); il suffit d'une
amplitude trés faible d'oscillation, amplifiée si le systéme est proche d'une résonance
meécanique, pour générer des entrées de chaleur importantes. A titre d'exemple, plus de
100 wWatts ont été mesurés sur un échantillon de plomb de 1 Kg supporté par trois tiges
de nylon de 5 mm de diamétre et 3 cm de longueur, vissées sur 1'échantillon; une légere
modification (renforcement de la tige prés du pas de vis) a rédnit de trois ordres de
grandeur ces pertes. Des valeurs "typiques" des entrées de chaleur par vibrations dans
des montages cryogéniques vont du nanoWatt au microWatt. Elles sont souvent
proportionnelles & la masse, et une valeur de 10 nW/Kg est considérée comme une valeur
trés raisonnable. -

Une masse de cuivre d'une centaines de grammes, refroidie 2 travers un fil de
cuivre d'un millimétre de diamétre et un centimétre de longueur, aura une constante de
temps de 'ordre du dixieéme de secondes. Mais il suffit de 10 nanowatts 2 3 mK pour
découpler cette masse de 0.3 mK par rapport 2 la source froide. Ceci est réalisable dans
un montage rigide peu sensible aux vibrations.

Dans un montage similaire une masse de cuivre également reliée 2 la source froide
par des fils de cuivre (30 fils de diametre 0.2 mm, 5 cm de longueur), mais suspendue
par un ressort en Cuivre-Béryllium (donc susceptible de vibrer) les entrées de chaleur de
700 uWatts maintiennent 1'échantillon 2 45 mK, la source froide étant 3 25 mK.



Dans le cas ou I'échantillon est conducteur, le couplage avec les champs de radio-
fréquence des émetteurs radio et télévision peut donner lieu soit 3 un chauffage de
I'échantillon, soit (a tres basses températures) a un chauffage des €lectrons alors que les
phonons restent a une température inférieure (découplage électron-phonon). Cet effet est
observé lors de mesures de résistance électrique. Par exemple, les résistances de carbone
utilisées en thermométrie se "découplent” de la source froide; dans ce cas, suivant la

qualit€ du blindage electromagnétique, les entrées de chaleur varient entre 10-9 et 10-16

Watts, une valeur typique étant 1012 Watts. Cet échauffement empéche 1'utilisation
pratique de ces thermometres en dessous de 30 mK environ (au mieux jusqu'a 5 mK).

Un cas similaire est celui des semi-conducteurs i tres basses températures; le
faible nombre de porteurs implique une forte dissipation (couplage avec les phonons) par
€lectron. Pour des échantillons de AsGa sous des pertes de 1016 Watts on a mesuré une
température des €lectrons de 100 mK, alors que les phonons de I'échantillon étaient
thermalisés 2 3 mK. Le couplage électron-phonon est décrit par la suite.

Ces problémes peuvent étre réduits par l'utilisation de cages de Faraday et de
filtres radio-fréquence a l'entrée du cryostat.

IMPORTANT: Deux types de problemes différents se posent donc a I'expérimentateur:

a) T =RC (temps de refroidissement)
b) AT = R.dQ/dt (entrée de chaleur)

Apres avoir identifi€ la limitation principale, I'expérimentateur optimisera R, C, ou dQ/dt
en fonction de son probléme.

Chaleur spécifique des matériaux:

Des courbes typiques de chaleur spécifique des matériaux en dessous de 1K sont
données sur la figure 4. On remarquera la faible valeur de C et la variation en T3 les
isolants cristallins (quartz), 'augmentation de C diie aux systemes & deux niveaux dans
les isolants désordonnés (silice amorphe), la linéarit€ en température de C et sa forte
valeur dans les métaux normaux, et 1a forte décroissance dans I'état supraconducteur.

Les systémes "magnétiques” (méme faiblement) présentent des anomalies
importantes de C a basse température. Un petit fil en constantan (résistance de
chauffage), de diameétre 0.1 mm, longueur 100 cm, a la méme capacité calorifique qu'un
€chantillon d'étain de 1 Kg A environ 100 mK! On voit donc les difficultés que peut
présenter une mesure expérimentale A trés basses températures, et l'intérét de bien
caractériser les matériaux utilisés.

Le CMN, sel paramagnétique utilisé en thermométrie, s'ordonne 3 environ 2 mK;
il présente donc a cette température un pic de chaleur spécifique trés important. D'une
maniére générale, on sera confronté 3 des problemes de constante de temps lors de I'étude
des transitions de phase.

L'4He liquide a une capacité calorifique relativement faible au-dessous de 500 mK
(phonons, mais de basse énergie); au-dessus de cette température la contribution
exponeatielle des rotons devient dominante.

L'3He liquide a une forte chaleur spécifique (remarquer le changement d'unités!)
méme a trés basses températures, ot C est linéaire en tempeérature (effet de la statistique
de Fermi).

La capacité calorifique de 3He solide présente un minimum 2 une température
d'environ 100 mK. La région hautes températures est dominée par les phonons, alors que
la contribution de I'échange nucléaire, proportionnelle 2 T-2, I'emporte 2 basses
températures.




| | ' 1 | I R | l v l v 1 l | L] 1]
(9 ;
n 441, / .
1 10 &
o >
o g
_ &
L S
6‘°\"\0
1 W/
- N
gy - \,\0
\e = 20e
I
= 5
£ L
~
)
£ T %
a, &/0
- ‘70.1:— &
C c
= Q
S
:
w3
107
i 1 1 l ] | - IJ i l | i l 1 L1 1—
0.02 0.05 0.1 0.2 0.5 1.0

Fig. 4. Chaleur Spécifique des matériaux usuels, d'aprés Lounasmaa (voir références).




Finalement, un probléme particulier se pose lors de I'étude de systemes en poudre
ou feuilletés: I'hélium utilisé comme gaz d'échange sera adsorbé a basses températures
sur I'échantillon, et donnera une contribution a la capacité calorifique constante (R par
mole de gaz) dans le cas d'un gaz 2D adsorbé, ou, a plus forts taux de couverture, des
pics de cet ordre de grandeur correspondant aux transitions de phases de la couche
adsorbée. 11 suffit de 0.4cm3 STP pour recouvrir d'une couche atomique d'hélium un
échantillon de ce type de 1 m2 de surface!

1l est dangereux de juger des difficultés de refroidissement d'un échantillon sur la
base du volume de celui-ci: une étude soigneuse de toutes les contributions possibles a la
capacité calorifique peut éviter de longues heures de manipulation.

Conductivité thermique des matériaux:

Des courbes typiques de conductivité thermique des matériaux en dessous de 1K
sont données sur la figure 5. On remarquera: la faible valeur de K et la variation en T3
dans les isolants cristallins (quartz); la linéarité en température de K et sa forte valeur dans
les métaux normaux; la diminution de K dans les alliages par rapport aux métaux purs, et
dans les systémes désordonnés (plastiques) par rapport aux cristaux; la forte décroissance
de K dans I'état supraconducteur.

Les métaux sont largement employés dans la construction de systémes
cryogéniques, et surtout 3 trés basses températures, ot la conduction thermique est
assurée par les €lectrons. Par exemple, des barreaux d'argent ou de cuivre trés purs sont
utilisé€s pour assurer le contact thermique dans les étages A désaimantation nucléaire. 1l est
habituel dans ce cas d'estimer la conductivité thermique en mesurant la conductivité
électrique résiduelle (indépendante de la température) a 4.2 K, puis utiliser la relation de

Wiedemann-Franz: K=L.oT, oli L est le nombre de Lorentz (L=2.45 10-8 WQ/K2: &
basses températures, pour du cuivre pur, L est en fait un ordre de grandeur plus faible).

L'4He liquide est un excellent "conducteur thermique” au-dessus de 1K; cette
propriété du superfluide est liée & la présence des excitations (fluide normal). En dessous
de 1K, les excitations sont peu nombreuses, et le systéme se comporte comme un isolant
thermique. Le transport de chaleur dans des capillaires contenant de I'hélium superfluide
peut étre calculé a partir des résultats de Bertmann et Kitchens (1968). La conduction de
chaleur d'un tube de pompage entre un bain d'hélium a 4.2 K et une cellule expérimentale
contenant du superfluide peut étre de I'ordre de milliWatts. En effet, un film superfluide
recouvre les parois du tube, remonte jusqu'a un point chaud oi il s'évapore, et revient se
condenser au point froid (cellule). Le débit dii au film dépend de 1'état de surface du tube;
il est proportionnel au diamétre minimum: typiquement, 20 pmoles/sec par cm de
diametre.

