Cours 3 : Relaxations hors équilibre

“ks

Relaxation hors equilibre

*Quelques résultats expérimentaux
*Modeles de pieges

*Croissance de domaines

*Modeles p-spin en champ moyen

La relation fluctuation-dissipation (RFD)

* Approches numériques et expérimentales de la RFD
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Relaxation de la contrainte dans une solution colloidale dense
apres un ¢chelon de deformation (step strain). (C. Derec, theése
Paris 2001)
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Eur. Phys. J. B 13, 319-333 (2000)

THE EUROPEAN
PHYSICAL JOURNAL B
EDP Sciene

iences

Fluctuations, response and aging dynamics in a simple
glass-forming liquid out of equilibrium

Fonction de corrélations C(t,+t, t.)

dans un Lennard-Jones a T=0.3
C=1(t/t,)

V. Viasnoff, these Paris 2002

Fonction de corrélation
dynamique mesurée par
diffusion de lumiere dans une
solution colloidale. Temps de
relaxation proportionnel a t,

9411
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Effet Kovacs, mémoire, crossover...: I’état du verre ne peut pas étre décrit

par un ensemble de parametres thermodynamiques simples (par exemple:
densité, température)

l E
N5 Protocoles possibles (Tg> T, , Tg)
s E=>A ou E=>A=>B=>A ou E=>B=>A

Kovacs 1965 — volume en
fonction du temps

(1): trempe de 40° a 30°

3 (4): trempe de 40° a 25°, puis
réchauffement a 30°

T\ KOAIGR JaT BOIAIT 261 3 30 (1003)



Cours 3 : Relaxations hors équilibre

« explication » TRES phénoménologique:

dNq N1 — N1 ¢(T)

dt Tl(T)
d N> — _NQ — NQ,eq(T)
dt TQ(T)

V(t) = N1(t)v1(T) + No(t)vo(T')

L’existence d’une distribution de temps de relaxation
et de « variables internes » donne lieu a des
phénomenes de relaxation complexes.

Phénomenologie souvent €crite en terme d’une
variable interne appelée température fictive.
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Un mode¢le pour rationaliser les résultats: le modele des
pieges (J-P. Bouchaud)

F. Py, § France 2 (1992 1705-1713 SEFTEMEER 1992, race 1705

Classificalion
Physics Abstracts
T5.40 — 0540 — 64.70

Short Communication
Weak ergodicity breaking and aging in disordered systems

I. P. Bouchaud

i Le temps pour s’échapper du piege « est
fo To = exp(+|Ea|/kpT)

g La distribution des profondeurs de piege est

o Y p(E) = exp(—|E|/kpT,)

La distribution des temps de piegeage est donc
0\ (A+T/Te)
P(r) ~ (7)

T

— < 7 > est infini pour T' < T,
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Objet central: distribution en énergie des ”systemes” a instant ¢, P(FE,t)

dPNE, t)

ol

PiE e 5T + T'(nplE)

T(t) = /0 " AE'P(E' ) exp(—F' JkpT)

Corr¢lation définie par la fraction de particules qui
ne changent pas d’énergie entre t et t’:

£

C(t. 1 /h.f-"f'f:'lt.!"'ﬁl-i-ﬁil' T yexp ':T]'*' £
JL
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N(t,,) €énergies visitees apres t,, E . le maximum de ces

max
energies visitees, T .. le temps de piégeage associe.

max

N(I.ﬂ.}J.m dr ¢ (7)=1

ty= ¥ TJEN{Iw]JﬁTWdTTIﬁ{T]

F=1Ning

Ou 4« (7 ) estladistribution des temps de piégeage

Tmaz == tyw pour 1 <1,
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Par une analyse plus détaillée (voir par exemple E. Bertin
et al condmat/0306089)

C(t,tw) = f(t/ty) avec f(u) = u~1/Te pour u >> 1
Technique: passer la transformée de laplace en temps P(FE, s).
sP(E,s)— P(E,t=0)=—exp(—FE/T)P(E,s)—T'(s)p(F)

En analysant le comportement s petit on arrive

exp(BE)

P 8) ~ S p(BEY) (s exp(BE) 77T

Donc P(E,t) est une fonction de texp(BF) et C(t,t") est une fonction de t /¢’
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S1 ’histoire en température
est complexe, I’évolution
de P(E,t) ’est aussi.
Exemple tir¢ de

FiE)

VOLUME 89, NUMBER 6 PHYSICAL REVIEW LETTERS 5 AUGUST 2002

Rejuvenation and Overaging in a Colloidal Glass under Shear

Virgile Viasnoff and Frangois Lequeux 004 — v

Effet de type « Kovacs »
c¢galement « expliqués »

par le modele (voir Bertin
et al condmat/0306089)
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Une premiere alternative: croissance de domaines

L(t) ~ t°
C(t,t") ~ f(L(t)/L(t))