L'3He, par contre, voit sa conductivité augmenter 3 trés basses températures,
proportionnellement & T-2, un effet quantique di 2 l'augmentation du libre-parcours
moyen des quasiparticules.

On obtient les meilleurs couplages thermiques en utilisant des métaux trés purs,
aprés un traitement thermique sous faible pression d'un gaz tampon (Argon, par
exemple); des rapports de résistivité entre la température ambiante et 4.2K supérieurs 2
mille sont observés.

L'isolation thermique est en général constituée par des supports en graphite, en
alumir)xe frittée, ou en plastique (Vespel SP22 de Dupont de Nemours, ou 5031 de
Toray).

Le choix des matériaux permet de varier la conduction thermique d'un systéme
cryogéniquc (support, tube de pompage, porte-échantillons) de plus de sept ordres de
grandeur.
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Fig. 5: Conductivité thermique des matériaux, d'apres Lounasmaa (voir références).



Constantes de temps typiques.

Un échantillon métallique (Co<T) relié 4 un bain thermique par un fil métallique (KocT,

donc Re<1/T) a une constante de temps T indépendante de la température, et courte
(secondes) ce qui peut €ire particulierement agréable expérimentalement. Il en est de

méme pour un isolant, ot C et ¥ varient en T3 .

Par contre, un échantillon de CMN collé par un isolant sur la source froide aura
une constante de temps variant en T-3, et des difficultés & basses températures ne
devraient surprendre personne.

11 n'est pas rare d'observer des constantes de temps de quelques heures, voire
quelques jours. Ainsi, la relaxation des protons des plastiques donnera un "entrée de
chaleur" pendant plusieurs mois a basses températures!

On utilise souvent des échantillons en poudre afin de réduire le temps de diffusion
interne, proportionnel au carré de la taille des grains. Il se pose alors un probléme: celui
d'obtenir un bon contact thermique entre une poudre et la source froide, discuté par la
suite.

Résistance de Kapitza

Le transfert de chaleur 2 travers l'interface entre un solide et un liquide, ou entre
deux solides, est caractérisé par une différence de température AT proportionnelle au flux
de chaleur dQ/dt, et inversement proportionnelle a la surface d'échange thermique A. On
définit la résistance thermique de surface, ou "résistance de Kapitza" R:

Rk=AT/(dQ/dt), dont les unités sont des K /W. La "résistivité de Kapitza", pu

résistance par unité de surface, est pk=A.AT/(dQ/dt), en K.m2/W. En fait le terme
"résistance de Kapitza" correspondait initialement & la résistance thermique trés
importante observée entre un solide et 'hélium liquide par Kapitza en 1941. On sait
maintenant qu'il s'agit d'un phénoméne général, li€ a la difficulté de transmettre des
excitations a travers une interface.

Dans le cas le plus simple, la chaleur est transférée par des phonons. Les densités

p et les vitesses du son ¢ étant différentes dans les deux milieux, il existe une

désadaptation des impédances acoustiques Z=p.c; il en résulte une réflexion des ondes
acoustiques diie A I'existence d'un cdne critique, ce qui réduit le coefficient de
transmission.
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Fig. 6: Transmission de phonons & travers une interface solide-hélium; I'angle du cone
critique est d'environ 3°.



Dans un solide typique la densité est de 5 g/cm3, et la vitesse du son 5000 m/s.

Dans I'hélium p= 0.1 g/cm3, c= 240 m/s. Un rapport d'impédances acoustiques de
l'ordre de 1000 implique qu'une trés faible proportion des phonons incidents pourra
traverser la surface.

La théorie de Khalatikov permet de calculer Rk dans le cas de la transmission de
phonons entre deux milieux séparés par une interface parfaite:

Ri= (15 / (2n2kB)).(t/ (kBT))3.(p'c'/pc3) / F
ol p' est la densité de I'hélium, p celle du solide, ¢' et ¢ les vitesses du son
correspondantes, et F un facteur de 'ordre de 1'unité.

En fait, il est rare que I'on observe des valeurs de Rk correspondant 2 la théorie,
sauf pour des €échantillons isolants clivés sous hélium & basses températures. De
nombreux mécanismes rendent la transmission des phonons meilleure que celle prédite
par cette théorie. Sur toutes les surfaces en contact avec de I'hélium liquide il se forme
une ou deux couches atomiques d'hélium solide de densité intermédiaire entre les deux
milieux, favorisant l'adaptation d'impédances acoustiques. Des excitations de type
phonons localisés, dont la relation de dispersion est indépendante du vecteur d'onde, ont
été observées dans ces couches par diffusion inélastique de neutrons. Leur existence
relaxe les conditions de conservation d'énergie et d'impulsion a l'interface, diminuant
ainsi Rk. ,

Une grande partie de la discontinuité de température AT a lieu dans cette couche
adsorbée; ainsi, dans des films de quelques couches atomiques on mesure la méme Rj
que lorsque la surface est en contact avec de I'hélium massif. Mais il existe aussi des
effets au voisinage de la surface du solide (couplage électron phonon 2 la surface d'un
métal, désordre ou oxydation de la surface). Le rdle des électrons 2 la surface des
métaux, ainsi que celui des défauts, contribue & augmenter la transmission de phonons.
L'état de la surface est fondamental: on a observé une forte augmentation de Rk aprés
avoir légerement essuyé un échantillon de cuivre poli. '

Le refroidissement d'un flux d'hélium gazeux dans un échangeur de chaleur dans
I'hélium liquide (probléme usuel dans les cryostats & circulat

zon dhélinm) pose également
des problémes. La résistance de Kapitza entre le gaz et la paroi est du méme ordre que
celle entre le liquide et le solide (effet de Ia couche d'hélium adsorbé), et la diffusivité du
gaz est faible. Pour des débits de I'ordre de 0.1 mmoles/s dans des capillaires de 1'ordre
de 1 mm de diamétre, la vitesse du gaz est élevée; il faut quelques metres de capillaire
pour obtenir une thermalisation du gaz acceptable.

En général, on peut estimer raisonnablement la résistance thermique de surface 2
partir de résultats expérimentaux typiques (figure 7).

Dans la gamme de températures 10 mK-100 mK, Rk est inférieure 2 la valeur
théorique, mais la loi de variation est bien en T-3, ce qui correspond 2 un coefficient de
transmission indépendant de la température.

Au-dessus de 1K, on observe une forte réduction de Rk; ceci correspond 2 la
faible longueur d'onde des phonons dominants par rapport 2 la rugosité de l'interface et a
I'existence d'états localisés dans les couches solides adsorbées. A fort flux de chaleur la
différence de températures cesse d'étre proportionnelle au flux, et la résistance dépend du
sens de ce flux. Il se manifeste alors un phénoméne de caléfaction (formation de bulles
d'hélium gazeux a l'interface.

Au-dessous de 10 mK de nouveaux effets apparaissent; Rk diminue de maniére
encore mal comprise. Dans certains cas un couplage magnétique a ét€ invoqué. Par
ailleurs, de nombreuses expériences dans cette gamme de températures sont effectuées
avec des poudres métalliques frittées; en effet, seule 'augmentation de la surface
d'échange au niveau de centaines de metres carrés permet d'échanger quelques nanoWatts
a des tempeératures de l'ordre du milliKelvin. 11 a été observé que pour des poudres dont
les grains ont une taille inférieure & environ 0.1 um le gain de surface d'échange est
dégradé par une plus forte valeur de la résistivité de Kapitza. La longueur d'onde des
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Fig. 8: Résultats typiques de Résistance de Kapitza Cuivre-Hélium superfluide.
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Fig. 10: Résistivité de Kapitza multipliée par T3, poudres d'argent et autres matériaux
servant 4 la construction d'échangeurs. (Voir réf. Franco, Bossy, Godfrin).
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(voir réf. Franco, Bossy, Godfrin).



phonons dominants a ces températures dépasse la taille des grains, le milieu est donc un
"milieu moyen" dont les phonons sont fortement modifiés par rapport aux phases
massives; d'autre part le couplage électron-phonon, la présence d'impuretés magnétiques,
etc ont probablement un rdle important aux plus basses températures, ol ces poudres sont
essentiellement utilisées pour refroidir de I'hélium trois liquide et des mélanges 3He/4He.
Dans ce cas, la conductivité du liquide dans les pores de la poudre frittée est également un
facteur important, et on limite I'épaisseur des frittés & 2mm.

Au-dessous de 10 mK on observe une variation de pk o T-! pour les métaux purs

en contact avec 3He pur, et pi o T-2 dans les mélanges. II faut remarquer que dans ce
dernier cas il est bien connu que une & deux couches atomiques au voisinage du solide
sont en fait constituées d'“He adsorbé préférentiellement 2 3He. D'autre part, les surfaces
d'échange ne sont pas connues avec précision dans le cas des poudres: l'estimation
fondée sur la mesure de la taille des grains par microscopie électronique fournit des
valeurs trés supérieures a celles déterminées par la technique des isothermes
d'adsorption. En pratique on utilise souvent des poudres de cuivre, et surtout des
poudres d'argent frittées. Pour des tailles de grains nominales de 70 nm on mesure des
surfaces de l'ordre de 1m?%/g.

Les procédures de fabrication, caractérisation et les valeurs de Rk des poudres
d'argent sont décrites en détail par Franco et al. (1984), et celles concernant les poudres
de cuivre par Rogacki et al. (1985).

Couplage électrons-phonons

Le transfert de chaleur entre les électrons d'un systéme conducteur et une source
froide (support isolant, hélium liquide) isolée électriquement, est limité 2 basses
températures par le mauvais couplage entre les électrons et les phonons plut6t que par’la
résistance de Kapitza, si I'échantillon est de petite taille. Des mesures effectuées avec des
feuilles de cuivre ont permis de déterminer la résistance thermique €lectrons-phonons aux
environs de 100 mK; celle-ci est plus faible et ne suit pas vraiment la valeur théorique
RVT3= 8 10-8 m3K4W-! (figure 12). Cette dépendance en V (volume de I'échantillon)
indique simplement que chaque électron participe au couplage avec les phonons.
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Fig. 12: Couplage électron-phonon dans le cuivre; voir références Harrison, ainsi que
Anderson et Peterson.



Dans le cas de fils semi-conducteurs en AsGa on a observé une résistance
électrons-phonons RVT3-5=2.3 10-7 m3KW-! (T en Kelvin) entre 100 mK et 1K. Dans
ce systeme la densité d'électrons est faible, et la capacité calorifique des électrons est
inférieure a celle des phonons; la constante de temps avec laquelle le gaz d'électrons
relaxe vers les phonons est de 'ordre de 8 10-9T-2-5 secondes (T en Kelvin). La réponse
du systéme est donc trés rapide, mais la température des électrons sera trés sensible aux
entrées de chaleur, et surtout au rayonnement électromagnétique.
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Fig. 13: temps inélastiques électron-électron et électran-phonon daws des circuits AsGa.

Couplage spin-réseau.

Le refroidissement de nombreux systémes met en jeu le couplage entre les spins et
le "réseau”; c'est le cas, par exemple, des spins électroniques dans le CMN et des spins
nucléaires dans le cuivre.

Le cas des spins électroniques est complexe; dans les isolants le couplage
dominant concerne les phonons d'énergie voisine de celle des états de spin; des études
poussées ont été effectuées dans quelques systéres, comme le CMN.

Dans le cas simple du cuivre ou du platine, le"réseau" est en fait constitué par les
électrons, qui ont une forte capacité calorifique, et sont couplés aux spins nucléaires. La
relation de Korringa donne le temps de relaxation spin-réseau: T1.T=k, ol k est la
constante de Korringa, qui dépend du métal considéré. Pour le cuivre k= 1.1 sec.K, pour
le platine k= 0.03 sec.K. Les impuretés paramagnétiques peuvent altérer ce
comportement; il a ét€ observé dans des poudres de platine des valeurs de T1.T présentant
un minimum dépendant de la fréquence de mesure.

Conclusion

’

Les propri€tés de transfert et d'équilibre thermique & basses températures
dépendent fortement du systéme considéré. Toute application cryogénique implique une
analyse thermique fondée sur la connaissance des propriétés physiques du systeme
permettant d'estimer les constantes de temps et les écarts de température.
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INTRODUCTION

Parmi les phénoménes physiques dépendant de la température
et pouvant donc servir de thér‘mométr'e, les propriétés de transport,
comme la conductivité électrique sont les plus attrayantes par la
simplfcité de leur mise en ceuvre. La conductivité des métaux donne |
d’excellents  thermomeétres a haute température mais devient
insensible a basse température sauf cas particuliers (transition
supraconductrice, effet Kondo). On a alors recours a des
thermométres dérivés des semiconducteurs cristallins ou amorphes
plus ou moins dopés ou a des mélanges biphasés métal-isolant,
granulaires ou "aléatoires" qui ont tous en commun la particularité -
de présenter du “"désordre", une rupture de la symétrie de
translation, cette symétrie qui a servi de base a I’épanouissement
de la physique du solide depuis ses débuts. La conductivité des
systémes désordonnés qui nous intéressent, reléve de la problématique
de la transition métal isolant (TMI) dite de Mott-Anderson. Le
désordre se manifete sous deux aspects essentiels : d'une part, il
tend a localiser les électrons dans I’espace, c’est le probléme de
la  "localisation d’Anderson" ; d’autre part, il modifie [Pinte-
raction des électrons entre eux, c’est le probléme des "interactions
coulombiennes”. Cette dualité rend cette TMI particuliérement riche
en phénomeénes nouveaux mais éminemment complexe a étudier dans sa
globalité au point qu’en dépit de progrés considérables accomplis

ces dix derniéres années, une théorie compléte n’existe pas encore.

Dans une premiére partie, aprés avoir introduit les
principaux concepts nécessaires a I’étude de la conductivité en
général, nous définirons I’isolant d’Anderson et illustrerons
certaines de ses propriétés, en particulier, dans le cas des semi-
conducteurs dopés qui en sont I’exemple le plus étudié et le plus

utilisé. Dans une seconde partie, nous - décrirons les métaux



désordonnés et 1'apport conceptuel essentiel de la localisation
faible. Dans la troisiéme partie enfin, nous décrirons la TMI et les

principaux phénoménes qui 1’entourent.
I - ISOLANT D’ANDERSON

A) Structure de bande des solides et conductivité électrique

Lorsqu’on rapproche des atomes isolés pour en faire un
cristal, les niveaux atomiques donnent des bandes qui sont un
"quasicontinuum" d’états électroniques permis séparés par des bandes
d’énergie interdites. La grandeur essentielle est la densité d’états
N(E), nombre d’états permis par unité de volume et par unité

. . . . -3 -1 ; ; ;
d'énergie (dimension L ° E 7). Dans un réseau parfait, les fonctions

d’onde de ces états sont des fonctions de Block délocalisées dans
I’espace. L’occupation des états par les électrons se fait en
minimisant 1’énergie et en respectant le principe d’exclusion de
Pauli, ce qui conduit au remplissage des états jusqu'au Niveau de

Fermi E .
— g

Une bande complétement remplie ne transporte pas de courant

bien que les fonctions d’onde soient délocalisées. Ce résultat
fondamental permet de définir les métaux et les isolants suivant

qu’il y a ou non un continuum d’états permis immédiatement au-dessus

de E .
F

B) Modéle des électrons libres - Liquides de Fermi

L’étude de propriés physiques, telles que la conductivité
électrique des métaux, directement a partir de la structure de
bande, serait extrémement complexe et priverait des "représenta-

tions" nécessaires a 1’'imagination.

Le modéle métallique le plus simple est celui des

électrons libres. Les états sont les états d’énergie cinétique de N

particules enfermées dans wune Dboite ; on néglige 1’énergie

A

potentielle due a la présence des jons qui ne font qu'assurer la
neutralité électrique et on néglige ['interaction entre électrons,

sauf a respecter le principe de Pauli.