Dans certains modeles (Ising 1d) on peut observer des effets
« Kovacs », le parametre est la distribution de tailles de
domaines.
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Les résultats « champ moyen » du modele p-spin

VOLUME 71, NUMBER | PHYSICAL REVIEW LETTERS 5 JuLy 1993

Analytical Solution of the Off-Equilibrium Dynamics
of a Long-Range Spin-Glass Model
L. F. Cugliandolo and J. Kurchan

Deux €quation couplées pour la réponse R(t,t’) et la
corrélation C(t,t°) :

=) ] t ] al P 0P T
(Jal[a‘]R[a‘.a" | / dt” Mt T Rt
JE

r= - P I tll e 0r P i It L nl i B P i
GO ) / dt" Dit " Rt ")+ [ dt" (T )C )

Mt g> Cit. t"VR(t.t) .

a
' e )
= Ot 1)

Dit. 2okl ot — 1)

13
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Solution partiellement analytique en distinguant temps courts (|t —¢/| << t)

et longs [t —t/| ~

Séparation en 2 régimes
R(t,t") = Rst(t — ') + Rag(t, t')
C(t,t") = Csr(t — t') + Coy(t,t)

Solution (Pour détails voir L. Cugliandolo, Ecole des Houches 56, condmat /0210312, ou L. Cuglian-
dolo, J. Kurchan, J. Phys. A 27, 5749 (1994))

-Invariance des équations dans la limite ”temps longs” par la transformation

C(t,t") — C(n(t),h(t")) R(¢t,t") — Oh(t')R(R(t), h(t'))
-Etude des propriétés de la fonction f telle que pour 1 < to < t3, C(t3,t1) = f(C(t2,t1),C(ts,t2)

Temps courts Temps longs

Cunlt ') = C(t — ) Cag(t,t') = f(A(t)/A(t"))
OC ¢ (t—t’ OC 4 (t,t'

Ror(t — ') = £l "5 Rag(t,t) = gt "™

Point important: 2 régimes différents pour le « rapport
fluctuation dissipation » (RFD). Equilibre aux temps courts,
relation différente (mais simple) aux temps longs
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RAPPEL : RFD a I’équilibre (Onsager)
1(” Ag fluctuation spontanée
t t PP C'galt) N
.__BI_ELJ_.-_JL“ Coonl o i
/-::B|jz‘j|::-_4”.4@p[ AgidAy = Cgalt).
(B(1)) 4, (B(t)) '
D — |
| > 1 K > 1 \%
0 _
Ao préparé par J=oo BBA(t — 5)ds _ Cpa(t)
application d’une perturbation fgoo Raa(—s)ds C44(0)

—fA entre —oo et 0

=/

JO0 = ‘\“\_OOO BYV(—2)92  (B(t))4, = f/_o Rpa(t — s)ds.

1 dCBA(t)
kgl dt

Calcul réponse lincaire => Rpa(t) = —
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Dans le systéme « vieillissant » Rag (¢, t/ ) =
réponse et corrélation sont liées par: kT, £f ot/

La distribution dans 1’espace des phases produit le méme
résultat qu’ une distribution de Gibbs correspondant a la
tempcérature effective.

2 ¢chelles de temps pour la relaxation => 2 températures

Suggestion (Franz Virasoro, J. Phys A 33, 891 (2000)):

ds, |
oyl ;L'j;r.lir:._lr_lr ‘

a tester numeériquement..
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Idée genérale de Franz-Virazoro (voir aussi Sciortino
Tartaglia)
Observable B ”coarse grained” sur ’échelle de temps rapide.
< B° >= g valeur du plateau de la fonction de corrélation (g = limy_, 0 Cst(1))

Application du principe d’Onsager de régression des

fluctuations:
B(t,ty) = [ Rag(t,u)f(u)du = 28 B¢, ¢,)
1 ‘ Supposons Q(F, B) = Q(F) exp(—g—;)

| a)
=2

Pour garder des états accessibles lorsque 1" < Tk il faut
-—=2
augmenter F* de AF = kBTK]‘;—q

2
= distribution exp(—TKQJfJ—T)

B(tw,tw) = (T/Tk)qf pour une perturbation fB avant t,,

[
'

F

Idée reste sans doute valable si on a blocage cinétique a 1" > Tk
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La representation parametrique du RFD

1 oC(t,t)
kBTeff(C) ot/

R(t,t") =

ou

Terr(C) =T pour C'>q (quasi équilibre)
Terr(C)=T/X pour C < q (vieillissement)

dans la limite asymptotique t, t' — oo

, C(t,t
X(t, t/) — ft’ R(ta S)dS — fC’((t,t’)) kBng(C)

Si on représente y fonction de C, on obtient une pente égale a 1/7, ¢
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i

Exemples de résultats theoriques

. 1:---|
L) _ .
Many timescales ™,
-.1.1'1
~ FDT
Two—tmescales
Coarsening
|
|
!
I
|
q_.
EA
INSTITUTE OF PHYSICS PUBLISHING URNAL OF PHYSICS Al MATHEMATICAL AND GENERAL
1. Phys. A: Math. Gen. 36 (200%) R181-R290 PII: S0305-4470003)33121-X

Violation of the fluctuation—dissipation theorem in

TOPICAL REVIEW

glassy systems: basic notions and the numerical

evidence

A Crisanti' and F Ritort?