9_)
Les états sont décrits par des ondes planes e“", ou le



->h'fc)

vecteur d’onde ¥ est lié a la vitesse v = et a I’énergie

2 .2
2y _ h™ k
E(K) = >m

d’onde de Fermi kF dont I'ordre de grandeur est I’inverse d’une

A l’énergie de Fermi EF correspond donc le vecteur

distance interatomique a. La vitesse de Fermi associée est de

I'ordre de 10° cm/s et la température de Fermi supérieure 2 10* K

dans les métaux usuels.

La prise en compte réaliste Eﬁ-otentiel des ions conduit‘
a& la notion de structure de bande, mais dans un métal, la bande de
conduction est bien décrite par I’approximation des électrons libres
en ce qui concerne de nombreuses propriétés physiques. Il faut
cependant introduire les concepts de masse effective m* et de
conduction par électrons ou par "trous" suivant la forme et le

remplissage de la bande.

Le probléme de la prise en compte des interactions entre

électrons est beaucoup plus sérieux. A priori, la répulsion coulom-
2

ou k est la

bienne, pour deux électrons i,j ajoute une énergie
1j
constante diélectrique et RIJ la distance entre les deux électrons.

Cette énergie, toujours a priori n'est pas petite devant

les largeurs de bande et est a longue portée. La question
fondamentale est la suivante : peut-on traiter un probléme & N corps

par une superposition d’états & un électron qui ressemblerait au

modéle des électrons libres. En d’autres termes, une interaction
forte entre électrons suppose une fréquence élevée des collisions
entre eux donc un temps de relaxation court. Deés lors, les fonctions
d’onde & wun électron ne sont plus des solutions stationnaires
utilisables pour les phénomeénes physiques mettant en Jeu des temps
de relaxation plus longs. La réponse a cette question est paradoxa-
lement : OUI, on peut et notamment pour la plupart des propriétés de

de transport, raisonner avec une densité d’états & un électron, une

bande et un niveau de Fermi convenablement renormalisés. C’est le
résultat essentiel de la théorie des liquides de Fermi initide par
Landau. Les raisons fondamentales de cette surprenante simplifi-
cation ne sont pas étrangéres a notre propos comme nous le verrons.
Elles sont d’une part que la mobilité et la densité des électrons

sont telles que les interactions sont écrantées et d'autre part, que

le respect du principe de Pauli crée une situation ol le temps de



vie des états a un électron est infini a EF pour T = 0.

La présence de désordre va remettre radicalement en cause
la validité du modele de liquide de Fermi. Il y a cependant place a

faible désordre pour des modéles simples de la conductivité.

C) La localisation d’Anderson

Considérons un solide possédant une bande d’électrons de
largeur B & moitié remplie. Si le potentiel ionique V(?) est parfai-
tement périodique, toutes les fonctions d’onde sont étendues dans
I’espace : c’est un "bon conducteur”. Introduisons du désordre dans
ce systéme en modulant aléatoirement les potentiels de site qui
deviennent V(?) + 172 Vo(f‘)), VO étant la largeur de la distribution
aléatoire. Toutes les fonctions d’onde sont perturbées : leur phase
change notablement sur une distance moyenne £, le libre parcours
moyen élastique. Les fonctions d’onde électroniques de haute énergie
restent étendues mais décrivent des mouvements diffusifs tandis que
celles de basse énergie sont localisées dans I’espace avec une
longueur moyenne de localisation & > L. L’énergie caractéristique

séparant les deux situations est appelée le "bord de mobilité" E .
[+

La formulation et le premier traitement de ce probléme ont été
donnés par Anderson (Anderson, 1958). La position du niveau de Fermi
EF dans la bande n’est pas considérablement affectée par le désordre
mais pour un certain désordre critique Vo/B > 1.6, EF devient
inférieur a Ec et les électrons ne peuvent plus diffuser & T = O.

C’est I’"isolant d’Anderson”.

Il est important de noter qu’il s'agit 1a d'un concept

entiérement nouveau par rapport aux isolants qui doivent ce carac-

>

tére a leur structure de bande (diamant, semiconducteurs par
exemple) : I’isolant d’Anderson a un caractére métallique par sa
structure de bande (forte densité d’états au niveau de Fermi, bande
de conduction partiellement occupée) et cependant, il ne eut

conduire que par activation thermique (o(T=0) = 0).



D) Exemple des semiconducteurs dopés -~ Les concepts introduits par

Mott

a) Rappel sur les semiconducteurs cristallins

Un semiconducteur est un isolant de par sa structure de
bandes mais avec un gap E '"faible" entre la bande de valence
(remplie & T = 0) et la barglde de conduction (vide & T = 0). A
température finie, le nombre n d’électrons excités au-dessus du gap

-E /72k_ T

o et on parle de semiconducteur lorsque ce

est de l'ordre de e
nombre est appréciable & température ambiante, ce qui donne E = leV
(eV = électronVolt). En I’absence d’ impuretés (semlconducteur
intrinséque), la conductivité est due aux électrons activés dans la
bande de conduction et aux trous qu’ils ont laissés dans la bande de

valence.

Mettons une impureté pentavalente dans un semiconducteur
tétravalent, par exemple du P dans le Si. Le P vient substituer un
Si, on a gagné un électron et le réseau, localement, présente un
excés d’une charge positive. Cette charge positive crée un état lié
qui se calcule comme [’atome d’hydrogéne. Cependant, la forte
constante diélectrique € du milieu et la faible masse effective m*
des électrons de bas de bande de conduction conduisent 3 une énergie

*
de liaison

1 % eop . R .
— X 13,6 eV trés inférieure 3 E et a un rayon de
m € ¥ 5
la premiére orbite de Bohr a = mF €2, bien supérieur a celui a de

I’hydrogéne. L’impureté a donc crée un état lié dans le gap ‘tres
prés du bas de bande de conduction (0,044 eV pour P dans Si ou E =
1,17 eV) et de grande extension spatiale (~ 100 A). 11 est tres
facile d’exciter thermiquement I’électron supplémentaire dans la

bande de conduction. On a crée un niveau donneur.

Un raisonnement identique  montre qu’une  impureté
trivalente crée un état lié dans le ‘gap proche du haut de la bande

de valence prét A accepter un électron (Figure 1).

Nous serons amenés a présenter des semiconducteurs dopés
par Nd donneurs et Na = K Nc accepteurs par unité de valence. K est
le facteur de compensation et varie de 0 a 1. A température
suffisamment basse, dans un tel semiconducteur, les accepteurs ont
tous capturé un électron et sont chargés négativement tandis que N

donneurs sont vides et chargés positivement et N = N donneurs sont




occupés et neutres.

On_a donc une trés belle illustration du potentiel aléa-

toire d’Anderson.

£(&)

g

Figure 1

Semiconducteur cristallin non dopé (a4 gauche) et dopé (a4 droite).

b) Concentration critique de Mott - Transition de Mott

Considérons pour simplifier, un semiconducteur non
compensé comportant n = Nd impuretés. Lorsque les impuretés sont
trés diluées les fonctions d’onde ne se recouvrent pas, les niveaux
d’impuretés sont semblables & des niveaux atomiques, l’état a 1
électron est séparé de 1’état & deux électrons sur le méme site par
la répulsion coulombienne intraatomique (énergie de Hubbard), le
systéme est isolant. Lorsque la distance entre impuretés diminue,
les fonctions d’onde d’impuretés voisines se recouvrent et les
niveaux s'élargissent en bande dont 1'une est pleine et l’autre vide
puisqu’il n’y a qu'un électron disponible par site. Le systéme reste
isolant jusqu’a ce que les bandes se croisent & une concentra- tion

critique n donnée par Mott. Alors le systéme devient métallique.

1/3
n
c

a* = 0,25

< ‘s . -1/3
ot a* est le rayon de la premiére orbite de Bohr. On notera que n
(o

est la distance moyenne entre impuretés.

Le raisonnement précédent est illustré par la figure 2a

(Milligan et al.,, 1985) ou !’'on suppose rapprocher des atomes



d’hydrogéne réguliérement répartis.
Le succés de ce critére simple est illustré de fagon

spectaculaire par la figure 2b (8 ordres de grandeur en concentra-

tion critique ). 3
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Mott criterion illustrated for a variety of systems (Edwards and Sienko 1978)

Figure 2a Figure 2b
Le lecteur s’étonnera sans doute que la notion de désordre
si patiemment introduite précédemment soit absente de ce paragraphe.
Dans la description que nous venons de faire, ce n’est pas le
désordre qui est responsable de !’état isolant, mais la répulsion
coulombienne qui interdit de mettre deux électrons sur le méme site.

I1 s’agit d'un jsolant et d’une transition isolant-métal de Mott.

(voir Mott, 1974). Les travaux de ces dix derniéres années ont
clairement montré qu'on ne peut pas faire I’économie des
interactions coulombiennes dans la description de la transition

d’Anderson qui a d'une certaine maniére aussi les caractéres d’une

transition de Mott.
c) Le "gap de Coulomb” dans l’isolant d’Anderson
Ce paragraphe renforcera encore !’affirmation précédente

tout en introduisant un important concept nouveau. Nous considérons

le semiconducteur décrit a la fin du paragraphe IEa avec une concen-

tration de donneurs de l’ordre de nc/IO (nc 3,87 10" atomes par

cm® pour P dans Si).



On peut traiter directement le probléme & N corps qui
consiste a trouver simultanément les niveaux d’énergie € et leur
taux d’occupation n. En effet, dans un systéme avec interactions

les niveaux d’énergie dépendent de leur peuplement.

Les différentes méthodes d’approche de ce probléme sortent
du cadre de cet exposé (voir Efros and Shlovskii, 1984). La figure 3
donne I’allure typique d’une bande d’impuretés dans I’isolant

d’Anderson. Les remarques importantes sont :

* Il existe un "trou" dans la densité d’états autour du niveau
de Fermi (ou potentiel chimique p), c’est le "gap de Coulomb"

* Ce gap résulte des interactions de Coulomb et de plus
I’annulation compléte de la densité d’états au niveau de

Fermi provient des interactions & longue distance.

Ry

* Prés de p la densité d’état gle) varie comme (t:—u)2 a 3
dimensions.
* La largeur de ce "trou" A peut s’estimer par g(A) = g, ou g

serait la densité d’états en 1’absence d’interactions.

Figure 3

Density of states g(¢) as obtained by computer modeiling at K=0.5.
After Efros et al. (1979).

d) Les lois de conductivité dans l’isolant d’Anderson

Le caractére - localisé des états électroniques et la prise
en compte des répulsions coulombiennes sont nécessaires pour

comprendre les lois de la conductivité électrique dans 1’isolant



d’Anderson. Tout ce qui précéde montre qu'on doit se le représenter
comme une bande d’états localisés dans I’espace occupés jusqu’au
niveau de Fermi EF (ou p) ou la densité d’états s’annule (fig. 3).
Plus haut dans la bande, existe un bord de mobilité Ec au-dessus

duquel les états électroniques sont étendus  dans I’espace

(paragraphe 1.C).

La figure 4 (Milligan, 1985) montre la variété pour ne
pas dire la complexité des différents comportements possibles de
p(T) suivant le dopage et la gamme de température. Limitons-nous

pour l'instant aux échantillons isolants (I & 18). La conductivité

ne peut avoir lieu que par activation thermique d’électrons dans des

états délocalisés ou par sauts thermiquement assistés entre états

localisés.
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Plot of logp versus 1/T for Ge:Ga. The sample with a donor concentration of
1.3X10"%cm™ is labeled as 1.3-19. Sample 19 is just on the metallic side of the transition
(ne~10"cm™3), Samples with lower donor concentrations show evidence of activation energies as

discussed in the text (Fritzsche 1955,1978).

Figure 4



1) Activation dans un continuum d’états délocalisés

Lorsque la concentration est trés faible (échant. 1 & 5 de
la figure 4), on observe & haute température l’activation € dans la

bande de conduction d’ot ¢ = o, exXp (- el/k_‘_).

A plus forte concentration (échant. 8 & 1l de la fig. 4),
on observe 1’activation €, au-dessus du bord de mobilité Ec. Donc
€, = Ec-— EF dépend de la concentration. Alors ¢ = o, eXp (- sz/kT),
Mott a montré que o, s’idenditife avec le fameux minimum de conduc-

tivité métallique o, sur lequel nous reviendrons.

2) Conduction par sauts

Ce probléme a fait 1’objet de travaux considérables. Il
concerne le transport dans les semiconducteurs dopés mais aussi dans
les métaux granulaires (Abelés, 1975). On veut faire passer un
électron de D’état localisé occupé i a 1’état localisé vide j. Si on
part de l'état fondamental, cela colitera une énergie AU qui sera
fournie par les phonons. La probabilité d’un tel processus (Miller
et Abrahams, 1960) est liée & la distribution de phonons et a la

forme :
-1
¥ [1 - exp (- AU/kT]

Mais il faut simultanément que !’électron passe par effet tunnel du
site i au site j, ce qui est possible par le recouvrement des
fonctions d’onde avec une prol:abilité exp (- 2 r‘”/a*) ou rU est la
distance entre 1es sites et a le rayon de Bohr de l'état lié, ou
une longueur de localisation & en général. La probabilité du

processus est donc :

-1
- - o % - -
WU Vo ex (- 2 FU/d. ) [1 - exp ( Au/kl)]

On peut montrer que ce probléme est équivalent & un réseau de
résistances aléatoires et peut se traiter en terme de percolation de
liens (Ambegaokar et al., 1971). La forme fonctionnelle de o(T)
dépend 14 encore du domaine de concentration. Si les niveaux
d’énergie sont déterminés (c’est-a-dire non aléatoires dans 1’espace

ce qui est le cas des faibles concentrations), alors
o= o, exp (- es/kT)

ce qui est la situation basse température des échantillons 1 & 5 de

la figure 4.
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lnp

En revanche, pour des concentrations juste au-dessous de

n, les énergies des états localisés sont trés aléatoires mais on
[+]

peut supposer

que la densité d’états

constante. Alors :

C’est la fameuse loi

1968).
probabilités

[ox
VRH

Physiquement,

qui

1
=0, [exp - (Tm/T )

de
elle résulte de la

figurent dans Wlj 2

au niveau de Fermi est

/4
]

"variable range hopping" de Mott (Mott,

compétition entre les deux

plus [I’électron peut sauter

loin, plus il a de chance de trouver un site trés proche en énergie.

Ce processus

éloignés

suppose qu’il existe de

sites trés

nombreux pas

(fortes concentrations) et sera plutét favorable & basse

température lorsque les phonons se font rares.

181 %
b o
o
3
]
%
- ! e ¥
ln ... ¢ Echantillons isolants,
!l! n p (p : résistivité en WQem) en
6L -~ . fonetion de 7714 (p , températura
u;, en K) entre 0,25 et 10 K pour les
R dchantillons suivants : a z = 0,45
o gzu a ~ auant recuit ; A x = 0,475 recuit a
¥ L 60 K ; @ z = 0,525 recuit a 130 &),
"
14 g AA Ces dchantillons suivent ume lot
!‘! AA 7 de "wariable range hopping”. A
!n ‘A trés basse température, une loi
e 2
i % & en exp(T 172) vend mieuz compte des
AAA Qd,e.o- résultats expérimentauz, ce qui
‘ F ) 00° rejoint le calcul d'Efros et al
1 f : M ’“M N
o e®
0@
3 4“35 ' @@"M T
o%?
60%g00%°
10 P ot Il i ] i 4
o /4 ..1/
0,4 0,6 08 12 1 T7K™%)

Figure 5 - Alx Gel_x (préparé par codéposition a 5 K)

o SNSE— ]

L’hypothése de la constance de la densité d’états prés de

EF n’est pas vérifiée si on prend en compte le gap de coulomb A(I ).
c

Cet effet deviendra important pour kT < A donc & trés basse tempéra-
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ture. Efros et Shklovskii (1975) ont montré que la loi de "variable

range hopping" devient :

2 172
gy = O [exp (Toz/r )77
On peut observer un passage de la loi TV 3 1a loi TV? en

fonction de la gamme de température comme illustré sur la figure 5

(Lesueur, 1985)

II - METAUX DESORDONNES

De l'autre cé6té de la transition métal isolant, pour n>nc
dans les semiconducteurs dopés par exemple, le niveau de Fermi est
au-dessus du bord de mobilité et une conductivité finie “, existe a
T = 0. Bien des concepts nécessaires & la compréhension de la TMI

sont issus de la théorie de la localisation faible que nous présen-

terons avant de décrire le cété métallique prés de la transition.