Comportements differents
pour croissance de
domaines, verres de spin
(mode¢le Sherrington
Kirkpatrick), modele p-
spin

19
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=k, TR{ T+, t,)
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Quelques résultats numeriques

Lennard-Jones binaire: bon
accord avec le scénario a « 2
tempcératures » au cours du
« vieillissement »

o

Comparaison: croissance de domaines

0.6

20
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21

Approche « thermodynamique » cohérente avec 1’approche « fluctuation

r VOLUME 86, NUMBER 1 PHYSICAL REVIEW LETTERS I JANUARY 2001
réponse »

Extension of the Fluctuation-Dissipation Theorem to the Physical Aging
of a Model Glass-Forming Liquid

Francesco Sciortino and Piero Tartaglia

7.0

s

| | | u.

w1 10
T, t, (MD steps)

/ : .1 S 12 14
ers=¢énergie de la structure inhérente
(minimum local de I’énergie)

ers(T) déterminé dans des simulations d’équilibre.
Dans une simulation de vieillissement, on s’attend a mesurer T, ¢ = T'(ers(tw))
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[338]
[339]

[340]
[341]
[342]
[343]

[344]

Laponite : mesures dielectriques et mécaniques

Et quelques resultats experimentaux

Refregier F and Ocio M 1987 Measurement of spontaneous magnetic Auctuations Kev. Phvs. Appl. 21 367-T4

Bouchiat H 1990 Experimental studies of the spin glass dynamics: towards a better understanding of the spatial
correlations in the spin glass phasa? Physica A 163 284-90

Herisson D and Ocio M 2002 Fluctnation-dissipation ratio of a spin glass in the aging regime Phyvs. Bev. Left,
"R 257202

Cugliandolo L F, Grempel D R, Kurchan I and Vincent E 1999 A search for fluctuation—dissipation theoram
violations in spin-glasses from susceptibility data Ewrophys. Letr, 48 099705

Grigera T § and Israeloff N E 1999 Observation of Auctuation—dissipation-theorem violations in a stmctural
glass Phys. Rev. Lefr. 83 5038

Bellon L, Ciliberto 5 and Laroche C 2001 Violation of the fluctuation—dissipation relation during the fonmation
af a colloidal glass Ewrophys. Letr, 33 511-17

Bellon L and Ciliberto § 2002 Experimental study of the Auctuation—dissipation-relation during an aging
process Preprint cond-mat,/0201224

Polycarbonate: mesures di€lectriques

(S. Ciliberto, L. Bellon, L. Buisson, C. Laroche)

7 références sur 344:
plus facile de faire la
théorie..

Il existe des violations de FDT, mais elles semblent
assez différentes de ce qui est prédit théoriquement ou
observe numériquement

22
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Température effoctive T (K)

Sy (rad'\ v Hz)

6 7 83910

Laponite (these L. Bellon) Na*or[sisMeg sLiosOx (0147

25nm

S W, fy | W

|:-|"I.:|
Torr(w. fur)

Mesure di¢lectrique:
temperature
effective tres elevee

Mesure mecanique —
pas de violation de FDT

23

Im "-L\",I[u;,'..':.l... I 2.7.'” .
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|
Polycarbonate (theése L. Buisson) — JFC'@T@D—@JW
mesures €lectriques |

[Zcit)¥c [I__.l_{t_l\__f'] Ik :

14
B x 10

Température effective grande - FD d’ équilibre valable jusqu’a =1/t

1|:|lJ
—t_<1400s
.t =3000s
1|:|'1. W
—— t =6000s
e L=T0000s
W

Pdf du bruit fortement
non gaussienne (modcle
de pieges ?)
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Conclusion

*Relaxations hors équilibre complexes, mais donnent peu d’information
utile microscopiquement

*Pas de cadre théorique général

*Modeéle des pieges permet une description qualitative des résultats
d’expériences de type effet mémoire

*Relation de fluctuation-dissipation modifiée prédite par les théories de
champ moyen. Bien confirmé par simulations mais pas par expériences.

*Quelques résultats étonnants pour la RFD dans SiO2 (Sciortino, PRL 2003)

Les résultats expérimentaux semblent plus proche des prédictions des
modeles de piege: échelles de longueur/temps différentes du champ moyen ?

*RFD dans les modeéles de piege dépend fortement d’hypotheses sur
observables (voir Sollich et al, J Phys Cond Mat, 2002])