A) Conductivité des métaux dans [’approximation du temps de

relaxation

En l’absence d’écart a la périodicité du potentiel ionique
la résistivité p d’un métal est nulle. En revanche, tout écart a
cette périodicité crée un centre de diffusion dont ['effet peut se
concevoir comme un choc qui perturbe la vitesse acquise. Si T est le
temps moyen entre deux chocs successifs (temps de relaxation), la

conductivité est donnée par :

ou n est le nombre de porteurs par unité de volume, m et e leur

masse et leur charge. On définit le libre parcours moyen £ = v T

I v a deux types de chocs trés différents. Les chocs
inélatiques (indice i) avec échange d’énergie. Aprés un tel choc,
I’électron a changé d’état d’énergie et donc "oublié" totalement son
état antérieur. C'est le cas pour Iinteraction électron-phonons
réels .ou pour les interactions électron-électron ou toute collision
avec les excitations existant dans le métal a la tempérture

considérée T. La dépendance de T, avec T est une loi de puissance T’



ol p dépend du type d’excitation et de la dimensionnalité du systéme
Elle fixe la loi de dépendance de p, avec T. Le nombre d’excitations

et donc P, tendent vers zéro quand T tend vers zéro.

Les chocs élastiques (indice e), en revanche, conservent
I’énergie ; la fonction d’onde de I’électron est seulement déphasée
et il y a une corrélation entre les phases avant et aprés le choc.
Ces chocs de fréquence 1/1:e conduisent & une résistivité P, qui est
la résistivité résiduelle a3 T = o. La loi de Matthiessen suppose

I’additivité des différentes contributions a p.

Notons dés maintenant que la "mémoire" de phase au cours

des chocs élastiques permet des interférences quantiques entre ondes

multiplement diffusées qui seront & la base des phénoménes de

localisation d’Anderson.

B) La localisation faible - Interférnces quantiques.

Expérimentalement, on constate que pour des résistivités
supérieures & environ 150 pQcm, la loi de Matthiessen ne s’applique.
qualitativement plus en ce sens que le coefficient de dépendance de
la résistance avec la température (TCR) change de signe pour étre
négatif a basse température : la résistivité passe par un minimum.
Le comportement est réminiscent de qel.ui d’un isolant. L’origine
physique de ce phénoméne a émergé progressivement de 1975 & 1979. 1l

est 1lié aux interférences quantiques entre les fonctions d’ondes

électroniques que 1'on peut qualitativement comprendre comme suit.
En présence de désordre le mouvement diffusif des électrons est
caractérisé par le coefficient de diffusion D. La probabilité de
trouver un électron, initialement en © = O au temps t = 0, en ? au

temps t est (3 3D) :

P(r,t) = (4n D)™? exp (- r’/4Dt).
Si I'on connait D, on calcule la conductivité par la relation
d’Einstein ¢ = e° D(dn/du) ou n est le nombre d’électrons par unité
de volume et p leur potentiel chimique. Evaluons la probabilité pour
un électron d’aller de A en B lorsque la distance AB est grande
devant £. En mécanique classique Pcl(AB) est la somme des probabili-
tés de tous les chemins allant de A 3 B. En mécanique quantique

PQ(AB) est le carré de la somme des amplitudes de probabilité de

13



tous les chemins possibles. A cause du désordre, il n’y a pas de
corrélation de phase entre les amplitudes et PCI(AB) = PQ(AB). Ceci
est cependant inexact pour les chemins présentant une boucle fermée
en M. A un tel chemin on peut associer celui pour lequel la boucle
est décrite en sens inverse. Les deux amplitudes sont alors en phase
au point M et pour cette boucle PQ(M,M) = 2Pcl(MM). Donec, du fait
des interférences quantiques, la probabilité pour un électron de
repasser au méme point est—plus grande que la probabilité classique.
Elle est exactement deux fois celle-ci si la cohérence de phase est
conservée sur toutes les boucles que 1'on peut construire a partir
de ce point. Il est clair que ce processus -d’origine purement
quantique- est un processus de confinement, de localisation. Il est
clair aussi qu’il dépend de I'échelle I. de la taille maximale des
boucles sur lesquelles la cohérnce de phase est conservée : plus
cette taille est grande, plus la localisation est forte. A T = O, L
est la taille de [I’échantillon, mais & T finie apparaisssent des
processus inélastiques & la fréquence 1/1:1 « T ol I’index p dépend
du processus inélastique (choc électron-électron, électron-phonon,

etc...) et de la dimensionalité. On peut lui associer une longueur

inélastique L1 = \/_D:: qui fixe la taille maximale des boucles avec
interférence quantique (IQ) et donc la taille effective sur laquelle
porte la mesure. Ll étant une fonction décroissante de T, la locali-
sation et donc la résistivité décroit lorsque T croit. Ainsi
s’explique trés simplement les coefficients négatifs de dépendance
de p avec T dans les systémes désordonnés a basse température (Mooij
1973). On peut ainsi comprendre l’effet du champ magnétique, du spin

orbite, des impuretés magnétiques, etc...

Il est important de noter que c’est le coefficient de
diffusion D qui est affecté et a travers lui toutes les propriétés
de transport. Fondamentalement, c’est D qui dépend de I’échelle et

Y

qui tend vers zéro a grande échelle a la TMI.

C) La localisation faible - Interactions de Coulomb

Nous avons discuté en I.B le traitement des interactions
de Coulomb dans un métal, dans le cadre de la théorie des liquides
de Fermi et nous avons signalé qu’en présence de désordre ce modéle

ne pouvait plus s’appliquer rigoureusement. C’est Altshuler et

14



Aronov (1979) qui montrérent les premiers que dans un gaz
d’électrons en interaction, le désordre conduit & de fortes singula-
rités au niveau de Fermi. L’effet de ces singularités sur les
propriétés physiques est du méme ordre de grandeur que celui des
interférences quantiques. Dans 1’étude des systémes désordonnés, on
trouve toujours ces deux aspects : interférences quantiques (IQ) (ou
localisation proprement dite) et effet du désordre sur les interac-
tions de Coulomb encore appelées interactions électron-électron
(IEE). Ils sont compétitifs, complémentaires et peuvent étre traités
indépendamment, sauf en ce qui concerne la compréhension compléte de
la TMI. Dans la limite du désordre faible, les calculs en
perturbation qui constituent la théorie de la localisation faible,
ont permis d’expliquer un nombre considérable d’observations
expérimentales. Dans cette limite, nous donnons en annexe, sur
quelques  exemples, les caractéristiques essentielles des deux

aspects.

On ne peut pas donner de I’effet du désordre sur les IEE
une image aussi parlante que celle que nous avons rapportée pour la
localisation due aux IQ. Nous insistons sur le fait que ces effets
sont directement dus au caractére diffusif des mouvements électroni-

ques, indépendamment des IQ. Ce caractére diffusif augmente le temps

pendant lequel les électrons demeurent dans une région  donnée de

I’espace, ce qui_accroit leurs interactions. Deés 1974, Schmid

(Schmid, 1974) avait montré que la fréquence de collision entre
électrons 1/1'ee €tait considérablement augmentée en présence de
désordre (2 a 3 ordres de grandeur dans les expériences usuelles de
localisation). Schémati- quement, la diffusion change I’équilibre
entre les termes d’échange (dus au principe d’exclusion de Pauli) et
les termes de Hartree (interaction coulombienne directe) dans les

calculs du gaz d’élec- trons en interaction.

D) Interactions de Coulomb prés de la TMI du cété métallique : le

pseudo gap.

La conséquence la plus surprenante des calculs d’Altshuler
et Aronov, développée notamment par Mc Millan (1981) est I’appari-
tion avec le désordre d’une anomalie de la densité d’états a un

électron de la forme :



N(E) = N(0) [1 + (E/A)Vzl a 3 dimensions.

Cette anomalie est le prémice de ce qui deviendra le gap de Coulomb
dans l’isolant, c’est pourquoi nous le représenterons par le méme
symbole A. Il convient de faire les deux remarques importantes i

suivantes :

1) La densité d’états dont il est question ici est la densité
d’états non relaxée, celle qui répond a la question : combien y-a-t-
il d’états instantanément disponibles pour ajouter ou enlever un
électron au métal. Il convient de la distinguer soigneusement de la
densité d’états thermodynamique dn/du qui intervient dans toutes les
propriétés pour lesquelles le systéme peut faire une moyenne sur une
échelle finie d’énergie (chaleur spécifique, conductivité thermique,
effet Hall, longueur d’écran, etc...). On ne peut atteindre N(E) que 4
par une mesure quasi-instantanée qui est typique- ment réalisée dans
I’effet tunnel.

L’existence d’une telle anomalie est montrée sur la figure

6 (Lesueur, 1985). A RT(U-UJ

l L 1 1 S =
-

¢ Résistance tunnel 2 (en unités arbitraires) en fonction
de la polarisation Ve entre = 100 meV et + 100 meV pour une barriére
tunnel Al/ﬁlzos/ systéme étudié. Quand le systéme étudié est un métal
normal, on observe la courbe a . Les courbes b et e correspondent
@ des échantillons AZ:Gel_:. On observe une anomalie de ces courbes
autour de la polarisation nulle d'autant plus marquée que = est petit.
On interpréte cette anomalie grdce au modéle d'Altschuler et Aronov

, comme une baisse de la densité d'états du niveau de Fermi due

au renforcement des interactions de Coulomb.
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2) Le mot "pseudo gap" ne doit pas renvoyer a la représen-
tation habituelle qu’on se fait d'un gap ; il donne plutét une
échelle en énergie de !’anomalie de densité d’étas. On trouve que A
varie comme crs. Il est donc grand pour des métaux faiblement
désordonnés et N(E) est peu perturbée tandis qu’il tend vers zéro 3
la  TMI en méme temps que N(O) ce qui donne une anomalie violente

pour N(E).
E) La conductivité métallique prés de la TMI

Les théories sont beaucoup moins élaborées que dans
I'isolant ; elles résultent le plus souvent d’une extrapollation des
propriétés démontrées en localisation faible. Il ¥y a un accord
qualitatif avec les résultats expérimentaux qui sont encore peu

nombreux. Nous donnerons deux exemples :
1) semiconducteurs dopés au-dessus de Ne,
1/2
O‘(T)=o~o+mT + BT

Le terme BT provient de la localisation (IQ) et le terme
m TY? des interactions de Coulomb (IEE) ; c’est ce dernier qui

domine a basse température.

Un aspect original de ce terme et que m peut étre positif
ou négatif suivant le dopage, ce qu’explique bien I’approche

d’Alshuler et Aronov. Un exemple de ce comportement (m < 0)

[ 1 | s T
5 5 7
paradoxal est donné figure 7. LOCALIZATION 4T
—/‘/
_/‘"—/
Ge :Sb
65 165
€
o
<
Figure 7 % 60 €0
(Milligan et al. 1985) b
\\
551 COULOMB 55
INTERACTIONS\ at!/2
I 1 | | L l

¢ 10 30 00 200 300 500
TV2(mK)

- o(T') plotied against 7'/* for a barely metallic sample of Ge:Sb. The data have been
analyzed in terms of a linear T localization term and a 7/2 Coulomb interaction term. The two
lower dashed lines assume different values of 6(0). The solid line is a best fit to the data using both

the 7 and T* terms (Thomas et al. 1932b).
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2) Les semiconducteurs amorphes dopés.

En accord qualitatif avec la théorie de Mc Millan (1981)

on trouve :

o =c¢ + o(T)
0
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ou o(T) varie comme T et

est indépendant de o*o

et toujours

positif dans ces systémes. (Bishop et al., 1983 sur aNbsi, Lesueur

et al., 1985 sur aAlGe). Ce terme est directement relié a A

mesuré par effet tunnel o(T) = c‘o(kT//.\A)V2 avec A ~ o*z.

On notera avec intérét qu'une telle loi entraine une
divergence de {-ﬁ—— . Dans la recherche de thermométres sensibles
| 8T JT-0 e

a tres basse température, on

a

ici l'exemple rare d'un métal

présentant une forte variation avec T » 0. Les figures 8 et 9 en

donnent une illustration en terme de résistivité (Lesueur, 1985

Bishop et al., 1985).

Nous noterons enfin que les lois que nous venons

de

décrire cessent d’étre valables au voisinage immédiat de la transi-

tion. Mais de toutes maniéres,

on

s’'attend bien a ce que des

résultats extrapolés & partir de calculs en perturbation cessent

d’étre valables dans la région critique prés d’une transition.

Figure 8 : AIO Ge
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Figure 9 : (Bishop et al., 1985).
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III - LA TRANSITION

A) Le concept de Mott de minimum de conductivité métallique

Dans I’approximation du temps de relaxation (voir IL.A),

2
ne’t . , ;
on ao = oy avec T = VFE. Dans un schéma d’électrons libres
91 kF I
v, = -—— et k ~ = ou d est la maille du réseau de donneurs d’ou :
F m F d
) 2
e

=~ (4000 S'Z)_1 a la dimension d’une conductance.

ol

Ioffe et Rigel (1960) ont fait remarquer que £, le libre
parcours entre deux chocs ne pouvait pas étre inférieur a d, la

distance entre centres diffuseurs. Mott a formalisé ce critére en

montrant qu’un métal ne pouvait avoir une conductivité s aT=0
o2
inférieure & o = 0,026 - .
M hd

De plus, comme nous I'avons vu (1.C.1) T est le
préfacteur dans le terme de conductivité provenant de I’activation
de porteurs au-dessus du bord de mobilité. La figure 10, mais aussi

la figure 4, rendaient le point de vue de Mott trés convaincant.

T T | T T | T
102 |- GaP'zZn o -
Si:p o

=
[&]
= 1o _
]
=
e Ge:sb
= 0=0.026 e hd
b

f _

F{Hn-Insb
1071 ! 1 ! | . [ |
1012 1014 1016 1018 1020

nelem™3)

Figure 10 : (Milligan, 1985)
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La théorie d’échelle de la transition (1979) que nous
exposerons plus loin est incompatible avec ce concept et il a fallu
des expériences extrémement soigneuses a trés basses températures
(quelques mK) pour mettre en évidence des conductivités métalliques

inférieures a o (figures 11 et 12).

| n
SiP
T I r
Si1:P
20}~
THOMAS -FERMI //
SCREENED - 15
IMPURITY 7 o
SCATTERING 7 €
RESULT / :
S
:-
< 10+
430y (n/n - 4)055 b
/
/
/ 5
/ 3
/
/£
(o) SEECEN 3 ] i
-05 ® } !0 05 )
n/ne -4 (%)
1 1

1 2 s
n/n,

Figure 11 (Rosenbaum et al.) Figure 12 (Thomas et al.)

Conductivité a trés basse température de SiP en fonction de la

: G ‘ .o , 18
concentration normalisée a la concentration critique n = 3,7 x 10
[

em™ et o, = 20 (Qcm)™h. D’aprés Milligan et al. (1985).

B) Théorie d’échelle de la transition Métal Isolant d’Anderson

s

Thouless a permis de réaliser progressivement & partir de
1974 que les propriétés de transport d'un métal désordonné dépendent

de U'échelle a laquelle on les mesure. Les propriétés sont donc

renormalisées lorsque l’on varie la taille L du systéme. Thouless a

de plus montré que cette renormalisation peut se faire au moyen d'un
. e”
la conductance g = G/ .

(1976) que la

seul parameétre

taille L.

de 1’hypercube de
T™MI
o(T = 0)

Puis Wegner a montré reléve de la

théorie générale des phénoménes critiques si tend

continuement vers zéro c’est-a-dire s’'il n'y a pas de minimum de
1979, Abrahams, Licciardello

conductivité métallique. En Anderson,

et Ramakrishnan ont combiné les idées d’échelle de Thouless avec des
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résultats obtenus par perturbation dans la limite du désordre
faible, pour formuler une théorie analysant les comportements de la
conductivité, depuis le métal pur jusqu'a I’isolant d’Anderson en
fonction de la dimensionnalité spatiale du systéme. Les résultats

sont présentés de maniére synthétique sur la figure 13.

[3=§—L:3 " La fonction B(g)
45 —telle qu'elle a été donnée
/”}“_"'"—" dans la premiére publication
A ng de la théorie d'échelle de
/ d=2 la localisation
d<2
d>2
Figure 13

Soit g la conductance (en unité ez/h) de I’hypercube de
taille L. La dépendance de g avec L est donnée par la fonction B(g)..
Supposons que !’on connaisse la conductance g, du matériau a
I’échelle Lo (la plus petite échelle sur laquelie on peut définir g
étant £). Si B(go) est négatif g est une fonction décroissante de L
et un échantillon de taille suffisamment’ grande sera isolant (& T=0)
avec une longueur de localisation €e(go,L0). Cest toujours le cas a
une et deux dimensions pour lesquelles il n'y a donc pas de vrai
métal quel que soit le désordre (& T = O toutes les fonctions d’onde
sont localisées). A 3D, il existe une conductance critique g, Si
g, < g, B(g) est négative comme précédemment. En revanche, si
g, > &, B est positive, g croit avec L et finit par atteindre pour
L ~ €c des valeurs ou B = 1, ce qui entraine g = oL qui est
I'expression de la loi d’Ohm. Ec qpi est I’échelle spatiale séparant
un comportement normal d’un comportement critique est appelée la
longeur de corrélation.

Concentrons notre attention sur le cas 3D pour lequel la
théorie prédit I'existence d’une TMI. Il n'y a pas de conductivité
métallique minimum oy du c6té métallique, prés de g,
€ ~ gc]v

olL 5 w) = 0o [
c g

v, .
= ¢ €& ou o est en principe de I'ordre
C [+

C
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de o, et € = (go - gc)/gc mesure la "distance & la transition" en

fonction des conductances mesurées a 1'échelle du libre parcours
moyen £ ; v est un exposant critique de l'ordre de 1. Notons que
c’est & [I’échelle microscopique (la plus petite échelle possible
étant le libre parcous moyen £) que tout systéme a sa conductivité
maximale. En approchant du point critique g = g, Ee et &jc divergent

A D’échelle microscopique (si L < Ee ou é‘;’c) on ne peut pas faire la

drifrf"ér'ence entre un métal et un isolant. Lorsque g, = g, une petite
variation de Jla conductance locale g, peut changer la nature du
systéme.

La figure 14 illustre bien la TMI sur le systéme SiP en
fonction du dopage ou, trés prés de la transition, d’une contrainte
uniaxiale qui change n . Ce systéme montre un exposant critique

v = 1/2 qui a fait couler beaucoup d’encre.

103 T ] T [T T | T
INSULATOR
j02 -
T
£
> o
'
5 s
R
b
10— -
1
0]

n(iof®cm=-3)

. Divergence of the donor dielectric susceptibility, 47y, and conductivity ¢(0) extrapolated
to 7'=0 as the MI transition is approached from below and above, respectively. The system is
Si:P. The open circles for 4y are from IR studies while the closed circles are from direct
measurements at 400 MHz. The open circles for o(0) were obtained for samples under stress. The
solid lines for 47 x and ¢ (0) are best fits using eq. (6.4) and eq. (6.5) respectively (Hess et al. 1982).

Figure 14 : d’aprés Milligan et al. (1985)
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Sur la figure 15 est montré le passage progressif dela TMI

par des recuits basse température (TA < 100 K) d’AlGe codéposés sur

substrat froid (5K). Les recuits ne produisent que de minimes

relaxations locales préservant la nature amorphe du systéme comme on

peut I'observer sur des échantillons loin de la TMI de par leur

a

produisent une TMI a
= 1 confor-

composition. Mais pour des échantillons prés de la TMI ces faibles

modifications de la résistivité locale

I’échelle macroscopique (Lesueur, 1985). Nous trouvons v

Ces expériences montrent qu’il existe des

mément & la théorie.
systémes dont on peut "ajuster" la distance 4 la TMI par une faible

modification de I’arrangement local par recuit ou irradiation.

9 o7
1.4 /piSK 12 p‘lSK
. -
° b v
\. b o9 Wv-.vwww..,_‘" Vor w .
3% 10 foos o 000020000000 SRBIMARINRS Pt & X & x e m -
T % P %
8 osf &
% b &y
1,2} L H Je
LN
', 06L, .
. o ° " : b
1'1 \\ e ° s : ’
-y T, (M
xx »am,,,__" . * . :°
10 Lo BT T Mttt o ‘“Cratatoia w g »3’.',.:". ﬁ!ﬂ:if“ 02l : &
T £
L o
=
09 . ; ; ; (1] S ; ; .
025 05 075 10 25 15 T 025 05 075 10 125 15 TK)

. Evolution de la dépendance de la résistivité avee La
température, normalisée par sa valeur 4 1,5 K aprés différents
recuits de 15 mn & des températures TA eroissantes, A gauche,
AZO,5080,5 est avant recuit trés prés de la TMI et celle-ci est
franchie apqés un recutt d 40°K. A droite, AZO,525Ge0,475 est
initialement plus loin de la TMI et montre la supraconductivité

'S

La TMI est franchie aprés wun recuit & 100°K. Pour chaque figure,
on rencontre de bas en haut les courbes aprés recuit ¢ 5 K (c'est-
d-dire sans recuit) 20'K, 40 K, 60 K et 100 K (courbe de droite

seulement) respectivement.

Figure 15 : d’aprés Dumoulin et al. (1987)
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CONCLUSION

Ce rapide tour d’un vaste horizon montre que les concepts
introduits dans 1’étude de la TMI de Mott-Anderson sont omniprésents
dans la plupart des phénoménes de transport a trés basse température
qui peuvent servir de thermométre. Une variété considérable de lois
o(T) sont accessibles du c6té isolant ou du c6té métallique.
L’originalité de cette transition réside dans le fait que le |
caractére métallique ou isolant dépend de I'échelle sur laquelle on
I’observe. Un isolant pour la conductivité macroscopique (a"o = 0)
assez prés de la TMI conserve de forts caractéres métalliques a
I’échelle microscopique telles qu'une constante de Hall ou une
chaleur spécifique électronique finies. Nous suggérons que cette

dualité peut éventuellement étre exploitée en bolométrie basse

température.
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ANNEXE

Comparaison des effets des interférences quantiques
et des interactions coulombiennes

dans le cadre de la localisation faible

Interférences quantiques (IQ) lInteractions Coulombiennes (IEE)
Dépendance de la conductivité A 2 et 3 dimensions (noté 2D et 3D)
IQ _ p e* T IEE _ e? _ T
oyp(T) = o + % e 1n|T0] oyp (T) = oy + TKF(Z 2F) lanOI
rappelons que Ty ® P F est un paramétre 1ié & 1'écran-

tage compris entre 0 et 1
On voit que les deux expressions sont semblables. Les deux contri-
butions sont nécessaires a 1'interprétation des expériences. Au
premier ordre elles sont additives. Pour les distinguer, il faut
analyser la magnétorésistance_il§/
032(T) = o + ﬁe?z,- &) o P/2 Egﬁm = oy + 3—;;—, (2 - 2r) V%
od L, = ar P/2 ___Ip coefficient de diffusion
A 3D p est toujours supérieur a 1 /17/ donc les IEE donnent tou-
jours la contribution dominante & tr2s basse température.
On observe un effet important Dans les métaux normaux /18/, il
des champs magnétiques faibles n'y a pas d'effet du champ magné-

(quelques dizaines a quelques tique tant que celui-ci n'a pas
milliers de Gauss). Les boucles espacé les niveaux Zeeman des
qui ensérent un quantum de flux spins opposés d'une valeur supé-
ne contribuent plus aux IQ : rieure a kBT (environ 1 Tesla
c'est un effet orbital et donc vers 1 K). C'est un effet isotro-

fortement anisotrope a 2D (é&- pe.

paisseur inférieure 2 L;). L

Les IQ ne donnent pas d'anomalie.La densité d'états "a un électron"
de densité d'états au niveau de présente une anomalie au niveau
pr €0 In E & 2D et en
YE & 3D ol E est 1'énergie comptée
3 partie de EF' Cet effet est la
signature la plus directe des ef-
fets A4'IEE.

Fermi. de Fermi, E
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